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Resumo

Neste trabalho, aplicamos a técnica de mistura de quatro ondas para estudar a resposta não-
linear de uma amostra constituída de átomos de Rb, em vapor, com excitações ressonantes por
dois e três fótons. As ressonâncias por dois fótons envolvemestados altamente excitados, esta-
dos de Rydberg, que podem ser acessados seletivamente, possibilitando uma comparação direta
da resposta devido aos diferentes estadosnd e (n+2)s, comn variando entre 14 e 20. Neste
sistema, investigamos as propriedades do sinal gerado coerentemente em função da intensidade
dos feixes incidentes e da densidade atômica. Duas configurações foram estudadas: i) colinear,
onde os feixes de excitação incidem na amostra em uma mesma direção, e ii) de feixes cruza-
dos, onde introduzimos um ângulo de cruzamento,θ , entre os feixes incidentes. A variação da
intensidade do sinal gerado com os números quânticosn e l permite uma clara distinção dos
vários caminhos de excitação, incluindo as diferentes contribuições dos níveis de estrutura-fina
dos estados 5p e 6p. Na configuração colinear e em altas densidades atômicas dois efeitos são
analisados: i) a supressão do sinal gerado na posição da ressonância de três fótons, devido a
efeitos de interferência destrutiva entre os campos incidentes e os campos gerados na amostra;
e ii) um alargamento no perfil das linhas espectrais correspondentes às ressonâncias de dois
fótons, indicando uma contribuição de mecanismos de auto-alargamento. Na configuração de
feixes cruzados, investigamos o efeito cooperativo de deslocamento em frequência relacionado
à ressonância de três fótons, o qual apresenta uma dependência tanto com a densidade atômica
como com a interação com o próprio campo gerado. Mostramos que esses resultados, incluindo
os efeitos de deslocamento em frequência e de casamento de fase, podem ser bem descritos por
um modelo teórico simples baseado nas equações de Maxwell-Bloch semiclassicas, com um
tratamento perturbativo nos campos incidentes. Em particular, obtemos uma estimativa para a
seção de choque de auto-alargamento associada às coerências induzidas por dois fótons, bem
como, uma boa descrição da dependência comθ do deslocamento em frequência cooperativo.
A etapa final deste trabalho envolve a montagem e caracterização de uma armadilha magneto-
ótica de Rb, visando o estudo da interação entre estados excitados a partir da coerência induzida
por processos não-lineares.

Palavras-chave: Espectroscopia. Óptica não-linear. Mistura de quatro ondas. Estados de
Rydberg.



Abstract

In this work, we apply the technique of four-wave mixing to study the nonlinear response of a
Rb vapor sample, with resonant excitations by two and three photons. The two-photon resonan-
ces involve highly excited states, Rydberg states, and can beselectively accessed, giving to us
the possibility to compare the response due to different statesnd and(n+2)s, with n= 14−20.
We investigate the properties of the coherent generated signal as a function of the incident beam
intensity and of the atomic density. Two configurations wereinvestigated: i) collinear, where
the excitation beam focus on the sample in the same direction, and ii) cross beams, were we
introduce a crossing angle,θ , between the incident beams. The dependence of the generated
signal magnitude with quantum numbersn andl allows a clear distinction of the various quan-
tum pathways of excitation, including the different contributions of the fine-structure levels 5p
and 6p. In the collinear configuration and for high atomic densities two effects are analyzed:
i) suppression of the signal generated at the three-photon resonance position due to the effects
of destructive interference between the incident field and the field generated in the sample; ii)
an broadening of the spectral lines profile corresponding tothe two-photon resonance, indica-
ting a contribution of self-broadening mechanisms. In the configuration of crossed beams, we
investigated the cooperative effect of frequency shift, which shows dependence on the atomic
density and on the interaction with the field generated. We show that these results, including
the effects of frequency shift and phase matching, can be well described by a simple theoretical
model based on the Maxwell-Bloch semiclassical equations, with a perturbative treatment in
the incident fields. In particular, we obtain an estimative for the cross section of self-induced
broadening associated with two-photon induced coherences, as well as a good description of
the dependence withθ of the cooperative frequency shift. The final stage of this work involves
building and characterization of a magneto-optical trap ofRb, for the study of the interaction
between excited states, through induced coherence from nonlinear processes.

Keywords: Spectroscopy. Nonlinear optics. four-wave mixing. Rydbergstates.
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11CAPÍTULO 1

Intr odução

A áreada ótica não-linearsofreuum grandeavançonasúltimasdécadas,desdeo desenvol-
vimentodo laserem 1960. O laser, comofontede luz coerente,possibilitouestudosexperi-
mentaisenvolvendoa interaçãoentreluz e matéria,contribuindo paraa descobertade novos
efeitosnão-lineares. Em1961,Franken[1] observouumaconversãodeluz visível emradiação
ultravioletaapartirdeumprocessodegeraçãodesegundoharmônico.Apósessetrabalhopio-
neiro,diferentesefeitosnão-linearesforamobservados,como ageraçãodesomaediferençade
frequênciase amplificaçãoparamétrica.Essesefeitosresultaramemnovastecnologiascomo:
limitadoresóticos [2] e armazenamentode dadosóticosde alta densidade[3]. Assim como
promoveu o desenvolvimento na biologia e na medicina,com o surgimentoda microscopia
confocal[4] edastécnicasdediagnóstico edeimagensdesistemasbiológicos[5].

A incidênciadeum campoeletromagnéticoemumaamostra,induzumapolarizaçãoma-
croscópicanomeioquepodeserexpandidaempotênciasdocampoincidentedaforma:

~P= ε0

(

χ(1)~E+χ(2)~E~E+χ(3)~E~E~E+ ...
)

,

ondeχ(n) representa a susceptibilidadede n-ésimaordem. Em meios centro-simétricos,essa
polarizaçãodeve serinvariante por inversãoespacial,~P(~r) =−~P(−~r), o queresulta no cance-
lamentodetodasassusceptibilidadesdeordempar[6].

Em nossotrabalho,aplicamosa técnicade MQO, processonão-linear de terceiraordem,
paraestudara respostanãolineardeumaamostradevaporatômicocomátomosdeRb, com
excitaçõesressonantespor doise trêsfótons. As ressonânciaspor dois fótonsenvolvemesta-
dosaltamenteexcitados,estadosde Rydberg, quepodemseracessadosseletivamente,possi-
bilitandoumacomparaçãodiretadarespostadevido aosdiferentesestadosnd e (n+2)s,com
n variandoentre14 e 20. Sistemasqueapresentamressonânciaspor dois fótonssãoamos-
traseficientesparagerarnovasfrequênciascompossíveisaplicaçõesemcomunicaçãoquântica
[7, 8, 9], e com possibilidadedegerarcamposcomcomprimentodeondaparaastelecomuni-
cações[10].

Doisaspectosimportantesserãoexplorados,apresençadosestadosdeRydberg ea técnica
demisturadequatroondasemsi, analisandoo comportamento do sinalgeradonasdiferentes
ressonâncias.Os estadosde Rydberg, estadosaltamenteexcitados,têm atraídograndeinte-
resse,emespecialdevido àssuaspropriedadesexageradasqueescalamcomo númeroquântico
efetivo, n∗ = n− δ , ondeδ é o defeitoquânticodo estado.OsátomosdeRydberg sãomuito
grandes(n∗2), comaltasensibilidadeacamposelétricosemagnéticos(n∗7) etambémsãofraca-
menteligados(n∗−2) [11]. Jáforamfeitasobservaçõesdessesátomoscomdiâmetrosdaordem
de centésimosde milímetros,correspondendoa 100 mil vezeso diâmetrodo mesmoátomo
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no estado fundamental [12] e tempos de vida da ordem de 1 milésimo de segundo. Devido a
essas propriedades esses átomos são considerados um sistema ideal para o estudo de interações
atômicas, em particular, as interações de longo alcance [13, 14, 15]. Esses átomos muito ex-
citados, têm recebido considerável atenção no contexto de informação quântica, fundamentada
na interação de longo alcance [16, 17], com particular interesse no efeito de bloqueio quân-
tico (blockade effect) [18, 19] e também no contexto de forte interação entre átomos [20, 21].
Singer e colaboradores [22] observaram a interação de longo alcance em um gás de átomos de
Rydberg frios de rubídio. Nesse caso, a interação de van der Waals entre pares de átomos de
Rydberg, separados de aproximadamente 100 mil vezes o raio deBohr, é caracterizada por um
alargamento espectral assimétrico da ordem da separação entre níveis adjacentes.

Em geral, efeitos semelhantes ao que estamos tratando são investigados monitorando áto-
mos preparados em um determinado estado de Rydberg via íons ouelétrons gerados por pul-
sos de ionização [11]. Nesse caso, o sinal é proporcional à densidade atômica (N)e, apesar
destas técnicas apresentarem alta eficiência, são destrutivas, isto é, os átomos não podem ser
reutilizados. No nosso caso, a emissão do sinal de mistura dequatro ondas é resultado da res-
posta coerente de um ensemble de átomos devido à excitação ressonante por dois fótons, onde
IMQO ∝ |P|2 ∝ |ρba|2. Assim, como uma radiação coerente, o sinal é proporcional aN2 e ao
emitirem, os átomos retornam ao estado fundamental. Eden e colaboradores [23] estudaram
este tipo de coerência por dois fótons envolvendo estados altamente excitados em um esquema
similar, usando lasers de fentosegundos. Porém, nesse caso, as frequências de batimento de-
tectadas no sinal de mistura de quatro ondas são associadas com a excitação simultânea de
mais de um estadonl. Em nossos resultados, a excitação da coerência é seletiva,de forma que
sondamos cada estado de Rydberg separadamente, e verificamosque diferentes caminhos quân-
ticos contribuem para o sinal gerado e podem ser identificados quando comparamos a resposta
não-linear devido a um conjunto de níveis de Rydberg consecutivos.

Melo e Vianna [24], em 2008, estudaram a interação entre átomos de Rydberg, em vapor de
Rb, através do processo não-linear de geração de segundo harmônico e observaram nas linhas
espectrais, um alargamento assimétrico associado à interação entre átomos muito excitados. A
geração de SH é proibida em meios centro-simétricos na aproximação de dipolo elétrico, só
ocorrendo na presença de mecanismos de quebra de simetria. Essa quebra de simetria é pro-
vocada pelo surgimento de um campo elétrico interno, resultante da redistribuição dos elétrons
ionizados [25]. Esse trabalho nos impulsionou a investigar os efeitos de interação, porém em
outro processo não linear, devido à pouca eficiência da geração de SH e também à dificuldade
de incluir os mecanismos de quebra de simetria num possível modelo teórico.

Assim, optamos por estudar o processo não-linear de misturade quatro ondas (MQO), de-
finido como um efeito resultante da não-linearidade de um meio que interage com três ondas
eletromagnéticas. Nesse caso, uma quarta onda de frequência definida pela combinação linear
das frequências das ondas incidentes é gerada coerentemente. Esse processo é permitido por
dipolo elétrico, podendo ser descrito por uma susceptibilidade de terceira ordem, e possui me-
lhor eficiência. O processo de MQO em vapor atômico tem sido utilizado para investigar um
grande número de fenômenos não-lineares, como a geração de luz comprimida para aplica-
ções em imagens quânticas [26] e armazenamento dequbitspara utilização em comunicações
quânticas de longa distância [27].
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Nosso experimento em vapor atômico nos permite excitar a coerência entre o estado funda-
mental e um estado de Rydberg, de forma que investigamos o perfil espectral do sinal gerado,
buscando encontrar a assimetria característica desse tipointeração. Ao longo dos nossos expe-
rimentos verificamos que a mistura de quatro ondas não era a técnica ideal para se investigar
os efeitos da interação entre átomos muito excitados. Isso porque, outros efeitos tendem a
mascarar as características dessa interação. Em particular, as ressonâncias envolvendo os ní-
veis de Rydberg apresentaram outros efeitos, como o auto alargamento e a dependência com
os diferentes caminhos quânticos, se mostrando muito interessantes. As ressonâncias de dois
fótons com os estados de Rydberg, não apresenta ressonânciasintermediárias, de forma que
esses níveis não influenciam nas taxas de relaxação. Assim, ocampo gerado em MQO nos
dá, diretamente, informações sobre a coerência induzida entre o estado de Rydberg e o estado
fundamental.

É interessante notar que a presença de ressonâncias de dois etrês fótons, em nosso sistema,
abre a possibilidade da ocorrência de diferentes processosde forma complexa e não-linear, pro-
cessos esses que podem competir entre si. Em 1987, Boyd e colaboradores [28] investigaram
a competição entre a emissão espontânea amplificada (ASE) e ageração de mistura de quatro
ondas, na condição ressonante por dois fótons em átomos de sódio. Eles verificaram uma total
saturação do sinal de emissão de ASE quando alcançam uma condição de casamento de fase
tal que favoreciam a geração do sinal de MQO. Wunderlich [29], em vapor de átomos de sódio,
investiga a geração de novas frequências e sua dependência com a densidade atômica e a inten-
sidade dos lasers incidentes. Nesse trabalho, além de observar uma saturação do sinal de MQO,
verifica a existência de uma densidade crítica em que ocorre uma transição na dependência da
intensidade do sinal de MQO, de quadrática para linear. Essecomportamento é bem explicado
através de efeitos de cancelamento associados a ressonância de dois fótons.

Mais recentemente, Nagai e Nakanaga [30], investigaram a competição entre a geração de
mistura de quatro ondas e a ionização por três fótons, ambos ressonantes por dois fótons, em
átomos de Xe, em função da intensidade do laser de excitação.Eles observam uma inibição da
ionização multifotônica, quando introduzem no sistema um laser que resulta em um processo
de MQO ressonante, dando origem a um novo caminho de decaimento. Esse trabalho mostra
que a geração de MQO é um processo livre de efeitos de ionização e de decomposição de
estados excitados, se mostrando um método de espectroscopia bastante sensível, para átomos
ou moléculas, desde que sejam sensíveis à absorção por dois fótons.

Outro efeito interessante que tem sido estudado em experimentos de mistura de quatro
ondas envolve a interferência quântica devido a campos gerados internamente na amostra. Em
1982, efeitos de interferência entre diferentes harmônicos foram estudados por Jackson e Wyne
[31]. Eles mostraram que dois caminhos quânticos coerentes, devido à uma excitação funda-
mental e a um terceiro harmônico, interferem destrutivamente inibindo o crescimento do sinal
de ionização multifotônica.

Armyras e colaboradores, investigaram a saturação e transferência de população em um sis-
tema de quatro níveis em átomos de potássio [32]. Eles apresentaram um estudo teórico sobre
a redução da não-linearidade do sistema atômico devido à presença de um campo intenso, mos-
trando que há uma interferência destrutiva entre dois diferentes caminhos quânticos. Quando
na presença do campo intenso, um segundo caminho é ativado provocando uma resposta li-
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near devido à interferência com o primeiro caminho. Um estudo abrangente sobre os efeitos
de interferência devido a campos gerados internamente em sistemas altamente ressonantes foi
publicado por Deng e colaboradores [33], onde apresentam uma coletânea de resultados expe-
rimentais e análises envolvendo vários processos não-lineares ressonantes, além de respostas
atômicas e moleculares.

Em relação às ressonâncias de dois fótons, o alargamento no perfil das linhas espectrais
que observamos apresenta uma dependência linear com a densidade atômica, indicando con-
tribuição de mecanismos de auto-alargamento. Esse alargamento é tratado na aproximação de
colisão binária [34], resultando em um grande coeficiente de alargamento. Esse tipo de alar-
gamento vem sendo estudado a partir de diferentes técnicas experimentais. Em 1979, Weber
e Niemax [35] investigaram o alargamento espectral em átomos muito excitados de Cs, com
número quântico da ordem de 40, utilizando técnicas espectroscópicas ressonantes por dois
fótons. Na época desse experimento, os alargamentos associados a estados de Rydberg eram,
em sua maioria, atribuídos à presença do gás buffer nas amostras. Weber mostrou que a con-
tribuição desse tipo de efeito era muita pequena para explicar o grande alargamento observado
em seu experimento com átomos muito excitados.

Em 1980, o alargamento começou a ser atribuído às colisões envolvendo átomos excitados
e átomos no estado fundamental [36]. Stoicheff e Weinberger [37] investigaram efeitos de co-
lisãoRb∗∗+Rbem densidades suficientemente baixas para garantir o limitede colisão binária,
envolvendo estados comn< 30 do átomo de Rb. Verificando um comportamento oscilatório da
largura de linha em função do número quântico, eles conseguiram explicar quantitativamente o
alargamento, fazendo uma associação com a seção de choque decolisão entre dois átomos, um
no estado excitado e outro no fundamental. Esse tipo de interação foi investigada recentemente
por Weller e colaboradores [38], onde estudaram espectros de absorção numa célula aquecida
contendo átomos de Rb. Observações na linhaD1 mostraram modificações na largura de linha
homogênea devido à interação dipolo-dipolo numa superposição coerente entre átomos, um no
estado fundamental e outro no estado excitado.

Quando há interação entre dois átomos de Rydberg também é observado um alargamento
espectral [13], e nesse caso, dependendo do estado envolvido e da densidade atômica, é possí-
vel analisar o efeito a partir de um modelo de interação de longo alcance [39]. Nesse caso o
alargamento é associado ao deslocamento dos níveis atômicos devido a interação. Outros traba-
lhos associam o alargamento à formação de quase moléculas [40, 41], onde novas ressonâncias
devido aos estados moleculares podem ser sintonizadas. No nosso trabalho, verificamos que
interações do tipo Rydberg-Rydberg e/ou formação de quase-moléculas não são mecanismos
relevantes para explicar o alargamento observado experimentalmente.

Nesta tese, além das ressonâncias de dois fótons estudamos detalhadamente as ressonâncias
de três fótons, especificamente, com os estados 6P3/2 e 6P1/2. Dois efeitos marcantes associa-
dos a esse tipo de ressonância são observados: a saturação dosinal gerado de mistura de quatro
ondas, exatamente na posição da ressonância de três fótons para alta densidade atômica, e o
deslocamento na posição do pico referente a essa ressonância.

A saturação observada ocorre devido à interferência destrutiva de fótons ímpares [42],
quando o campo de mistura de quatro ondas, gerado numa determinada região da amostra, é re-
absorvido na região subsequente. Surge, então, uma interação entre o campo gerado e o campo
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absorvido, os dois na frequência de MQO e defasados 180 graus. Esse efeito é dependente da
densidade atômica, já que só ocorre no limite de alta absorção, e também da frequência, de-
vido à condição de que o estado atômico considerado deve ser sintonizável por dois caminhos
envolvendo um número impar de fótons. No nosso caso, o estado6P3/2 é sintonizado por três
fótons (envolvidos na MQO) e por um fóton (gerado na MQO).

Os efeitos de deslocamento de frequência têm sido estudadoshá bastante tempo. Em 1973,
Fridberg e colaboradores analisaram os diferentes tipos deinterações que poderiam originar
um deslocamento na ressonância, como deslocamento Coulombiano, deslocamento coopera-
tivo de Lamb, deslocamentos provocados por colisão ou interações de van der Waals [43]. Esse
trabalho nos fornece ferramentas para identificar, atravésda estimativa das ordens de grandeza,
que tipo de efeito é relevante em determinado experimento. Odeslocamento da ressonância foi
investigado tanto em sistemas de geração de harmônicos [44] quanto envolvendo soma e sub-
tração de diferentes frequências [45], e recentemente, o interesse no deslocamento cooperativo
de Lamb cresceu devido à conexão com efeitos de interação coletiva [46] como a superradiân-
cia [47]. Adams e colaboradores, utilizando uma célula de vapor de dimensões nanométricas
sintonizáveis [48], observam um deslocamento Lamb que depende da densidade atômica e da
largura da célula de vapor. Eles mostram que células cujo tamanho é aproximadamenteλ4 são
um sistema promissor para o estudo da superradiância no limite de pequenos volumes e que
este sistema possui forte não-linearidade, com possibilidades para estudos em ótica quântica
envolvendo o efeito dedipole blockade[17].

Nossos experimentos apresentaram um deslocamento da ressonância de três fótons que de-
cresce com o aumento do ângulo de cruzamento entre os feixes incidentes e cresce linearmente
com o aumento da densidade. A dependência do deslocamento com θ e N, estão de acordo
com a descrição de um efeito cooperativo. Investigamos detalhadamente esses dois efeitos as-
sociados à ressonância de três fótons e, tanto a saturação daintensidade quanto o deslocamento
do pico, são bem descritos pelo modelo teórico apresentado.

No capítulo 2 desta tese, apresentamos nosso modelo teóricobaseado no formalismo de ma-
triz densidade aplicado para um sistema de quatro níveis e discutimos as aproximações utiliza-
das para descrever o sinal gerado de mistura de quatro ondas.Nesse capítulo, estabelecemos o
comportamento do sinal e analisamos os principais efeitos que observamos experimentalmente.
No capítulo 3, introduzimos nosso sistema experimental e apresentamos os resultados obtidos
na geração de mistura de quatro ondas em vapor de rubídio. O sinal de MQO é investigado para
estados de Rydbergnd e(n+2)s, comn= 14−20 ressonantes por dois fótons, e para as resso-
nâncias de três fótons envolvendo os estados 6P1/2 e 6P3/2. No capítulo 4, apresentamos uma
análise detalhada dos resultados experimentais, mostrando a comparação entre esses resulta-
dos e os cálculos teóricos apresentados no capítulo 2, observando uma excelente concordância
entre o modelo apresentado e os dados obtidos. No capítulo 5,descrevemos o procedimento
de montagem e caracterização da armadilha magneto-ótica, ediscutimos a realização de um
experimento preliminar de MQO degenerada em átomos frios. Por fim, nossas conclusões e
perspectivas são apresentadas no capítulo 6.
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Mistura dequatro ondasemsistemasatômicos
comquatro níveis

A respostanão-lineardeum sistemaatômicoé maiorquantomaispróximosdesuasressonân-
cias forem sintonizadosos lasersde excitação,e/oua somae diferençade suasfrequências
e/ouseusharmônicos. Nestetrabalhoanalisamosum sistemaatômicoconstituídopor átomos
derubídioaquecidos,ondeé precisoconsiderarum formalismoqueconsiga descrever efeitos
comoo alargamentoe o deslocamentodaslinhasde ressonância.Nestecapítulo, obtivemos
umaexpressãoanalíticaparao campogeradoatravésde um processonão linearde mistura
dequatroondas(MQO) em um sistemadequatroníveis. Utilizandoo formalismodamatriz
densidade[6], calculamosa susceptibilidadeóticadeterceiraordemincluindo efeitosdepro-
pagaçãoe casamentode fase. Além disso,fizemosumaanálisedo processode geraçãode
segundoharmônico(SH)emcomparaçãocomo processodemisturadequatroondas.

2.1 Formalismo da matriz densidade

Consideramosum sistemadequatroníveiscomomostradonafigura2.1a.Osníveisatômicos
sãorepresentadospelasletrasa, b’, b, c ed, ecadaumdeles,nonossoexperimento,representa
umdeterminadonível doátomoderubídio.O estadoa representao estadofundamental5s,que
éacopladopordoisfótonsaosestadosc oud, estadosexcitadosdeRydberg. Esseacoplamento
éfeito pelocampo~E1(ω1) correspondenteaolaserdecorante.No experimentoépossível sinto-
nizara frequênciado campo ~E1(ω1), tornando-oressonantepor dois fótonscomastransições
5s→ nd ou 5s→ (n+ 2)s, com n entre 14-20. O nível b′ representao estadointermediário
maispróximo da ressonânciapor um fóton com o campo~E1 que,no nossocaso,é o estado
5p distantecercade3000cm−1 daressonânciapor um fóton. Na figura2.1bapresentamosos
níveisdoátomodeRbrelevantesnonossoexperimentoepodemosverificaracorrespondência
descritaacima.O campo ~E2(ω2) representao camponafrequênciadeinfra-vermelho(IV), que
excita a coerênciaentreosestadosdeRydberg e o estado6p, representadocomob. Assim,o
campodemisturadequatro ondaségeradonafrequênciaω3 = 2ω1−ω2.

Ainda, a coerênciacoma transição5s−nd podegerarum camponafrequência2ω1, cor-
respondenteàgeraçãodesegundoharmônico.

2.1.1 Cálculo da intensidadedo sinal gerado

Considerandoapropagaçãodaradiaçãoeletromagnéticaemummeio,sabemosqueapolariza-
çãoinduzidaéproporcionalaocampoqueainduziu.Porém,emmeioscujarespostanão-linear
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Figura 2.1 (a) Representação esquemática de um sistema de quatro níveis e (b) Especificação dos níveis
relevantes no nosso sistema.

é grande podemos observar troca de energia entre os vários campos presentes na amostra, origi-
nando diferentes respostas como a soma e diferença de frequências ou geração de harmônicos.

Na aproximação de dipolo elétrico, a polarização macroscópica induzida por um campo~E,
é escrita da forma [49]:

~P= ε0

(

χ(1)~E+χ(2)~E~E+χ(3)~E~E~E+ ...
)

, (2.1)

ondeχ(1) é a susceptibilidade linear eχ(n) representa a susceptibilidade não-linear de n-ésima
ordem. Em meios centro-simétricos, quando~r →−~r as propriedades devem se manter, logo,
~P(~r)→−~P(−~r). Essa condição só é satisfeita quandoχ(n) = 0, para n par.

Sabemos que a susceptibilidade não-linear de ordemn é proporcional ao momento de di-
polo da transição considerada elevado à potência (n+1) [49]. Para que a série representada na
equação 2.1 convirja, as componentes das susceptibilidades não-lineares consecutivas devem
decrescer. Assim, podemos afirmar que, para meios centro-simétricos, a susceptibilidade de
terceira ordem corresponde à maior contribuição não-linear, refletindo as propriedades micros-
cópicas do sistema atômico.

Nosso objetivo é analisar a polarização macroscópica induzida no meio, na frequência do
campo de mistura de quatro ondas, isto é, na componente de frequênciaω3, que é representada
como:

~P(3)(ω3 = 2ω1−ω2) = χ3(ω3) : ~E1(ω1)~E1(ω1)~E
∗
2(ω2) . (2.2)

Na aproximação de dipolo elétrico, o sistema é descrito comoum conjunto de N dipolos
elétricos por unidade de volume. Os átomos da amostra estão distribuídos em uma mistura es-
tatística de estados|i〉, cujo peso estatístico é representado porwi. Então, o operador densidade
ρ̂ , que descreve a evolução temporal do sistema, é escrito da forma [50]:
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ρ̂ = ∑
i

wi |i〉〈i| . (2.3)

Assim, as propriedades de um determinado observável,Â, são dadas pela média noensemble:

〈

Â
〉

= Tr(ρ̂Â) . (2.4)

Podemos calcular a média da polarização macroscópica da forma:

P̄= N 〈µ̂〉= NTr(ρ̂ µ̂) = N(µabρba+µcbρbc+µbdρdb+c.c.) . (2.5)

ondeµ é o momento de dipolo da transição. Como nosso interesse é estudar o sinal de mistura
de quatro ondas gerado na frequênciaω3 = 2ω1−ω2, somente o termo proporcional aρba,
termo de coerência entre os estadosa e b, é relevante. Assim, nos concentramos no cálculo
desse elemento da matriz densidade.

Podemos escrever o Hamiltoniano do sistema como:

Ĥ = Ĥ0+ Ĥint , (2.6)

ondeĤ0 é o hamiltoniano do átomo livre êHint é o termo de interação do átomo com o campo,
que na aproximação de dipolo elétrico é escrito da forma:

Ĥint =−~µ ·~E , (2.7)

onde~E é o campo responsável pelo acoplamento dos níveis envolvidos na transição conside-
rada, que na aproximação semi-clássica, é escrito como:

~E j(z, t) =
1
2

[

ε̂ jE je
−iω j t+ik jz+c.c

]

. (2.8)

onde j = 1, 2, ou 3 denota os três campos eletromagnéticos presentes na amostra,ε̂ j e E j

correspondem, respectivamente, à direção de polarização eà amplitude do campo~E j . Defi-
nindoΩik como a frequência de Rabi da transição entre os estadosi ek, as frequências de Rabi
associadas aos estados considerados no nosso problema (a, b, c ed), são dadas por:

Ωab =
µabE3

2ℏ
,

Ωai =
kaiE2

1

2ℏ
,

Ωib =
µibE2

2ℏ
. (2.9)

onde i= c oud; E1, E2 eE3 são as amplitudes dos respectivos campos.kai é a constante de aco-
plamento efetivo da transição por dois fótons do campoE1, sendo definida como o somatório
da contribuição de todos os níveis intermediários entre os estadosa e i, da forma:

kai =
1
2ℏ∑

b′

µab′µb′i

ωib′ −ω1
. (2.10)
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De modo explicito, utilizando as frequências de Rabi, podemos escrever o hamiltoniano
de interação, no referencial de onda girante, considerandoo acoplamento dos campos com os
estados envolvidos no nosso estudo como:

Ĥint =−ℏΩace
i2k1z|a〉〈c|−ℏΩadei2k1z|a〉〈d|−ℏΩbce

ik2z|b〉〈c|
−ℏΩbdeik2z|b〉〈d|−ℏΩabe

ik3z|a〉〈b|+H.c. . (2.11)

Utilizamos a equação de Liouville [51] para descrever o comportamento temporal dos ele-
mentos da matriz densidade:

dρi j

dt
=

−i
h
[Ĥ, ρ̂]i j , (2.12)

ondei e j podem sera, b, c oud.
De acordo com o formalismos da matriz densidade, os termosρii representam a população

do estadoi e os termosρi j são termos de coerência relacionados às transições entre osestados
i e j. A partir da equação 2.12 e incluindo os termos de relaxação de forma fenomenológica, a
equação de movimento dos termos de coerência entre dois estadosi e j é dada por:

ρ̇i j =−(iωi j + γi j )ρi j + i ∑
k

Ωik(t)ρk j +c.c.. (2.13)

Nessa expressão,ωi j = (E j −Ei)/ℏ, γi j é a taxa de relaxação deρi j e Ωik é a frequência de
Rabi, como definida anteriormente.

Para determinar as equações de movimento, relacionadas como sistema de quatro níveis de
interesse, como mostrado na figura 2.1 , faremos as seguintesconsiderações:

• Introduzimos as variáveis que oscilam lentamente no tempo, de forma que os termos fora
da diagonal da matriz densidade, termos de coerência, são dados por:ρi j = σi j ei(ωt−kz),
ondeσi j varia lentamente.

• Utilizamos a aproximação de onda girante e calculamos a resposta do sistema no regime
estacionário, isto é, paradρii

dt = 0 e dσi j
dt = 0. Já que os tempos de decaimento são mais

curtos que a duração dos pulsos dos lasers.

• Consideramos um tratamento perturbativo, de forma que o campo ~E1 é considerado até
segunda ordem e os campos~E2 e~E3 são considerados até primeira ordem.

Nessa ordem de perturbação, a população dos níveis é distribuída de forma queρii = δia,
ou seja, toda a população está no estado fundamental. Isso é justificado, já queρii deve ser de
ordem zero nos campos, logo, sem excitação não há transferência de população. Vale ressal-
tar que em nosso modelo consideramos que o sinal gerado pode envolver os dois estados de
Rydberg mais próximos, e a coerência gerada é uma soma da contribuição de cada um desses
estados. A coerência entre os estados de Rydbergc e d é identicamente nula, já que, na ordem
que estamos considerando, não há campos que acoplam esses estados e são estados de mesma
paridade. Como os campos são fracos, nenhuma população é transferida para estados mais
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altos, assim como não existirá correlação de fase entre as funções de onda desses estados. Da
mesma forma também são nulas as coerênciasρcb e ρdb, pois elas dependem do acoplamento
entre os estadosc e d. Para fins de simplificação, neste primeiro momento vamos considerar
que o sistema é oticamente fino no limite de baixa densidade. Nesse sentido, podemos despre-
zar o termo linear comΩab. Posteriormente, na seção 2.2, trataremos os efeitos de propagação
do campo gerado.

Assim, os elementos de matriz não nulos e relevantes no nossosistema são:

σca =
iΩace−2ik1z

i∆ac+ γac
,

σda =
iΩade−2ik1z

i∆ad+ γad
,

σab =
−i

i∆ba+ γab
× (σacΩcbe

i(k2+k3)z+σadΩdbe
i(k2+k3)z) . (2.14)

A coerência de interesse, associada à transição entre os níveis b e a, considerando que
σba = σ∗

ab, é dada por:

σba =
−1

∆ba+ iγab
×
[

ΩbcΩca

∆ca+ iγac
e−i∆kz+

ΩbdΩda

∆da+ iγad
e−i∆kz

]

. (2.15)

As ressonâncias são definidas por∆ab = 2ω1−ω2−ωab e ∆ai = 2ω1−ωai com i= c ou d.
∆k= (~k3−2~k1+~k2)z é a componente do vetor de casamento de fase na direção de propagação,
z.

Conhecendo esse elemento de matriz,σba, podemos obter a intensidade média do sinal de
MQO gerado, sabendo que:

Ī ∝ |P̄|2 = 4N2µ2
ab

∣

∣ρ2
ba

∣

∣ (2.16)

Considerando∆k= 0, essa intensidade é da forma:

Ī ∝
N2µ2

ab

∆2
ab+ γ2

ab

×
[

Ω2
bcΩ

2
ca

∆2
ca+ γ2

ac
+

Ω2
bdΩ2

da

∆2
da+ γ2

ad

+
(2ΩbcΩcaΩbdΩda)× (γacγad+∆ca∆da)

(∆2
ca+ γ2

ac)× (∆2
da+ γ2

ad)

]

(2.17)

Analisando a equação 2.17, verificamos que há três máximos deintensidades correspon-
dentes às ressonâncias, quando∆ab, ∆ac ou ∆ad forem nulos. Para as frequênciasω1, tal que
∆ac ou∆ad são nulos, verificamos máximos (ou picos) correspondentes às ressonâncias de dois
fótons entre o estado fundamental e o estado excitado de Rydberg. Quandoω1 é tal que∆ab é
nulo, o máximo observado está relacionado com a ressonânciapor três fótons entre os estado
a e b. A partir da equação 2.17, podemos identificar tanto a posição das ressonâncias quanto a
amplitude associada à cada máximo.

Na figura 2.2, esboçamos a expressão obtida na equação 2.17 emfunção da frequência do
campo~E1. Para esse esboço, estamos analisando estados específicos,de forma que comparando
com os níveis da figura 2.1 , temos:a≡ 5s, b≡ 6P3/2, b′ ≡ 5P3/2, c≡ 16d ed≡ 18s. Como um
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Figura 2.2 Espectro de excitação do sinal do sinal de MQO, campos de excitação compolarizações
paralelas.

exemplo, fixamos os parâmetros da equação como:γac= γad=
1
3γab, ondeγab= 0,3cm−1. Para

estabelecer a relação de intensidade entre os picos assumimos queΩac
Ωad

= 4,2, valor inspirado
na referência [52].

Na equação 2.15, verificamos que existem duas possibilidades de caminhos quânticos para
a construção deσba, via os estadosc oud. No nosso experimento, especificamente, as possibili-
dades são(5s−→ nd−→ 6p) ou(5s−→ (n+2)s−→ 6p), onde n=14-20. Esses dois caminhos
competem no processo de geração do campo de mistura de quatroondas. Essa competição apa-
rece como um termo de interferência (terceiro termo entre colchetes na equação 2.17) que pode
ser entendido classicamente, considerando que no processode geração de MQO duas polariza-
ções são induzidas coerentemente e na frequênciaω3. Essas polarizações apresentam uma re-
lação de fase, dependendo dos estados atômicos envolvidos,que semelhante a um experimento
de fenda dupla deYoung, podem interferir destrutiva ou construtivamente. Quanticamente, esse
efeito pode ser entendido como uma interferência entre doiscaminhos quânticos indistinguí-
veis [52], onde a amplitude de probabilidade da transição é dada pelasoma das amplitudes
de probabilidade de cada caminho e a intensidade observada (equação 2.16) é proporcional ao
quadrado da soma dessas amplitudes. Os dois primeiros termos entre os colchetes na equação
2.17 correspondem aos picos de intensidade associados às ressonâncias de dois fótons com os
estadosc ed, especificamente, nd e (n+2)s. O termo fora dos colchetes determina a posição da
ressonância de três fótons com o estadob, equivalente ao estado 6p. As intensidades dos picos
dependem da interferência entre os caminhos quânticos possíveis [52].

O termo de interferência pode assumir valores positivos ou negativos, dependendo dos valo-
res das dessintonias∆ac e∆ad. Além disso, esse termo depende da relação entre as frequências
de Rabi associadas aos dois possíveis caminhos quânticos e também da polarização relativa
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dos campos de excitação. Controlando a polarização é possível mudar o caráter da interferên-
cia entre destrutiva e construtiva[52]. Em particular, utilizando uma polarização circular para
os feixes de excitação, uma transição de dois fótons entre dois estadoss não é permitida pelas
regras de seleção, de forma que a transiçãoa−→ d não ocorre. Assim, como somente um cami-
nho é permitido não observamos mais interferência, semelhante ao experimento de dupla fenda
deYoung. Isto é, associando cada caminho à uma fenda, o padrão de interferência desaparece
quando sabemos por qual fenda o feixe foi transmitido.

Se fixarmos a polarização dos feixes de excitação, de forma que os campos~E1 e ~E2 têm
polarizações lineares e paralelas, temos que o campo geradodeve ter a mesma direção de
polarização devido às propriedades de simetria do meio isotrópico.

Para entender a influência da polarização no sinal de misturade quatro ondas, precisamos
calcular a parte dependente das polarizações dos campos de excitação. Como dito anterior-
mente, a susceptibilidade de terceira ordem depende da quarta ordem do momento de dipolo
elétrico, e esse momento depende da polarização dos campos,de forma que podemos escrever
µi j = 〈i |~µ ·~ε| j〉 , onde~ε representa a direção de polarização do campo envolvido na transição.
No caso da constante de acoplamento efetivo da transição pordois fótons, devemos considerar
a contribuição de todos os níveis intermediários. Essa contribuição depende tanto da dessin-
tonia entre cada nível intermediário e um fóton do campo~E1 como dooscillator strengthda
transição.

Utilizando as equações 2.5 e 2.13, podemos escrever a amplitude da polarização macroscó-
pica induzida da forma:

P(ω3 = 2ω2−ω2) ∝
Nµab

∆ab+ iγab

[

ΩacΩcb

∆ac+ iγac
+

ΩadΩdb

∆ad+ iγad

]

e−i∆kz, (2.18)

e então identificar o produto dos momentos de dipolo envolvidos com as transições considera-
das. Assim, precisamos calcular o produto de quatro elementos de matriz do operador dipolo
elétrico,Q̂q

1, na direção de polarização q do campo eletromagnético:

µabΩaiΩib ∝ ∑
b′,b

〈

a|Q̂q3
1 |b
〉〈

b|Q̂q2
1 |i
〉〈

i|Q̂q1
1 |b′

〉〈

b′|Q̂q1
1 |a
〉

, (2.19)

onde os estadosa, b, b′, e i = c ou d correspondem aos estados representados na figura 2.1. O
somatório indica que devemos somar sobre os diversos estados intermediários.

O operado de dipolo elétrico é definido como:

Q̂q
1(~r) = e

√

4π
2p+1

rYq
1 (θ ,φ), (2.20)

ondee representa a carga do elétron, r a coordenada radial,θ é o ângulo da componente polar,
φ é a coordenada azimutal eYq

1 são os harmônicos esféricos. Então, utilizando os coeficiente
deClebsch−Gordan[53] e os símbolos 3-j de Wigner [51], cada um dos elementos da matriz
de dipolo elétrico pode ser escrito na forma:

〈

nlm|Q̂q
1|n′l ′m′〉= (−1)m

√
2l +1

√
2l ′+1·

〈

nl||er||n′l ′
〉

·
(

l ′ 1 l
000

)

·
(

l ′ 1 l
m′ q −m

)

(2.21)
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onde〈nl||er||n′l ′〉 é a componente radial do momento de dipolo, não reduzida.
Para calcular a componente radial do momento de dipolo precisamos conhecer as funções

de onda radiais de cada estado envolvido. Essas funções são definidas como:

〈

nl ||r| |n′l ′
〉

=
∫

R∗
nlrRn′l ′r

2dr . (2.22)

Rnl, são as soluções da equação de onda radial:

d2Rnl

dr2 +
2
r

dRnl

dr
+

2m
ℏ2

(

E+
e2

4πε0r
− ℏ

2

2m
l(l +1)

r2 −Vcore

)

Rnl = 0 , (2.23)

ondeVcore é o potencial de interação do elétron de valência com o núcleoblindado pela nuvem
eletrônica dos elétrons que constituem a camada fechada. Esse potencial não é bem estabele-
cido para átomos diferentes do átomo de hidrogênio, logo, não podemos resolver essa equação
exatamente. No caso dos átomos alcalinos, podemos fazer a aproximação com o átomo de
hidrogênio a partir da correção do número quântico principal, n, considerando o efeito do ca-
roço. Esse efeito é tratado na teoria dosdefeitos quânticos, onden é substituído por uma valor
corrigido, n∗, tal que: n∗ = n− δl , ondeδl é o defeito quântico associado com o momento
angular orbitall = s, p ou d. O valores desses defeitos quânticos são dados pela expansão
δ (n) = δ0+

δ2
(n−δ0)2

+ δ4
(n−δ0)4

+ ..., ondeδ0, δ2 e δ4 são constantes [11].
Assim, utilizando um programa emmathematica, cedido por Jorge Kondo [54] da USP-São

Carlos, calculamos numericamente as integrais definidas na equação 2.22 e obtivemos os valo-
res dos momentos de dipolo para as transições envolvidas nosnossos resultados experimentais.
Os valores podem ser encontrados na tabela 3.2. Apesar dos valores para o momento de dipolo
poderem ser encontrado em diferentes referências, não é simples encontrar informações para
estados com n grande. Os valores do momento de dipolo para interações envolvendo estados
nd comn= 4−8 para o átomo de Rb podem ser encontrados na referência [55]. Também para
átomos de Rb, momentos de dipolo para alguns estados mais altos, comn≈ 20 podem ser en-
contrados em [56]. Para simplificar a notação denotaremos esta componente radial do momento
de dipolo com o subíndice R, usandoµR

ab, de forma a deixar claro os estados envolvidos.
Em relação à parte angular, um cálculo detalhado pode ser encontrado na referência [57],

onde Magno calculou esses elementos de matriz associados àstransições envolvidas consi-
derando diferentes polarizações. O cálculo foi feito desprezando os efeitos de acoplamento
spin-órbita, portanto, usando a basen, l ,mcomo conjunto adequado de números quânticos. No
caso específico de polarizações paralelas, podemos reescrever a equação 2.17 da forma:

Ī ∝
N2
∣

∣µR
ab

∣

∣

2

∆2
ab+ γ2

ab

˙

[

( 4
45kR

ac

)2

∆2
ac+ γ2

ac
+

(1
9kR

ad

)2

∆2
ad+ γ2

ad

+

( 8
405k

R
ack

R
ad

)

(γacγad+∆ac∆ad)

(∆2
ac+ γ2

ac)(∆2
ad+ γ2

ad)

]

, (2.24)

ondekR
i j são as constantes de acoplamento efetivo da transição de dois fótons como definidas

na equação 2.10, porém considerando só a parte radial dos momentos de dipolo envolvidos.
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2.1.2 Acoplamento spin-órbita

Em nosso experimento, apesar de não termos resolução para definir a estrutura fina dos níveis
de Rydberg, conseguimos resolver o estado 6p. Mesmo não sendo possível filtrar a contribui-
ção dos estados vizinhos, de acordo com as regras de seleção,podemos saber quais estados
podem estar participando do processo de decaimento. Para cada estado de Rydbergnd, temos
a influência da presença do estado (n+2)s e de quatro estados intermediários envolvidos no
processo de excitação, 5P1/2 e 5P3/2, e no processo de decaimento, 6P1/2 e 6P3/2. Além disso,
dois tipos de polarização podem ser considerados, paralelae perpendicular.

Por exemplo, quando estamos ressonante por dois fótons com atransição 5s−nl, o sinal
gerado tem contribuição de quatro caminhos quânticos: 5s→ 5P1/2 → nl → 6P1/2 → 5s; 5s→
5P1/2 → nl → 6P3/2 → 5s; 5s→ 5P3/2 → nl → 6P1/2 → 5s e 5s→ 5P3/2 → nl → 6P3/2 → 5s.

Sabendo disso, foi necessário recalcular a parte angular dos elementos de matriz conside-
rando o acoplamento spin-órbita. Para isso, trabalhamos emoutra base de números quânticos,
J e mJ, ondeJ é o momento angular total do elétron,~J =~L+~S, podendo assumir valores no
intervalo,|L−S| ≤ J≤ L+S. As transições seguem a regra de seleção∆J= 0,±1 e∆mJ =±1
[50]. Utilizando o teorema de Wigner-Eckart [51], podemos escrever a seguinte relação:

〈JmJ|er|J′mJ′〉= (−1)l ′+l+2J′+S+mJ−1
√

(2J+1)(2J′+1)(2l +1)(2l ′+1) ·
(

l 1 l ′

0 0 0

)

·

·
{

l l ′ 1
J′ J S

}(

J′ 1 J
mJ′ q −mJ

)

· 〈nl ||er| |n′l ′〉 ,
(2.25)

ondeq identifica a componente de~r na base esférica, tal quemJ = mJ′ +q. Essa equação será
aplicada no cálculo de cada elemento da multiplicação apresentada na expressão 2.19, somando
sobre todos os valores demJ possíveis. Com esse procedimento, encontramos a parte angular
dos elementos de matriz associados às ressonâncias nd e (n+2)s.

Assim para cada estado de Rydberg,i = nd ou (n+2)s, vamos ter quatro equações, cada
uma associada a um dos quatro caminhos citados acima, de forma que, a coerência de interesse
pode ser escrita como:

σba ∝ ∑
b,b′

−µR
ab

∆ba+ iγab
×
[

µR
biµ

R
iaCb′be−i∆kz

∆ia + iγai

]

, (2.26)

ondeCb′b representa a parte angular do elemento de matriz, calculadade acordo com a equação
2.25, para o caminho quântico que envolve os estados b e b’, onde b = 6P3/2 ou 6P1/2; e
b′ = 5P3/2 ou 5P1/2. O resultado do cálculo dos coeficientes é apresentado nas tabelas 2.1 e
2.2, onde duas configurações em relação à polarização dos feixes incidentes são consideradas,
paralela e perpendicular. Os cálculos detalhados podem servistos no apêndice A.

A intensidade total do sinal gerado é composta pela contribuição de cada um desses ca-
minhos e proporcional ao módulo quadrado do somatório de todos os caminhos. Além disso,
nossos resultados envolvem os estadosnd e (n+2)s, medidos em um único espectro. Como
discutimos na seção anterior, nos baseando no resultado da equação 2.17, há uma interferência
entre os dois estados de Rydberg. Porém, considerando o acoplamento spin-órbita, para cada
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Estadoi C5P1/26P1/2
C5P1/26P3/2

C5P3/26P1/2
C5P3/26P3/2

nd 4
81

4
405

4
405

44
405

(n+2)s 2
81

4
81

4
81

8
81

Tabela 2.1 Valores da parte angular do elemento de matriz para cada estadoi = nd ou (n+ 2)s, na
configuração de feixes incidentes com polarização paralela.

Estadoi C5P1/26P1/2
C5P1/26P3/2

C5P3/26P1/2
C5P3/26P3/2

ns −2
81

−2
405

−2
405

−22
405

(n+2)s 2
81

4
81

4
81

8
81

Tabela 2.2 Valores da parte angular do elemento de matriz para cada estadoi = nd ou (n+ 2)s, na
configuração de feixes incidentes com polarização perpendicular.

estado de Rydberg existem quatro caminhos associados aos estados intermediários, e todos os
caminhos interferem.

A contribuição de cada caminho pode ser avaliada separadamente. Nas figuras 2.3 e 2.4,
mostramos a amplitude relativa do sinal para cada um dos caminhos possíveis, considerando
a contribuição das polarizações paralela e perpendicular.Em cada espectro vemos os picos
correspondentes às ressonâncias com os estados nd e (n+2)s, para n=16 e 15 respectivamente.
Esses espectros foram calculados para os parâmetros:γac= γad =

1
5γab= 0,1 cm−1, além disso,

para facilitar a comparação entre os espectros, foi feita uma convolução com a largura de linha
do laser de excitação, o que alarga os espectros. Esse procedimento será explicado no capítulo
4.

Na figura 2.3, onde apresentamos os espectros de excitação envolvendo os estados 16d
e 18s, podemos verificar que o caminho que envolve o estado 6P1/2, contribui pouco para a
intensidade total do sinal gerado. Quantitativamente, o espectro referente a este caminho (curva
verde) é aproximadamente três ordens de grandeza menor que os demais. Já na figura 2.4,
referente ao sinal de MQO envolvendo os estados 15d e 17s, todos os caminhos considerados
apresentam a mesma ordem de grandeza.

É importante destacar a contribuição dos estados 5P3/2 e 5P1/2 na intensidade do sinal
gerado. Mesmo a dessintonia desses estados sendo muito grande, a distinção da estrutura fina
é indispensável para explicar a intensidade observada experimentalmente, como veremos no
próximo capítulo.

Assim, decidimos considerar a contribuição de todos os quatro caminhos nos cálculos teó-
ricos que serão apresentados nesta tese.

2.2 Considerando a propagação

Considerando um meio oticamente denso, temos que o campo gerado numa determinada posi-
ção da amostra, depois de se propagar uma distânciaz , pode ser absorvido pelos átomos em
posições subsequentes. Nesta seção vamos estudar a propagação do campo gerado no processo
de MQO resolvendo as equações deMaxwell e analisando o resultado em duas situações: (i)
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Figura 2.3 Cálculo dos espectro de excitação do sinal de MQO, considerando a contribuição de cada
caminho para os estados 16d e 18s.
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Figura 2.4 Cálculo dos espectro de excitação do sinal de MQO, considerando a contribuição de cada
caminho para os estados 15d e 17s
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na configuração colinear, onde os dois feixes de excitação estão incidindo paralelamente na
amostra e (ii) na configuração de feixes cruzados, quando os dois feixes de excitação incidem
na amostra se cruzando num ânguloθ .

2.2.1 Equações de Maxwell

Os meios que respondem não linearmente aos campos eletromagnéticos podem desenvolver
uma polarização macroscópica capaz de originar campos com novas componentes de frequên-
cia. A partir das equações de propagação deMaxwell, considerando que no meio não há
correntes nem cargas livres e que este não possui propriedades magnéticas, podemos encontrar
a expressão para a equação de onda em função da polarização macroscópica, da forma [6]:

[

∇2− 1
c2

∂ 2

∂ t2

]

~E = µ0
∂ 2

∂ t2
~P , (2.27)

onde~P é a polarização macroscópica induzida no meio, que pode ser expandida, como descre-
vemos na seção 2.1, em potências do campo:

~P= ε0

(

χ(1)~E+χ(2)~E~E+χ(3)~E~E~E+ ...
)

. (2.28)

Assim, podemos representá-la como uma composição de duas partes, uma linear e outra
não linear:

~P= ~PL +~PNL . (2.29)

A parte linear da polarização e o índice de refração do meio estão associados à susceptibi-
lidade de primeira ordem,χ(1), da seguinte forma:

~PL = ε0χ(1)~E , (2.30)

n2−1= Re
[

χ(1)
]

. (2.31)

De forma geral, podemos escrever a polarização e o campo EM explicitando sua dependên-
cia no tempo e no espaço:

~E j(z, t) =
1
2

[

ε̂ jE je
−iω j t+ik jz+c.c

]

. (2.32)

~Pj(z, t) =
1
2

[

ε̂ jPje
−iω j t+ik jz+c.c

]

(2.33)

onde os termos,Pj e E j representam as amplitudes lentas de~E j e~Pj associadas a cada campo,
com j = 1, 2 ou 3, eε̂ j é a direção de polarização. Substituímos as representações2.32 e
2.33 na equação de onda (2.27). Consideramos a aproximação deonda plana, definindo que a
amplitude do campo só varia na direçãoz, tal que podemos reescrever∇2 como ∂ 2

∂z2 . Assim:
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[

∂ 2

∂z2 −
1
c2

∂ 2

∂ t2

]

(E j(z, t)exp
[

i(k jz−ω jt)
]

) = µ0
∂ 2

∂ t2Pj(z, t)exp
[

i(k jz−ω jt)
]

. (2.34)

Consideramos, então, a aproximação de variação lenta, onde os campos se propagam atra-
vés do meio com amplitudes e fases variando lentamente no espaço e tempo, da mesma forma
que a amplitude da polarização. Nessa aproximação, podemosdesconsiderar os termos envol-
vendo derivadas parciais de segunda ordem, no tempo e no espaço, quando comparados com
termos envolvendo derivadas de primeira ordem ou termos lineares, isto é:

∣

∣

∣

∣

∂ 2E
∂z2

∣
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∣

∣

<<

∣
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k
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,
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Lembrando que estamos analisando o sinal gerado na frequência ω3 = 2ω1−ω2, vamos
considerar a amplitude da polarização induzida no meio, nessa frequência, da forma:

P(ω3) = Nµabρba . (2.35)

A equação de onda para o campo gerado, na aproximação em que a amplitude lenta do
campo é independente do tempo, é dada por:

∂Ωba

∂z
= iκabρba , (2.36)

ondeκab =
Nk3|µR

ab|2
2ℏε3

.
Na equação 2.35 a coerênciaρba pode ser obtida com o mesmo procedimento utilizado na

obtenção da equação 2.15, porém, temos que considerar que naequação 2.14 desprezamos a
componente linear entre os estadosa eb, Ωab. Já nesta seção, estamos analisando a propagação
do campo~E3, assumindo que o sistema físico não é mais oticamente fino. Nesse caso, o campo
gerado no processo não-linear, em um dado ponto da célula, após propagar uma distância z,
pode ser absorvido pelos átomos em posições subsequentes domeio. Logo, o termo linear não
deve ser desprezado e a coerência é escrita da seguinte forma:

σba = ∑
b′,b

−1
∆ab+ iγba

[Ωab+
ΩbcΩcae−i∆kz

∆ca+ iγac
+

ΩbdΩdae−i∆kz

∆da+ iγad
] , (2.37)

onde o somatório é feito sobre todos os níveis intermediários. A dependência deste resultado
com o nívelb′, está implícita na frequência de Rabi de dois fótons, mais especificamente na
constante de acoplamento efetivo de dois fótons, definida naequação 2.10. Por fim, devemos
resolver uma equação diferencial da forma:

∂Ωba

∂z
= Ae−i∆kz−B·Ωba(z) , (2.38)

onde A e B são:
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A≡ −iκab

∆ab+ iγab
∑
b′,b

[
ΩbcΩca

∆ca+ iγac
+

ΩbdΩda

∆da+ iγad
] ,

B≡ ∑
b′,b

iκab

∆ab+ iγab
. (2.39)

A solução da equação diferencial (equação 2.38) tem a forma:

Ωba(z) =
A
B
+C ·e−Bz . (2.40)

Com a condição de contornoΩba(0) = 0, temos:

Ωba(z)≡ ∑
b′,b

−iκab

(∆ab+ iγab)
[

ΩbcΩca

∆ca+ iγac
+

ΩbdΩda

∆da+ iγad
] ·
(

e(−i∆k)z−e−Bz

B− i∆k

)

, (2.41)

onde o termoB, definido na equação 2.39, pode ser reescrito explicitando aparte real e imagi-
nária, da forma:

B= ∑
b′,b

iκab∆ab

∆2
ab+ γ2

ab

+
κabγab

∆2
ab+ γ2

ab

. (2.42)

Podemos identificar o segundo termo da equação acima (eq. 2.42) como sendo equivalente ao
coeficiente de absorção linear [6].

Utilizando a equação 2.42, podemos reescrever o denominador da equação 2.41, e obter a
seguinte solução para o campo gerado:

Ωba(z)≡ ∑
b′,b

κab
∆k

(∆ab− κab
∆k + iγab)

[
ΩbcΩca

∆ca+ iγac
+

ΩbdΩda

∆da+ iγad
] ·
(

e(−i∆k)z−e−Bz
)

. (2.43)

Essa é a forma geral do campo gerado no processo de MQO, onde podemos observar um
termo real adicional a ressonância de três fótons,κab

∆k , que é responsável pelo deslocamento
da ressonância. Esse termo depende tanto da densidade atômica, de forma implícita emκab,
quanto do ângulo de cruzamento entre os feixes de excitação.O deslocamento em frequência
foi tratado detalhadamente na referência [58] e investigado em diferentes experimentos com
vapor de Xenônio e Kriptônio por Payne, Garret e colaboradores [59, 45, 60]. Esses trabalhos
apresentam resultados em técnicas multifotônicas envolvendo excitações por dois e três fótons
e ionização por quatro fótons para estados comn≈ 7. Eles observaram um deslocamento para
o lado de altas energias, linearmente proporcional a densidades atômica, com um coeficiente
linear proporcional aooscillator strengthda transição. Utilizando um modelo associado ao
deslocamento cooperativo, eles explicam bem os resultado no limite de baixas densidades mas
não para altas densidades, associando esta discrepância à proximidade de ressonâncias que não
foram consideradas.
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Em nosso experimento, o deslocamento observado é menor quando comparado aos resulta-
dos citados acima, mas temos resolução suficiente para analisar o comportamento desse deslo-
camento num intervalo grande de densidade, aproximadamente três ordens de grandeza. Além
disso, nosso modelo considera a contribuição de todos os caminhos quânticos possíveis na
geração do sinal, o que leva em conta a proximidade com as ressonâncias mais relevantes.

Nossos experimentos compreendem ainda resultados em duas configurações relacionadas
com os campos incidentes: a configuração colinear, onde os feixes de IV e corante incidem na
amostra na mesma direção de propagação; e a configuração de feixes cruzados, onde os feixes
incidem na amostra formando um ângulo,θ , entre eles. Cada uma dessas configurações nos
permite fazer aproximações específicas no resultado para o campo gerado (equação 2.43). A
seguir, analisamos cada configuração e suas especificidades.

2.2.2 Configuração colinear

Nessa configuração os feixes de excitação se propagam na amostra paralelamente e sobrepos-
tos, de forma que o ângulo de cruzamento entre eles,θ , é nulo. Como em nosso experimento
trabalhamos em uma situação de alta focalização, podemos considerar que∆k= 0 na região de
superposição dos feixes. Então o campo gerado pode ser reescrito da seguinte forma:

Ωba(z)≡ ∑
b′,b

−1[
ΩbcΩca

∆ca+ iγac
+

ΩbdΩda

∆da+ iγad
] ·
(

1−e−Bz) . (2.44)

Analisando esse resultado, podemos verificar que a ressonância com o nível intermediário,
6p, não aparece mais de forma explícita no denominador, assim como a dependência linear do
campo gerado com a densidade atômica. A dependência com esses parâmetros se restringem
ao termo exponencial,e−Bz.

Na configuração colinear, no limite de alta densidade atômica os efeitos de propagação,
que são estudados detalhadamente na seção 4.3, se tornam relevantes. Para altas densidades, o
termo exponencial na equação 2.44 vai à zero, e o campo geradoé escrito como:

Ωba(z)≡ ∑
b′,b

−1[
ΩbcΩca

∆ca+ iγac
+

ΩbdΩda

∆da+ iγad
]. (2.45)

Substituindo esse resultado na equação 2.37, vemos queσba vai a zero, e consequentemente
∂Ωba

∂z = 0. Indicando que, nesse limite, o campoΩba satura, e sua amplitude se torna constante.
Esse efeito é característico da interferência destrutiva de fótons ímpares, que foi observada em
nossos resultados experimentais e é mostrada no próximo capítulo.

2.2.3 Configuração de feixes cruzados

Na configuração de feixes cruzados, os dois feixes de excitação incidem na amostra se cruzando
em um ânguloθ . Esse ângulo é importante no cálculo de∆k, que influencia tanto na intensidade
dos picos referentes as ressonâncias de dois e três fótons, quanto na posição da ressonância de
três fótons, como mostrado na equação 2.43. Na situação em que o campo gerado na frequência
ω3 é quase ressonante com a transição entre os níveisa e b, ocorre uma variação do índice de
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refração e, através da equação de Sellmeier [6], podemos escrever o índice de refração como
função da densidade atômica e das ressonâncias do sistema como:

n(ω3) = 1+2πReχ(1) = 1+
2πNµ2

ab

2ℏε0

ωab− (2ω1−ω2)

(ωab− (2ω1−ω2))2− γ2
ab

. (2.46)

Ou, usando a definição deκab:

n(ω3) = 1+
κab

k3

ωab− (2ω1−ω2)

(ωab− (2ω1−ω2))2− γ2
ab

. (2.47)

Na configuração de feixes cruzados, precisamos considerar as diferentes direções dos cam-
pos incidentes no cálculo do termo de casamento de fase∆k= (~k3−2~k1+~k2)z. Assim, usando
a relação dos cossenos, escrevemos∆k da forma:

∆k= (~k3−2~k1−~k2)z =
1
c






(2ω1−ω2)n(ω3)− (2ω1−ω2)

[

1+
8ω1ω2

(

sen
(θ

2

))2

(2ω1−ω2)2

]

1
2







(2.48)
Nosso objetivo é encontrar uma equação simplificada, que descreva o deslocamento do

pico referente à ressonância de três fótons. Faremos duas simplificações, primeiro, sabemos
que os ângulos típicos do nosso experimento são da ordem de 10−3 rad, de forma que pode-
mos analisar o termo de casamento de fase no limite de ângulospequenos. E segundo, vamos
desconsiderar a dispersão do índice de refração. Apesar den(ω3) ser sensível à posição de res-
sonância, para as densidade típicas do nosso experimento a variação no índice de refração é da
ordem de 10−3, e como queremos obter um comportamento simplificado, podemos considerar
considerarn(ω3) = 1. Nesse limite, a condição de casamento de fase pode ser reescrita como:

∆k≈ 2ω1ω2(1−cos(θ))
c(2ω1−ω2)

, (2.49)

e o termo de deslocamento de frequência, mostrado na equação2.43, como:

κab

∆k
≈ c(2ω1−ω2)κab

2ω1ω2(1−cos(θ))
. (2.50)

Isso significa que, para densidades fixas, o deslocamento apresenta uma dependência do
tipo:

κab

∆k
≈ C

1−cos(θ)
, (2.51)

onde C é uma constante. Essa dependência simplificada se torna eficaz quando precisamos
comparar os resultados teóricos e experimentais. O efeito de deslocamento da ressonância
foi verificado experimentalmente, e analisado através da teoria apresentada até aqui. Esses
resultados serão discutidos nos capítulos 3 e 4.
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2.3 Correção de campo local

O tratamento apropriado para descrever o comportamento de uma amostra atômica, precisa
relacionar as propriedades macroscópicas (índice de refração, susceptibilidades) com as pro-
priedades microscópicas (polarizabilidades). Estabelecer essa relação não é uma tarefa simples,
já que cada átomo interage com o meio, e devemos considerar todos os tipos de interação pos-
síveis. Um procedimentos para considerar essas interaçõesé introduzindo o conceito de campo
local,~Elocal [6], que é o campo efetivo sentido por um átomo considerando as fontes externas
e a presença dos outros átomos da amostra. A diferença entre ocampo local e o campo ma-
croscópico se torna maior quanto mais o índice de refração para uma determinada frequência
se distancia da unidade, o que ocorre na condição de alta densidade ou de proximidade com
as ressonâncias. No nosso caso, o campoω3 é gerado aproximadamente ressonante com a
transição 5s−6p, e os outros campos não apresentam proximidade com outras ressonâncias,
assim só vamos aplicar essa correção emΩba. Para essa análise, vamos considerar somente a
contribuição dos níveis intermediários 6P3/2 e 5P3/2, eliminando o somatório das equações.

O campo local está relacionado com o campo macroscópico (utilizado nas equações de
Maxwell), em unidades gaussianas, da forma [61]:

~Elocal = ~E+
4π
3
~P(ω3), (2.52)

onde~P(ω3) é a polarização macroscópica induzida na frequênciaω3, definida na equação 2.28.
Na correção de campo local, devemos considerar que os camposque aparecem na equação

para a coerência entre os estadosa e b, equação 2.37, são campos efetivos. Assim, vamos
reescrever esta equação (2.37):

σba =
−1

∆ab+ iγab
[Ω̄ab+

ΩacΩcbe−1∆kz

∆ac+ iγac
+

ΩadΩdbe−1∆kz

∆ad+ iγad
], (2.53)

onde substituímosΩab, porΩ̄ab que é a representação do campo efetivo.
Utilizando a definição de frequência de Rabi, podemos escrever Ω̄ab em função deΩab , da

forma:

Ω̄ab =
µab×E3local

2ℏ
= Ωab+

4π
3

µabP(ω3)

2ℏ
= Ωab+

4
3

κabc
2ω3

σab , (2.54)

onde c é a velocidade da luz,κab =
Nk3|µab|2

2ℏε3
como tínhamos definido,E3local é a amplitude do

campo local associado ao campo macroscópico~E3, eP(ω3) é a amplitude da polarização.
Assim, também podemos reescreverσba, com a correção de campo local:

σba =
−1

∆ab+ iγba
[Ωab+

4
3

κabc
2ω3

σab+
ΩacΩcb

∆ac+ iγac
+

ΩadΩdb

∆ad+ iγad
] . (2.55)

Logo:

σba =
−1

∆ab+
4
3

κabc
2ω3

+ iγab
[Ωab+

ΩacΩcb

∆ac+ iγac
+

ΩadΩdb

∆ad+ iγad
] . (2.56)
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Nessa equação, identificamos o termo4
3

κabc
2ω3

, como um termo real adicionado a ressonância
de três fótons, caracterizando um deslocamento da ressonância conhecido como deslocamento
de Lorentz. Maki e colaboradores [62], examinaram o efeito de campo local em vapor de
potássio, no regime de resposta linear e não-linear. Seus resultados mostraram a presença
de um deslocamento da ressonância de três fótons, que no regime de resposta linear (baixas
densidades), pode ser bem descritos com o tratamento feito nessa seção. Já no regime não
linear ( alta densidade), se torna necessário introduzir outros efeitos, como o deslocamento

induzido por colisões [63], definido como∆ωcol =
2πNe2a2

0
3ℏ , ondea0 é o raio de Bohr, N a

densidade atômica eeé a carga do elétron.
O deslocamento de Lorentz é, em geral, muito pequeno no caso dos vapores de metais

alcalinos [34] e menores que o deslocamento provocado quando consideramos a propagação
do campo~E3. Para densidades da ordem de 1015 cm−3 o deslocamento de Lorentz é da ordem
de 10−4 cm−1. Em nosso experimento não temos resolução para identificar deslocamentos
desta ordem, por isso esse termo não é considerado na descrição dos nossos resultados.

2.4 Geração de segundo harmônico

O processo de geração de segundo harmônico é um processo não-linear, descrito por uma
polarização macroscópica induzida no meio, dependente de uma susceptibilidade de segunda
ordem. Assim como discutido na seção 2.1, os processos de ordem pares não são permitidos
em meios centro-simétricos na aproximação de dipolo elétrico. Entretanto, o sinal de geração
de segundo harmônico tem sido observado em diferentes experimentos [64, 25, 65].

Mossberg e colaboradores [66] fizeram estudos da geração de segundo harmônico em Tálio,
em um meio centro-simétrico, justificando suas observaçõespor uma quebra na simetria do
meio devido a um campo elétrico radial estático produzido por ionização, permitindo a geração
do sinal. Resultados sobre o perfil espacial do feixe de SH [65] e dependência temporal [67],
assim como resultados obtidos durante nosso projeto de mestrado [68], estão de acordo com
esse modelo.

O mecanismo de um campo elétrico estático induzido por ionização, nos permite relacionar
a geração de segundo harmônico com um processo não-linear via susceptibilidade de terceira
ordem,(χ3). De forma geral, podemos escrever a polarização de segundo harmônico resultante
de um campo de excitação~E1 e um campo estático~ES, semelhante a equação 2.2, da forma [25]:

~P(3)(2ω) = χ(3)
a (2ω)~E1(ω)

[

~Es ·~E1(ω)
]

+χ(3)
b (2ω)~Es

[

~E1(ω) ·~E1(ω)
]

(2.57)

Nessa expressão a polarização de terceira ordem é escrita como uma soma de duas parcelas,
explicitando as duas direções possíveis de~P. Essas direções são derteminadas pelo resultado
dos produtos internos nos dois termos da soma. Assim, no primeiro e no segundo termo, a pola-
rização deve assumir as direções dos campos E1 e Es, respectivamente. Essas susceptibilidades
podem ser determinadas utilizando o formalismo de matriz densidade aplicado a um sistema
de quatro níveis, seguindo o mesmo procedimento que utilizamos para descrever o processo de
mistura de quatro ondas.
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Considerando o esquema de níveis mostrado na figura 2.1, no caso da geração de segundo
harmônico, precisamos considerar a contribuição dos níveis intermediários no processo de de-
caimento. Como não há um campo induzindo a coerência entre os estadoc (ou d) e o estado
b, vão ocorrer emissões paramétricas, a partir dos níveis mais próximos do estado de Rydberg
[68].

Especificamente no nosso experimento, os níveis envolvidossão:a≡ 5s, o estado funda-
mental do átomo de rubídio;c ed são os estado de Rydberg, nd e (n+2)scom n= 14−20, assim
como descrevemos no processo de MQO. A diferença é que neste caso o nívelb não é definido
e por isso precisamos somar a contribuição de todos os níveisintermediários. Podemos então
escrever a amplitude da polarização como:

P(3)(2ω) ∝ ∑
b

ΩbiΩab

(∆ab+ iγab)(∆bi + iγbi)
, (2.58)

onde i= c ou d. Escrita dessa forma, a polarização considera todas as possíveis combinações
de estados que podem estar envolvidos no processo de geraçãode segundo harmônico.

Um estudo detalhado do sinal de geração de segundo harmônicofoi realizado no nosso tra-
balho de mestrado [68], onde investigamos o alargamento assimétrico das linhas espectrais e
dependência do sinal gerado com a densidade atômica. Nosso sistema atual permite observar
tanto a geração do sinal de MQO quanto o sinal de SH. Assim, no próximo capítulo, apresenta-
mos a comparação dos espectros de excitação para os dois processos não-lineares, analisando
o perfil espectral e a intensidade relativa.
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Resultadosexperimentaisemvapor deRb.

Nestecapítulo,vamosapresentaros resultadosexperimentaisobtidosno processode mistura
de quatroondas(MQO) em um vaporatômicode Rb. Estudamosprocessosenvolvendores-
sonânciaspor dois fótons,observandoa coerênciaentreo estadofundamental5se estadosde
Rydberg comnúmeroquânticoprincipal,n, entre14e22paraaslinhassed. E tambémresso-
nânciaspor trêsfótons,emparticular envolvendoosestado6P3/2 e 6P1/2. Duasconfigurações
foram utilizadasnesteestudo,a configuraçãocolinear(quandoos feixesincidentesna amos-
tra sãocopropagantese formamum ângulozeroentresi) e a configuraçãodefeixescruzados
(ondeosfeixesdeexcitaçãoincidemna amostra formandoum ânguloθ entresi). Além disso,
comparamososresultadosexperimentaisdamisturadequatroondascomosresultadosdege-
raçãodesegundoharmônico(SH),doisprocessosnão-linearesenvolvendoosmesmosestados
deRydberg.

Inicialmente,vamosapresentaro sistemaexperimental,suascaracterísticase a técnicauti-
lizada.

3.1 Sistemaexperimental

Para a realizaçãodesseexperimentoutilizamos dois lasers,em diferentescomprimentosde
onda,queinteragemcomátomosdeRb contidosemuma céluladepirex selada.Umarepre-
sentaçãogeraldoesquemaexperimentalémostradanafigura3.1.

O primeirofeixe é geradopor um laserdecorante,sintonizável, emtornodo comprimento
de ondade 602 nm. Nestetrabalhoo laserde coranteé definidocomolaser1, e quandonos
referimosàssuascaracterísticasusaremosesteíndicena representação(frequênciaω1 e am-
plitude do campoE1). O laserde coranteé bombeadopelo segundoharmônicode um laser
de Nd:YAG, pulsado,modeloSurelite (Continuum), cujascaracterísticasgeraissão: compri-
mentodeondade1064,5nm,duraçãodo pulsode5 nse taxaderepetiçãode5 Hz. Partedo
feixe fundamentaldo laserde Nd:YAG com comprimentode onda1064,5nm, na região de
infravermelho(IV), tambémé utilizadoparaexcitar a amostra,e é definidocomolaser2, suas
característicasserãorepresentadaspeloíndice2 (frequênciaω2 eamplitudedocampoE2).

O laser1 é responsável pelaexcitaçãodosátomosdeRb do estadofundamental5sparaos
estadosdeRydberg, nl, comn variandoentre14e22,e l podendosersoud. O laser2 estimula
o processode emissãode um fóton na frequênciaω2 e consequentementea geraçãodo sinal
deMQO na frequênciaω3 = 2ω1−ω2, queserárepresentadopelo índice3 (frequênciaω3 e
amplitudedocampoE3).

Os dois laserssão focalizadosna célulade pirex quemede5 cm de comprimentoe 3 cm
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de diâmetro, contendo uma mistura de85Rbe 87Rb, na proporção encontrada na natureza (72%
de 85Rbe 28% de87Rb). A célula é colocada dentro de um forno caseiro com aberturas para
entrada e saída dos feixes de lasers, e suas janelas são mantidas a uma temperatura em torno
de 25 K maior que o centro da célula para evitar a deposição dosátomos de Rb. A temperatura
é medida por um termopar do tipocromel-alumelfixado externamente em uma posição central
da célula que permite a determinação da temperatura com um erro de aproximadamente 5◦C.

A densidade atômica é modificada através do controle da temperatura do forno, através da
relação proposta por A. Gallagher [69]:

log10(N) =−A
T
− (B+1) log10(T)+C+18,985, (3.1)

onde N é a densidade atômica emcm−3, T é a temperatura em K, e as constantes A, B, e C tem
os seguintes valores: 4302; 1,5; e 11,722, respectivamente. Com isso, sabemos que na faixa
de temperatura que trabalhamos, T variando de 130 a 260◦C, a densidade atômica varia entre
3,0×1013 e 6,5×1015 cm−3, com uma incerteza de aproximadamente 30%.

O sinal gerado é emitido na direção dos feixes incidentes, com comprimento de onda em
torno de 420nm, e é analisado por um monocromador, modelo 1681A (Instruments S.A.),
localizado aproximadamente a 0,5m da saída do forno. A detecção é feita por uma fotomulti-
plicadora, modelo 1P28 (Hamamatsu). Na entrada do monocromador utilizamos filtros passa
banda para bloquear os feixes incidentes. O sinal, então, é processado por um integrador box-
car, módulo SR250 da Stanford Research Systems, que também fornece o programa SR272,
utilizado para leitura dos dados. Para conexão do sistema dedetecção ao computador utiliza-
mos o módulo SR245 e uma placa PCI-GPIB da National Instruments.

O laser de corante [70], cuja cavidade foi montada por nós, é excitado transversalmente
utilizando uma lente cilíndrica de distância focal 10cme tem como meio ativo o corante Ro-
damina 610, diluído em metanol, com concentração 1,5×10−3 M. Como elemento dispersivo
utilizamos uma grade de difração, com 1800 ranhuras por milímetro, em montagem rasante,
seguindo uma configuração do tipoLittrow [71]. A primeira ordem de difração da grade é re-
fletida por um espelho ajustável e retorna para o meio ativo, estimulando o processo de emissão.
A ordem zero de difração é utilizada como saída do laser de corante. Para a sintonização em
frequência variamos o ângulo de retorno da primeira ordem dedifração conectando um motor
de passos, por um sistema de engrenagem, ao parafuso micrométrico do espelho de retorno.
Na saída do laser utilizamos um polarizador de forma que o feixe, linearmente polarizado, é
enviado a dois amplificadores. Esses amplificadores também são excitados transversalmente
com lentes cilíndricas de 10cm de distância focal, e têm como meio ativo Rodamina 640B,
diluído em etanol, com concentração 1,2× 10−5M. Os parâmetros típicos do sistema laser-
amplificadores são: banda de emissão de 590−620nme largura de linha de aproximadamente
0,45cm−1, medida com o auxílio de um etalon. A potência média gerada pelo laser de corante,
campo 1, é de 2,0mWe para o laser no infravermelho, campo 2, utilizamos 5,0mWde um total
de 200mW.

Os feixes dos lasers, correspondentes aos campos 1 e 2, com diâmetros aproximados de
0,7 e 1,5cm, respectivamente, são combinados através de um espelho dicróico e focalizados no
centro da célula. Podemos controlar a cintura dos feixes através da lente utilizada para focalizar.
Utilizando lentes com focos entre 20 e 50cm, a cintura dos dois feixes,ω IV

0 e ωcorante
0 , pode
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Figura 3.1 Esquema experimental utilizado nas medidas de mistura de quatro ondas em vapor.

variar entre 50 - 150µm. Optamos por trabalhar com uma lente de 30cmde foco, formando
uma cintura de aproximadamente 150µm para o campo 1 e 100µm para o campo 2. Essa
escolha foi feita otimizando a geração de MQO, já que quanto menor a cintura dos feixes
menor a região de interação e que se a cintura for muito grandea intensidade de excitação se
torna pequena.

Os feixes de excitação incidem na célula se cruzando em um ângulo θ , que é controlado
por um parafuso micrométrico conectado ao espelho dicróicoque transmite o corante e reflete
o IV. Variamos esse ângulo entre 0 e 78mrad, com um erro de aproximadamente 1,5mrad.
Chamamos de configuração colinear quandoθ = 0 e configuração de feixes cruzados quando
θ 6= 0. Até 19mradé possível formar o ângulo utilizando uma única lente, fazendo com que um
dos feixes atravesse o centro da lente e o outro passe pela extremidade. Para ângulos maiores
isto não é possível devido ao diâmetro das lentes utilizadas, assim, é preciso que cada feixe seja
focalizado por uma lente diferente.

Para calibração do laser de corante utilizamos um duplo espectrômetro, com fendas de
100µm o que corresponde a uma resolução de≈ 1cm−1. Medimos o comprimento de onda e
a intensidade do laser para cada posição do parafuso micrométrico de sintonização. O resul-
tado é apresentado na Fig. 3.2: (a) variação da intensidade do laser de corante em função do
comprimento de onda e (b) o comprimento de onda em função da posição do parafuso micro-
métrico. Na figura 3.2a, a curva sólida representa um guia para os olhos do comportamento
geral, e podemos ver que na região marcada pelo seguimento horizontal, a intensidade do laser
de corante é praticamente constante. Esse intervalo compreende os níveis com n entre 12 e 22,
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Figura 3.2 (a) Curva de intensidade do laser de corante; (b) Curva de calibraçãodo laser de corante.

de forma que todos os níveis estudados estão dentro desse intervalo.

3.2 Resultados

Na figura 3.3, apresentamos um esquema simplificado dos níveis de energia do átomo de rubí-
dio que são relevantes para o nosso experimento. As setas verticais em vermelho representam o
processo de excitação da coerência entre o estado fundamental 5se um estado excitado nl indu-
zido pela absorção de dois fótons do campo 1, e a seta em azul que aponta para baixo representa
o processo de emissão estimulada induzida pelo campo 2. A seta ondulada em verde indica o
campo gerado na mistura de quatro ondas enquanto que a seta ondulada em preto representa o
campo gerado no processo de geração de segundo harmônico. Como laser de corante sinto-
nizável na região de comprimento de onda mostrada na figura 3.2(a), podemos acessar estados
com energia em torno de 33190cm−1 o que corresponde a n entre 11 e 22 e l= s,d. Também
podemos verificar que, no processo de excitação, não há ressonâncias intermediárias próximas
por um único fóton, uma vez que o nível mais próximo, corresponde ao estado 5P3/2, distante
da ressonância cerca de 3000cm−1.

A seguir abordaremos cada uma das duas configurações experimentais estudadas, colinear
e de feixes cruzados, separadamente.

3.2.1 Configuração colinear

Na configuração colinear, o ângulo entre os feixes de excitação é zero, resultando no sinal de
MQO, gerado coerentemente, na mesma direção dos feixes incidentes.

Um espectro de excitação típico do sinal de MQO é mostrado na figura 3.4 onde apre-
sentamos a intensidade do sinal gerado em função de∆ω = 2ω1−ω17d−5s, ondeω17d−5s =
(E17d −E5S)/ℏ. Essa varredura foi realizada com densidade fixa deN = 0,9×1015cm−3 e in-
tensidades de excitação de 1,0 GW/cm2 e 3,0 GW/cm2 para os campos 1 e 2, respectivamente.
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Figura 3.3 Níveis de energia do átomo de Rb relevantes para o processo de mistura de quatro ondas.

Utilizamos um espectrômetro centrado no comprimento de onda de 420nm, com uma fenda de
2,5mmcorrespondendo a uma janela de 9nm, suficiente para detectar todo o sinal. A resolução
das medidas é limitada pela largura de linha dos lasers, o quenão permite resolver a estrutura
fina dos níveisd. Podemos observar dois picos correspondentes às ressonâncias de dois fótons
entre os estados 5s-17d e 5s-19se que apresentam uma largura de linha da ordem de 1,5cm−1.
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Figura 3.4 Espectro típico do sinal de mistura de quatro ondas, envolvendo os estados 17d e 19s.

Como o laser de corante apresenta uma banda larga de sintonização, é possível observar
o sinal de mistura de quatro ondas envolvendo outras ressonâncias de dois fótons. Na figura
3.5, podemos comparar os espectros de excitação para diferentes regiões espectrais. A inten-
sidade do sinal é mostrada em função de∆ω = 2ω1−ωnd−5s ondeωnd−5s = (End−E5s)/ℏ,
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n ωnd−ω(n+2)s (cm−1)
14 22,29
15 17,83
16 14,41
17 11,92
20 7,11

Tabela 3.1 Diferença de energia entre os estado nd e (n+2)s

e ∆ω = 0 é a condição de ressonância de dois fótons com o estadond. A densidade atômica
é fixada em 5,0×1015cm−3, e as intensidades dos lasers de excitação são 1,0 e 3,0GW/cm2,
para os campos 1 e 2, respectivamente. Para comparação, cadacurva é deslocada vertical-
mente e normalizada em relação ao picond, de forma que a intensidade relativa entre as curvas
experimentais é dada pelo fator multiplicativo entre parênteses. O sinal é detectado com o
espectrômetro fixado na frequência de MQO correspondentes.

A curva superior apresenta um único pico, correspondente à transição de dois fótons entre
os estados 5se 14d. Nas curvas seguintes, os dois picos maiores correspondem às ressonâncias
de dois fótons com os estados nd e (n+2)s com n= 15−20. A distância entre os estados nd
e (n+2)s são mostradas na tabela 3.1, e correspondem à diferença de frequência entre estes
estados.

Também podemos observar um terceiro pico, alargado e pouco definido, entre os estados
15d e 17se entre os estados 16d e 18s, em uma frequência intermediária entre os picos maiores.
Esses picos intermediários estão relacionados com transições por três fótons entre o estado
fundamental e os estados 6P1/2 e 6P3/2, respectivamente, e a subsequentemente emissão de
volta ao estado fundamental.

Nesse resultado, a intensidade de cada pico é relacionada com a probabilidade de transição
por dois fótons 5s−nl, que é proporcional ao momento de dipolo da transição e inversamente
proporcional ao número quântico principal,n. Essa probabilidade é suficiente para explicar a
relação de intensidade entre a primeira e a última curva, quesão associadas aos estados 14d e
20d, respectivamente. Porém, quando analisamos a relação de intensidade entre as curva envol-
vendo os estados 15d, 17s, 16d, 18s, 17d e 19s, ou ainda, quando comparamos a relação entre
os picosnd e (n+2)s em cada curva, relacionar diretamente a probabilidade de transição não
é suficiente. Nesse caso, é preciso considerar a frequência de Rabi da transição de dois fótons,
Ωai, que depende do momento de dipolo das transições e da proximidade com as ressonâncias
intermediárias. Podemos verificar a validade dessa comparação em cada curva, observando que
os picos associados aos estadosnd são maiores que os picos associados aos estados(n+2)s, e
de fatoΩad > Ωas. Além disso, observamos o aumento de intensidade das curvasenvolvendo
os estados 15d, 17s, 16d e 18s, devido a proximidade com o estado 6p, ressonante por três
fótons.

Para inferir corretamente as informações de cada curva, como posição, intensidade e largura
de linha dos picos, é preciso fazer um ajuste matemático resultante da superposição de dois
ou três picos. Uma aproximação razoável é fazer o ajuste considerando gaussianas. Dois
procedimentos são adotados, o primeiro é utilizado quando temos picos bem definidos, o que
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Figura 3.5 Espectro de excitação do sinal de mistura de quatro ondas, envolvendo os estados nd, (n+2)s
, com n= 14−20, e as ressonâncias de três fótons 6P3/2 e 6P1/2, com 5,0×1015cm−3.
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Figura 3.6 Espectro de excitação do sinal de MQO envolvendo os estados 17d e 19s, e ajuste gaussiano.

acontece quando não observamos ressonâncias de três fótons. Nesse caso o ajuste é feito por
uma soma direta de duas ou mais gaussianas, uma para cada picodo espectro considerado, onde
podemos indicar a região onde cada gaussiana pode ser ajustada. Na figura 3.6, mostramos o
ajuste para o espectro de excitação envolvendo os estados 17d e 19s. Como podemos ver, o
ajuste é bem eficiente, nos permitindo identificar a posição,amplitude, e largura de linha de
cada pico.

Um segundo procedimento é feito quando os picos não são bem definidos, o que ocorre na
ressonância de três fótons no limite de alta densidade. Nesse caso é necessário fazer um ajuste
nos dois picos externos, subtrair o ajuste do resultado experimental, com o objetivo de isolar o
pico não definido, e então fazer um novo ajuste. Esse procedimento é exemplificado nas figuras
3.7a e 3.7b, onde mostramos o ajuste feito para um espectro deexcitação envolvendo os estados
16d e 18s. Na figura 3.7a, realizamos o ajuste-1 de uma soma de duas gaussianas posicionadas
nas ressonâncias de dois fótons, e então subtraímos o resultado experimental da curva de ajuste-
1. O resultado da subtração é mostrado na figura 3.7b, onde a curva contínua (vermelha) é o
resultado de um ajuste gaussiano, que indica a posição do pico referente à ressonância de três
fótons com o estado 6P3/2, e que vamos chamar de ajuste-2. Na figura 3.8, verificamos o
resultado do ajuste gaussiano resultante, que correspondea soma dos ajuste 1 e 2. Esse ajuste
resultante descreve bem o resultado experimental, inclusive a largura de linha associada ao pico
que não é bem definido. Esses procedimentos de ajustes gaussianos são realizados em todos os
espectros experimentais para determinação da intensidade, largura e posição de cada pico.

Em relação à largura de linha das ressonâncias de dois fótons, os picos apresentam uma
largura em torno de 1,5cm−1, com uma tendência de alargamento em função do aumento do
número quântico principal, para densidade fixa. Porém, a proximidade da ressonância de três
fótons influencia bastante na largura do pico, de forma que, na figura 3.5, os picos 15, 16 e 17d
são os mais largos e o pico correspondente ao estado 14d é o de menor largura.

A dependência do sinal de mistura de quatro ondas na ressonância com o nível 16d em
função da intensidade dos lasers incidentes é mostrada na figura 3.9. Nesse gráfico, cada ponto
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é resultado de um espectro ajustado como mostrado nas figuras3.6-3.8, tomando como valor
de referência o valor máximo do pico associado à ressonânciade dois fótons com o estado
16d. Para cada intensidade, é necessário verificar a tensão na fotomultiplicadora e os filtros
utilizados para que não ocorra saturação na detecção. Variamos a intensidade utilizando filtros
neutros a partir de um valor máximo de intensidade para os dois lasers de excitação. Esse valor
máximo é representado na figura 3.9 como 100, e significa 1GW/cm2 para o laser de corante
e 3,5GW/cm2 para o laser no IV. A intensidade do sinal de mistura de quatroondas é norma-
lizada pelo valor máximo de intensidade. Como o processo de geração de MQO depende de
dois fótons do campo 1 e um fóton do campo 2, esperamos uma dependência quadrática com
o campo 1 e linear com o campo 2. Na figura 3.9, verificamos essa dependência e podemos
ver uma variação de duas ordens de grandeza na intensidade dosinal de mistura de quatro on-
das quando variamos de duas ordens de grandeza a intensidadedo laser de IV ou uma ordem
de grandeza a intensidade do laser de corante. Através de um ajuste linear verificamos que
o comportamento do sinal gerado em função da intensidade do laser no IV é linear como es-
perado. Porém, a dependência com a intensidade do laser de corante apresenta dois regimes,
para baixas intensidades observamos o comportamento quadrático como esperado, e para altas
intensidades a inclinação diminui, mostrando uma dependência quase linear. A intensidade em
que a dependência se torna linear é definida como intensidadecrítica, e depende da densidade
atômica. No resultado mostrado na figura 3.9, a intensidade crítica é 0,1GW/cm2, para uma
densidade fixa em 6,5×1015 cm−3.

A dependência do sinal gerado em função da intensidade dos lasers de excitação, também
foi investigada para os outros estados de Rydberg presentes na figura 3.5, sendo observado o
mesmo tipo de comportamento descrito para o nível 16d. Essa mudança no comportamento
da intensidade do sinal gerado indica uma saturação por potência, significando que deveríamos
considerar um tratamento perturbativo até mais altas ordens no campo~E1. Para simplificar
o modelo teórico, isso não foi feito, já que considerando mais altas ordens nos campos não
seria possível resolver as equações deMaxwell analiticamente e seria necessário um cálculo
numérico iterativo. Apesar disso, o modelo teórico consegue explicar bem os resultados expe-
rimentais, o que será mostrado no capítulo 4.

Também investigamos o comportamento da intensidade do sinal de mistura de quatro ondas
com a densidade atômica, medindo o valor máximo de cada pico associado à ressonância de
dois fótons com os níveis 16d e 18s, conforme mostrado na figura 3.10. De acordo com a
equação 2.16, esperamos uma dependência quadrática da intensidade do sinal gerado em função
da densidade atômica, comum aos processos coerentes [72]. Através de um ajuste linear, visto
na figura 3.10, verificamos um comportamento quadrático quando consideramos o nível 18s,
porém observamos uma inclinação de aproximadamente 1,6 para o estado 16d, indicando uma
saturação do sinal.

Experimentalmente, o controle da densidade, baseado no controle de temperatura, é deli-
cado, pois exige um tempo longo de cerca de 10min para estabilização da temperatura a cada
nova densidade. Para nos certificarmos que os dois níveis, nd e (n+2)s, sejam medidos nas mes-
mas condições experimentais, para cada densidade, realizamos uma varredura que compreenda
as duas ressonâncias. A cada espectro inferimos o valor da intensidade de cada pico, ajustando
uma superposição de curvas gaussianas, como mostrado nas figuras 3.6 -3.8 Na figura 3.10,
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cada cor representa um conjunto de dados obtidos em um único dia de medida e a distribui-
ção dos resultados indica uma uniformidade nas características experimentais e corrobora o
comportamento observado.

Na figura 3.11 podemos observar os espectros de excitação correspondentes às ressonân-
cias por dois fótons com os estados 16d (Fig. 3.11a) e 15d (Fig.3.11b), para três valores de
densidades atômicas: (a) 6,5×1015 , (b) 1,0×1015, e (c) 0,1×1015 cm−3. Para essas medi-
das, variamos a temperatura da célula de vapor de 150 a 259◦ Celsius, correspondendo a uma
variação de mais de uma ordem de grandeza na densidade atômica. A figura 3.11 se torna im-
portante no estudo da forma de linha dos espectros, porque a partir dela podemos verificar que
com o aumento da densidade atômica picos relacionados às ressonâncias de dois e três fótons
apresentam um aumento na largura de linha. Quando a ressonância de três fótons se desloca
para o lado de baixa energia, acaba ocorrendo uma superposição com o pico associado à res-
sonância de dois fótons com os estados nd, tornando este pico assimétrico para o lado de altas
energias. Já o pico associado ao estado (n+2)s, também apresenta alargamento, porém não é
observada nenhuma assimetria para as densidades estudadas.

Na densidade atômica que estamos trabalhando, onde colisões atômicas se tornam impor-
tantes, o alargamento das linhas espectrais é uma indicaçãoclara de um efeito induzido por
colisões entre átomos de rubídio. Não associamos à uma interação do tipo Rydberg-Rydberg,
já que a forma assimétrica dos picos, para o lado de baixas energias, característica deste tipo
de interação [24], não é observada em nossos resultados. O campo de mistura dequatro ondas,
descrito pelas equações deMaxwellno capítulo anterior, é gerado pela polarização induzida no
sistema atômico, e na ressonância de dois fótons, essa polarização é proporcional à coerência
induzida pelos campos incidentes entre um estado de Rydberg eo estado fundamental. Assim,
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Figura 3.10 Intensidade do sinal de MQO em função da densidade atômica para dois estados ressonan-
tes por dois fótons (a) 16d e (b) 18s.
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atribuímos o alargamento dos picos associados às ressonâncias, a um efeito de superposição
coerente entre estados de Rydberg e o estado fundamental, o que será discutido no próximo
capítulo.

Como vimos no capítulo dois, a ressonância de três fótons, apresenta duas características
significativas com o aumento da densidade atômica [58]: uma saturação de intensidade e um
deslocamento do pico associados à essa ressonância para o lado de baixa energia. Para inves-
tigar o efeito de saturação, na figura 3.12, mostramos a dependência da intensidade do sinal
de mistura de quatro ondas em função densidade atômica, paradiferentes frequências fixas do
laser 1. Vamos definir as posições de acordo com a quantidade∆ω6P3/2 = ωab− (2ω1−ω2),
ondeωab = ω5s6p = (E6p−E5s)/ℏ. As três posições estudadas e apresentadas na figura 3.12
são: (a) exatamente na ressonância de três fótons∆ω6P3/2 = 0,0; e (b)∆ω6P3/2 = 0,5; e (c)
∆ω6P3/2 = 1,0 cm−1.

Nesse resultado verificamos que na posição da ressonância detrês fótons,∆ω6P3/2 = 0,0, o
sinal apresenta a menor inclinação, enquanto que, quando nos afastamos (para o lado de baixa
energia) dessa ressonância a intensidade do sinal de MQO cresce com uma inclinação maior.
Através de um ajuste linear, verificamos a dependência da intensidade do sinal de MQO em
função da densidade atômica e encontramos uma dependência quadrática quando estamos a
1cm−1 deslocados para o lado de baixas energias. Porém, na posiçãoda ressonância verifica-
mos uma dependência linear com a densidade atômica, caracterizando o efeito de interferência
destrutiva na ressonância de três fótons [58].
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3.2.2 Comparação com o segundo harmônico

Ainda na configuração colinear, fizemos uma comparação entrea geração de segundo harmô-
nico e a mistura de quatro ondas envolvendo os mesmos estadosde Rydberg. Experimental-
mente, para obter o sinal de segundo harmônico, podemos utilizar a mesma montagem expe-
rimental descrita na seção 3.1. Com esse sistema não é possível medir simultaneamente os
dois sinais, é preciso realizar duas varreduras consecutivas, com os mesmos parâmetros (in-
tensidade, densidade atômica e região de varredura), porémsintonizando o monocromador na
região de frequência correspondente ao sinal de interesse.

O primeiro resultado comparativo que apresentamos (figura 3.13) mostra os espectros de
excitação do sinal gerado de MQO e de SH. Esses espectros tem como referência a transição
5s→ 15d, de forma que a intensidade do sinal gerado é dada em função de∆ω = 2ω1−ω15d−5s

ondeω15d−5s = (E15d −E5s)/ℏ. O comprimento de onda do laser de corante (ω1) varia na
região de 601 a 604nm. Na figura 3.13a os picos correspondem às ressonâncias de dois e
três fótons observadas no processo de MQO. Podemos ver as ressonâncias de dois fótons com
os estados excitados ,nl= 15d, 17s, 16d, 18s e 17d, e as ressonâncias de três fótons comos
estados 6P3/2 e 6P1/2. Já a figura 3.13b, os picos correspondem às ressonâncias de dois fótons
observadas no processo de geração de segundo harmônico. Além dos níveis já citados acima,
os mesmos da MQO, também observamos os níveisnp, que não são vistos no espectro de
mistura de quatro ondas porque a transiçãonp→ 6p não é permitida. Para essas medidas, o
monocromador é fixado no comprimento de onda gerado, 420nmpara MQO e 302nmpara o
SH, com fendas de 2,5mmo que corresponde a uma janela de 9nm, suficiente para detectar
todo sinal gerado. O resultado é obtido para uma densidade fixa, N = 6,5× 1015cm−3 e a
intensidade do laser de corante é fixada em 1,0 GW/cm2.

Comparando os processos, temos que a eficiência do sinal de mistura de quatro ondas é
maior que a eficiência da geração de segundo harmônico. Isso ocorre porque o processo de
geração de SH é proibido em meios centro simétricos na aproximação de dipolo elétrico, como
foi discutido na seção 2.2, e a mistura de quatro ondas é um processo permitido nessa aproxi-
mação. Além disso, a MQO é um processo estimulado pelo campo 2, e praticamente ressonante
com o estado 6p. É interessante verificar como a intensidade relativa entreos picos varia para
cada processo. Para isso, definimos a razãoRdd ≡ Ind

(In+1)d
, como a razão entre as intensidade

dos picos correspondentes às ressonâncias de dois estadosd consecutivos, nd e (n+1)d. Consi-
derando n= 15, essa razão é maior que 1 quando analisamos o espectro da geração de segundo
harmônico, figura 3.13b, porém é menor que 1 analisando o espectro do sinal de mistura de
quatro ondas (Fig. 3.13a).

Podemos entender essas relações, sabendo que as intensidades dos picos são diretamente
proporcionais ao quadrado do momento de dipolo das transições correspondentes e inversa-
mente proporcionais à dessintonia com os níveis atômicos. No caso do sinal de segundo
harmônico, somente o processo de excitação é relevante, já que no processo de decaimento
não existem ressonâncias intermediárias. Assim, descrevemos a relação entre as intensidades
da forma:Rdd ∝ (

k5s−nd
k5s−(n+1)d

)2, ondeka j é a constante de acoplamento efetivo da transição por

dois fótons do campo 1. Essa constante considera a contribuição de todos os estados interme-
diários entre o estado fundamental e o estado excitado. O estado intermediário mais próximo
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Figura 3.13 Espectro de excitação do sinal gerado em: (a) MQO e (b) SH.

da ressonância de um fóton com o campo 1 é o estado 5p, comum aos processos de excitação,
independente do nível excitado. Logo, a relação de intensidade é estabelecida pela relação en-
tre os momentos de dipolo das transições entre o estado 5p e o estado nd excitado, da forma:
Rdd ∝ (

µ5p−nd
µ5p−(n+1)d

)2. Utilizando os momentos de dipolo da tabela 3.2, para os estados 15d e 16d,

encontramos uma razão de 1,3, enquanto que experimentalmente (Fig.3.13b) medimos uma
razão de 1,5±0,3, o que representa um bom acordo.

Já quando consideramos a mistura de quatro ondas, a intensidade do sinal depende tanto
das transições de dois fótons (as mesmas associadas à geração de segundo harmônico) quanto
das transições presentes no processo de decaimento, levando em conta a proximidade da res-
sonância de três fótons e os estados que participam do processo. Isto é, quando a excitação
ocorre via ressonância de dois fótons com os níveis 16d, 18s, 15d ou 17s, a proximidade da
ressonância de três fótons com os estado 6P3/2 e 6P1/2 é relevante, já para os outros níveis a
distância com os níveis 6P3/2 e 6P1/2 é muito grande, como podemos ver na tabela 3.2.

Nos dois casos,n= 15 e 16, a ressonância de três fótons está distante cerca de 7cm−1 e a
razão entre os momentos de dipolo é muito próxima de um quandonão consideramos a estrutura
fina. Assim, para o caso do sinal de mistura de quatro ondas, não podemos usar simplesmente
quek5s−nl ∝ µ5p−nl para estimar a razão de intensidade, precisamos definirk∗5s−nl−6P da forma:
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Figura 3.14 Espectro de excitação do sinal de segundo harmônico com e sem a presença do laser em
1.06µ m

nl µR
5p−nd (10−30 C.m) µR

6p−nd (10−30 C.m) ∆ω6P3/2
∆ω6P1/2

14d 1,76 2,64 -181,1 -103,8
16s 0,79 1,69 -158,81 -81,48
15d 1,56 2,33 -84,5 -7,2
17s 0,71 1,49 -66,7 10,7
16d 1,40 2,09 7,0 70,4
18s 0,63 1,32 7,5 84,85
17d 1,26 1,87 56,2 133,5
19s 0,57 1,19 68,1 145,44
20d 0,97 1,43 188,6 265,9
22s 0,44 0,90 195,7 273,03

Tabela 3.2 Parte radial do momento de dipolo associado à transição entre os estadosnd−6p e a dis-
tância da ressonância de três fótons 2ω1+ω2−ωab, parab= 63/2 e 6P1/2.

k∗5s−nl−6P ∝
µR

5s−5pµR
5p−nlµ

R
nl−6p

Cnl−6P3/2
∆ω6P3/2

+
Cnl−6P1/2
∆ω6P1/2

, (3.2)

onde∆ω6Pj = 2ω1−ω2−ωa6Pj eCnd−6Pj corresponde à parte angular do momento de dipolo
associado à transiçãonl → 6Pj , com j= 3/2 ou 1/2 e µR

ji é a parte radial do momento de di-
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nl k∗5s−nl−6p
2×10−3

14d 0,027
15d 1,03
17s 0,011
16d 2,03
18s 0,13
17d 0,023
19s 0,0015
20d 0,0012
22s 7,2x10−5

Tabela 3.3 Valores dek∗5s−nl−6p para os estados nl, com n= 14−20 com l= s, p oud.

polo da transiçãoi − j. Os valores da parte angular do momento de dipolo podem ser obtidos
nas tabelas 2.1 e 2.2 dependendo da polarização. Calculamosk∗5s−nl−6p para os estados apre-
sentados na figura 3.13 e o resultado pode ser visto na tabela 3.3, onde apresentamos o valor
elevado ao quadrado para facilitar a comparação. Verificamos que a razão entre os sinais dos
estados 15d e 16d, calculado é 0,51 enquanto o medido experimentalmente é 0,4±0,1. O bom
acordo mostra a importância da proximidade dos estados intermediários para o sinal de mistura
de quatro ondas.

Ainda com o objetivo de comparar esses dois processos não lineares, na figura 3.14 mos-
tramos o espectro de excitação do sinal de segundo harmônicoem função da dessintonia,
∆ω = ω1 −ω16d−5s, com e sem a presença do campo 2 (IV). Sabemos que o sinal de mis-
tura de quatro ondas e o sinal de segundo harmônico são gerados simultaneamente no vapor
atômico, e esse resultado mostra que há uma competição entreesses dois processos. Assim,
quando introduzimos no sistema o campo 2, o sinal de segundo harmônico continua sendo ge-
rado mais sofre uma diminuição. Essa diminuição ocorre porque a introdução do campo~E2 dá
origem a um novo caminho de decaimento, via mistura de quatroondas.

3.2.3 Configuração de feixes cruzados

Nesta seção vamos apresentar os resultados na configuração de feixes cruzados, onde os feixes
de excitação incidem na amostra se cruzando em um ânguloθ e o sinal de mistura de quatro
ondas é gerado no ângulo de casamento de fase. No nosso experimento, o ângulo de cruza-
mento varia entre 3 e 19 mrad, experimentalmente significa deslocar o espelho dicroico (como
descrito na seção 3.1) cerca de 9 mm, utilizando uma lente de 30 cm de foco. Os feixes de
excitação, corante e IV, possuem diâmetro de 0,7 e 1,5 cm, respectivamente, e são focalizados
no centro da célula. Como os feixes possuem um diâmetro extenso, o processo de focalização
cria uma abertura angular,δφ , estimada em torno de 3mrad, originando um ângulo residual.
Assim, a estimativa do ângulo de cruzamento,θ , é baseada no raio central dos feixes, como
representamos na figura 3.15, com uma incerteza da ordem de±1,5 mrad.

Em relação ao processo de propagação, o sinal de MQO é gerado em uma direção diferente
da direção dos campos incidentes. Dessa forma, nessa configuração, os campos não vão intera-
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Figura 3.15 Representação esquemático do ângulo de cruzamento entre os feixes incidentes, mostrando
a abertura angular.

gir com os mesmos átomos, exceto por uma pequena região de superposição devido à abertura
angular dos feixes. Assim, o efeito de interferência destrutiva, que observamos na ressonância
de três fótons na configuração copropagante, deve ser consideravelmente reduzido.
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Figura 3.16 Espectros de excitação do sinal de MQO na configuração de feixes cruzados,θ = 78mrad,
para diferentes densidades atômicas (a) 0,5×1015 , (b)1,5×1015 e (d) 6,5×1015 cm−3
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Para verificar o efeito dessa interferência, introduzimos um ângulo de 78mradentre os dois
feixes de excitação e medimos o comportamento da intensidade do sinal de MQO variando
a densidade atômica. Na figura 3.16, apresentamos espectrosde excitação, para diferentes
densidades: (a) 0,5× 1015 ; (b) 1,5× 1015 e (c) 6,5× 1015 cm−3 e ângulo fixo 78mrad.
Podemos verificar que, com o aumento da densidade, na posiçãoda ressonância de três fótons,
∆ω6P3/2 = 0, não há mais saturação. Nessa posição medimos a intensidade do sinal de MQO
em função da densidade, e podemos observar o comportamento na figura 3.17, verificando uma
dependência quadrática, como esperávamos. Indicando que não ocorre o efeito de interferência
destrutiva de fótons impares para este ângulo.
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Figura 3.17 Dependência do sinal de MQO em função da densidade atômica, medido na posição da
ressonância de três fótons, para configuração de feixes cruzados, com ângulo fixo de 78mrad

Na configuração de feixes cruzados, também investigamos o deslocamento da ressonân-
cia de três fótons em função da densidade atômica, o que pode ser visto na fig. 3.18, para
dois ângulos fixos de 17mrad e 78mrad. Definimos então a medida do deslocamento como
∆ωshi f t = (2ω1−ω2−ωab)−ωpico, ondeωpico é a frequência em que a parece o pico associado
a ressonância de três fótons nos espectros de excitação. Para os dois casos mostrados na figura
3.18, podemos dizer que temos um comportamento linear, e assim como indicado na equação
2.51, quanto menor o ângulo de cruzamento maior a inclinação.

Na figura 3.19, apresentamos os espectros de excitação do sinal de MQO, em uma densi-
dade fixa de 1,0×1015 cm−3, para diferentes valores deθ , entre 0mrad e 17mrad. Nessa
figura os espectros estão normalizados em relação ao sinal donível 16d para facilitar a obser-
vação do efeito na ressonância de três fótons. Em relação à intensidade, com o aumento deθ ,
podemos verificar que a razão entre os picos referentes às ressonâncias de dois e três fótons está
diminuindo. Isso ocorre porque com o aumento do ângulo a intensidade do sinal na ressonância
de três fótons diminui mais lentamente que o sinal na ressonância de dois fótons, efeito provo-
cado pelo termo de casamento de fase introduzido na seção 2.2. Nessa figura (3.19), também
fica muito claro o efeito de deslocamento da ressonância de três fótons. Quanto menor o ângulo
θ , maior o deslocamento para o lado de baixa energia, isto é, o pico referente à ressonância de
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Figura 3.18 Medida do deslocamento da posição de ressonância de três fótons em função da densidade
atômica, na configuração de feixes cruzados com ângulos fixos de 17 e78mrad

três fótons se aproxima do pico referente ao nível 16d. Esses dois efeitos, podem ser melhor
entendidos nas figuras 3.20 e 3.21.
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Figura 3.19 Espectros de excitação do sinal de mistura de quatro ondas para diferentes valores deθ ,
para densidade fixaN = 1×1015cm−3.

Na figura 3.20, mostramos a intensidade do sinal de MQO em função do ângulo de cru-
zamentoθ , nas posições das ressonâncias de dois e três fótons. Na posição das ressonâncias
de dois fótons a intensidade diminui com o aumento do ângulo de cruzamento, o que não é
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Figura 3.20 Dependência do sinal de MQO em função do ângulo de cruzamento entre os feixes inci-
dentes, medido na posição das ressonâncias de dois e três fótons. Densidade fixa N= 1×1015cm−3

possível observar na ressonância de três fótons já que nessadensidade,N = 1×1015cm−3, o
sinal é praticamente constante, devido ao efeito de interferência destrutiva. A diminuição da
intensidade do sinal gerado com o aumento do ângulo de cruzamento ocorre, principalmente,
devido ao fator de casamento de fase.

Quando aumentamos o ângulo de cruzamento, a região de interação, onde os feixes se
sobrepõem, pode sofrer uma pequena diminuição, o que tambémprovocaria uma diminuição
do sinal. No nosso caso, os feixes de excitação possuem uma cintura tal que essa diminuição é
desprezível, por isso podemos assumir que a região de interação é uma constante.
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Figura 3.21 Deslocamento da ressonância de três fótons em função do ângulo de cruzamento entre os
feixes de excitação.

O comportamento do deslocamento do pico associado à ressonância de três fótons em fun-
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ção do ângulo de cruzamento entre os feixes é mostrado na figura 3.21. Para esse resultado,
medimos a posição do pico em relação à posição esperada da ressonância de três fótons, que
definimos como∆ωshi f t = (2ω1−ω2−ωab)−ωpico, ondeωpico é a frequência em que a parece
o pico associado a ressonância de três fótons, e verificamos odeslocamento para cada valor de
ângulo,θ . A linha contínua é o ajuste dos dados experimentais, mostrando que o deslocamento
apresenta uma dependência do tipo:

∆ωshi f t(θ) = A+
CEXP

1−cos(θ)
, (3.3)

onde A eCEXP são valores que dependem de N, como visto no capítulo 2. O ajuste matemático
desta curva com os dados experimentais resulta em um parâmetroCEXP=(1,5±0,8)×10−5. E
o parâmetroA, é um deslocamento residual. A previsão é queA seja nulo, ou seja, para ângulos
muito grandes o deslocamento deve ser aproximadamente zero. Porém, experimentalmente,
sabemos que os feixes de excitação quando focalizados, apresentam uma abertura angular, o
que gera um pequeno deslocamento mesmo na situação de superposição.

Experimentalmente, medir o∆ωshi f t para ângulos muito pequenos não é simples. Isso acon-
tece devido a dois fatores: primeiro, a interferência destrutiva que impede uma boa visualização
do pico 6P3/2 para altas densidades; e segundo, o shift é grande o suficiente para que o pico
associado a ressonância de três fótons seja encoberto pela largura de linha do pico referentes
ao nível 16d. Nesses casos, para cada espectro é necessário seguir o procedimento apresentado
nas figuras 3.7 e 3.8, realizando um ajuste de curvas gaussianas em duas etapas para determinar
a posição do pico intermediário. Assim, os valores experimentais na condição de pequenoθ
e grande N, apesar do procedimento cuidadoso de ajuste, apresentam erros de leitura bastante
significativos.



57CAPÍTULO 4

AnáliseeDiscussão

Nestecapítulovamosanalisaros resultadosexperimentaiscombasena teoriaapresentadano
capítulo2, utilizandoo programamathcad 7.0, o qual nospermitecalcularos espectrosde
excitaçãopróximo dascondiçõesexperimentaisestudadas.O objetivo é verificar e analisar
osefeitosobservados,comoo alargamentodaslinhasespectrais,a interferênciadestrutiva e o
deslocamentonaressonânciadetrêsfótons.

4.1 Cálculo do espectro deexcitaçãodo sinal gerado

A equação2.41,descrevea intensidadedosinaldemisturadequatroondasconsiderandoefei-
tosdepropagação.Paraassociar essaequaçãocomosnossosresultadosexperimentais,preci-
samosidentificarosparâmetrosdestaequação,adequadosaonossoexperimento. As energias
dosníveis sãobemconhecidas[73], e osmomentosdedipolo podem sercalculadosnumeri-
camentecomomostramosno capítulo2. De forma queos parâmetrosindeterminadossãoas
taxasderelaxaçãoγai ondei = b,c ed.

4.1.1 taxasde relaxação

Um grandenúmero de processosinfluenciaa taxa de relaxaçãototal das transições,como
efeitosde radiaçãode corponegro, decaimentoespontâneo,alargamentoDoppler, colisãoe
ionização.Nestaseçãovamosverificar a influênciadecadaum dessesefeitos,e estimarsuas
contribuiçõesparaastaxasderelaxação.

OsestadosdeRydberg sãocaracterizadospor possuíremum grandetempodevida radia-
tivo, τ, já queτ ∝ n∗3 [11]. Assim,comoa taxadedecaimentoespontâneoécalculadacomo o
inversodotempodevida,podemosafirmarqueacontribuiçãodesseefeito nataxaderelaxação
émuitopequena,daordemde0,03MHz (10−6 cm−1).

Em relaçãoà radiaçãodecorponegro, a taxadedecaimentoinduzidapor esseprocessoé
dadapelarelaçãoγcorponegro =

4α3kBT
3n2 [11], onden é o númeroquânticoprincipal,α é a cons-

tantedeestruturafina e kB é a constantedeBoltzmann.Considerandoastemperaturastípicas
quetrabalhamosdurante o experimento,a contribuiçãodesseefeito tambémé muito pequena,
da ordemde 0,003 MHz (10−7 cm−1), e por isso,essesfatoresnãoserãolevadosem conta.
Recentemente,astaxasdeionizaçãodevido aradiaçãodecorponegro, foramcalculadasnume-
ricamenteparaátomosdesódioerubídio,envolvendoestadoscomn= 8−65[74]. Mostrando
quea taxadeionizaçãodevido a radiaçãodecorponegro variacoma densidadeatômica,com
o númeroquânticoprincipal, e tambémem relaçãoaosestadosconsideradosl = s,p ou d.
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Porém, no intervalo de estados que trabalhamos,n= 14−20, a variação é muito pequena, de
forma que nossa estimativa pode ser considerada válida paratodos os estados que estudamos.

De acordo com a referência [75], podemos quantificar o alargamento provocado por coli-
sões entre os átomos da amostra, da formaγcolisão = 2Nvσb, onde N é a densidade atômica,v
é a velocidade relativa dos átomos eσb é a seção de choque de colisão associada aos átomos
num estado b (nl). Nesse caso, consideramos a aproximação de que todos os átomos estão no
mesmo estado, de forma, que podemos associar essa estimativa a um processo de colisão entre
dois átomos de Rydberg. A seção de choque de colisão depende donúmero quântico principal
efetivo,n∗, e do raio de Bohr,a0, de acordo com a expressão [11]:

σn∗l = π
a2

0n∗2

2
[5n∗+ l −3l(l +1)] . (4.1)

Essa expressão nos permite calcular a seção de choque para osestados que trabalhamos,
nd e (n+ 2)s com n = 14− 20, e os valores obtidos são da ordem de 10−13 cm2. A veloci-
dade relativa dos átomos tem um valor típico relacionado coma velocidade dos elétrons na
órbita do raio de Bohr [11], dado porv≈ 10−3ν0, ondeν0 = 2,19·106 m/s. Como em nosso
experimento queremos entender o comportamento do sinal gerado em função da densidade
atômica, podemos escrever a taxa de alargamento associada àcolisão entre dois átomos ex-
citados da formaγcolisão = ξN, comξ = 2vσb. Para o estado 16d, obtemosξ

2π da ordem de
3,7×10−14 MHz cm3, o que nos permite estimar a contribuição deste tipo de efeito na largura
de linha espectral. Nas condições típicas do nosso experimento, para temperatura entre 300 e
530K, a taxa de relaxação devido a esse tipo de colisão está entre 0,008 e 0,06cm−1. Apesar
de pequeno, este valor é maior do que os valores citados anteriormente, mostrando que a co-
lisão entre átomos excitados é um efeito relevante no processo de relaxação, porém com uma
taxa de alargamento muita pequena, como veremos na seção 4.2.

Em relação ao efeito Doppler, consideramos que, na situaçãode equilíbrio, os átomos na cé-
lula de vapor obedecem a uma distribuição de velocidades do tipo Maxwell-Boltzmann. Assim,
podemos estimar a largura Doppler, usando a expressão [49]:

γdoppler= 2 f

√

2KBT
mc2 ≈ 7,1·10−7 f ·

√

T
M

, (4.2)

ondef é a frequência central da linha espectral e M é a massa molar. Para um valor de tempera-
tura típico,T = 430K, a largura Doppler é estimada da ordem de 5,3×10−2 cm−1 ou 1,6 GHz.
Esse valor é da mesma ordem do efeito provocado por colisão entre dois átomos de Rydberg,
logo o processo de alargamento Doppler também é relevante nataxa de relaxação total.

Por fim, vamos analisar a contribuição da fotoionização no processo de relaxação. Para
o átomo de rubídio, a energia de ionização éEion

∼= 33690,4 cm−1 [76], aproximadamente
500cm−1 acima da energia do nível de Rydberg 16d, que estudamos detalhadamente. De
acordo com a referência [77], a taxa de fotoionização por um fóton de energiaℏωi, é dada por:

γion =
σnlI(ωi)

ℏωi
, (4.3)

ondeσnl é a seção de choque de fotoionização do estadonl e I(ωi) é a intensidade do laser na
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Processos γ (cm−1)
γcorponegro 10−7

γcolisão 0,06
γDoppler 0,05

γion 0,1

Tabela 4.1 Valores estimados deγ para diferentes processos: radiação de corpo negro, colisão, efeito
Doppler e fotoionização.

frequênciaωi . Apesar da seção de choque ser diferente para cada estadonl que estudamos no
experimento, para esses estados de Rydberg essa diferença é menor que uma ordem de gran-
deza. Como nesta seção o objetivo é verificar se a fotoionização é um processo que influencia
na largura de linha, vamos fazer uma análise aproximada. Já foram realizados experimentos
para determinação da seção de choque de fotoionização dos átomos de rubídio [78, 56], de
forma que conhecemos o valor típico para os estados de Rydbergcomo sendo da ordem de
10−17 cm2. No nosso experimento assumimos que o laser de corante é responsável pela ioni-
zação já que é esse laser que acopla os estados de Rydberg com o nível fundamental. Para uma
determinada intensidade do laser de corante,I(ω1) = 5×108 W/cm2, e conhecendo a energia
do estado, 33180cm−1, um valor típico encontrado para a taxa de fotoionização,γion é de apro-
ximadamente 0,1 cm−1. Esse valor é quase o dobro das taxas relacionadas aos processos de
colisão e alargamento Doppler, indicando que esse efeito é dominante no processo de relaxação
para nosso experimento.

Considerando todas as contribuições discutidas nesta seção, sumarizadas na tabela 4.1, te-
mos uma boa estimativa da ordem de grandeza das taxas de relaxação envolvidas no sistema.
Tomamos a taxa de relaxação da coerência,γnl, entre o estado fundamental e o estadonl, como
sendo metade da soma de todas as contribuições acima. Isso nos dáγnl = 0,105cm−1, que é
menor que a largura espectral do laser de corante≈ 0,5 cm−1.

4.1.2 Convolução do espectro com a forma de linha do laser

Experimentalmente, sabemos que os lasers de excitação possuem uma largura de linha grande,
em torno de uma ordem de grandeza maior que a largura Doppler.Para incluir nos espectros
calculados o efeito dessas larguras, é necessário fazer a convolução do perfil espectral que
calculamos com a forma de linha dos lasers de excitação. Considerando que o laser de corante
tem um perfil espectral aproximadamente gaussiano, podemosrepresenta-lo da forma:

g(ω̃1−ω1) ∝
∫ ∞

−∞
e
−2(ω̃1−ω1)

2

δcorante , (4.4)

ondeδcoranteé a largura de linha do laser de corante. Assim a intensidade do sinal de mistura
de quatro ondas é dada por um perfil do tipo:

Ī(ω̃1) =
∫ ∞

−∞
{Ī(ω1) ·gL(ω̃1−ω1)}dω1. (4.5)

Na prática, só é necessário efetuar a integral acima, no intervalo definido pelos dados ex-
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Figura 4.1 Comparação entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro ondas.Os circulos
em azul correspondem ao resultado experimental e a linha sólida vermelharepresenta o cálculo teórico,
com os parâmetros:γab = 0,45 cm−1, γac = γad = 0,11 cm−1. Para duas densidades (a)N = 1,0×1014

e (b) N= 6,0×1015 cm−1.

perimentais, no nosso caso na região de varredura espectralque é da ordem de 10cm−1. Esse
procedimento corresponde à convolução somente com o laser de corante, isto é, seria necessá-
rio fazer uma convolução com a forma de linha do laser no infravermelho (campo 2) também.
Porém, sabemos que o laser no IV participa diretamente da transição ressonante por três fótons
com o estado 6p, enquanto que os estados de Rydberg são ressonantes por dois fótons com o
laser de corante. Assim, a forma de linha do laser de IV só afeta a largura do pico referente
a ressonância de três fótons, por isso, optamos por simplificar o cálculo computacional, não
fazendo a convolução com este laser. Consideramos, então, que a largura de linha do pico as-
sociado à ressonância de três fótons,γab, é limitada pela largura de linha do feixe no IV, cujo
valor estimado é de 0,45±0,05cm−1.

Após a convolução, pudemos analisar a compatibilidade da estimativa das taxas de relaxa-
ção com os resultados experimentais. Realizamos uma comparação entre teoria e experimento
em vários espectros experimentais medidos em condições semelhantes, considerando as largu-
ras de linha estimadas na seção anterior para as ressonâncias de dois fótons. Após vários testes,
verificamos a compatibilidade desses valores e assim fixamosas largurasγai, onde i= c e d,
como sendo 0,11cm−1 e γab = 0,45cm−1.

Na figura 4.1, mostramos a comparação entre o espectro de excitação teórico (linha contí-
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nua) e experimental (círculo abertos), em função da dessintonia do laser de corante com o nível
16d, para duas densidade, 1,0× 1014 cm−3 (4.1a) e 6,0× 1015 cm−3 (4.1b). Os parâmetros
utilizados para o cálculo teórico foram:γab = 0,45; γac = γad = 0,11 cm−1. Os coeficien-
tes deClebschGordansão dados na tabela 2.1, considerando que o experimento foi feito na
configuração de polarização paralela entre os feixes incidentes. E os momentos de dipolo das
transiçõesb′− i e i−b são dados na tabela 3.2. O espectro teórico é calculado pela convolução
mostrada na equação 4.4, ondeĪ(ω1) é dada pela equação 4.5 (que é o módulo quadrado da
equação 2.26 definida no capítulo 2), da forma:

IMQO ∝

∣

∣

∣

∣

∣

∑
i,b,b′

−µR
ab

∆ba+ iγab
×
[

µR
biµ

R
ib′Cb′be−i∆kz

∆ia + iγai

]∣

∣

∣

∣

∣

2

, (4.6)

onde,i = c ou d; b = 6P3/2 ou 6P1/2; e b′ = 5P3/2 ou 5P1/2, considerando todos os estados
intermediários. Nesse caso, a configuração é colinear, e a alta focalização dos dois feixes
incidentes no centro da célula nos permite um bom casamento de fase, logo consideramos
∆k= 0.

Nessa figura, podemos avaliar quanto o modelo teórico consegue descrever os dados ex-
perimentais. Para uma densidade baixa,N = 1,0× 1014 (Fig. 4.1a), encontramos um bom
acordo entre teoria e experimento. Porém, analisando os resultados para altas densidades (fig.
4.1b) vemos que o ajuste não é bom. Podemos observar que a relação de intensidade entre os
picos correspondentes às ressonâncias 16d e 18snão é bem ajustada, assim como a largura dos
picos também não é compatível. Além disso, não conseguimos reproduzir o comportamento
associado à ressonância de três fótons.

Essas mesmas características podem ser observadas para os outros estados de Rydberg. Na
figura 4.2, mostramos os espectros de excitação teóricos e experimentais envolvendo os estados
nd e (n+2)scomn= 14−20, para uma densidades fixa N= 5,0×1015 cm−3. Verificamos que
para os níveis 14d e 20d encontramos um bom acordo entre teoria e experimento mesmo para
alta densidade. Porém, para os espectros envolvendo os níveis nd e (n+2)s, com n=15, 16 e
17, o ajuste não é bom. Além da discrepância entre teoria e experimento associada à razão de
intensidade, os dados experimentais também apresentam um alargamento que não é previsto na
teoria.

Esse resultado indica que outros efeitos começam a ser relevantes no processo de mistura
de quatro ondas e precisam ser considerados. Sabemos que o alargamento é provocado por
interação entre átomos de rubídio, o que pode acontecer entre dois átomos excitados (de Ryd-
berg) ou entre um átomo excitado e um átomo no estado fundamental. Nas próximas seções,
investigamos essas duas possibilidades, com o objetivo de identificar que tipo de modificação,
no modelo até então descrito, seria necessária para explicar o alargamento observado experi-
mentalmente.
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Figura 4.2 Comparação entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro ondas para os estado
nd e (n+2)s, paran = 14− 20. Os circulos correspondem ao resultado experimental e a linha sólida
representa o cálculo teórico, com os parâmetros:γab = 0,45 cm−1, γac = γad = 0,11 cm−1. ParaN =
5,0×1015 cm−3.
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4.2 Interação entre átomos de Rydberg e formação de estados
moleculares

Nesta seção, vamos investigar a interação entre átomos de Rydberg, nos baseando no modelo
de interação de longo alcance entre pares de átomos. Como citamos anteriormente, a alta
polarizabilidade dos átomos de Rydberg faz deles um sistema ideal para o estudo da interação
de longo alcance, do tipo van-der-Waals, entre dipolos mutuamente induzidos, particularmente,
a formação de quase moléculas do tipo (A∗+A∗) [40]. Nesse caso, o alargamento das linhas de
ressonância cresce com o aumento da densidade atômica o que ocorre devido ao deslocamento
dos níveis atômicos dos pares interagentes. As curvas de potencial podem ser determinadas
considerando uma interação eletrostática de longo alcance. Utilizando um programa de acesso
livre para o cálculo dos coeficientes de dispersão, podemos calcular o conjunto de curvas de
potencial associadas a cada par interagente. Nesse conjunto, cada curva corresponde a uma das
simetrias dos estados moleculares acessíveis àquele par [79].

Para obter as curvas de potencial é necessário calcular o potencial de interação para as
assintóticas dos estados,nl + nl. Isso foi feito por Marinescu [80], para estados com baixos
valores de números quântico principal, baseado nos termos assintóticos de interação descritos
por Dalgarno e colaboradores [81]. Uma extensão desse tratamento para átomos de Rydberg,
comn≈ 90, foi desenvolvida por Singer e colaboradores [79].

Considerando que o hamiltoniano do sistema é:

Ĥ = Ĥ0+V̂(~r1,~r2) , (4.7)

onde H0 é a energia dos átomos correlacionados (estados moleculares não perturbados) e
V(~r1,~r2) é o potencial de interação entre os átomos, com~r1 e~r2 sendo as posições relativas
de cada elétron em relação ao centro do átomo. Para grandes distâncias interatômicas, R, po-
demos considerar que a energia de interação é um termo perturbativo da energia total, e então,
expandir esse potencial como uma soma infinita de potências de 1/R, da forma:

V̂(~r1,~r2) =−
∞

∑
n=1

Cn

Rn (4.8)

Esse somatório pode ser explicitado e a representação do potencial de interação pode ser
escrita, considerando os coeficiente de dispersão,Cn , calculados usando teoria de perturbação
até a segunda ordem. Na forma simplificada o potencial de interação é:

V(R) =−C5

R5 −
C6

R6 −
C7

R7 + ... . (4.9)

Para encontrar esses coeficientes é necessário diagonalizar a matriz de primeira ordem na
correção de energia e então expandir os auto-valores em potenciais de 1/R, processo que deve
ser repetido para cada simetria molecular. Neste trabalho,calculamos os coeficientes atra-
vés da interfacehttp://quantendynamik.physik.uni-freiburg.de/potcalc.htm [82] e utilizando o
programamathcadencontramos os valores numéricos para V(R), gerando a curva mostrada na
figura 4.3, onde apresentamos a energia de interação dos pares 16d+16d; 5s+6P3/2; 5s+6P1/2
e 5s+5s, em função da distância interatômica.
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Figura 4.3 Energia de interação dos pares 16d+16d, 5s+6P3/2, 5s+6P1/2 e 5s+5s, em função da
distância interatômica. As linhas verticais indicam as distâncias interatômicas referentes às densidades:
(a)N = 5,0×1015cm−3 , (b)N = 2,5×1015cm−3 e (c)N = 1,0×1015cm−3.

Nesse resultado, as linhas verticais indicam a distância interatômica associadas a três densi-
dade atômicas diferentes, (a)N = 5,0×1015, (b) 2,5×1015 e (c) 1,0×1015cm−3. A distância
interatômica é dada por(4π

3 Nryd)
−1/3, ondeNryd é a densidade de átomos excitados. Para o

processo de excitação por dois fótons que estamos estudando, temos que considerar que a pre-
sença do laser de IV, quase ressonante com a transiçãoRydberg→ 6p, induz um decaimento
muito rápido. Além do fato que não estamos induzindo troca depopulação e sim criando uma
coerência entre os estados. Esses fatores implicam em uma baixa eficiência no processo de
excitação, de forma que estimamos essa eficiência sendo da ordem de 0,1% da densidade atô-
mica total. Nessas posições, a correspondente energia de interação pode ser associada à largura
dos picos nos espectros de excitação para o determinado nível atômico estudado. Uma aná-
lise detalhada desta correspondência, pode ser vista na referência [68], onde os espectros de
excitação do sinal de geração de segundo harmônico apresentam um alargamento assimétrico,
característico da interação entre átomos muito excitados,envolvendo estados de Rydberg, com
n da ordem de 13.

No resultado mostrado na figura 4.3, verificamos que uma interação do tipo 16d+ 16d
para densidades da ordem 5,0× 1015cm−3 resultaria em um alargamento um pouco menor
de 1 cm−1. Esse resultado é incompatível com as nossas observações experimentais, cujos
espectros nessa densidade atômica apresentam larguras de linha em torno de 1,8 cm−1. Para
densidades menores, 2,5×1015 e 1,0×1015cm−3, o deslocamento é muito pequeno de forma
que o alargamento devido a esse efeito é desprezível. Quandoconsideramos interação de longo
alcance entre átomos em estados diferentes, ou formação de quase moléculas do tipo, 5s+
6P3/2 ou 6P1/2, o deslocamento das linhas de potencial é muito pequeno, isto é, a interação é
fraca e provocaria um alargamento também muito pequeno. Semelhante ao que ocorre quando
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Figura 4.4 Espectro de excitação comparando dois efeitos não-lineares a MQO e a geração de SH,
para o estado 16d. Densidade fixa de 6,0× 1015 cm−3, e intensidadeIcorante= 2,5GW/cm2 e IIV =
4,0GW/cm2.

consideramos a interação, 5s−5s, entre dois átomos no estado fundamental. Essa comparação
nos permite afirmar, que a interação de longo-alcance ou formação de quase moléculas não
pode ser o mecanismo relevante para explicar o alargamento observado nos nossos resultados
experimentais, para ressonâncias de dois ou três fótons. Como citamos anteriormente, ainda
de acordo com a referência [68], a assimetria para o lado de baixas energias observada nos
espectros de excitação é considerada como uma assinatura doefeito de interação entre átomos
de Rydberg. Assim, realizamos uma comparação dos espectros de excitação do sinal de geração
de SH, apresentados no trabalho acima citado, com os espectros do sinal de MQO medidos por
nós, o que pode ser visto na figura 4.4. Nesse resultado, apresentamos os espectros para os
dois processos não-lineares, MQO e SH, para uma densidade fixa deN = 6,5× 1015cm−3,
intensidadeIcorante= 2,5GW/cm2 e IIV = 4,0GW/cm2 e o pico corresponde à ressonância
por dois fótons com o estado 16d. Observamos que o pico associado à MQO não apresenta a
assimetria observada no pico de SH, mostrando que a interação entre átomos excitados não é
relevante para explicar os nossos resultados experimentais.

Investigamos também outros processos de decaimento que poderiam estar presentes nas
condições experimentais que estamos trabalhando. Na figura4.5 apresentamos o espectros de
emissão quando o laser de corante está sintonizado na ressonância do nível 16d, fixando as con-
dições experimentais, densidadeN = 6,5×1015cm−3, e intensidadesIcorante= 1,5 GW/cm2

e IIV = 3,5 GW/cm2. O espectrômetro foi preparado com fendas de 0,25 mmo que resulta
numa resolução de 0,9 nm, e variamos o comprimento de onda de observação por 80nm. Ob-
servamos um único pico devido à emissão da MQO, em aproximadamente 420,5 nm. Uma
ampliação da região de emissão em torno do pico observado pode ser vista noinsete mostra
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Figura 4.5 Espectro de excitação do sinal gerado de MQO e SH, para o estado 16d em função da
sintonização com o laser de corante.N = 6,5× 1015 cm−3 e intensidadeIcorante= 2,5 GW/cm2 e
IIV = 4,0 GW/cm2 .

que não há outros picos, o que indica a ausência de emissões devido a outros estados, quando
estamos na condição de ressonância.

A partir do resultado desta seção, podemos afirmar que outrosmecanismos devem ser mais
relevantes para o efeito de alargamento das linhas espectrais associadas às ressonâncias de
dois fótons. Na próxima seção, vamos verificar o comportamento deste alargamento e assim
estabelecer que tipo de mecanismos são mais relevantes parao alargamento da linha.

4.3 Dependência linear do auto-alargamento

Como vimos nas últimas seções o modelo teórico descrito no capítulo 2, não é suficiente para
explicar o comportamento experimental observado para altas densidades. Além disso, verifi-
camos que mecanismos como interação de longo alcance entre átomos excitados ou formação
de estados moleculares não contribuem consideravelmente para o alargamento das linhas es-
pectrais. No limite de alta densidade observamos tanto uma discrepância em relação à razão
de intensidade entre os níveis nd e (n+2)s, como uma largura de linha incompatível quando
comparamos teoria e experimento. Sabemos que isso ocorre, porque o modelo teórico não leva
em conta os efeitos de interação e colisão entre os átomos da amostra. Consideramos, então,
a aproximação de colisão binária, e seguindo um tratamento de alargamento por colisão [34]
reescrevemos a taxa de relaxação total para os estados nd e (n+2)s como:

Γai = γai +Γsel f = γai +βN , (4.10)
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Figura 4.6 Comparação entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro ondas.Os círculos
abertos correspondem ao resultado experimental e a linha sólida representa o cálculo teórico incluindo
o efeito de auto-alargamento paraβ

2π = 2,1x10−12 MHz cm3. Parâmetros:γab= 0,45cm−1, γac= γad =
0,11cm−1. Para três densidadesN = 1,0×1014, N = 1,0×1015 eN = 5,0×1015 cm−1.

ondeβ é o coeficiente de auto-alargamento. No processo não-lineardescrito aqui, a dependên-
cia linear do coeficiente de auto-alargamento com a densidade atômica indica a contribuição da
interação entre dois átomos de rubídio. Como o sinal de MQO é proporcional à coerência in-
duzida entre o estado fundamental e um estado de Rydberg, o coeficiente de auto-alargamento
é associado ao decaimento dessa coerência.

Na figura 4.6, apresentamos os espectros de mistura de quatroondas (círculos abertos),
envolvendo os estado 16d e 18s, para três densidades atômicas, juntamente com o ajuste teó-
rico correspondente a cada curva (linhas sólidas), agora com as taxas de relaxação dadas por
Γai. Nesse resultado, consideramos que os dois coeficientesβ , associados aos níveis nd e

(n+2)s, obedecem uma relação de proporcionalidade do tipo
√

gd
gs

, ondegi é a degenerescência

do estado i [34]. Podemos verificar que há um bom acordo com os dados experimentais, já
que conseguimos explicar, tanto a largura dos picos associados às ressonâncias de dois fótons,
quanto a relação de intensidade entre os picos. Noinset da figura 4.6, a linha vermelha re-
presenta o cálculo do espectro teórico na região do pico associado à ressonância de três fótons
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Figura 4.7 Comparação entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro ondas para os estado
nd e (n+2)s, para n=15 e 17. Os círculos abertos correspondem ao resultado experimental e a linha
sólida representa o cálculo teórico, com os parâmetros:γab = 0,45 cm−1, γac = γad = 0,11 cm−1. Para
três valores de densidade:N = 0,1×1015, N = 0,4×1015 eN = 5,0×1015 cm−3.

quando desprezamos a interação com o campo gerado no processo de MQO. Nessas condições,
o efeito de interferência destrutiva não ocorre e deveríamos observar um pico de aproximada-
mente mesma intensidade que o pico associado ao estado 18s, o que corrobora a validade do
nosso modelo. Na figura 4.7, resultados semelhantes são mostrados para as curvas envolvendo
os níveis 15d, 17s, 17d e 19s. Nessas curvas utilizamos o mesmo valor deβ encontrado no
ajuste das curvas para o nível 16d, e novamente encontramos um acordo muito bom entre teoria
e experimento.

Verificamos que o coeficienteβ é importante para descrever não somente a forma das linhas
espectrais como também a dependência da intensidade dos níveis nd e (n+2)scom a densidade
atômica. Na figura 4.8, apresentamos a intensidade do sinal de mistura de quatro ondas na res-
sonância de dois fótons com o nível 16d em função da densidade atômica (circulos fechados).
A curva sólida representa a teoria incluindo o auto-alargamento e a curva pontilhada mostra o
comportamento teórico da intensidade em função da densidade atômica, quando não levamos
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Figura 4.8 Intensidade do sinal de MQO na posição de ressonância de dois fótons com o nível 16d em
função da densidade atômica. Experimento (círculos abertos) e ajuste teórico com β

2π = 2,1× 10−12

MHz cm3 (linhas sólidas).

em conta o efeito de alargamento, isto é, fazendoβ = 0. Apesar dessa curva apresentar uma
inclinação menor que quadrática, como verificamos no capítulo 3, ela não explica a saturação
da intensidade para altas densidades, o que a curva sólida faz.

Também verificamos, que este modelo descreve bem a relação deintensidade entre os ní-
veis nd e (n+2)s em função da densidade atômica. Na figura 4.9, apresentamos arazão de
intensidade entre os picos associados às ressonâncias de dois fótons com os estados 16d e 18s
em função da densidade atômica (círculos fechados). A curvasólida representa o resultado do
cálculo teórico incluindo o coeficiente de auto-alargamento, β , mostrando bom acordo entre
o modelo utilizado e os dados experimentais. Nesse resultado, as linhas tracejadas indicam
os limites, inferior e superior, associado ao valor deβ . Na figura 4.9, também apresentamos
o resultado do cálculo teórico, quando consideramos o coeficiente de auto-alargamento nulo,
β = 0, representado pela linha pontilhada. O comportamento da linha, independente da den-
sidade atômica, indica que a introdução da taxa de auto-alargamento é essencial para explicar
nossos resultados experimentais.

A partir do ajuste de vários espectros experimentais, entreeles os apresentados nas fi-
guras 4.6 e 4.7, encontramos um valor médio para o coeficientede auto-alargamento,β2π =

2,1×10−12 MHz cm3. Esse valor é aproximadamente uma ordem de grandeza maior doque
resultados recentes, medidos nas linhasD1 eD2 do Rb [38, 84]. Uma diferença similar é encon-
trada quando comparamos nosso resultado com medidas de alargamento das linhas utilizando
espectroscopia por dois fótons, em átomos de Rb, para estadoscomn≈ 20 [37], onde o alarga-
mento é estudado em função do número quântico principal, porém somente para um intervalo
de baixas densidades. Apesar de sabermos que o efeito de alargamento observado ocorre de-
vido a interação entre um átomo excitado e um átomo no estado fundamental, o alto valor de
β encontrado, nos faz presumir que o alargamento é resultado da contribuição de diferentes
efeitos como ionização associativa [85] e l-mixingpor colisão [11] envolvendo o par de átomos



4.4 ANÁLISE DA INTENSIDADE DO SINAL DE MQO 70

1013 1014 1015 1016

3

6

9

12

 

 

 I 16
D
/I 18

S

N (cm-3)

Figura 4.9 Razão de intensidade entre os picos 16d e 18s em função da densidade atômica (circulos) e
o ajuste teórico incluindoβ (linha sólida).

considerado.

4.4 Análise da intensidade do sinal de MQO

Nesta seção analisamos o modelo teórico introduzido no capítulo 2, incluindo o efeito de auto-
alargamento discutido na última seção. Analisamos, especificamente, o comportamento da
intensidade do sinal de MQO, nas posições de ressonância comdois e três fótons, em função
da densidade atômica e do ângulo de cruzamento entre os feixes incidentes.

4.4.1 Intensidade do sinal de MQO em função de N

A intensidade do campo gerado no processo de mistura de quatro ondas é descrita pelas equa-
ções de Maxwell-Bloch, considerando os efeitos de propagação e as ressonâncias do meio
atômico. Como vimos na seção 2.2, os efeitos de propagação se tornam relevantes no limite de
alta densidade, sendo as ressonâncias de três fótons mais afetadas do que as de dois fótons.

Uma forma de quantificar esse efeito é saber o quanto que esse campo pode ou não ser
absorvido pelo meio, isto é, qual a condição de forte absorção do campo gerado de MQO. A
condição de forte absorção é a condição necessária para que oefeito de interferência destrutiva
se torne relevante. Isso acontece quando, na equação 2.44, otermo exponencial tende a zero,
ou seja, quandoRe(B)>> 1, onde B é dado pela equação 2.42.

Assim a condição de forte absorção [86], pode ser escrita como:

κabγbaz

∆2
ab+ γ2

ab

>> 1 . (4.11)
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Para estabelecer a partir de qual densidade o efeito de interferência se torna relevante, vamos
fazer uma estimativa considerandoγab≈ 0,5 cm−1, ez, o comprimento de interação, da ordem

de 1cm. Como definimos no capítulo 2,κab =
Nk3|µab|2

2ℏε3
, substituindo os valores das constantes

físicas e explicitando a dependência com a densidade atômica podemos escreverκab = (5×
10−16×N) cm−2.

Em relação a dessintonia,∆ab, temos:

1. Na posição da ressonância de três fótons (6p):∆ab = 0cm−1 → κabz
γab

>> 1 → N >>

1×1015 cm−3

2. Na posição da ressonâncias de dois fótons (16d e 18s):∆ab≈ 7cm−1 → 0,5κabz
72+0,52 >> 1→

N >> 1×1017cm−3

Logo, os efeitos provocados pela propagação do campoΩba se tornam importantes para
densidades diferentes nas ressonâncias de dois e três fótons. As densidades típicas dos nossos
experimentos variam em um intervalo entre 1×1014 cm−3 e 6,5×1015 cm−3, o que indica que
os efeitos da interação com o campo gerado não são relevantesna descrição do comportamento
das ressonâncias de dois fótons. Entretanto, na posição da ressonância de três fótons os efei-
tos de absorção estão presentes, e precisamos considerá-los na análise da intensidade destas
ressonâncias.

Vários estudos, realizados principalmente na década de oitenta, investigam processos base-
ados em excitações multifotônicas, envolvendo transiçõesque são permitidas por mais de um
caminho quântico, na aproximação de dipolo elétrico. Paynee colaboradores estudaram efeitos
cooperativos na geração de terceiro harmônico próximo à ressonância de três fótons [87]. Em
experimentos realizados com gás de Xenônio [45], observaram que a excitação por três fótons
é suprimida, próximo à ressonância. Esse efeito ocorre devido a uma interferência destrutiva
envolvendo a excitação por três fótons, devido aos lasers incidentes, e a excitação por um fóton,
devido ao campo gerado de mistura de quatro ondas. Em 1993, Garret estudou processos de
emissão espontânea e mistura de quatro ondas em Sódio [88] e observou uma drástica supres-
são no ganho do sinal estimulado devido a uma interferência entre os campos de excitação e o
campo gerado em mistura de quatro ondas.

No nosso caso, o sinal de mistura de quatro ondas apresenta uma supressão ou uma sa-
turação do ganho da intensidade, o que ocorre devido a uma interferência entre a excitação
coerente ressonante por três fótons e a excitação por um fótons induzida pelo campo gerado
na frequênciaω3. Essa interferência é entendida como uma relação de fase entre os campos
envolvidos nos dois caminhos quânticos possíveis. Esse efeito é diferente de outros processos
não-lineares, pois independe da potência dos lasers de excitação, dependendo fortemente da
condição de forte absorção, que como vimos anteriormente, éfunção da densidade atômica e
da proximidade com a ressonância de três fótons. Essa condição se torna importante na obser-
vação da saturação do sinal de MQO na ressonância por três fótons [31, 86]. Como explicamos
na seção 2.2.2, a saturação é verificada a partir de uma forma limite do campoΩba, dada pela
equação 2.45, que na configuração colinear, e no regime de altas densidades, ou forte absorção,
o termo exponencial se anula [42]. Nesse limite, verificamos queρab= 0, e consequentemente,
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Figura 4.10 Espectros de excitação de mistura de quatro ondas calculados para diferentes densidades,
envolvendo as ressonâncias de dois fótons com os estados 16d e 18s, e de três fótons com o estado 6P3/2.
Para densidades desdeN = 6,0×1013 atéN = 2,0×1015

ρ̇ab= 0 também. Isto é, na condição de forte absorção, o campo gerado na frequênciaω3 satura
a coerência entre os estadosa eb, tornando a geração do sinal de MQO independente da densi-
dade atômica. O que caracteriza o efeito denominado interferência destrutiva nas ressonâncias
de fótons impares.

Considerando o efeito de interferência destrutiva, queremos entender o comportamento da
intensidade do sinal de mistura de quatro ondas na ressonância de três fótons, com o aumento
da densidade atômica. Na figura 4.1b, é possível verificar a necessidade de se introduzir os
efeitos de propagação na descrição do sinal.

A intensidade do sinal gerado é proporcional ao quadrado do módulo da frequência de Rabi
do campo gerado, dada pela equação 2.41. Utilizando a equação 4.7, calculamos a convolução
da intensidade do campo com o perfil de intensidade do campo 1 egeramos os espectros de
excitação teóricos para diferentes densidades.

Na figura 4.10, apresentamos a intensidade do sinal de mistura de quatro ondas calculada
em função da dessintonia com o laser de corante. Esses espectros teóricos foram calculados
sem considerar o efeito de auto-alargamento, já que ele não érelevante para a intensidade do
pico associado à ressonância de três fótons que vamos analisar. Variamos a densidade em duas
ordens de grandeza, desdeN = 6,0×1013 atéN = 2,0×1015.

Primeiro, queremos verificar o efeito de saturação devido à interferência destrutiva, por
isso, medimos a intensidade do sinal de mistura de quatro ondas para duas posições diferentes
do espectro de excitação calculado na figura 4.10; exatamente na ressonância de três fótons,
∆ω6P3/2 = 0, e deslocados para o lado de baixas energias, na posição∆ω6P3/2 = 1 cm−1, onde
∆ω6P3/2 = ω5s6P3/2− (2ω1−ω2) como definimos no capítulo 3.
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Figura 4.11 Intensidade do sinal de mistura de quatro ondas em função da densidadeatômica, para
duas posições do espectro:∆ω6P3/2 = 0 e 1cm−1

Na figura 4.11 apresentamos a intensidade do sinal nessas duas posições em função da
densidade atômica. Onde o cálculo teórico é representado pelos pontos e a curva contínua
representa um ajuste polinomial como um guia para os olhos. Na região estudada, há um
comportamento de saturação quando estamos exatamente na ressonância de três fótons em re-
lação ao comportamento quando nos afastamos da ressonância. Esse comportamento é muito
semelhante ao que é observado experimentalmente, como mostramos na figura 3.12, onde ve-
rificamos que o crescimento se torna mais próximo do comportamento quadrático esperado
quanto mais longe da posição da ressonância.

O modelo teórico considerado é capaz de descrever o comportamento da intensidade do
sinal de mistura de quatro ondas na ressonância de três fótons em função da densidade atômica.
Em geral, o efeito de interferência destrutiva de fótons impares é estudado em experimentos de
transparência induzida por laser[89], ou experimentos de ionização observando deslocamentos
Autler-Townes [42], sem o envolvimento de estados muito excitados.

4.4.2 Intensidade do sinal de MQO em função deθ

Nesta seção, vamos analisar o comportamento da intensidadedo sinal de mistura de quatro
ondas quando variamos o ângulo de cruzamento entre os feixesde excitação,θ . Na figura 4.12,
apresentamos a intensidade do sinal de MQO calculada nas posições de ressonância de dois e de
três fótons em função do ângulo de cruzamento para duas densidades atômicasN = 0,1×1015

cm−3 (figura 4.12a) eN = 6,5×1015 cm−3 (figura 4.12b). Para esses resultados utilizamos os
parâmetrosγac = γad = 0,1 cm−1, γab = 0,45 cm−1, o comprimento de interação,z= 1 cm,
e não consideramos a convolução com a forma de linha do campo~E1, com a finalidade de
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obter uma curva contínua emθ . Considerando essa convolução, seria necessário calcular um
espectro de excitação para cada ângulo, e em cada espectro inferir os valores de intensidade
através do ajuste gaussiano mostrado nas figuras 3.7 e 3.8. Após vários testes, verificamos que
nesse caso, os resultados são equivalente, com e sem a integração.
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Figura 4.12 Intensidade do sinal de mistura de quatro ondas nas posições de ressonância de dois fótons
com os níveis 16d e 18s e na posição de ressonância de três fótons com o nível 6P3/2 em função do
ângulo de cruzamento entre os feixes de excitação para duas densidades atômicas: (a) 0,1× 1015 e
(b)N = 6,5×1015 cm−3.

Podemos observar que para baixa densidade (fig. 4.12a) os três picos apresentam um com-
portamento muito semelhante. Conforme o ângulo aumenta o sinal diminui rapidamente ten-
dendo a zero, e a partir deθ ≈ 10 mrad apresenta um comportamento oscilatório em torno de
um valor de intensidade bem pequeno. Essa diminuição bruscada intensidade do sinal com o
ângulo de cruzamento é um comportamento característico do efeito de casamento de fase. Para
altas densidades (fig. 4.12b), o comportamento da intensidade varia para cada posição de resso-
nância. Na posição de ressonância de três fótons verificamosum valor constante que independe
do ângulo de cruzamento, o que ocorre devido à interferênciadestrutiva discutida na seção an-
terior. O pico associado à ressonância com o estado 18s diminui rapidamente de intensidade
com o aumento do ângulo e inicia um comportamento oscilatório em torno de um valor mínimo
a partir deθ = 9 mrad. Já o pico associado à ressonância com o estado 16d cresce inicialmente,
apresentando um valor máximo de intensidade para um ânguloθ ≈ 6 mrad, correspondendo
ao ângulo de melhor casamento de fase. Para ângulos maiores que este, a intensidade diminui
rapidamente atéθ = 12mardquando se inicia o comportamento oscilatório.

O ângulo para o qual a intensidade do sinal tende a zero e o comportamento fica oscilatório,
também depende do comprimento de interação, z. Como dito anteriormente, no nosso expe-
rimento é razoável considerar que z não varia comθ , porém a estimativa de seu valor não é
simples. Procurando obter um resultado qualitativo, realizamos vários testes e encontramos um
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valor médio de comprimento de interação que ajusta bem uma série de espectros experimen-
tais medidos nas mesmas condições de densidade atômica e intensidade dos laser de excitação.
Assim, optamos por fixar o comprimento de interaçãoz= 0,7 cm.
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Figura 4.13 Intensidade do sinal de mistura de quatro ondas nas posições de ressonância de dois fótons
com os níveis 16d e 18s e na posição de ressonância de três fótons com o nível 6P3/2 em função do

ângulo de cruzamento entre os feixes de excitação para densidade atômicafixa N = 1,0×1015 e β
2π =

2,1×10−12 MHz cm3.

Apresentamos na figura 4.13, a comparação entre os resultados experimentais (já mostra-
dos na figura 3.20) e a previsão teórica, da intensidade do sinal de mistura de quatro ondas
nas posições de ressonância. A densidade atômica é fixada de acordo com o experimento,
N = 1,0× 1015, utilizamos os mesmo valores deγ que utilizamos nos resultados anteriores
e o coeficiente de auto-alargamento determinado na seção 4.3, β

2π = 2,1× 10−12 MHz cm3.
Podemos ver que o nosso modelo explica bem o comportamento daintensidade em função do
ângulo de cruzamento entre os feixes de incidência. Apesar de, experimentalmente, não termos
resolução para verificar o comportamento oscilatório da intensidade em função deθ , verifica-
mos, na região entre 3 e 15mradum comportamento médio de diminuição da intensidade com
aumento do ângulo de cruzamento, bastante semelhante com a previsão teórica.

4.5 Deslocamento em frequência

Quando excitamos a coerência entre dois níveis, tal que a transição é permitida por um e três
fótons, além do efeito de interferência destrutiva discutido nas seções anteriores outro efeito é
observado na ressonância de três fótons, o deslocamento da posição de máximo de intensidade
correspondente a essa ressonância [59, 45]. Esse deslocamento, como verificamos experimen-
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talmente, deve depender tanto da densidade atômica quanto do ângulo de cruzamento entre os
feixes de excitação, de acordo com a seção 2.2.1, mais especificamente pela equação 2.50.

4.5.1 Deslocamento em função da densidade atômica.

Em relação à densidade atômica, observamos, experimentalmente, que o pico associado à res-
sonância de três fótons se desloca para o lado de baixas energia com o aumento de N. Esse
deslocamento é medido de acordo com a quantidade∆ωshi f t correspondente a posição relativa
do máximo de intensidade quando comparada com a posição da ressonância, assim como de-
finido no capítulo 3. Na Fig. 4.14, apresentamos o valor do deslocamento,∆ωshi f t, medido
nos espectros experimentais, em função da densidade atômica para as ressonâncias 5s−6P1/2 e
5s−6P3/2.
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Figura 4.14 Medida do deslocamento da posição de ressonância de três fótons em função da densidade
atômica, para espectros experimentais envolvendo os níveis (a)6P3/2 (b)6P3/2.

De acordo com a equação 2.50, e lembrando queκab =
Nk3|µab|2

2ℏε3
, esperamos um compor-

tamento linear do deslocamento em função da densidade atômica. Assim, fizemos um ajuste
linear, mostrado nas figuras 4.14 (a) e (b), e nos dois casos encontramos uma inclinação de
aproximadamente(0,2±0,1)×10−15cm2. Como dito anteriormente, as medidas com densi-
dade são delicadas e demoradas, por isso, na figura 4.14, estamos apresentando conjuntos de
medidas realizados em dias diferentes (cada cor representaum dia de medida) garantindo con-
dições experimentais aproximadamente iguais. Dessa formamostramos que, apesar da grande
barra de erro, o comportamento linear do deslocamento pode ser visualizado.

Utilizando os espectros da figura 4.10, calculados na configuração colinear para diferen-
tes densidades, podemos investigar a dependência do deslocamento com a densidade atômica
prevista pela teoria. Para isso, realizamos um ajuste gaussiano em cada espectro, seguindo o
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mesmo procedimento feito para os espectros experimentais,como indicado nas figuras 3.6-3.8.
Com esse procedimento de ajustes com gaussianas, identificamos a posição do pico central e
calculamos o deslocamento em relação a ressonância de três fótons,∆ωshi f t. Esse desloca-
mento ocorre para o lado de baixas energias, o que está de acordo com a equação 2.43, onde
a condição de casamento de fase é satisfeita para frequências menores do que a frequência da
ressonância por três fótons [58].
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Figura 4.15 Medida do deslocamento da ressonância de três fótons em função da densidade atômica,
referente aos espectros calculados na figura 4.7.

Apresentamos na figura 4.15 o deslocamento,∆ωshi f t, em função da densidade atômica,
obtidos nos espectros da figura 4.10. Os pontos representam odeslocamento medido em cada
espectro teórico e a linha contínua representa um ajuste linear, com inclinação de 0,24±0,05×
10−15 cm2. Optamos por estudar detalhadamente o nível 6P3/2, porque o pico associado à res-
sonância de três fótons com este nível é mais intenso. Podemos comparar esse resultado com
o que observamos experimentalmente na figura 4.14a, onde ambos apresentam um comporta-
mento linear cuja inclinação é da ordem de 0,2×10−15 cm2, indicando um bom acordo entre
teoria e experimento.

Analisando a equação 2.43, vemos que o termo associado ao deslocamento é dado porκab
∆k ,

ondeκab =
Nk3|µab|2

2ℏε3
. Porém, o resultado observado nos espectros de excitação, éinfluenciado

pela interferência entre os caminhos quânticos e também pela largura de linha dos picos, que
em altas densidades, podem se superpor devido ao alargamento. Com o objetivo de verificar,
se somente o termoκab

∆k pode explicar o comportamento do deslocamento, fizemos uma esti-
mativa de κab

N∆k, cujo significado é correspondente ao da inclinação medida na figura 4.15. Para
isso, vamos considerar que na configuração colinear existe um ângulo residual, da ordem da
incerteza estimada devido a abertura angular, 1,5 mrad. Com esse valor, calculamos um coefi-
ciente da ordem de(1,5±0,5)×10−15cm2, um valor que é bem diferente daquele encontrado
quando medimos o deslocamento nos espectros de excitação, que apresentou um concordância
muito boa com o experimento. Essa estimativa, mostra que nãopodemos associar o deslo-
camento diretamente com o termoκab

∆k , é preciso calcular os espectros de excitação e inferir



4.5 DESLOCAMENTO EM FREQUÊNCIA 78

0 5 10 15
0

1 (b)(a)
6P3/2 6P3/2

16d

18s

0 5 10 15
0

1

5 6 7 8 9

0,00

0,05

0,10

0,15

20mrad

10mrad

In
te

ns
id

ad
e 

da
 M

Q
O

 (u
ni

d.
 a

rb
.)

∆ω (cm-1)

5mrad

In
te

ns
id

ad
e 

da
 M

Q
O

 (u
ni

d.
 a

rb
.)

∆ω (cm-1)

18s

4 6 8
0,00

0,01

0,02

30 mrad

7 mrad
13 mrad

In
te

ns
id

ad
e 

da
 M

Q
O

 (u
ni

d.
 a

rb
.)

∆ω (cm-1)

 

 

In
te

ns
id

ad
e 

da
 M

Q
O

 (u
ni

d.
 a

rb
.)

∆ω (cm-1)

16d

Figura 4.16 Cálculo do espectro de excitação da mistura de quatro ondas para diferentes ângulos de
cruzamento entre os feixes de excitação. Para densidades fixa (a)N = 2×1016 e (b)N = 1×1014 cm−3

a posição do pico referente à ressonância de três fótons em cada um deles. Indicando que o
deslocamento efetivo do pico associado à ressonância de três fótons, aquele observado em cada
espectro calculado, depende dos efeitos da proximidade dospicos associados às ressonâncias
de dois fótons.

4.5.2 Deslocamento em função deθ .

Na figura 3.21 apresentamos o comportamento do deslocamentoem função deθ observado
nos dados experimentais que foram obtido nos espectros da figura 3.19. Nosso objetivo aqui
é, de forma mais condizente com o experimento, utilizar o modelo teórico para investigar o
comportamento do deslocamento em frequência em função do ângulo de cruzamento entre os
feixes. Para isso, calculamos o espectro de excitação da mistura de quatro ondas envolvendo
os estado 16d e 18s, para diferentes valores deθ , no intervalo de 3 a 30mrad. Na figura
4.16 apresentamos os espectros calculados na condição de que os lasers de excitação têm in-
tensidades constantes, e a densidade e o comprimento de interação são parâmetros fixos. No
cálculo da figura 4.16a, a densidade é 2,0×1016 cm−3, maior que a densidade experimental
máxima. Escolhemos esta densidade para que o efeito de deslocamento fosse mais visível. Na
figura 4.16b a densidade utilizada é 1,0× 1014 cm−3, a mínima densidade que trabalhamos
experimentalmente. A partir do zoom visto nessas figuras podemos observar o deslocamento
do pico correspondente à ressonância de três fótons com o estado 6P3/2 e assim como previsto
pela equação 2.50, quanto maior N, maior o efeito de deslocamento em função do ângulo. Não
conseguimos verificar isso, experimentalmente, devido à eficiência na geração do sinal de mis-
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Figura 4.17 Espectro de excitação teórico calculado para densidade atômica deN = 1×1015 cm−1 e
β
2π = 2,1×10−12 MHz cm3.

tura de quatro ondas e à limitação da nossa resolução. O sinalcomo um todo diminui muito
quando aumentamos o ângulo de cruzamento, assim, precisamos aumentar a densidade atô-
mica, o que por sua vez aumenta o efeito de interferência destrutiva, dificultando a observação
da ressonância de três fótons.

O efeito de deslocamento é bem visualizado para uma densidade de 1,0×1015 cm−3 e os
espectros experimentais, nessa densidade, para diferentes ângulos de cruzamento, de 0 à 17
mrad, foram mostrados na figura 3.19. Os espectros de excitação calculados para a mesma
densidade atômica estudada experimentalmente são mostrados na figura 4.17. Nesse resultado,
apresentamos a intensidade da mistura de quatro ondas em função da dessintonia do laser de
corante, calculada para a densidade de 1,0×1015 cm−3, e coeficiente de auto alargamentoβ

2π =

2,1×10−12 MHz cm3. Comparando esse resultado com o mostrado na figura 3.19, observamos
uma grande semelhança entre os espectros e seu comportamento geral. Vemos que para ângulos
muitos pequenos há uma superposição entre os picos associados à ressonância de três fótons
com o estado 6P3/2 e de dois fótons com o estado 16d, tornando o espectro assimétrico para o
lado de baixa energia da ressonância de três fótons. Para cada um dos espectros da figura 4.17,
realizamos novamente um ajuste gaussiano com o objetivo de identificar a posição do pico
intermediário, como exemplificado nas figuras 3.6-3.8. Na figura 4.18, apresentamos o valor
encontrado para o deslocamento da ressonância de três fótons, ∆ωshi f t, em função do ângulo
θ . Os pontos representam o valor medido em cada espectro da figura 4.17, e a linha contínua
representa um ajuste com a equação 2.51. Esse resultado é compatível com o que foi observado
experimentalmente, como podemos ver noinsetda figura 4.18.

A partir do ajuste teórico na figura 4.18, encontramos um parâmetroCTEO= (5,2±0,2)×
10−5, que é o correspondente do parâmetroCEXP = (1,5± 0,8)× 10−5 encontrado para o
resultado experimental da figura 3.21. Os valores apresentam a mesma ordem de grandeza,
porém com um fator de aproximadamente 4 entre eles. Essa diferença entre os parâmetros pode
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estar associada a diversos fatores, principalmente devidoa sua forte dependência comN. Como
dito anteriormente, nos nossos experimentos, o controle datemperatura é um procedimento
sensível, de forma que temos uma incerteza de aproximadamente 30% no valor de densidade
estimada e essa incerteza não é considerada no modelo teórico.
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Figura 4.18 Cálculo do deslocamento da ressonância de três fótons em função do ângulo de cruzamento
entre os feixes incidentes, para uma densidade fixaN = 1×1015 cm−1 e coeficiente de auto-alargamento
β
2π = 2,1×10−12 MHz cm3.

Logo, precisamos verificar o quanto que a incerteza na estimativa da densidade pode ser
crítico para o acordo entre experimento e teoria, isto é, na obtenção do parâmetroC. Para isso,
calculamos o deslocamento da ressonância de três fótons em função do ângulo de cruzamento,
para duas densidades diferentes,N = 1,3×1015; N = 0,6×1015, o que é mostrado na figura
4.19. Essas densidades correspondem a±30% no valor da densidade estimada para o resultado
experimental considerado. Nesse gráfico, cada ponto é resultado do ajuste gaussiano de um es-
pectro calculado, e a curva contínua representa um ajuste com a equação 2.51. Encontramos os
valores da constante C, para as duas densidade consideradas,N = 1,3×1015; N = 0,6×1015,
como sendo, 7,8×10−5 e 3,2×10−5, respectivamente. O valor encontrado para a densidade
mais baixa dentro do limite de incerteza é bem próximo do valor experimental, de forma que
podemos afirmar, considerando os erros associados a estimativa da densidade, que os valores
CTEO eCEXP apresentam uma boa concordância e que a densidade relacionada aos resultados
experimentais pode ter sido superestimada.

Nesse capítulo, mostramos que a forma mais adequada para a descrição do sinal gerado de
mistura de quatro ondas, consiste no cálculo detalhado dos espectros de excitação. A partir dos
espectros, os efeitos associados ao alargamento das linhasespectrais se tornam mais evidentes,
assim como sua influência em outro aspectos, como na intensidade dos picos associados às
ressonâncias de dois e três fótons e nos efeitos de deslocamento.

No próximo capítulo, vamos apresentar a montagem e caracterização de uma armadilha
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Figura 4.19 Cálculo do deslocamento,∆ωshi f t, para três diferentes densidades:N = 0,6× 1015; N =
6,5×1015 eN = 1,3×1015 (círculos) e ajuste com a equação 2.51 (linhas contínuas).

magneto-ótica, assim como a preparação para a realização deum experimento preliminar de
mistura de quatro ondas em átomos frios.
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CAPÍTULO 5

Armadilha Magneto-Ótica

Nestecapítulo,descrevemosa montageme caracterizaçãode uma armadilhamagneto-ótica
(AMO) emátomosdeRb. Vamosdescrever a preparaçãodo sistemapararealizarum experi-
mentode misturade quatroondasem átomosfrios. Esseé um experimentopreliminar, cujo
objetivo é nos familiarizarmoscomo aparatodaAMO, parano futuro utilizar a armadilhano
estudodainteraçãoentreátomosmuitoexcitados.

5.1 Princípios de funcionamentodeuma AMO

As armadilhasmagneto-óticassão a principal ferramentanaobtençãodeumaamostradeáto-
mosfrios, comaplicaçõesquevãodesdea metrologiaatéa computaçãoquântica[90]. Expe-
rimentosutilizandoátomosfrios sebeneficiamda movimentaçãoreduzidadosátomos,onde
os mecanismosde alargamento,comoo efeito Dopplerde segundaordem,podemsercom-
pletamenteeliminados.Essascaracterísticaspermitema comparaçãodireta entreteoriae ex-
perimentosemnecessariamenteconsiderara distribuiçãode velocidades.Essessistemassão
muito utilizadosparao estudodeprocessosde interaçãoatômica,queé o nossoobjetivo, in-
clusive envolvendoátomosdeRydberg [91, 19]. Assim,visandoa realizaçãodeexperimentos
parainvestigarefeitosde interaçãoentreátomos,montamosumaarmadilhamagneto-óticana
configuraçãopropostapor Raab[92], ondetrês paresde feixes contrapropagantesem uma
frequênciaespecíficasãoresponsáveispeloresfriamentodosátomospresentesemumacélula
contendovapordeRb. O aprisionamentoé feito apartirdeumcampomagnéticonaconfigura-
çãoanti-Helmholtz,cujo gradientedirecionaosátomosparauma pequenaregiãono centroda
célula,ondeo campoénulo.

Considerandoqueum átomoabsorve um fóton deenergia ℏωi j = E j −Ei e momentoℏ~k,
ele é excitadoparaum nível de energia E j e seumomentomudapara~p j = ~pi + ℏ~k, onde~p j

e ~pi sãoos momentos final e inicial do átomo,respectivamente. Essavariaçãono momento
do átomoé chamadade efeito de recuoótico e ocorrede forma semelhanteno processode
emissão,porémsubtraindoo momentodo fóton. No casode fótonsemitidosaleatoriamente,
a médiatemporaldo momentotransferidotende a zero. Jáparafótonsabsorvidostodosna
mesmadireção,o átomosofreumavariaçãode velocidade,∆v = ℏk

M , paracadaevento,onde
M é a massado átomo. Apesarde essavariaçãosermuito pequena,devemosconsideraro
efeito acumulativo, quando um átomopermaneceum certo tempona presençade um laser
ressonantecom uma determinadatransiçãoatômica. Nessecaso,ocorremvários ciclos de
emissãoe absorção, e o efeito de recuoprovocaumaefetiva modificaçãona velocidadedos
átomos.Paraqueessamodificaçãosignifiqueumadiminuiçãonavelocidade,precisamosqueo
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Figura 5.1 Esquema do processo de resfriamento. Representação do efeito do campo magnético nos
níveis atômicos e polarização dos feixes .

átomo absorva preferencialmente fótons com momento no sentido contrário ao seu movimento.
Isto é, queremos que a probabilidade de absorção seja maior para~k ·~v< 0 do que para~k ·~v> 0,
o que ocorre quando sintonizamos o laser abaixo da frequência de ressonância [93].

Devido ao efeito Doppler, para os átomos que se movem com uma determinada velocidade
os feixes de resfriamento apresentam diferentes frequências. Essas frequências podem se apro-
ximar ou se afastar da ressonância, caso o feixe esteja no mesmo sentido ou sentido oposto da
velocidade do átomo. A força que os feixes aplicam nos átomosé uma força de espalhamento,
que é função da dessintonia entre a frequência do laser,ω, e da ressonância,ω0, considerando
a variação devido ao efeito Doppler,kv. A dessintonia é definida comoδ = ω −ω0± kv, de
forma que podemos escrever a amplitude da força de espalhamento como:

Fesp(δ ) = ℏk
Γ
2

I
Isat

1+ I
Isat

+4δ 2

Γ2

(5.1)

ondeℏk é o momento do fóton eI é a intensidade do feixe.Isat e Γ correspondem, respectiva-
mente, à intensidade de saturação e à largura natural da transição considerada.

Matematicamente, a diferença de amplitude entre as forças aplicadas em um átomo devido
aos feixes copropagantes e contrapropagantes à sua velocidade é:

Fresultante= Fesp(ω −ω0−kv)−Fesp(ω −ω0+kv) , (5.2)

ondeδ é escrito de forma explícita para diferenciar as forças devido aos feixes co- e contrapro-
pagantes à velocidade do átomo.

No limite de baixas velocidades podemos reescrever a força resultante como:
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Fresultante≈ Fesp(ω −ω0)−kv
∂Fesp

∂ω
−
[

Fesp(ω −ω0)+kv
∂Fesp

∂ω

]

≈−2kv
∂Fesp

∂ω
. (5.3)

Assim, essa diferença nas forças devido ao efeito Doppler pode ser representada como:

Fresultante=−αv (5.4)

Esse resultado mostra que a força de troca de momento devido apressão de radiação é
uma força do tipo dissipativa. Na armadilha magneto-ótica,os três pares de feixes contrapro-
pagantes, incidentes nas direçõesx, y e z, são originados do mesmo laser. De forma que nas
três direções, uma força dissipativa provoca a diminuição da velocidade dos átomos, o que
caracteriza o estado de melaço ótico.

Porém, essa força não gera uma região preferencial para que os átomos fiquem armadi-
lhados. Para isso, é necessário escolher corretamente a polarização dos lasers utilizados no
processo de resfriamento e adicionar ao sistema um campo magnético. Esse campo magnético
gera uma diferença nas forças de espalhamento, de forma que aforça resultante será responsá-
vel pelo efetivo confinamento dos átomos.

Figura 5.2 Representação gráfica da região de confinamento.

Na figura 5.1 podemos ver esquematicamente o processo de resfriamento que ocorre em
cada uma das três direções. As duas setas horizontais representam os lasers de resfriamento,
que na direção+z possui polarizaçãoσ+ e na direção−z possui polarizaçãoσ−. Para uma
transição entre os níveisFg = 0 e Fe = 1, precisamos considerar o efeito Zeeman, devido à
presença do campo magnético, que levanta a degenerescênciados estados. Seguindo a repre-
sentação da figura 5.1, quando um átomo se desloca na direção+z , o nívelmF =−1 se torna
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ressonante com o feixeσ−, forçando o átomo para a direção−z. Da mesma forma, se o átomo
se desloca na direção−z, o nívelmF = +1 se torna ressonante com o feixeσ+, forçando o
átomo na direção contrária,+z. Essa dinâmica ocorre na três direções,x, y e z, gerando um
espaço de confinamento na região de cruzamento entre os paresde feixes contrapropagantes,
como mostrado na figura 5.2.

Para descrever esse processo matematicamente, podemos incorporar o deslocamento de
frequência devido ao efeito Zeeman na equação 5.1, da forma:

Fresultante= Fσ+

esp(ω −kv− (ω0+βz))−Fσ−
esp(ω +kv− (ω0−βz))

≈−2kv
∂Fesp

∂ω
+2βz

∂Fesp

∂ω
. (5.5)

O termoω0+βz corresponde à frequência de absorção ressonante para a transição∆M j =
+1, e ω0 − βz à frequência de absorção ressonante para a transição∆M j = −1, ambos na
posição z. O deslocamento Zeeman para uma determinada posição z é dado por:

βz=
gµB

ℏ

dB
dz

z , (5.6)

ondeg é o fator de Landé, que nesse caso equivale agJ, e µB é o magnéton de Bohr.
Podemos então calcular a força total em uma AMO, da forma:

FAMO =−2kv
∂Fesp

∂ω
(kv+βz) =−αv− αβ

k
z . (5.7)

Esse resultado mostra que o efeito Zeeman na AMO dá origem a uma força do tipo restau-
radora, com uma constante de mola igual aαβ

k .
Assim, os átomos neutros em uma AMO estão sujeitos a uma forçaque tem caráter restau-

rador e dissipativo, ou seja, esta força deve agir como em um oscilador harmônico amortecido.
Os átomos devem desacelerar e parar em um poço de potencial quadrático, localizado no centro
da célula.

A seguir vamos descrever o procedimento de montagem e caracterização de nossa armadi-
lha magneto-ótica que segue o princípio de funcionamento conforme apresentado.

5.2 Montagem da armadilha magneto-ótica

A armadilha montada por nós é formada por uma câmara de vácuo,ligada a uma bomba iônica
Startcellda Varian, que mantém a pressão entre 10−8 e 10−9 Torr. Os átomos são introduzidos
por um sistema de dispensers [94], acionado por uma corrente elétrica da ordem de 8 amperes.
Na figura 5.3, apresentamos uma fotografia da montagem experimental da armadilha magneto-
ótica. Nessa figura podemos identificar a célula que contém osátomos de Rb, a bomba iônica
responsável por manter o vácuo na célula, as bobinas que geram o campo magnético na con-
figuração anti-Helmholtz, e os colimadores de feixes. Para aarmadilha utilizamos dois lasers
de diodo, onde montamos, desde a cavidade até o controle eletrônico de temperatura e cor-
rente. Um dos lasers é responsável pelo processo de resfriamento e o outro responsável pelo
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Figura 5.3 Fotografia mostrando a montagem experimental da AMO.

rebombeio. Nossos lasers de diodo são do tipo DL7140-201S, da Sanyo, comprados da Thor-
labs, com comprimento de onda de aproximadamente 780nm, adequado para a transiçãoD2 do
87Rb. Como esses lasers apresentam uma largura de linha da ordem de1 MHz, não foi preciso
trabalhar com uma cavidade externa, de forma que a sintonização é feita através do controle da
temperatura e da corrente aplicada no diodo.

Na figura 5.4 mostramos o esquema de montagem para controle dolaser de resfriamento.
Logo na saída do laser temos um isolador ótico de 60dB, da Isowave, para evitar reflexões de
retorno para o diodo. Com uma lâmina de microscópio uma pequena parte do laser é refletida
para um experimento de absorção saturada, o qual é utilizadocomo ferramenta de sintonização.
A maior parte do laser é direcionada para um modulador acusto-ótico, do qual a primeira ordem
é alinhada em um amplificador Boosta, da Tóptica, cuja eficiência é da ordem de 180%. Esse
amplificador possui um sistemaf iber dockque acopla o feixe de saída em uma fibra ótica. A
ordem zero do modulador fica disponível para uso em experimentos ou como feixe de alinha-
mento. Um esquema semelhante, mas sem o amplificador, é usadono laser de rebombeio.

Na figura 5.5, apresentamos o espectro de absorção saturada,numa região de varredura de
aproximadamente 8GHz. Nesse resultado, podemos identificar quatro vales correspondentes
à resposta da absorção linear, devido às ressonâncias com astransições do87Rb e 85Rb. Em
cada um desses vales, é possível identificar os picos de absorção saturada, correspondentes aos
estados da estrutura hiperfina de cada transição.

As duas caixas destacadas, identificadas como (a) e (b) na figura 5.5, correspondem às tran-
sições do87RbdesdeFg = 2 eFg = 1, respectivamente. Na figura 5.6, apresentamos estas duas
transições mais detalhadamente, onde podemos identificar os picos de cada transição. Com
esse resultado, podemos diminuir a região de varredura, atésintonizar um único pico, ou seja,
até que o laser esteja sintonizado em uma transição específica do átomo. Para evitar flutuações
em torno dessas posições de ressonância devido às perturbações do ambiente, como mudanças
de temperatura, é preciso utilizar um circuito eletrônico com sinal de retroalimentação para
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Figura 5.4 Esquema de montagem do laser de diodo utilizado para resfriamento dos átomosna AMO.

travar os lasers nas linhas específicas. Em nosso experimento, utilizamos dois desses circuitos,
montados em nossa oficina eletrônica, cujo sinal de retroalimentação vem da própria absorção
saturada.

No esquema representativo, mostrado na Fig. 5.1, consideramos uma transição de um sis-
tema de 2 níveis, porém o átomo de Rb possui estrutura eletrônica bem mais complexa. Por
isso, utilizamos, no processo de resfriamento, transiçõescíclicas cujo comportamento é se-
melhante a um sistema de dois níveis real. Na Fig. 5.7, apresentamos os níveis atômicos do
isótopo 87 do átomo de Rb, onde a seta vermelha indica a transição cíclica,Fg = 2→ Fe = 3,
escolhida para sintonizar o laser de resfriamento. Devido às diversas características do sistema,
como a largura de linha dos lasers por exemplo, essa transição não é perfeitamente fechada,
isto é, alguns átomos podem decair para o estadoFg = 1 e entrar em ressonância com outra
transição. Assim, precisamos de um laser, denominado laserde rebombeio, sintonizado na
transiçãoFg = 1→ Fe = 2, mantendo a maioria dos átomos na transição cíclica. Esse laser é
representado pela seta azul, na figura 5.7.

Especificamente no nosso experimento, não sintonizamos a transição cíclica diretamente.
Utilizamos um modulador acusto-ótico (MAO) de 200MHzpara modular a frequência do laser
de diodo, o que gera uma separação espacial entre a ordem zeroe a primeira ordem de difração
do MAO. Esse modulador é representado como MAO-1, na figura 5.4. Sintonizamos o laser
de diodo na frequência da transiçãoFg = 2 → Fe = 1&3, onde 1&3 representa ocrossover
entre os estadosFe = 1 e Fe = 3. A primeira ordem do MAO-1, apresenta uma frequência
200MHzacima da frequência do laser de diodo, de forma que a primeiraordem sintoniza uma
frequência 10MHzabaixo da transição cíclica,Fg = 2→ Fe= 3. Essa é a condição necessária
para o resfriamento, como discutimos na seção anterior, e esse valor de dessintonia é típico dos
experimentos em metais alcalinos.

A primeira ordem do MAO-1 é amplificada e a saída conectada a uma fibra ótica como
mostra a figura 5.4. O feixe de laser amplificado que sai pela fibra é dividido em dois feixes
na proporção de 70% para os eixosx e y, e 30% para o eixoz. Esses feixes são acoplados
em fibras óticas que mantêm a polarização linear dos feixes. Ofeixe de menor intensidade é
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Figura 5.7 Níveis atômicos do átomo de Rb e representação dos lasers de resfriamento erebombeio.

conectado diretamente no colimador correspondente ao eixoz. E o feixe mais forte passa por
um divisor de feixes (de 50%), e cada metade é conectada ao colimador referente aos eixosx
e y da armadilha. Nesse mesmo divisor de feixes introduzimos o laser de rebombeio, para que
ele incida na AMO, juntamente com o campo de resfriamento noseixos,x e y. Na saída de
cada colimador fixamos um placa deλ

4 , para garantir as polarizaçõesσ+ ou σ−. A potência
média dos feixes que chegam na célula a partir dos colimadores é de aproximadamente 5mW.

Após a otimização do sistema, foi possível visualizar a nuvem atômica a olho nu, como
mostrado na fotografia da figura 5.8.

5.3 Caracterização da armadilha magneto-ótica

Uma primeira medida de caracterização da AMO consiste em estimar a fluorescência total emi-
tida pela nuvem. Para isso, posicionamos uma lente de distância focal 10cm, numa distância
próxima da nuvem de forma que o máximo de fluorescência é capturado e coletado por um
detector, modelo PDA36A da THORLABS. A partir do tamanho da lente, calculamos o ân-
gulo sólido de emissão de fluorescência, da ordem de 0,06 sr (esferorradiano) e estimamos a
quantidade total de fluorescência emitida pela nuvem.

A quantidade total de átomos na armadilha é dada pela potência total emitida,Pt , dividida
pela energia de cada fóton,Ef , e multiplicada pela taxa de espalhamento dos átomosR, da
forma:
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Figura 5.8 Fotografia mostrando a nuvem atômica.

N =
Pt ·R
Ef

. (5.8)

A potência total é estimada como a potência da luz emitida pela nuvem de átomos em todas
as direções, o que é feito em função do ângulo sólido determinado pela lente de detecção. A
energia de cada fóton é definida comohc

λ , ondeh é a constante de Planck,c a velocidade da luz
e λ é o comprimento da luz incidente na armadilha. Já a taxa de espalhamento é determinada
pela equação [76]:

R=
Γ(I/Is)

1+ I
Is
+(2δ

Γ )2
, (5.9)

ondeΓ é a largura natural da transição,δ é a dessintonia do laser com a transição cíclica,I é a
intensidade dos lasers considerando os três eixos de incidência eIs é a intensidade de saturação
da transição. Assim, estimamos que conseguimos armadilharda ordem 106 átomos na nossa
armadilha, quando otimizada.

Outra forma de caracterização é medir a evolução temporal dafluorescência emitida pela
nuvem eletrônica, durante o transiente em que a armadilha é preenchida ou esvaziada. Com
isso podemos estimar o que chamamos de ’tempo de preenchimento’, que é o tempo necessário
para armadilhar o número total de átomos, N. Para isso, medimos a fluorescência da armadilha,
assim como na medida anterior, porém, com o campo magnético inicialmente desligado. Como
podemos ver na fig. 5.9, assim que o campo magnético é ligado, afluorescência aumenta até
chegar no valor máximo.

Sabemos que a intensidade medida é proporcional ao número deátomos presente na nuvem
e que este número de átomos evolui da forma [95]:

N = N0

[

1−exp

(−(t − t0)
τ

)]

, (5.10)
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ondeN0 é o número de átomos no início do processo de captura, eτ é o tempo de preenchimento
característico.

Com o resultado da equação 5.7, podemos efetuar um ajuste teórico na medida de fluores-
cência em função do tempo, o que é representado na fig. 5.9 pelalinha vermelha contínua. A
partir do ajuste encontramos um tempo de preenchimento de aproximadamente 1,3 segundo,
comparável a outros experimentos com metais alcalinos [96].

0 2 4 6 8
0,0

0,2

0,4

0,6

Fl
uo

re
sc

ên
ci

a 
(u

ni
d.

 a
rb

.)

Tempo (segundos)

Figura 5.9 Medida da fluorescência em função do tempo e ajuste teórico para o tempo depreenchi-
mento,τ = 1,3 segundos.

Após a caracterização da armadilha magneto-ótica, iniciamos a etapa de alinhamento e
controle dos lasers para o experimento de mistura de quatro ondas em átomos frios.

5.4 Mistura de quatro ondas em átomos frios

Atualmente, MQO degenerada [97] ou não-degenerada em AMO têm sido utilizadas para ana-
lisar e quantificar o movimento dos átomos em redes óticas [98] ou investigar a dinâmica dos
átomos em baixas temperaturas [99].

Visando obter um melhor domínio do sistema, decidimos realizar um experimento prelimi-
nar, que consiste na obtenção do sinal de mistura de quatro ondas degenerado, envolvendo os
estados 5S1/2 e 5P3/2.

Na figura 5.10(a) mostramos um esquema representativo do experimento, onde dois feixes
em 780nm são focalizados na nuvem atômica e incidem na amostra formando um ângulo
de aproximadamente 1◦ entre eles. Os dois feixes são originados da ordem zero do MAO-1,
representado na figura 5.4. No feixe 1, utilizamos um espelhopara que o feixe volte na mesma
direção de incidência mas em sentido contrário, e introduzimos no caminho desse feixe uma
placa deλ

4 , formando uma configuração de conjugação de fase. O sinal de MQO é gerado
na direção de casamento de fase, que nesse caso, é a direção dofeixe incidente 2, porém em
sentido contrário. Os dois feixes incidentes e o feixe de retorno, possuem a mesma frequência
ω1, e a frequência do sinal MQO éω4 = ω1−ω2+ω3. Como todas as frequências de excitação
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Figura 5.10 (a) Esquema experimental para a MQO em armadilha magneto-ótica (b) Representação
das transições envolvidas no experimento de MQO degenerada, em armadilha magneto-ótica

são iguaisω4 = ω1, o que caracteriza uma mistura de quatro ondas degenerada. Esse processo
é representado na figura 5.10(b), onde a e b representam os estados 5S1/2 e 5P3/2 do átomo de
Rb.

Outro ponto importante que deve ser considerado nesse tipo de experimento é a sincronia
entre os lasers de resfriamento e os lasers envolvidos na mistura de quatro ondas. Os lasers de
resfriamento são sintonizados em uma determinada transição dos átomos de Rb, como indicado
na figura 5.7. Assim, para realizar a mistura de quatro ondas,é preciso desligar os lasers de
resfriamento, incidir os feixes de excitação da MQO, e religar o resfriamento, porém esse
procedimento deve ser rápido o suficiente para que os átomos continuem armadilhados. Para
isso, nosso sistema experimental segue um esquema em que um único laser de diodo é dividido
para ser utilizado para resfriamento e para a MQO.

Utilizamos o feixe de ordem zero do MAO-1 no experimento de mistura de quatro ondas e
um segundo modulador acusto-ótico (MAO-2) de 110MHzé alinhado com esse feixe em dupla
passagem, gerando uma primeira ordem com um deslocamento emfrequência de 220MHz
acima da frequência de sua ordem zero. Assim, a primeira ordem do MAO-2 é sintonizada
8 MHz acima da transição cíclica de interesse,Fg = 2 → Fe = 3, e devido à dupla passagem
podemos fazer uma varredura de 40MHz em torno da frequência principal.

Nesse processo de ligar e desligar os moduladores, quando o MAO-1 está ligado pratica-
mente toda a intensidade é transferida para a primeira ordem, ou seja, para resfriar os átomos
e preencher a armadilha magneto-ótica. Quando o MAO-1 está desligado, toda a intensidade
está na ordem zero, e então precisamos ligar o MAO-2 para realizar a mistura de quatro ondas.
Assim, o MAO-2 deve ter um ciclo contrário do MAO-1, isto é, o MAO-2 precisa estar ligado
enquanto o MAO-1 estiver desligado.

Montamos, então, um circuito de sincronia, que controla os dois moduladores simultane-
amente. Com esse circuito é possível controlar o intervalo detempo em que o MAO-1 fica
desligado (a armadilha fica desligada), e também o intervalode tempo entre desligar o MAO-1
e ligar o MAO-2. Na figura 5.11, apresentamos um esquema dos tempos envolvidos neste pro-
cesso. Nessa figura, a linha azul representa o laser de rebombeio, que fica ligado durante todo
o processo. A linha vermelha e preta, descritas como resfriamento e MQO, indicam o processo
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Figura 5.11 Esquema temporal do ciclo de liga e desliga dos moduladores acusto-óticos.

de ligar e desligar dos moduladores 1 e 2, respectivamente. Otempot1, representa o atraso,
intervalo de tempo entre deligar MAO-1 e ligar MAO-2, e o tempo t2, representa a janela de
detecção, intervalo de tempo em que MAO-1 permanece desligado. Precisamos determinar
quais os valores det1 e t2 são adequados para o experimento.

Na figura 5.12, observamos a medida da fluorescência da armadilha magneto-ótica junta-
mente com o sinal de sincronia do MAO-1 (equivalente à linha vermelha na representação da
figura 5.11). Nesse resultado, vemos que quando desligamos oprimeiro modulador (o sinal de
sincronia vai a zero) a intensidade da fluorescência cai rapidamente num intervalo de aproxi-
madamente 100µs, e depois se mantém flutuando em torno de um valor muito pequeno. O
MAO-1, e consequentemente o resfriamento, é religado após 0,5 ms, e a fluorescência retoma
sua intensidade inicial quase que instantaneamente, mostrando que os átomos permaneceram
armadilhados durante o tempo de desligamento. O circuito desincronia nos permite variar o
atraso,t1, entre 100 e 450µs, e a janela de detecção,t2, entre 650µs e 2ms. De acordo com
o resultado mostrado na figura 5.12, podemos definir o intervalo de medida do sinal de MQO,
dentro deste intervalo de 0,5 ms, já que nesse tempo os átomos ainda estão armadilhados. E o
atraso necessário para ligar o MAO-2, como sendo no mínimo 100 µs, para evitar o transiente.

Todo o esquema experimental discutido neste capítulo, incluindo o posicionamento dos
lasers de excitação para o experimento de MQO, já foi realizado em nosso laboratório. Atu-
almente, estamos trabalhando na otimização do sistema de detecção do sinal de MQO. Além
disso, como vamos realizar o experimento no domínio da frequência, também é necessário oti-
mizar a frequência de varredura do laser de excitação da mistura de quatro ondas, em torno
da transiçãoFg = 2 → Fe = 3, para melhorar a visualização do sinal. Com esse experimento
esperamos obter a experiência necessária com o aparato da armadilha magneto-ótica. O que
significa, controlar a estabilização da AMO e otimizar o processo de sincronia, nos familiari-
zando com os tempos envolvido no sistema. Essa experiência éessencial para a realização de
experimentos mais complexos, por exemplo, envolvendo excitação com diferentes frequências.
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Conclusõeseperspectivas

Nestetrabalhoinvestigamoso sinal de misturade quatroondasgeradoem umaamostrade
vaporderubídioenvolvendoressonânciasdedoise trêsfótons. Como mesmosistemaexpe-
rimentalconseguimosestudarasressonânciasdedoisfótons,envolvendoestadosdeRydberg,
nl, comn= 14−20e l = soud, o quesignificaaproximadamente15estados;As ressonâncias
de trêsfótonsenvolvem os estados6P3/2 e 6P1/2. A partir dosespectrosde excitação,onde
apresentamosa intensidadedosinaldeMQO emfunçãodadessintoniacomo laserdecorante,
estudamosarespostadevido àsdiferentesressonâncias.As propriedadesdosinalgeradoforam
investigadasemfunçãodadensidadeatômicade1014 a 1016 cm−3 e emfunçãodo ângulode
cruzamentoentreosfeixesdeexcitação.

Calculamosa intensidadedo sinalgeradodemisturadequatroondasutilizandoo forma-
lismodamatrizdensidadeeparaobterumaexpressãoanalíticaparao campogerado,incluindo
efeitosdepropagaçãoe casamentodefaseadotamos um tratamentoperturbativo comrelação
à intensidadedoscamposincidentes.Em nossoexperimentopodemosexcitar asressonâncias
seletivamente,tornandopossível analisara relaçãode intensidadeentrediferentesestadosde
Rydberg everificarqueessarelaçãodependetantodo momentodedipolodastransiçõesquanto
daproximidadecomosestadosintermediários.

Coma comparaçãoentre teoriae experimento,vimosa necessidadedeincluir a contribui-
çãodosdiferentescaminhosquânticosparacadatransiçãoestudada,e pudemosanalisarqual
éacontribuiçãorelativadessescaminhos.Verificamosque,envolvendoosestadosdeRydberg
nd comn= 16,17 e 20, oscaminhosquânticosenvolvendoosestadosintermediários 5P3/2 e
6P3/2 dominama probabilidadede transição,de forma quea contribuiçãode outrosestados
intermediários,5P1/2 e 6P1/2, é desprezível. A contribuição dessesníveis intermediáriosna
intensidadedosinal geradonasressonânciasemquestãoédeaproximadamente1%. Jáparaos
estadosdeRydberg comn= 15,14,todososestadosintermediáriosconsiderados5P1/2, 5P3/2,
6P3/2 e 6P1/2 contribuemde forma semelhantee nãopodemserdescartados.De forma que,
considerandoo nível intermediáriomaisdistante,6P3/2, a intensidadedospicosassociadosaos
níveis 14d e 15d apresentamum ganhode 50 e 5 vezes,respectivamente.Essesganhossão
essenciaisparaexplicara relaçãodeintensidadesentrediferentesestadosdeRydberg.

Essesfatorespodemserentendidosconsiderandoquea contribuiçãode cadacaminhoé

associadaa umarazãoentreo momentode dipolo e a dessintonia,
µnd6Pj
∆6Pj

, ondend é o nível

deRydberg e j = 1/2 ou 3/2. Sabemosqueµnd6P3/2
≈ 10× µnd6P1/2

e asdessintoniasforam
relacionadasnatabela3.2.Assim,podemosverificarqueparao estado15dasrazõesreferentes
aosestados6P3/2 e6P1/2 sãoaproximadamenteiguais,enquantoqueparao estados14darazão
relacionadacomo estado6P3/2 équase6 vezesmaiorquearazãorelacionadaaoestado6P1/2.
Outro fato importanteé quea relaçãode intensidadeentreospicosassociadosaosníveis15d
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e 17s, pode ser invertida se desprezarmos a contribuição do nívelintermediário mais distante,
6P3/2.

Ainda em relação às ressonâncias de dois fótons com os estados de Rydberg, comparamos
a largura dos picos no perfil espectral e verificamos que deveríamos incluir um fator de alarga-
mento das linhas. Introduzimos uma taxa de relaxação que depende linearmente da densidade
atômica, obtendo um coeficiente de auto-alargamento da ordem de β

2π = 2,1×10−12 MHz cm3.
Associamos esse alargamento às colisões entre átomos de Rb, envolvendo um átomo no estado
de Rydberg e outro no estado fundamental. Porém o grande valorencontrado para o coefici-
ente de auto-alargamento indica a contribuição de outros processos como ionização associativa
e processos del-mixing. A introdução dessa dependência para a taxa de relaxação foiessen-
cial para descrever o comportamento das linhas espectrais com a densidade atômica, tanto em
relação à largura de linha, quanto em relação às intensidades dos estadosnd e (n+2)s, para
n= 15,16 e 17.

Esses resultados relacionados às ressonâncias de dois fótons foram publicados na revista
Journal of the Optical Society of America B[102]:

N. R. Melo and S. S. Vianna.Two-photon resonant forward four-wave mixing in rubi-
dium vapor involving Rydberg states, J. Opt. Soc. Am. B. 31, 1735-1740 (2014).

Analisamos o sinal de MQO em duas configurações específicas, colinear e de feixes cru-
zados, entendendo que tipo de efeitos cada uma delas apresenta. A partir do resultado das
equações de Maxwell, pudemos entender dois efeitos importantes que ocorrem na posição da
ressonância de três fótons: i) uma saturação da intensidadedo pico quando estamos na con-
figuração colinear e no limite de alta densidade, que associamos ao efeito de interferência
destrutiva discutida no capítulo 2; e ii) um efeito cooperativo de deslocamento em frequência,
que depende da densidade atômica e do ângulo de cruzamento entre os feixes.

O efeito de interferência destrutiva foi investigado em função da densidade atômica, para
diferentes frequências de sintonização dos lasers incidentes, em torno da posição de resso-
nância de três fótons. Mostramos que, na região de densidades que estamos trabalhando, na
posição da ressonância por três fótons o sinal já apresenta saturação. Indicando que o efeito de
interferência não pode ser desprezado na descrição do sinalde MQO gerado.

Em relação ao efeito de deslocamento em frequência, com o modelo introduzido no capítulo
2 pudemos analisar esse deslocamento em função da densidadeatômica e do ângulo de cruza-
mento entre os feixes incidentes. No limite de ângulos pequenos obtivemos uma dependência
simples do deslocamento em frequência comθ , a qual descreve muito bem o comportamento
experimental.

A etapa final deste trabalho envolveu a montagem e caracterização de uma armadilha
magneto-ótica de átomos de Rb. Toda a parte de instrumentação, incluindo montagem dos laser
de diodo para resfriamento e rebombeio, montagem do circuito de travamento em frequência
dos lasers, circuito de sincronia para os moduladores acusto-óticos e montagem da câmara de
vácuo, foi realizada durante o período de doutorado. Caracterizamos a AMO, encontrando um
número de átomos da ordem de 106, e um tempo de preenchimento da ordem de 1,3 s, valo-
res semelhantes aos encontrados em outras armadilhas de átomos alcalinos. Nossa armadilha



CAPÍTULO 6 CONCLUSÕES E PERSPECTIVAS 97

magneto-ótica apresenta uma boa estabilidade, chegando a permanecer estável por um período
de aproximadamente meia hora, com pequenas flutuações na fluorescência, o que é ideal para
realização dos experimentos. Iniciamos a preparação para realizar o experimento de MQO em
átomos frios, o que inclui o alinhamento dos feixes de excitação e a otimização dos parâmetros
de varredura. A realização desse experimento preliminar é essencial para a nossa aprendizagem
sobre a AMO, e nos dará experiência para a execução de experimentos mais complexos.

Nossa perspectiva é utilizar a armadilha magneto-ótica em dois tipos de experimento. Pri-
meiro envolvendo um laser Ti:safira pulsado, com o qual vêm sendo realizados experimentos da
interação do laser de fento-segundos com átomos de Rb em uma célula de vapor. A ideia é uti-
lizar esse laser na armadilha magneto-ótica para investigar a espectroscopia de alta-resolução.
Segundo, pretendemos utilizar um laser no azul, da Tóptica,com comprimento de onda de
480 nm e potência média de 50mW, para realizar experimentos de mistura de quatro ondas.
Diferente da MQO realizada em vapor, nós não vamos fazer uma transição de dois fótons. Va-
mos usar o laser de resfriamento da AMO, para fazer uma transição 5s−5p, e com o laser no
azul vamos fazer uma transição 5p−nl, ondenl é um estado altamente excitado comn≈ 55,
e l = d ou s. Utilizando o laser de resfriamento para induzir o decaimento 5p−5s, o sinal de
MQO será gerado na frequência da transição 5p−nl. Assim, podemos utilizar esse processo
não-linear para investigar a interação entre átomos muito excitados.
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105APÊNDICE A

Cálculo da parte angular doselementosda matriz
dedipolo elétrico

Nesteapêndicemostramoso procedimentoparacalcularaparteangulardoselementos dama-
triz dedipolo elétrico, ouo coeficientedeClebschGordanassociadoà transição,considerando
o acoplamentospin-orbita.

De acordocoma expressãoparaa polarizaçãomacroscópicainduzidano meio,dadapela
equação2.18,vemosqueos elementosde matriz da transição,devem ser tratadoscomoum
produtode quatro elementos de matriz do operadordipolo elétrico, Qq

1, como mostradona
equação2.19,daforma:

ΩaiΩibµba ∝ ∑
b,i,n′

〈

a
∣

∣Qq4
1

∣

∣b
〉〈

b
∣

∣Qq3
1

∣

∣ i
〉〈

i
∣

∣Qq2
1

∣

∣n′
〉〈

n′
∣

∣Qq1
1

∣

∣a
〉

, (A.1)

ondeb, a, n′, correspondemaosestadosda figura 2.1, e i = 16d ou 18s. Cadaum desses
elementospodeserescritoutilizandoossímbolos3 j e6 j, daseguinteforma:

〈JmJ|er|J′mJ′〉= (−1)l
′+l+2J′+S+mJ−1

√

(2J+1)(2J′+1)(2l+1)(2l′+1)·
(

l 1 l ′

000

)

·

·
{

l l ′ 1
J′ JS

}(

J′ 1J
mJ′ q −mJ

)

· 〈nl ||er| |n′l ′〉
(A.2)

onde〈nl ||er| |n′l ′〉 é a componenteradialdo momentodedipolo. E oscoeficientes3 j (matriz
entreparênteses)e 6 j (matriz entre chaves),cujaspropriedadespodemserencontradasnare-
ferência[100], podemserobtidosutilizandoo sitedecálculosmatemáticodesenvolvido pela
WolframAlpha[101].

Paracalcularesseselementostemosqueconsiderartodasastransiçõespossíveis entreos
níveis atômicosenvolvidos no nossoexperimento.Comoexemplo,apresentamosnasfiguras
A1 e A2 osdiagramasdessaspossíveistransições,envolvendoosestadosnD5/2 e (n+2)S1/2,
respectivamente,paracamposincidentescomaspolarizaçõesparalelas entresi. Nessascondi-
ções,existemduaspossibilidadesparao processodeexcitação(subida)eduasparao processo
de emissão(descida),definidaspelosestadosintermediários,5P1/2 ou 5P3/2, na excitação,e
6P1/2 ou 6P3/2 na emissão.Issogeraumacombinaçãode 4 possibilidadesparacadaestado
deRydberg. Paracadauma,o númerodecaminhosé definidopelonúmerodeníveisdecada
estado,dadopelovalorde(2 j +1), istoé,vamossomarsobretodososvaloresdemj .

Explicitamosaseguir o cálculo doscoeficientesdeClebschGordan,somenteparaoscasos
commaiornúmerodecaminhospossíveis,paraosestadosdeRydberg, 16de18s.



APÊNDICE A MATRIZ DE DIPOLO ELÉTRICO 106

Na equação A.2, vemos que o primeiro símbolo 3j não depende demj , assim como o
símbolo 6j. Esses dois termos só dependem del eJ, e por isso podem ser calculados indepen-
dente do somatório. Seus valores estão incluídos no valor numérico que antecede os termos do
somatório nos resultados que seguem para os estados 16d e 18s

Descida

Subida

1/2-1/2 3/2-3/2 5/2

5S1/2

6P3/2

nD5/2

5S1/2

5P3/2

nD5/2

mj
-5/2

1/2-1/2 3/2-3/2 5/2-5/2

1/2-1/2 3/2-3/2 5/2

5S1/2

6P1/2

nD5/2

5S1/2

5P1/2

nD5/2

mj
-5/2

1/2-1/2 3/2-3/2 5/2-5/2

Figura A.1 Diagrama das possíveis transições por dipolo elétrico, para a polarizaçãoparalela dos cam-
pos incidentes tendo como estado mais excitado o nívelnD5/2. Transição 5S1/2 −→ 5P1/2(5P3/2) −→
16D5/2 −→ 6P1/2(6P3/2)−→ 5S1/2.

1. Cálculo do coeficiente deClebschGordanconsiderando o nível 16d como estado mais
excitado, envolvendo os estados 5P3/2 e 6P3/2. Nesse caso, temos 12 caminhos possíveis
e as transições são:

5S1/2 −→ 5P3/2 −→ 16D5/2 −→ 6P3/2 −→ 5S1/2.
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2
3
2 −1 −1

2

)( 1
2 1 3

2
1
2 1 −3

2

)

×
〈

5S1/2 ||er| |5P3/2
〉〈

5P3/2 ||er| |16D5/2
〉〈

16D5/2 ||er| |6P3/2
〉〈

6P3/2 ||er| |5S1/2
〉

(A.3)

Resolvemos as matrizes, calculando o valor dos símbolos 3j e encontramos o valor do
coeficiente deClebschGordanque corresponde à parte angular dos elementos de dipolo.
Assim, podemos escrever o elemento da matriz de transição daforma:

Ω5s1/216d5/2
Ω16d5/26P3/2

µ6P3/25s1/2
=

8
75

〈

5S1/2 ||er| |5P3/2
〉〈

5P3/2 ||er| |16D5/2
〉

〈

16D5/2 ||er| |6P3/2
〉〈

6P3/2 ||er| |5S1/2
〉

. (A.4)

O valor do coeficiente encontrado,8
75, corresponde somente ao estado 16D5/2. Para en-

contrar o valor total do coeficiente, que é mostrado na tabela2.1, temos que calcular
também a contribuição do estado 16D3/2, envolvendo os mesmos estados intermediários.
A componente radial do momento de dipolo é calculada numericamente, como descre-
vemos no capítulo 2.
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Descida

(n+2)S1/2

1/2-1/2

5S1/2

6P3/2

5S1/2

5P3/2

(n+2)S1/2

mj

1/2-1/2

(n+2)S1/2

1/2-1/2

5S1/2

6P1/2

5S1/2

5P1/2

(n+2)S1/2

mj 1/2-1/2

Subida

Figura A.2 Diagrama das possíveis transições por dipolo elétrico, para a polarizaçãoparalela dos
campos incidentes, tendo como estado mais excitado o nível(n+ 2)S1/2, envolvendo a transição
5S1/2 −→ 5P1/2(5P3/2)−→ 18S1/2 −→ 6P1/2(6P3/2)−→ 5S1/2.

2. Cálculo do coeficiente deClebschGordanconsiderando o nível 18s como estado mais
excitado, envolvendo os estados 5P3/2 e 6P3/2. Nesse caso, temos 8 caminhos possíveis
e as transições são:

5S1/2 −→ 5P3/2 −→ 18S1/2 −→ 6P3/2 −→ 5S1/2.
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Ω5s1/218S1/2
Ω18S1/26P3/2

µ6P3/25s1/2
= 16

9 ×
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)

+
( 3
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2 −1 3
2
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)

+
( 3

2 1 1
2

1
2 −1 1

2

)( 1
2 1 3

2
−1

2 1 −1
2

)( 3
2 1 1

2
−3

2 1 1
2

)( 1
2 1 3

2
−1

2 −1 3
2

)
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)
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)

+
( 3
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)

+
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1
2 −1 1

2

)( 3
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−1
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1
2 −1 1
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)

+
( 3

2 1 1
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1
2 −1 1
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2 1 1

2
3
2 −1 −1

2

)( 1
2 1 3

2
1
2 1 −3

2

)

×
〈

5S1/2 ||er| |5P3/2
〉〈

5P3/2 ||er| |18S1/2
〉〈

18S1/2 ||er| |6P3/2
〉〈

6P3/2 ||er| |5S1/2
〉

(A.5)

Novamente, resolvendo as matrizes relacionadas, temos:

Ω5s1/218S1/2
Ω18S1/26P3/2

µ6P3/25s1/2
=

8
81

〈

5S1/2 ||er| |5P3/2
〉〈

5P3/2 ||er| |18S1/2
〉

〈

18S1/2 ||er| |6P3/2
〉〈

6P3/2 ||er| |5S1/2
〉

. (A.6)

Para as outras combinações, envolvendo os estados 5P1/2 ou 6P1/2, ou mesmo para encon-
trar os valores referentes à situação de polarização perpendicular, basta eliminar os caminhos
que não são possíveis, devido a ausência dos níveis associados a um determinadomj ou porque
a polarização não permite a transição. O resultado dos cálculos associados a todas as combina-
ções possíveis foram apresentados no capítulo 2, nas tabelas 2.1 e 2.2.
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Níveisdeenergia do átomodeRb

As energiasdosníveisatômicosdoátomodeRbrelevantesnonossotrabalho sãomostradasna
tabelaB.1 [73]. Parao átomoderubídio,aenergiadeionizaçãoéEion

∼= 33690,4 cm−1 [76], e
a frequênciado laserdeIV é9394,7±0,5cm−1.

Estadonl J Energiadonível (cm−1)
14d 3/2,5/2 33005,84
16s 1/2 33028,11
15d 3/2,5/2 33102,42
17s 1/2 33120,259
16d 3/2,5/2 33179,95
18s 1/2 33194,44
17d 3/2,5/2 33243,11
19s 1/2 33255,039
20d 3/2,5/2 33375,516
22s 1/2 33382,618

TabelaB.1 NíveisdeenergiadoátomodeRb.
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