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Resumo

Neste trabalho, aplicamos a técnica de mistura de quatrasopara estudar a resposta nao-
linear de uma amostra constituida de atomos de Rb, em vapoexctacdes ressonantes por
dois e trés fotons. As ressonancias por dois fétons envobstatos altamente excitados, esta-
dos de Rydberg, que podem ser acessados seletivamentbijlpasdbd uma comparacgao direta
da resposta devido aos diferentes estambe (n+ 2)s, comn variando entre 14 e 20. Neste
sistema, investigamos as propriedades do sinal geradenteerente em funcao da intensidade
dos feixes incidentes e da densidade atémica. Duas corfiipgforam estudadas: i) colinear,
onde os feixes de excitagdo incidem na amostra em uma mesegadlie ii) de feixes cruza-
dos, onde introduzimos um angulo de cruzame@i@ntre os feixes incidentes. A variagéo da
intensidade do sinal gerado com 0s numeros quantiekpermite uma clara distincdo dos
varios caminhos de excitacéo, incluindo as diferentesibomntdes dos niveis de estrutura-fina
dos estadospbe 6p. Na configuracao colinear e em altas densidades atbmicagf@iios sdo
analisados: i) a supressao do sinal gerado na posi¢ao dméess de trés fotons, devido a
efeitos de interferéncia destrutiva entre os campos intgégee 0s campos gerados na amostra;
e ii) um alargamento no perfil das linhas espectrais correpues as ressonancias de dois
fétons, indicando uma contribuicdo de mecanismos de datgaanento. Na configuracdo de
feixes cruzados, investigamos o efeito cooperativo deodasiento em frequéncia relacionado
a ressonancia de trés fétons, o qual apresenta uma depentdéroe com a densidade atdbmica
como com a intera¢cao com o proprio campo gerado. Mostrameesges resultados, incluindo
os efeitos de deslocamento em frequéncia e de casamentegdpdaem ser bem descritos por
um modelo tedrico simples baseado nas equacdes de MaxweltBemiclassicas, com um
tratamento perturbativo nos campos incidentes. Em péatjcabtemos uma estimativa para a
secao de choque de auto-alargamento associada as cogigduizidas por dois fotons, bem
como, uma boa descricao da dependéncia Bato deslocamento em frequéncia cooperativo.
A etapa final deste trabalho envolve a montagem e caragtg@dzie uma armadilha magneto-
otica de Rb, visando o estudo da interac&o entre estadoadoEi partir da coeréncia induzida
por processos nao-lineares.

Palavras-chave: Espectroscopia. Optica ndo-linear. Mistura de quatro @ndisstados de
Rydberg.



Abstract

In this work, we apply the technique of four-wave mixing tadst the nonlinear response of a
Rb vapor sample, with resonant excitations by two and threeopis. The two-photon resonan-
ces involve highly excited states, Rydberg states, and caelbetively accessed, giving to us
the possibility to compare the response due to differetesta and(n+2)s, with n= 14— 20.
We investigate the properties of the coherent generatedlsag a function of the incident beam
intensity and of the atomic density. Two configurations wiewestigated: i) collinear, where
the excitation beam focus on the sample in the same diredciwhii) cross beams, were we
introduce a crossing anglé, between the incident beams. The dependence of the getherate
signal magnitude with quantum numberand| allows a clear distinction of the various quan-
tum pathways of excitation, including the different cobtiions of the fine-structure levelp5
and . In the collinear configuration and for high atomic densitiwo effects are analyzed:
i) suppression of the signal generated at the three-phesmmance position due to the effects
of destructive interference between the incident field &edfield generated in the sample; ii)
an broadening of the spectral lines profile correspondirtheédwo-photon resonance, indica-
ting a contribution of self-broadening mechanisms. In thefiguration of crossed beams, we
investigated the cooperative effect of frequency shifticlwtshows dependence on the atomic
density and on the interaction with the field generated. Vidsvdhat these results, including
the effects of frequency shift and phase matching, can bledestribed by a simple theoretical
model based on the Maxwell-Bloch semiclassical equatioit, avperturbative treatment in
the incident fields. In particular, we obtain an estimativethe cross section of self-induced
broadening associated with two-photon induced coheremsewell as a good description of
the dependence with of the cooperative frequency shift. The final stage of thiskwavolves
building and characterization of a magneto-optical traRbf for the study of the interaction
between excited states, through induced coherence frofmeanprocesses.

Keywords: Spectroscopy. Nonlinear optics. four-wave mixing. Rydisteges.
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CAPITULO 1 1

Intr oducéo

A areada otica ndo-linearsofreuum grandeavanconasultimas décadasgdesdeo desemol-
vimentodo laserem 1960. O laser comofontede luz coerentepossibilitouestudosexperi-
mentaisenvolvendoa interacéoentreluz e matéria,contribuindo paraa descobertale novos
efeitosndo-linearesEm 1961,Franken[1] obsenouumacorversdadeluz visivel emradiacao
ultravioletaa partirdeum processale geracaale segundoharmoénico. Aposessdrabalhopio-
neiro,diferentesefeitosnao-lineare$oramobsenados,como ageracaale somae diferencade
frequénciae amplificacagparamétricaEssesfeitosresultaam em novastecnologiascomo:
limitadoreséticos[2] e armazenamentde dadoséticos de alta densidadd3]. Assim como
promoveu o desemolvimento na biologia e na medicina,com o suigimentoda microscopia
confocal[4] e dastécnicagdediagndsico e deimagengle sistemadbioldgicos[5].

A incidénciade um campoeletromagnétic@em umaamostrajnduz umapolarzacdoma-
croscopicano meioquepodeserexpandidaem poténciagio campoincidentedaforma:

P=g (x(l)ﬁ + x?EE + x®EEE + ) ,

ondex (" represata a susceptibilidadele n-ésimaordem. Em meios centro-simétricosessa
polarizacéaleve serinvariarte por inversaoespacial P (f) = —P(—F), o queresultano cance-
lamentodetodasassusceptibilidadede ordempar(6].

Em nossotrabalho,aplicamosa técnicade MQO, processaméo-linea de terceiraordem,
paraestudara respostandolinear de umaamostrade vaporatémicocom atomosde Rb, com
excitacfesressonantepor dois e trésfétons. As ressonanciapor dois fotons envolvem esta-
dosaltamentesxcitados,estadosie Rydbep, que podemseracessadoseletvamente possi-
bilitando umacomparacaadliretadarespostalevido aosdiferentesestadosid e (n+ 2)s,com
n variandoentre 14 e 20. Sistemagyjue apresentanressonanciapor dois fotons sdoamos-
traseficienteparagerarnovasfrequénciagompossgveisaplicacde€mcomunicacaguantca
[7, 8, 9], e com possibilidadede gerarcamposcom comprimentode ondaparaastelecomuni-
cacbeg10].

Dois aspectosmportanteseracexploradosa presencalosestadosle Rydbeg e atécnica
de misturade quatroondasemsi, analisand@ comportamato do sinal geradonasdiferentes
ressonanciasOs estadogde Rydbep, estadosaltamenteexcitados,tém atraidograndeinte-
resseemespeciatievido assuagpropriedadesxageadasgueescalancomo nimeroquantico
efetvo, n* = n— J, onded é o defeitoquanticodo estado.Os atomosde Rydbeg sdomuito
grandegn*?), comaltasensibildadeacamposlétricose magnéttos(n*’) etambénsiofraca-
menteligados(n*—2) [11]. Jaforamfeitasobsenacdesiessesitomoscomdiametrosdaordem
de centésimosle milimetros,correspondenda 100 mil vezeso didmetrodo mesmoatomo
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no estado fundamental?] e tempos de vida da ordem de 1 milésimo de segundo. Devido a
essas propriedades esses atomos sdo considerados ura gigi@ipara o estudo de interacées
atdbmicas, em particular, as interacées de longo alcd®e fl, 15. Esses atomos muito ex-
citados, tém recebido consideravel atencdo no contexttfolgriacdo quantica, fundamentada
na interacdo de longo alcancks[ 17], com particular interesse no efeito de bloqueio quan-
tico (blockade effedt[18, 19] e também no contexto de forte interacdo entre atorh0s2[1].
Singer e colaboradore&?] observaram a interacao de longo alcance em um gas de at@mos d
Rydberg frios de rubidio. Nesse caso, a interacdo de van deis\hatre pares de atomos de
Rydberg, separados de aproximadamente 100 mil vezes o rBiolagé caracterizada por um
alargamento espectral assimétrico da ordem da separatémbmis adjacentes.

Em geral, efeitos semelhantes ao que estamos tratandovedtigados monitorando ato-
mos preparados em um determinado estado de Rydberg via i@iétmns gerados por pul-
sos de ionizacadlfl]. Nesse caso, o sinal é proporcional a densidade atdmica,(Bpesar
destas técnicas apresentarem alta eficiéncia, sdo desdrusito €, os atomos ndo podem ser
reutilizados. No nosso caso, a emissao do sinal de mistugaateo ondas é resultado da res-
posta coerente de um ensemble de atomos devido a excitasdoaate por dois fotons, onde
Imgo O IP|2 O |ppal®. Assim, como uma radiac&o coerente, o sinal é proporcioh#l @ ao
emitirem, os a&tomos retornam ao estado fundamental. Edetakoradoresd3] estudaram
este tipo de coeréncia por dois fotons envolvendo estatioeerite excitados em um esquema
similar, usando lasers de fentosegundos. Porém, nesseasasequéncias de batimento de-
tectadas no sinal de mistura de quatro ondas sdo associ@uas excitacdo simultanea de
mais de um estadal. Em nossos resultados, a excitacéo da coeréncia é setktif@ma que
sondamos cada estado de Rydberg separadamente, e verifqpamthierentes caminhos quan-
ticos contribuem para o sinal gerado e podem ser identificgdando comparamos a resposta
nao-linear devido a um conjunto de niveis de Rydberg consesut

Melo e Vianna p4], em 2008, estudaram a interacéo entre atomos de Rydbergmmade
Rb, através do processo ndo-linear de geracdo de segundorii@wra observaram nas linhas
espectrais, um alargamento assimétrico associado agateemtre atomos muito excitados. A
geracdo de SH é proibida em meios centro-simétricos na iapaig#o de dipolo elétrico, sé
ocorrendo na presenca de mecanismos de quebra de simeis@.qiebra de simetria é pro-
vocada pelo surgimento de um campo elétrico interno, iEsgltda redistribuicdo dos elétrons
ionizados P5]. Esse trabalho nos impulsionou a investigar os efeitosigadcao, poréem em
outro processo nao linear, devido a pouca eficiéncia da @exde SH e também a dificuldade
de incluir os mecanismos de quebra de simetria num possoaimtedrico.

Assim, optamos por estudar o processo nao-linear de md¢ugaiatro ondas (MQO), de-
finido como um efeito resultante da ndo-linearidade de uno mee interage com trés ondas
eletromagnéticas. Nesse caso, uma quarta onda de freguificiida pela combinacéo linear
das frequéncias das ondas incidentes é gerada coerenterisse processo é permitido por
dipolo elétrico, podendo ser descrito por uma susceptdie de terceira ordem, e possui me-
Ihor eficiéncia. O processo de MQO em vapor atdmico tem sidlaado para investigar um
grande numero de fenbmenos nédo-lineares, como a geracéia derhprimida para aplica-
¢Oes em imagens quantic&s] e armazenamento dpubitspara utilizagdo em comunicagdes
guanticas de longa distancia.
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Nosso experimento em vapor atbmico nos permite excitar@oo entre o estado funda-
mental e um estado de Rydberg, de forma que investigamos bgsgdictral do sinal gerado,
buscando encontrar a assimetria caracteristica desdat@pacao. Ao longo dos nossos expe-
rimentos verificamos que a mistura de quatro ondas nao ecmigdédeal para se investigar
os efeitos da interacdo entre &tomos muito excitados. Igsque, outros efeitos tendem a
mascarar as caracteristicas dessa interacdo. Em partesil@ssonancias envolvendo os ni-
veis de Rydberg apresentaram outros efeitos, como o autgaaianto e a dependéncia com
os diferentes caminhos quanticos, se mostrando muitesgantes. As ressonancias de dois
fétons com os estados de Rydberg, ndo apresenta ressonatmiagdiarias, de forma que
esses niveis ndo influenciam nas taxas de relaxacdo. Asgiampo gerado em MQO nos
da, diretamente, informacdes sobre a coeréncia induzida eestado de Rydberg e o estado
fundamental.

E interessante notar que a presenca de ressonancias deréeifons, em nosso sistema,
abre a possibilidade da ocorréncia de diferentes procdsdosma complexa e ndo-linear, pro-
cessos esses que podem competir entre si. Em 1987, Boyd erealales 28] investigaram
a competicdo entre a emissao espontanea amplificada (ASggragio de mistura de quatro
ondas, na condicao ressonante por dois fétons em atomoslide Btes verificaram uma total
saturacéo do sinal de emissao de ASE quando alcancam umagamaé casamento de fase
tal que favoreciam a geracao do sinal de MQO. Wunderi&h Em vapor de atomos de sédio,
investiga a geracéo de novas frequéncias e sua dependéncadensidade atbmica e a inten-
sidade dos lasers incidentes. Nesse trabalho, aléem devabsera saturacéo do sinal de MQO,
verifica a existéncia de uma densidade critica em que ocoragtansicdo na dependéncia da
intensidade do sinal de MQO, de quadratica para linear. &ssportamento € bem explicado
através de efeitos de cancelamento associados a ressodémnis foétons.

Mais recentemente, Nagai e Nakanag@,[investigaram a competicdo entre a geracéo de
mistura de quatro ondas e a ionizacao por trés fétons, anelsesmantes por dois fétons, em
atomos de Xe, em funcéo da intensidade do laser de excitaEoobservam uma inibicéo da
ionizacao multifotdnica, quando introduzem no sistema aseil que resulta em um processo
de MQO ressonante, dando origem a um novo caminho de dedaintesse trabalho mostra
que a geracdo de MQO é um processo livre de efeitos de ionizackk decomposicdo de
estados excitados, se mostrando um método de espect@bampinte sensivel, para atomos
ou moléculas, desde que sejam sensiveis a absor¢cao pootois. f

Outro efeito interessante que tem sido estudado em expanmee mistura de quatro
ondas envolve a interferéncia quantica devido a camposlgeraternamente na amostra. Em
1982, efeitos de interferéncia entre diferentes harm@rfm@am estudados por Jackson e Wyne
[31]. Eles mostraram que dois caminhos quanticos coerenteislod& uma excitacdo funda-
mental e a um terceiro harmonico, interferem destrutivaengibindo o crescimento do sinal
de ionizacdo multifoténica.

Armyras e colaboradores, investigaram a saturacao e ér@nsia de populacdo em um sis-
tema de quatro niveis em atomos de potasith [Eles apresentaram um estudo tedrico sobre
a reducao da ndo-linearidade do sistema atémico devidsarya de um campo intenso, mos-
trando que ha uma interferéncia destrutiva entre doiseatifes caminhos quéanticos. Quando
na presenca do campo intenso, um segundo caminho é ativadacpndo uma resposta li-
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near devido a interferéncia com o primeiro caminho. Um estlatangente sobre os efeitos
de interferéncia devido a campos gerados internamentestemsis altamente ressonantes foi
publicado por Deng e colaborador&s)], onde apresentam uma coletanea de resultados expe-
rimentais e analises envolvendo varios processos naarisgessonantes, além de respostas
atomicas e moleculares.

Em relacéo as ressonancias de dois fotons, o alargamenterfilodps linhas espectrais
gue observamos apresenta uma dependéncia linear com datenatdémica, indicando con-
tribuicdo de mecanismos de auto-alargamento. Esse alangam@ tratado na aproximacéao de
colisdo binaria 34], resultando em um grande coeficiente de alargamento. pssdd alar-
gamento vem sendo estudado a partir de diferentes técnipasraentais. Em 1979, Weber
e Niemax B5] investigaram o alargamento espectral em atomos muitdaslas de Cs, com
namero quantico da ordem de 40, utilizando técnicas esEedpicas ressonantes por dois
fétons. Na época desse experimento, os alargamentosads®ei estados de Rydberg eram,
em sua maioria, atribuidos a presenca do gas buffer nasrasiog¥eber mostrou que a con-
tribuicdo desse tipo de efeito era muita pequena para exgligrande alargamento observado
em seu experimento com atomos muito excitados.

Em 1980, o alargamento comecou a ser atribuido as coliséielvendo atomos excitados
e atomos no estado fundamenta][ Stoicheff e Weinbergerd7] investigaram efeitos de co-
lisdoRb™ + Rbem densidades suficientemente baixas para garantir o biitelisdo binaria,
envolvendo estados comx 30 do atomo de Rb. Verificando um comportamento oscilatorio da
largura de linha em func&o do nimero quantico, eles conseg@xplicar quantitativamente o
alargamento, fazendo uma associacdo com a secéo de chorplsé@e entre dois a&tomos, um
no estado excitado e outro no fundamental. Esse tipo dag&erfoi investigada recentemente
por Weller e colaboradore8§|, onde estudaram espectros de absor¢cdo numa célula aguecid
contendo &tomos de Rb. Observacfes na libhenostraram modificagdes na largura de linha
homogénea devido a interacao dipolo-dipolo numa superdosioerente entre atomos, um no
estado fundamental e outro no estado excitado.

Quando ha interacéo entre dois atomos de Rydberg também &adis@m alargamento
espectral13], e nesse caso, dependendo do estado envolvido e da denatdatlca, é possi-
vel analisar o efeito a partir de um modelo de interagéo dgd@icance 39]. Nesse caso o
alargamento € associado ao deslocamento dos niveis agieizido a interacéo. Outros traba-
Ihos associam o alargamento a formacao de quase molééQ)ds], onde novas ressonancias
devido aos estados moleculares podem ser sintonizadasosso trabalho, verificamos que
interacBes do tipo Rydberg-Rydberg e/ou formacédo de quagssub@s ndo sdo mecanismos
relevantes para explicar o alargamento observado exps@ameente.

Nesta tese, além das ressonancias de dois fotons estudatalbadamente as ressonancias
de trés fotons, especificamente, com os estaBgs 6 6P, ,. Dois efeitos marcantes associa-
dos a esse tipo de ressonancia sdo observados: a saturapdal derado de mistura de quatro
ondas, exatamente na posi¢cdo da ressonancia de trés fatanalia densidade atdbmica, e o
deslocamento na posicao do pico referente a essa ressmnanci

A saturacdo observada ocorre devido a interferéncia diestrde fotons imparesAp],
guando o campo de mistura de quatro ondas, gerado numa thetdamnegido da amostra, € re-
absorvido na regido subsequente. Surge, entdo, uma #bezatre o campo gerado e o campo
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absorvido, os dois na frequéncia de MQO e defasados 180. gtass efeito € dependente da
densidade atébmica, ja que s6 ocorre no limite de alta absoectambém da frequéncia, de-
vido a condi¢éo de que o estado atébmico considerado devsmrizavel por dois caminhos
envolvendo um nimero impar de fotons. No nosso caso, o e8Rgoe sintonizado por trés
fétons (envolvidos na MQO) e por um féton (gerado na MQO).

Os efeitos de deslocamento de frequéncia tém sido estubadzstante tempo. Em 1973,
Fridberg e colaboradores analisaram os diferentes tipastel@cdes que poderiam originar
um deslocamento na ressonancia, como deslocamento Coalwmitieslocamento coopera-
tivo de Lamb, deslocamentos provocados por colisdo owsigders de van der Waakd. Esse
trabalho nos fornece ferramentas para identificar, atrdaéstimativa das ordens de grandeza,
gue tipo de efeito é relevante em determinado experimentzst®camento da ressonancia foi
investigado tanto em sistemas de geracao de harmoridpgyanto envolvendo soma e sub-
tracdo de diferentes frequéncidg], e recentemente, o interesse no deslocamento cooperativo
de Lamb cresceu devido a conexao com efeitos de interagétivedl6] como a superradian-
cia [47]. Adams e colaboradores, utilizando uma célula de vaporirdertsées nanométricas
sintonizaveis 48], observam um deslocamento Lamb que depende da densidemdieat da
largura da célula de vapor. Eles mostram que células cujartameé aproximadamenﬁeséo
um sistema promissor para o estudo da superradiancia rte lifeipequenos volumes e que
este sistema possui forte ndo-linearidade, com possitdisl para estudos em 6ética quantica
envolvendo o efeito ddipole blockadg17].

Nossos experimentos apresentaram um deslocamento dadesisode trés fotons que de-
cresce com 0 aumento do angulo de cruzamento entre os fecidsntes e cresce linearmente
com o aumento da densidade. A dependéncia do deslocament8 eoN, estdo de acordo
com a descricdo de um efeito cooperativo. Investigamoshdetamente esses dois efeitos as-
sociados a ressonancia de trés fotons e, tanto a saturag@erdadade quanto o deslocamento
do pico, sdo bem descritos pelo modelo tedrico apresentado.

No capitulo 2 desta tese, apresentamos nosso modelo tbaseado no formalismo de ma-
triz densidade aplicado para um sistema de quatro nivegcatinos as aproximacoées utiliza-
das para descrever o sinal gerado de mistura de quatro dwelsse capitulo, estabelecemos o
comportamento do sinal e analisamos os principais efeite®gservamos experimentalmente.
No capitulo 3, introduzimos nosso sistema experimentatesaptamos os resultados obtidos
na geracao de mistura de quatro ondas em vapor de rubidioal@siMQO é investigado para
estados de Rydbergl e (n+2)s, comn = 14— 20 ressonantes por dois fotons, e para as resso-
nancias de trés fotons envolvendo os estads & &P3/,. No capitulo 4, apresentamos uma
andlise detalhada dos resultados experimentais, mostendmparacao entre esses resulta-
dos e os célculos tedricos apresentados no capitulo 2 vabskeruma excelente concordancia
entre 0 modelo apresentado e os dados obtidos. No capitdesérevemos o procedimento
de montagem e caracterizacdo da armadilha magneto-otaisciimos a realizacdo de um
experimento preliminar de MQO degenerada em atomos frios.fifd, nossas conclusdes e
perspectivas sdo apresentadas no capitulo 6.
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Mistura de quatro ondasem sistemasatomicos
comquatro niveis

A respostando-linearde um sistemaatémicoé maiorquantomaisproximosde suasressonan-
cias forem sintonizadosos lasersde excitacéo,e/oua somae diferencade suasfrequéncias
e/ouseusharmonios. Nestetrabalhoanalimmosum sisemaatdmicoconstituidopor a&tomos
derubidioaquecidospndeé precisoconsideraum formalismoqueconsig descreer efeitos
comoo alagamentoe o deslocamentalaslinhas de ressonanciaNestecapitulq obtivemos
umaexpressaanaliticaparao campogeradoatravés de um processmao linear de mistura
de quatroondas(MQO) em um sistemade quatroniveis. Utilizando o formalismoda matriz
densidadg6], calculamosa susceptibilidadética de terceiraordemincluindo efeitosde pro-
pacacaoe casamentale fase. Além disso, fizemosumaanalisedo processade geracaode
segundoharmdénico(SH) emcomparagadcomo processale misturade quatroondas.

2.1 Formalismo da matriz densidade

Consideramosim sistemade quatroniveiscomomostradmafigura2.1a. Os niveisatbmicos
sdorepresentdospelasletrasa, b’, b, c ed, e cadaum deles,no nosscexperimentoyepresenta
umdeterminadmivel do atomoderubidio. O estada representa estaddundamentabs,que
é acoplalo pordoisfétonsaosestadog oud, estadoexcitadosde Rydbeg. Esseacoplamento
éfeito pelocampoEy (wy) correspondnteaolaser decorante No experimentaé possiel sinto-
nizarafrequénciado campo El(wl), tornando-aessonant@or doisfétonscomastransicoes
55— nd ou 55— (n+ 2)s,comn entre 14-20. O nivel b’ representa estadointermediario
mais préximo da ressonancigor um féton com o campoE; que, no nossocaso,é o estado
5p distantecercade 3000cm ! daressmanciapor um féton. Na figura2.1bapresentamoss
niveisdo atomode Rb relevantesno nossoexperimentoe podemosverificara correspondécia
descriaacima.O campm Ez(wz) representa camponafrequéciadeinfra-vermelho(lV), que
excita a coerénciaentreos estadosle Rydbeg e o estaddbp, representadoomob. Assim,0
campode misturade quato ondasé geralo nafrequénciaws = 2w, — wp.

Ainda, a coerénciacoma transicddbs— nd podegerarum camponafrequéncia2w,, cor-
respondenta geracaale segundoharménico.

2.1.1 Calculo daintensidadedo sinal gerado

Considerado apropagc¢aodaradiacaceletromagnéticemummeio,sabemosjuea polaiiza-
cdoinduzidaé proporcionabocampogueainduziu. Porémemmeioscujarespostado-linear
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Figura 2.1 (a) Representacdo esquematica de um sistema de quatro niveis e (lf)dag@@ados niveis
relevantes no Nnosso sistema.

€ grande podemos observar troca de energia entre 0s vampesaresentes na amostra, origi-

nando diferentes respostas como a soma e diferenca deriagiéu geracdo de harmonicos.
Na aproximagcéo de dipolo elétrico, a polarizacdo macrasadpduzida por um campe,

€ escrita da formadQ):

B—g (X<l>|§ + xPEE + x<3>|§|§|§+...) , 2.1)

ondex® é a susceptibilidade lineang" representa a susceptibilidade nao-linear de n-ésima
ordem. Em meios centro-simétricos, quamde —r as propriedades devem se manter, logo,
P(F) — —P(—T). Essa condic&o s é satisfeita quayd® = 0, para n par.

Sabemos que a susceptibilidade néo-linear de orérproporcional ao momento de di-
polo da transicdo considerada elevado a poténcia (#€]) Para que a série representada na
equacao 2.1 convirja, as componentes das susceptibsidedelineares consecutivas devem
decrescer. Assim, podemos afirmar que, para meios cemgirgios, a susceptibilidade de
terceira ordem corresponde a maior contribuicdo nao+inefetindo as propriedades micros-
copicas do sistema atébmico.

Nosso objetivo é analisar a polarizacdo macroscopica iddu meio, na frequéncia do
campo de mistura de quatro ondas, isto €, na componenteqi€frgiacys, que € representada
como:

P (s = 200 — wp) = x3(es) : Ex(wr)Ea(wn)E3 (wp) - (2.2)
Na aproximacao de dipolo elétrico, o sistema é descrito coma@onjunto de N dipolos
elétricos por unidade de volume. Os atomos da amostra estéibuldos em uma mistura es-
tatistica de estaddi, cujo peso estatistico € representadovgoEntdo, o operador densidade
P, que descreve a evolucdo temporal do sistema, é escritorda {60]:



2.1 FORMALISMO DA MATRIZ DENSIDADE 18

p=wili)(i . (2.3)
|
Assim, as propriedades de um determinado observAvedio dadas pela médiaensemble

(A =Tr(pA) . (2.4)
Podemos calcular a média da polarizagdo macroscopicama:for

P=N{(1) =NTr(pft) = N(LabPoa+ HcbPoc + HbdPdb+ C.C.) . (2.5)
ondeu € o momento de dipolo da transicdo. Como nosso interessedaestainal de mistura
de quatro ondas gerado na frequénoia= 2w, — wp, Somente 0 termo proporcionaloga,
termo de coeréncia entre os estadasb, é relevante. Assim, nos concentramos no calculo
desse elemento da matriz densidade.

Podemos escrever o Hamiltoniano do sistema como:

H = Ho + Hint , (2.6)

ondeH é o hamiltoniano do atomo livretéy,; é o termo de interacdo do atomo com o campo,
qgue na aproximacao de dipolo elétrico é escrito da forma:

I:lint = —ﬁ -E ) (2.7)

ondeE é o campo responsavel pelo acoplamento dos niveis envsludransicdo conside-
rada, que na aproximagao semi-classica, € escrito como:

R 1r. PR
Ej(Z,t):E [ejEje*"*’l”'szqLc.c : (2.8)

ondej =1, 2, ou 3 denota os trés campos eletromagnéticos presentenasara,£; e E;
correspondem, respectivamente, a direcdo de polarizagdangplitude do campéj. Defi-
nindoQjx como a frequéncia de Rabi da transicao entre os est&lo®s frequéncias de Rabi
associadas aos estados considerados no nosso problémed d), sdo dadas por:

HabE3
0. —

ab Zh )

_ kaEf
Qal - Zﬁ 9

Hin E2

Qip = 2.9
ib oh ( )

onde i= coud; E1, E; e Ez sdo as amplitudes dos respectivos campg® a constante de aco-
plamento efetivo da transi¢c&o por dois fétons do camBpcendo definida como o somatorio
da contribuicdo de todos os niveis intermediarios entrst@slesa ei, da forma:

ke 1 < HapHyi

= . 2.10
2h 2 Wy — 1 (2.10)
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De modo explicito, utilizando as frequéncias de Rabi, podegszrever o hamiltoniano
de interacao, no referencial de onda girante, considerarabmplamento dos campos com 0s
estados envolvidos no nosso estudo como:

Hint = —hQace??|a) (c] — iQaqe 2% |a) (d| — Qe ?Z|b) (c|
— 1Qpg€ % |b) (d| — AQ ™% |a) (b| + H.c. . (2.11)

Utilizamos a equacao de Liouvill®&]] para descrever o comportamento temporal dos ele-
mentos da matriz densidade:

doii —i.~ .
ﬂz H, ]ij, (2.12)

ondei e j podem seg, b, coud.

De acordo com o formalismos da matriz densidade, os tepgnospresentam a populacéo
do estado e os termog;; séo termos de coeréncia relacionados as transi¢des ermst0ss
i e ]. A partir da equacgdo 2.12 e incluindo os termos de relaxagdorcha fenomenoldgica, a
equacao de movimento dos termos de coeréncia entre dai®siséaj € dada por:

pij = —(iwj + vij) pij —HZQik(t)pkj-f—C.C.. (2.13)

Nessa expressaaj = (Ej — Ei) /A, yij € a taxa de relaxagao gg e Qi € a frequéncia de
Rabi, como definida anteriormente.

Para determinar as equacdes de movimento, relacionadas sistema de quatro niveis de
interesse, como mostrado na figura 2.1 , faremos as segoortssleracoes:

* Introduzimos as variaveis que oscilam lentamente no tedgforma que os termos fora
da diagonal da matriz densidade, termos de coeréncia, gés gar:pijj = 0jj g(wt—kz),
ondeag;; varia lentamente.

 Utilizamos a aproximacao de onda girante e calculamospsts do sistema no regime
. , . . , - doi; , . ~ .
estacionario, isto é, pal%‘} =0e % = 0. Ja que os tempos de decaimento sdo mais
curtos que a duragao dos pulsos dos lasers.

« Consideramos um tratamento perturbativo, de forma que pa&mé considerado até
segunda ordem e os camfse E3 sdo considerados até primeira ordem.

Nessa ordem de perturbacao, a populacdo dos niveis é uid#ride forma qu@j = da,

ou seja, toda a populacado esta no estado fundamental. Isstifieqdo, ja quep; deve ser de
ordem zero nos campos, logo, sem excitacdo ndo ha transtednpopulacdo. Vale ressal-
tar que em nosso modelo consideramos que o sinal gerado peoleex 0os dois estados de
Rydberg mais proximos, e a coeréncia gerada € uma soma débuoipdio de cada um desses
estados. A coeréncia entre os estados de Rydbedhé identicamente nula, ja que, na ordem
gue estamos considerando, ndo ha campos que acoplam d¢ades essédo estados de mesma
paridade. Como os campos sdo fracos, nenhuma populacacstetida para estados mais
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altos, assim como néo existira correlacao de fase entreng8da de onda desses estados. Da
mesma forma também sdo nulas as coerénmgias pyn, pois elas dependem do acoplamento
entre os estadase d. Para fins de simplificacdo, neste primeiro momento vamaosicerar
gue o sistema é oticamente fino no limite de baixa densidaggsé\sentido, podemos despre-
zar o termo linear corgy,. Posteriormente, na se¢ao 2.2, trataremos os efeitos pagagio
do campo gerado.

Assim, os elementos de matriz ndo nulos e relevantes no ss$sma sao:

o — iQaCe—Ziklz
car iDac+ Yac
iQade—Ziklz
Oda= —n ’
1Aad + Yad
_j . .
Oab X (OacQepe 2Tk 1 g Qg elletke)z) (2.14)

1Apa+ Yab
A coeréncia de interesse, associada a transicdo entre @is Inig a, considerando que
Oba = Oy, € dada por:

71 QcQca iakz, Q0dQda inkz|
Apa+iYan Dca+1Yac Aga+1Yad
ASJessgnéngias séo definidas pgg = 2w — Wy — Wyp € Agj = 21 — Wyj COM i= coud.
Ak = (ks — 2k; + ko), € a componente do vetor de casamento de fase na diregéo dgacép,
Z.

Oba (2.15)

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

T 52
| 0 |P|° = 4N*u, | ol (2.16)

Considerandd\k = 0, essa intensidade é da forma:

Nzugb % Q%can 4 Q%nga (2QpcQcaQpdQda) X (Vacyad + Acaldda)
N+ V2, (D&t Vae D+ Vi (D%a+ V3e) x (D3, + Vig)

Analisando a equacao 2.17, verificamos que ha trés maximogalesidades correspon-
dentes as ressonancias, quaigdg Aac ou Ayg forem nulos. Para as frequéncias, tal que
Dac 0U Ay S@0 nulos, verificamos maximos (ou picos) correspondertessaonancias de dois
fotons entre o estado fundamental e o estado excitado de RydDeandow; € tal qued,, €
nulo, o0 maximo observado esta relacionado com a resson@micteés fotons entre os estado
aeb. A partir da equacéo 2.17, podemos identificar tanto a posiad ressonancias quanto a
amplitude associada a cada maximo.

Na figura 2.2, esbocamos a expressao obtida na equacéo 2fliigin da frequéncia do
campoE;. Para esse esboco, estamos analisando estados espetsffoosia que comparando
com os niveis da figura 2.1, temas= 5s, b= 6P; 5, b/ =5P; 5, c = 16d ed = 18s. Como um

I O (2.17)
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1.0F
16d Polarizagéo Paralela
~ yac=yad=1 /Syab
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Figura 2.2 Espectro de excitacédo do sinal do sinal de MQO, campos de excitacdpatarizacoes
paralelas.

exemplo, fixamos os parametros da equacao CORIE: Vad = %yab, ondey,, =0,3cm L. Para

estabelecer a relacdo de intensidade entre os picos assﬂuquimg—aag = 4,2, valor inspirado
na referénciag2).

Na equacao 2.15, verificamos que existem duas possibisdisleaminhos quanticos para
a construcéo dap,, via os estadosoud. No nosso experimento, especificamente, as possibili-
dades sé&@bs — nd — 6p) ou (5s— (n+2)s— 6p), onde n=14-20. Esses dois caminhos
competem no processo de geracao do campo de mistura de gouddis Essa competicdo apa-
rece como um termo de interferéncia (terceiro termo entlahetes na equacéo 2.17) que pode
ser entendido classicamente, considerando que no prategsvacao de MQO duas polariza-
¢Oes sao induzidas coerentemente e na frequémci&ssas polarizagdes apresentam uma re-
lacdo de fase, dependendo dos estados atdmicos envolyugnsemelhante a um experimento
de fenda dupla déoung podem interferir destrutiva ou construtivamente. Quamtente, esse
efeito pode ser entendido como uma interferéncia entrecdoisnhos quanticos indistingui-
veis [62], onde a amplitude de probabilidade da transicdo € dadaspeta das amplitudes
de probabilidade de cada caminho e a intensidade obsemmqdaggo 2.16) é proporcional ao
guadrado da soma dessas amplitudes. Os dois primeirosstemtre os colchetes na equagéo
2.17 correspondem aos picos de intensidade associadassasaacias de dois fétons com os
estadog ed, especificamentede (n+2k. O termo fora dos colchetes determina a posicao da
ressonancia de trés fétons com o estiadequivalente ao estad@6As intensidades dos picos
dependem da interferéncia entre os caminhos quanticos/pisss2)].

O termo de interferéncia pode assumir valores positivosgativos, dependendo dos valo-
res das dessintonidg e Ayq. Além disso, esse termo depende da relacdo entre as frégsiénc
de Rabi associadas aos dois possiveis caminhos quanticogéntada polarizacdo relativa
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dos campos de excitacdo. Controlando a polarizacdo € plosgidar o carater da interferén-
cia entre destrutiva e construtié@]. Em particular, utilizando uma polarizacéo circular para
os feixes de excitacdo, uma transicado de dois fétons enisedtados ndo € permitida pelas
regras de selecéo, de forma que a transacae> d ndo ocorre. Assim, como somente um cami-
nho é permitido ndo observamos mais interferéncia, semtella@ experimento de dupla fenda
deYoung Isto &, associando cada caminho a uma fenda, o padrao denéteia desaparece
guando sabemos por qual fenda o feixe foi transmitido.

Se fixarmos a polarizacédo dos feixes de excitacdo, de formasecampo&; e E, tém
polarizacbes lineares e paralelas, temos que o campo gdexdoter a mesma direcédo de
polarizacdo devido as propriedades de simetria do meimEob.

Para entender a influéncia da polarizacao no sinal de mideugaatro ondas, precisamos
calcular a parte dependente das polarizacbes dos campasithg@o. Como dito anterior-
mente, a susceptibilidade de terceira ordem depende deagudem do momento de dipolo
elétrico, e esse momento depende da polarizacao dos casepfosma que podemos escrever
tij = (i|fi-€| j) , ondeg representa a dire¢ao de polarizagéo do campo envolvidansi¢o.
No caso da constante de acoplamento efetivo da transicamoiotons, devemos considerar
a contribuicdo de todos os niveis intermediarios. Essaibaigdo depende tanto da dessin-
tonia entre cada nivel intermediario e um féton do cafpeomo dooscillator strengthda
transicao.

Utilizando as equacdes 2.5 e 2.13, podemos escrever a adeptia polarizagdo macrosco-
pica induzida da forma:

Niao | QacQcb | QadQuab | inke
Dap+iYap [Dact+iVac  Dad+iVad
e entéo identificar o produto dos momentos de dipolo envadvatbm as transicdes considera-
das. Assim, precisamos calcular o produto de quatro elesel® matriz do operador dipolo
elétrico,QY, na direcdo de polarizacdo q do campo eletromagnético:

: (2.18)

Plwz =2 — ap) O

HaQai 0 (lQF[b) (bl (i]Q% 1) (b'|G% a) (2.19)
b

onde os estadas b, b/, ei = c oud correspondem aos estados representados na figura 2.1.
somatério indica que devemos somar sobre os diversos estddiomediarios.
O operado de dipolo elétrico € definido como:

- | 4
Ql(n=e prerf(Gycp), (2.20)

ondeerepresenta a carga do elétron, r a coordenada r&déabt angulo da componente polar,
@ € a coordenada azimutal¥g sdo os harménicos esféricos. Ent&o, utilizando os coeficien
deClebsch- Gordan[53] e os simbolos 3-j de Wigneb]], cada um dos elementos da matriz
de dipolo elétrico pode ser escrito na forma:

(im Q1) = (—1)™V2I +1v21 + 1 (nl||er||nl") - ( gélo) : ( Ir;{lql —m) (2.21)
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onde(nl||er||n'l") &€ a componente radial do momento de dipolo, nédo reduzida.
Para calcular a componente radial do momento de dipologanecis conhecer as funcbes
de onda radiais de cada estado envolvido. Essas funcoesfadidak como:

{nl||r]|n1") = /R:;ernq/rzdr . (2.22)

Rn1, séo as solucdes da equacao de onda radial:

d’Ry  2dRy € R2I(+1)
dr2 " r dr + h2 (E Amiesr 2m 12 _Vcore) R =0, (2.23)

ondeVcore € 0 potencial de interacao do elétron de valéncia com o nibtiledado pela nuvem
eletrdnica dos elétrons que constituem a camada fechada.p@gencial nao € bem estabele-
cido para atomos diferentes do atomo de hidrogénio, logopndemos resolver essa equacao
exatamente. No caso dos atomos alcalinos, podemos fazeoxmragcdo com o atomo de
hidrogénio a partir da correcdo do numero quantico primcipaonsiderando o efeito do ca-
roco. Esse efeito € tratado na teoria defeitos quanticoonden é substituido por uma valor
corrigido, n*, tal que: n* = n— &, onded é o defeito quantico associado com o momento
angular orbitall =S p ou d. O valores desses defeitos quanticos séo dados pela egpansa
o(nN=%+5%r+m 50)4 + ..., ondedy, & e & sdo constanted [].

Assim, utlllzando um programa emathematicacedido por Jorge Kond&{l] da USP-S&o
Carlos, calculamos numericamente as integrais definidaguag&o 2.22 e obtivemos os valo-
res dos momentos de dipolo para as transi¢cdes envolvida®esss resultados experimentais.
Os valores podem ser encontrados na tabela 3.2. Apesarldossyaara 0 momento de dipolo
poderem ser encontrado em diferentes referéncias, naopéesiencontrar informacgdes para
estados com n grande. Os valores do momento de dipolo paragies envolvendo estados
nd comn = 4— 8 para 0 atomo de Rb podem ser encontrados na referé&agid@gmbém para
atomos de Rb, momentos de dipolo para alguns estados maiscalton ~ 20 podem ser en-
contrados emd6]. Para simplificar a notagcdo denotaremos esta componefiddda momento
de dipolo com o subindice R, usanﬂﬁo, de forma a deixar claro os estados envolvidos.

Em relacdo a parte angular, um calculo detalhado pode sen&ado na referéncid{],
onde Magno calculou esses elementos de matriz associadmnsaigdes envolvidas consi-
derando diferentes polarizacdes. O calculo foi feito dezgondo os efeitos de acoplamento
spin-6rbita, portanto, usando a bask m como conjunto adequado de nimeros quanticos. No
caso especifico de polarizacbes paralelas, podemos nesrszrexjuacao 2.17 da forma:

+ ( é kaRd) ( 4%5kaRck§d) ( YacYad + AacAad)

| O
A2 42 D2 V2 D242 (D3 + ya) (D24 +V2y)

2 2

ondekiFf sdo as constantes de acoplamento efetivo da transi¢cdo slétmis como definidas
na equacao 2.10, porém considerando so a parte radial dosmtwse dipolo envolvidos.
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2.1.2 Acoplamento spin-6rbita

Em nosso experimento, apesar de nao termos resolucao fiaiaalestrutura fina dos niveis
de Rydberg, conseguimos resolver o estapoMesmo ndo sendo possivel filtrar a contribui-
¢cao dos estados vizinhos, de acordo com as regras de sgbecimos saber quais estados
podem estar participando do processo de decaimento. Riaa@stado de Rydbergl, temos

a influéncia da presenca do estado (13#2)e quatro estados intermediarios envolvidos no
processo de excitacaoP, e 5P, € no processo de decaiment®; g e 6P;/,. Além disso,
dois tipos de polarizagdo podem ser considerados, paeajegpendicular.

Por exemplo, quando estamos ressonante por dois fétons t@ms#zdo S—nl, o sinal
gerado tem contribuicao de quatro caminhos quantic®s: 5Py , — nl — 6Py, — 5s; 58 —
5P1/2 —nl— 6P3/2 — 5s; 55 — 5P3/2 —nl— 6P1/2 —bse s — 5P3/2 —nl— 6P3/2 — 5s,

Sabendo disso, foi necessario recalcular a parte angutagldmentos de matriz conside-
rando o acoplamento spin-orbita. Para isso, trabalhamasuéna base de niumeros quanticos,
J emy, ondeJ é o momento angular total do elétrah= L + S, podendo assumir valores no
intervalo,|L —§ <J <L+ S Astransi¢cdes seguem aregra de seléghe 0,+1 eAmy = +1
[50]. Utilizando o teorema de Wigner-Eckafl], podemos escrever a seguinte relacao:

!/

<Jm]‘er|\]/my>:(_1)|/+I+2J’+S+rrufl\/<23+1)(2J/_|_1)(2I—|—1)(2I/+1). lO é |0).
[ | J 1 J "

S L G RUT ST

(2.25)

ondeq identifica a componente dena base esférica, tal quey = my + q. Essa equacgéao sera
aplicada no célculo de cada elemento da multiplicacéo eptada na expressao 2.19, somando
sobre todos os valores d® possiveis. Com esse procedimento, encontramos a parteaangul
dos elementos de matriz associados as ressonamcea@n2k.

Assim para cada estado de Rydberg, nd ou (n+ 2)s, vamos ter quatro equagdes, cada
uma associada a um dos quatro caminhos citados acima, d& qoena coeréncia de interesse
pode ser escrita como:

_yR R R, a—ibkz
Ot O Hab [“b'“'acbbe ] , (2.26)

2 b s Dpa+1Yab Dia +1Yai

ondeCyy, representa a parte angular do elemento de matriz, calctéaaleordo com a equacao
2.25, para o caminho quantico que envolve os estados b e & s 6P;/, ou 6Py ),; €

b = 5P3/5 ou 5Py ,. O resultado do calculo dos coeficientes € apresentado melas?.1 e
2.2, onde duas configuracdes em relacéo a polarizacao des fecidentes sdo consideradas,
paralela e perpendicular. Os célculos detalhados podewisses no apéndice A.

A intensidade total do sinal gerado é composta pela coingébude cada um desses ca-
minhos e proporcional ao médulo quadrado do somatorio destod caminhos. Além disso,
nossos resultados envolvem os estaube (n+ 2)s, medidos em um Gnico espectro. Como
discutimos na sec¢ao anterior, nos baseando no resultadpudeé® 2.17, ha uma interferéncia
entre os dois estados de Rydberg. Porém, considerando @aaoyb spin-Orbita, para cada



2.2 CONSIDERANDO A PROPAGACAO

Estada | Csp, ,6p,, | CsP,,6P;, | CPy 06, | CoPy 6Py
nd = 408 405 408
821 425 405 4g5
(N+2)s| g 81 81 81

Tabela 2.1 Valores da parte angular do elemento de matriz para cada éstadd ou (n+ 2)s, na
configuracédo de feixes incidentes com polarizacéo paralela.

EStadO C5P1 26P1 2 Cspl 26P3/2 C5P3 26P1 2 C5P3 26P3 2
ns —2 —2 —2 —22
821 425 425 4g5
(n+2)s a1 il 81 81

Tabela 2.2 Valores da parte angular do elemento de matriz para cada éstadd ou (n+ 2)s, na
configuragéo de feixes incidentes com polarizacédo perpendicular.

estado de Rydberg existem quatro caminhos associados adessttermediarios, e todos os
caminhos interferem.

A contribuicdo de cada caminho pode ser avaliada separatamidas figuras 2.3 e 2.4,
mostramos a amplitude relativa do sinal para cada um dosbaspossiveis, considerando
a contribuicdo das polarizacdes paralela e perpendictlar.cada espectro vemos 0s picos
correspondentes as ressonancias com os estddoér2y, para n=16 e 15 respectivamente.
Esses espectros foram calculados para 0s paramg§esyaq = %yab =0,1cn !, além disso,
para facilitar a comparagao entre os espectros, foi fei@aonvolucdo com a largura de linha
do laser de excitacao, o que alarga os espectros. Esse ipnrec¢alsera explicado no capitulo
4.

Na figura 2.3, onde apresentamos 0s espectros de excitagdlvezilo os estados @6
e 18, podemos verificar que o caminho que envolve o estdg 6contribui pouco para a
intensidade total do sinal gerado. Quantitativamentepeaso referente a este caminho (curva
verde) é aproximadamente trés ordens de grandeza menoisglemais. Ja na figura 2.4,
referente ao sinal de MQO envolvendo os estadaselb’, todos os caminhos considerados
apresentam a mesma ordem de grandeza.

E importante destacar a contribuicdo dos estaddp, ® P, na intensidade do sinal
gerado. Mesmo a dessintonia desses estados sendo muitie gaathistingdo da estrutura fina
€ indispensavel para explicar a intensidade observadaimgrgalmente, como veremos no
proximo capitulo.

Assim, decidimos considerar a contribuicdo de todos og@eaminhos nos célculos teo-
ricos que serdo apresentados nesta tese.

2.2 Considerando a propagacao

Considerando um meio oticamente denso, temos que o camptpgarma determinada posi-
cdo da amostra, depois de se propagar uma distangade ser absorvido pelos &tomos em
posicdes subsequentes. Nesta secdo vamos estudar a péapdg@ampo gerado no processo
de MQO resolvendo as equacdeshaxwell e analisando o resultado em duas situacdes: (i)



2.2 CONSIDERANDO A PROPAGAGAO 26

RN
o

b=Py,e b=P,eP,
b'=P e b=P,
—b=P,,e b=P,

16d n b'= P1/Z e P3/2 e b= P1/2 € P3/2

Intensidade da MQO (unid. arb.)
o
[3)

6P3/2 18s
0
0 5 10 15
-1
Aw (cm )

Figura 2.3 Calculo dos espectro de excitacdo do sinal de MQO, consideranddréboiméio de cada
caminho para os estadosdlé 18.

b‘: P1/2 e P3/2 e b= P1/2 e P3/2
b‘= P3/2 e b= P1/2 € P3/2
b‘= P3/2 e b= P1/2

b'= P3/2 e b= I:)3/2

—

o
T
—

15d

Intensidade da MQO (unid. arb.)
o
L

6P
12 17S
0 5 10 15 20
-1
Aw (cm )

Figura 2.4 Calculo dos espectro de excitacdo do sinal de MQO, consideranddrébaiméio de cada
caminho para os estadosdl® 15
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na configuracdo colinear, onde os dois feixes de excitagao ewidindo paralelamente na
amostra e (ii) na configuracéo de feixes cruzados, quandoisdaixes de excitacdo incidem
na amostra se cruzando num angélo

2.2.1 EquagOes de Maxwell

Os meios que respondem nao linearmente aos campos elet@ticag podem desenvolver
uma polarizacdo macroscopica capaz de originar campos geas somponentes de frequén-
cia. A partir das equacdes de propagacadvidxwell, considerando que no meio ndo ha
correntes nem cargas livres e que este ndo possui propedejnéticas, podemos encontrar
a expressao para a equacéao de onda em funcéo da polarizagg@saopica, da formao]:

2 at2 ot?

ondeP é a polarizagdo macroscépica induzida no meio, que podesandida, como descre-
vemos na sec¢ao 2.1, em poténcias do campo:

2 2
{52—10 }E:uoa P, (2.27)

P =g (X(l)E +x?EE +x<3)|§|§|§+...> . (2.28)
Assim, podemos representa-la como uma composicédo de drtas,pama linear e outra
nao linear:
P=pP-4+pPNL. (2.29)

A parte linear da polarizacao e o indice de refracdo do médm essociados a susceptibi-
lidade de primeira ordeny Y, da seguinte forma:

—

Pl — g0y VE | (2.30)

nP—1= Re[x(l)] . (2.31)

De forma geral, podemos escrever a polarizacdo e o campo gliMdieando sua dependén-
cia no tempo e no espaco:

3 10 C iwteic
Ej(zt) = 5 |&Eje 24 . (2.32)
5 1r, —iwjt+ikjz

Pj(z,t)zé[ejpje iz 4 .l (2.33)

onde os termos; e E; representam as amplitudes lentassgle P, associadas a cada campo,
comj=1, 2 ou 3, e é a dire¢io de polarizacdo. Substituimos as representa@®e
2.33 na equacao de onda (2.27). Consideramos a aproximagialaelana, definindo que a
amplitude do campo s6 varia na dire@tal que podemos reescrevet comodizzz. Assim:
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0> 192 _ 0? .
[ﬁ — ?Wl (Ej(zt)expli(kjz— wjt)]) = uoWPj (z,t)exp[i(kjz— wjt)] . (2.34)

Consideramos, entdo, a aproximacao de variacao lenta, sncienpos se propagam atra-
vés do meio com amplitudes e fases variando lentamente ag@spgempo, da mesma forma
gue a amplitude da polarizacdo. Nessa aproximacédo, podd#gsosnsiderar 0s termos envol-
vendo derivadas parciais de segunda ordem, no tempo e ngoesjp@ndo comparados com
termos envolvendo derivadas de primeira ordem ou termeanas, isto é:

opNt
ot

dZPNL
oz | <

J°E .
ot2

o
072

<< |w?PNH .

0z wﬁ ’

Kol

‘0E

<o

Lembrando que estamos analisando o sinal gerado na fraguéne 2w, — wp, vamos
considerar a amplitude da polarizacéo induzida no meigaiesquéncia, da forma:

P(ws) = NUapPba - (2.35)

A equacao de onda para o campo gerado, na aproximacédo em guditude lenta do
campo é independente do tempo, é dada por:

0Qpa
0z

= iKabPba ; (2.36)

Nkg| 1R |*
ondekgp = ;ngb’

Na equacao 2.35 a coeréngig, pode ser obtida com o mesmo procedimento utilizado na
obtencdo da equagédo 2.15, porém, temos que considerar qopiagio 2.14 desprezamos a
componente linear entre os estad@&b, Q,p. Ja nesta sec¢do, estamos analisando a propagacao
do campcEs, assumindo que o sistema fisico ndo é mais oticamente firsseNmso, 0 campo
gerado no processo nao-linear, em um dado ponto da célda,pappagar uma distancia z,
pode ser absorvido pelos atomos em posi¢des subsequemesald_ogo, o termo linear nao
deve ser desprezado e a coeréncia é escrita da seguinte forma

O -1 [Q . QbCQcaefiAkZ deQdaefiAkZ
2 l;bAab‘i‘i)'ba 2 Dca+1Yac Dga+1Yad

onde o somatorio € feito sobre todos os niveis intermediddodependéncia deste resultado
com o nivelb’, esta implicita na frequéncia de Rabi de dois fétons, maiscfsgpmente na
constante de acoplamento efetivo de dois fotons, definidanacao 2.10. Por fim, devemos
resolver uma equacéo diferencial da forma:

], (2.37)

0Qpa

= = Ae 2 _B.Qua(2), (2.38)

onde A e B séo:
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A= —iKap QpcQca QpdQda
Dab+iYap o DcatiYac DdatiYad
|Kab
B=Y ——. 2.39
blvbAab‘i"Vab ( )

A solucéo da equacao diferencial (equacgao 2.38) tem a forma:

Qpa(2) = g+c e Bz, (2.40)

Com a condicdo de contorr,,(0) = 0, temos:

_ (—iAk)z _ 4Bz
Qpa(2) = Z a i Kab chQca n degda | € ' € 7 (2.41)
i b ab+1Yap) Aca""yac Aga+1Yad —iAk

onde o termd, definido na equacéo 2.39, pode ser reescrito explicitapdota real e imagi-
néria, da forma:

|KabAab Kabyab
= . (2.42)
%A bt Vzb Dap+ Vab

Podemos identificar o segundo termo da equacéo acima (&&).cddho sendo equivalente ao
coeficiente de absorcéo line&.|

Utilizando a equacéao 2.42, podemos reescrever o denonmidaceguacéao 2.41, e obter a
seguinte solucdo para o campo gerado:

Kap Q0 QpyQ ,
Qpa(2) = Dk peca y B ] (gl-itkz_g7BZ) (243
ba(2) %(Aab—%ﬁ-lyab)[Aca‘HVac Ada‘HVad] ( ) ( )

Essa € a forma geral do campo gerado no processo de MQO, odemp® observar um
termo real adicional a ressonancia de trés fét%,que € responsavel pelo deslocamento
da ressonancia. Esse termo depende tanto da densidadeaatdmiorma implicita emgp,
guanto do angulo de cruzamento entre os feixes de excit&@eslocamento em frequéncia
foi tratado detalhadamente na referénéé] [e investigado em diferentes experimentos com
vapor de Xenonio e Kriptonio por Payne, Garret e colaboesip®, 45, 60]. Esses trabalhos
apresentam resultados em técnicas multifoténicas enwibddvexcitacdes por dois e trés fotons
e ionizacgao por quatro fétons para estados oee7. Eles observaram um deslocamento para
o lado de altas energias, linearmente proporcional a dashssdatomica, com um coeficiente
linear proporcional amscillator strengthda transigéo. Utilizando um modelo associado ao
deslocamento cooperativo, eles explicam bem os resul@tdmite de baixas densidades mas
nao para altas densidades, associando esta discrepancianaigade de ressonancias que néao
foram consideradas.
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Em nosso experimento, o deslocamento observado € menataoamparado aos resulta-
dos citados acima, mas temos resolucdo suficiente paraanakomportamento desse deslo-
camento num intervalo grande de densidade, aproximadearnréstordens de grandeza. Além
disso, nosso modelo considera a contribuicdo de todos omltasnquanticos possiveis na
geracao do sinal, o que leva em conta a proximidade com asésgas mais relevantes.

Nossos experimentos compreendem ainda resultados em ahfggucacdes relacionadas
com os campos incidentes: a configuracao colinear, ondexes fge 1V e corante incidem na
amostra na mesma direcéo de propagacao; e a configuracéredecieizados, onde os feixes
incidem na amostra formando um angufy,entre eles. Cada uma dessas configuragdes nos
permite fazer aproximacdes especificas no resultado paampacgerado (equacao 2.43). A
seguir, analisamos cada configuracao e suas especificidades

2.2.2 Configuracéo colinear

Nessa configuragéo os feixes de excitagdo se propagam naapeslelamente e sobrepos-
tos, de forma que o angulo de cruzamento entre éles,nulo. Como em nosso experimento
trabalhamos em uma situacéo de alta focalizacdo, podemeglecar quék = 0 na regido de
superposicao dos feixes. Entdo o campo gerado pode sefit@dacseguinte forma:

QpQ QpgQ
Qba(Z) = - [ bc .Ca + bd _da
) Aca+l¥ac  Dda+1Yad

Analisando esse resultado, podemos verificar que a ressar@m o nivel intermediario,
6p, ndo aparece mais de forma explicita no denominador, assim a dependéncia linear do
campo gerado com a densidade atbmica. A dependéncia compesaenetros se restringem
ao termo exponenciad Bz

Na configuragéo colinear, no limite de alta densidade a@®rmgcefeitos de propagacéo,
gue séo estudados detalhadamente na secao 4.3, se torexantes. Para altas densidades, o
termo exponencial na equacao 2.44 vai a zero, e 0 campo geestwito como:

J-(1-e 59 . (2.44)

(2.45)

QpcQ QpaQ
Qba(Z) = Z _1[A bc .Ca + bd .da )
D catlYac Adatl1Yad
Substituindo esse resultado na equacéo 2.37, vemag,guai a zero, e consequentemente
‘9%’5’ = 0. Indicando que, nesse limite, o campg, satura, e sua amplitude se torna constante.
Esse efeito é caracteristico da interferéncia destrugvatins impares, que foi observada em

Nnossos resultados experimentais e € mostrada no préxintaloap

2.2.3 Configuracéo de feixes cruzados

Na configuracéo de feixes cruzados, os dois feixes de e#oitacidem na amostra se cruzando
em um anguld@. Esse angulo é importante no calculddke gue influencia tanto na intensidade
dos picos referentes as ressonancias de dois e trés fotmmoma posi¢cdo da ressonancia de
trés fétons, como mostrado na equacao 2.43. Na situacdoemagumpo gerado na frequéncia
w3 € quase ressonante com a transicao entre 0s ridis ocorre uma variacao do indice de
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refracédo e, através da equacao de Sellméjeppdemos escrever o indice de refracdo como
funcdo da densidade atbmica e das ressonancias do sistera co

2MNKZ, oy — (2001 — @)

n(ews) = 1+2mRex® =1+ . 2.46
(&) X 2hgy  (wap— (20 — wp))2 — V2, (2:49)

Ou, usando a definicao dgp:
() = 14 e @ab— (201~ @) (2.47)

ks (wap— (2001 — w2))2— V2,
Na configuracéo de feixes cruzados, precisamos considedifieaentes direcoes dos cam-

pos incidentes no calculo do termo de casamento deMase(ks — 2k; + k). Assim, usando
a relacéo dos cossenos, escrevefioda forma:

1+

Ak = (k3 — 2Ky — Kp)z = % (201 — wp)N(ws) — (201 — wp)

Bancn (sen(9))°]
(200, — ap)?

(2.48)

Nosso objetivo € encontrar uma equacédo simplificada, quereleso deslocamento do
pico referente a ressonancia de trés fotons. Faremos dupkfisiacdes, primeiro, sabemos
que os angulos tipicos do nosso experimento sdo da ordent dedd) de forma que pode-
mos analisar o termo de casamento de fase no limite de angedpgenos. E segundo, vamos
desconsiderar a disperséo do indice de refracdo. Apeséwdeser sensivel a posicéo de res-
sonancia, para as densidade tipicas do nosso experimeati@géo no indice de refracédo é da
ordem de 10°, e como queremos obter um comportamento simplificado, posleonsiderar
consideran(ws) = 1. Nesse limite, a condi¢do de casamento de fase pode sefiteeesmo:

_, 2w ap(1—cog6))

Ak ~ , 2.49
2w~ ) (249)

e o termo de deslocamento de frequéncia, mostrado na eqR2dE&aa@omo:
Kab _ C(2wn — tp)Kap (2.50)

DK T 2wap(1—cog)) |
Isso significa que, para densidades fixas, o deslocamergseappa uma dependéncia do
tipo:

Kab C

Ak~ 1—cog6)’
onde C é uma constante. Essa dependéncia simplificada seefiicaz quando precisamos
comparar os resultados teoricos e experimentais. O efeitbedlocamento da ressonancia

foi verificado experimentalmente, e analisado através daat@apresentada até aqui. Esses
resultados serao discutidos nos capitulos 3 e 4.

(2.51)
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2.3 Correcdo de campo local

O tratamento apropriado para descrever o comportamentondeamostra atbmica, precisa
relacionar as propriedades macroscopicas (indice dec@efrausceptibilidades) com as pro-
priedades microscépicas (polarizabilidades). Estabekssa relacdo ndo € uma tarefa simples,
ja que cada atomo interage com 0 meio, e devemos considdoar ¢s tipos de interacao pos-
siveis. Um procedimentos para considerar essas intera@dgeduzindo o conceito de campo
local, Ejocal [6], que é o campo efetivo sentido por um atomo considerandorass externas
e a presenca dos outros atomos da amostra. A diferenca ecarapm local e o campo ma-
croscopico se torna maior quanto mais o indice de refrag&@oyvaa determinada frequéncia
se distancia da unidade, o que ocorre na condicdo de altalddasou de proximidade com
as ressonancias. NO nosso caso, o campe gerado aproximadamente ressonante com a
transicdo §— 6p, e 0s outros campos nao apresentam proximidade com oussEméncias,
assim sO vamos aplicar essa correcacyn Para essa andlise, vamos considerar somente a
contribuicdo dos niveis intermediarioBs6, e 5, eliminando o somatdrio das equagdes.

O campo local esta relacionado com o campo macroscopidzddt nas equacgdes de
Maxwell), em unidades gaussianas, da for@H:[

~ N §
Elocal = E+ gp(ws), (2.52)

ondeP(ws) é a polarizacdo macroscépica induzida na frequénsgidefinida na equagéo 2.28.

Na correcédo de campo local, devemos considerar que 0s caup@parecem na equacao
para a coeréncia entre os estadosb, equacéo 2.37, sdo campos efetivos. Assim, vamos
reescrever esta equacao (2.37):

-1 [5 ] QacQcpe 12K Q,qQqpe18K2
Dap+iyap Dac+iYac Dag +iYad
onde substituimo&,p, por Qap que € a representacdo do campo efetivo.

Utilizando a definicao de frequéncia de Rabi, podemos escfeyem funcdo d€,, , da
forma:

Oba = J, (2.53)

= Hab X E3local
Qip=—"—"—""T
ab oh

AT PaoP(W5) _ o 4KarC

—0 — =
ab+ 3 o ab‘|‘32%0aba

(2.54)

2
onde c é a velocidade da luzyp, = % como tinhamos definiddgzoca € @ amplitude do

campo local associado ao campo macroscokige P(w3) é a amplitude da polarizacao.
Assim, também podemos reescreggy, com a correcao de campo local:

-1 4 KapC QacQch n QadQdb

= ———[Qap+ 5 Oap+ . .
Aab‘HVDa[ 2 3 2w3 2 DNgc+1Vac  Dag+1VYad

Oba ]. (2.55)

Logo:

-1 [Q Qachb Qadeb

= - b - .
Aab‘i‘%ga_abgc‘f"yab 2 Dac+1Yac  Dad+1Yad

Oba ] . (2.56)
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Nessa equacéo, identificamos o te ¢ como um termo real adicionado a ressonancia
de trés fotons, caracterizando um deslocamento da ressam@mhecido como deslocamento
de Lorentz. Maki e colaboradore6Z, examinaram o efeito de campo local em vapor de
potéssio, no regime de resposta linear e ndo-linear. Seufiagos mostraram a presenca
de um deslocamento da ressonancia de trés fotons, que neerdgi resposta linear (baixas
densidades), pode ser bem descritos com o tratamento Esgarsecdo. Ja no regime nao
linear ( alta densidade), se torna necessario introduziogefeitos, como o deslocamento
induzido por colisdesq3], definido comoAw. = %g"’%, ondeap € o raio de Bohr, N a
densidade atdbmicaeé a carga do elétron.

O deslocamento de Lorentz é, em geral, muito pequeno no aaswagores de metais
alcalinos B4] e menores que o deslocamento provocado quando consideepropagacao
do campcEs. Para densidades da ordem dé®Idim 3 o deslocamento de Lorentz é da ordem
de 104 cnml. Em nosso experimento n&o temos resolucédo para identifasio@mentos
desta ordem, por isso esse termo nao € considerado na desiwgNossos resultados.

2.4 Geracao de segundo harmonico

O processo de geracao de segundo harménico é um proces$ioaa@p€descrito por uma
polarizacdo macroscopica induzida no meio, dependentendesusceptibilidade de segunda
ordem. Assim como discutido na secao 2.1, os processos dmgdres ndo sao permitidos
em meios centro-simétricos na aproximacao de dipolo etétintretanto, o sinal de geracéo
de segundo harmdnico tem sido observado em diferentesimeueos p4, 25, 65].

Mossberg e colaboradoregq fizeram estudos da geracao de segundo harménico em Talio,
em um meio centro-simétrico, justificando suas observagéesima quebra na simetria do
meio devido a um campo elétrico radial estatico produzidaguzacao, permitindo a geracéo
do sinal. Resultados sobre o perfil espacial do feixe de6SHe dependéncia tempora 7],
assim como resultados obtidos durante nosso projeto deaded$68], estdo de acordo com
esse modelo.

O mecanismo de um campo elétrico estético induzido poragdia, nos permite relacionar
a geracao de segundo harmoénico com um processo nao-lisesusgeptibilidade de terceira
ordem,(x?3). De forma geral, podemos escrever a polarizagéo de seganadhico resultante
de um campo de excitac&s e um campo estatides, semelhante a equacéo 2.2, da fora|

P (20) = x6” (200)Ex (@) [Es- Ea(@)] + X5 (20)Es [Ex(w) - Ex() (2.57)

Nessa expressédo a polarizagéo de terceira ordem € esanibeuroa soma de duas parcelas,
explicitando as duas direcdes possiveifdéssas direcdes sdo derteminadas pelo resultado
dos produtos internos nos dois termos da soma. Assim, nejpo®no segundo termo, a pola-
rizacdo deve assumir as direcdes dos camp@shHs, respectivamente. Essas susceptibilidades
podem ser determinadas utilizando o formalismo de matrsidade aplicado a um sistema
de quatro niveis, seguindo 0 mesmo procedimento que utitizgara descrever o processo de
mistura de quatro ondas.
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Considerando o esquema de niveis mostrado na figura 2.1, ocdaagracao de segundo
harménico, precisamos considerar a contribuicdo dossinErmediarios no processo de de-
caimento. Como ndo ha um campo induzindo a coeréncia enttadoe (ou d) e o estado
b, vao ocorrer emissbes paramétricas, a partir dos nives pn@ximos do estado de Rydberg
[68].

Especificamente no nosso experimento, 0s niveis envolgi@losa = 5s, o estado funda-
mental do atomo de rubidioed séo os estado de Rydbergl, @ (n+25com n= 14— 20, assim
como descrevemos no processo de MQO. A diferenca é que asste niveb ndo é definido
e por isso precisamos somar a contribuicdo de todos os miteimediarios. Podemos entéo
escrever a amplitude da polarizagcado como:

20) 0 QpiQap ‘ :
(Dap~+iYab) (Dpi + i Yhi)

onde = c oud. Escrita dessa forma, a polarizacdo considera todas as@isssombinacoes
de estados que podem estar envolvidos no processo de gdeagé@gundo harmonico.

Um estudo detalhado do sinal de geracéo de segundo harniéniealizado no nosso tra-
balho de mestraddp], onde investigamos o alargamento assimétrico das linkaescérais e
dependéncia do sinal gerado com a densidade atdbmica. Net=oa atual permite observar
tanto a geracao do sinal de MQO quanto o sinal de SH. Assint,axinpo capitulo, apresenta-
mos a comparacado dos espectros de excitacdo para os dasgpenao-lineares, analisando
o perfil espectral e a intensidade relativa.

(2.58)



CAPITULO 3 35

Resultadosexperimentaisemvapor de Rb.

Nestecapitulo,vamosapresentaos resultadosxperimentaisobtidosno processale mistura
de quatroondas(MQO) em um vaporatémicode Rb. Edudamosprocessognvolvendores-
sonanciapor doisfétons,obsenandoa coeréciaentreo estaddfundamentabs e estadosle
Rydbeg comnumeroquéanticoprincipal,n, entrel4 e 22 paraaslinhass e d. E tambénresso-
nanciagpor trésfotons,emparicular envolvendoos estad6P; , € 6P, /,. Duasconfiguracoes
foram utilizadasnesteestudo,a configuracaaolinear(quandoos feixesincidentesna amos-
tra sdocopropagantes formamum angulozeroentresi) e a configuracaale feixescruzaaes
(ondeosfeixesde excitagdoincidemna amosta formandoum angulof entresi). Além disso,
compaamosos resultadosxperimentaigamisturade quatroondascomosresultadosle ge-
racaode segundoharmoénico(SH), doisprocessosao-lirearesenvolvendoos mesmosestaws
deRydbeq.

Inicialmente vamosapresentao sistemaexperimental suascaracteristicas a técnicauti-
lizada.

3.1 Sistemaexperimental

Para a realizagaodesseexperimentoutilizamos dois lasers,em diferentescompimentosde
onda,queinteragemcom atomosde Rb contidos em uma célulade pirex selada.Umarepre-
sentacageraldo esquemaxperimentale modradanafigura3.1.

O primeirofeixe é geradopor um laserde corante sintonizael, emtornodo comprimento
de ondade 602 nm. Nestetrabalhoo laserde coranteé definidocomolaserl, e quandonos
referimosas suascaracteristicassaremo®steindice narepresentacaffrequénciacw, e am-
plitude do campoE;). O laserde coranteé bombead@elo segundoharmdnicode um laser
de Nd:YAG, pulsado,modeloSuelite (Continuum), cujascaracteristicageraissiao: compri-
mentode ondade 1064,5nm, duracédodo pulsode 5 nse taxade repeticdode 5 Hz. Partedo
feixe fundamentaldo laserde Nd:YAG com comprimentode ondal064,5nm, naregido de
infravermelho(lV), tambémé utilizado paraexcitar aamostrag é definidocomolaser2, suas
caractemgticasseraarepresentadgseloindice2 (frequénciaw, e amplitudedo campoEy).

O laserl éresponsawl pelaexcitacdodosatomosde Rb do estaddundamentabs paraos
estadosleRydbeq, nl, comn variandoentrel4e22,el podendcsersoud. O laser2 estimula
o processale emissaade um foton nafrequénciaw, e conequentementa geracaado sinal
de MQO nafrequénciaws = 2w, — wy, queserarepresentad@elo indice 3 (frequénciaws e
amplitudedo campoEs).

Osdoislaserssao focalizadosna célulade pirex que mede5 cmde compimentoe 3 cm
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de diametro, contendo uma mistura®dBbe 8’Rb, na proporcéo encontrada na natureza (72%
de®Rbe 28% de’Rb). A célula é colocada dentro de um forno caseiro com aberpaea
entrada e saida dos feixes de lasers, e suas janelas sadasantima temperatura em torno
de 25 K maior que o centro da célula para evitar a deposicaatdoss de Rb. A temperatura
€ medida por um termopar do tigcomel-alumefixado externamente em uma posi¢éo central
da célula que permite a determinacéo da temperatura comrardeesaproximadamente®.

A densidade atébmica é modificada através do controle da tetap& do forno, através da
relacdo proposta por A. Gallagh&d:

A
log;o(N) = _T_(B+ 1)10g;o(T) +C+ 18,985, (3.1)

onde N é a densidade atébmica ent 3, T é a temperatura em K, e as constantes A, B, e C tem
0s seguintes valores: 430251 e 11722, respectivamente. Com isso, sabemos que na faixa
de temperatura que trabalhamos, T variando de 130 @2@0densidade atdmica varia entre
3,0x 103 e 6,5 x 10 cm 3, com uma incerteza de aproximadamente 30%.

O sinal gerado é emitido na direcéo dos feixes incidentes, ammprimento de onda em
torno de 420nm e é analisado por um monocromador, modelo 1681A (Instrtsnem.),
localizado aproximadamente a Orbda saida do forno. A deteccéo é feita por uma fotomulti-
plicadora, modelo 1P28 (Hamamatsu). Na entrada do monactonutilizamos filtros passa
banda para bloquear os feixes incidentes. O sinal, entdocégsado por um integrador box-
car, modulo SR250 da Stanford Research Systems, que tambéeedor programa SR272,
utilizado para leitura dos dados. Para conexdo do sisterdatdecdo ao computador utiliza-
mos o0 modulo SR245 e uma placa PCI-GPIB da National Instruments

O laser de coranter{)], cuja cavidade foi montada por nds, é excitado transveesae
utilizando uma lente cilindrica de distancia focaldf e tem como meio ativo o corante Ro-
damina 610, diluido em metanol, com concentra¢&o<110-3 M. Como elemento dispersivo
utilizamos uma grade de difracdo, com 1800 ranhuras pometitd, em montagem rasante,
seguindo uma configuracéo do tipitrow [71]. A primeira ordem de difracdo da grade é re-
fletida por um espelho ajustavel e retorna para o0 meio attimelando o processo de emissao.
A ordem zero de difracdo é utilizada como saida do laser dmtar Para a sintonizagdo em
frequéncia variamos o angulo de retorno da primeira ordedifchgdo conectando um motor
de passos, por um sistema de engrenagem, ao parafuso ntiicondé espelho de retorno.
Na saida do laser utilizamos um polarizador de forma quexe féinearmente polarizado, é
enviado a dois amplificadores. Esses amplificadores tamBémxitados transversalmente
com lentes cilindricas de 1€@n de distancia focal, e ttm como meio ativo RodaminaB340
diluido em etanol, com concentracd®k 10 °M. Os parametros tipicos do sistema laser-
amplificadores sdo: banda de emissdo de-5620nme largura de linha de aproximadamente
0,45cm 1, medida com o auxilio de um etalon. A poténcia média geraldeaser de corante,
campo 1, é de 2,mW e para o laser no infravermelho, campo 2, utilizamos/0de um total
de 200mW.

Os feixes dos lasers, correspondentes aos campos 1 e 2, &omatidis aproximados de
0,7 e 1,5cm, respectivamente, sdo combinados através de um espetbdie focalizados no
centro da célula. Podemos controlar a cintura dos feixag&drda lente utilizada para focalizar.
Utilizando lentes com focos entre 20 e &, a cintura dos dois feixesy) e w§°@"e pode
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Figura 3.1 Esquema experimental utilizado nas medidas de mistura de quatro ondascem vap

variar entre 50 - 15m. Optamos por trabalhar com uma lente decBde foco, formando
uma cintura de aproximadamente 150 para o campo 1 e 10Qm para o campo 2. Essa
escolha foi feita otimizando a geracdo de MQO, ja que quarnoma cintura dos feixes
menor a regiao de interacdo e que se a cintura for muito gramttensidade de excitacao se
torna pequena.

Os feixes de excitacdo incidem na célula se cruzando em unoicdégque € controlado
por um parafuso micrométrico conectado ao espelho dicgiiearansmite o corante e reflete
o IV. Variamos esse angulo entre O e m8ad, com um erro de aproximadamente ipfad.
Chamamos de configuracao colinear quafdse 0 e configuracao de feixes cruzados quando
6 # 0. Até 19mradé possivel formar o angulo utilizando uma Unica lente, fdaeom que um
dos feixes atravesse o centro da lente e o outro passe pedmakdde. Para angulos maiores
isto ndo é possivel devido ao didametro das lentes utilizadasm, € preciso que cada feixe seja
focalizado por uma lente diferente.

Para calibracdo do laser de corante utilizamos um duplocedpeetro, com fendas de
100um o que corresponde a uma resolucéodécm L. Medimos o comprimento de onda e
a intensidade do laser para cada posicédo do parafuso micioonge sintonizacdo. O resul-
tado é apresentado na Fig. 3.2: (a) variacao da intensidatiser de corante em funcao do
comprimento de onda e (b) o comprimento de onda em funcdosiegmodo parafuso micro-
métrico. Na figura 3.2a, a curva sélida representa um gui @aolhos do comportamento
geral, e podemos ver que na regido marcada pelo seguimaitorital, a intensidade do laser
de corante é praticamente constante. Esse intervalo cengges niveis com n entre 12 e 22,
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Figura 3.2 (a) Curva de intensidade do laser de corante; (b) Curva de calibdadaser de corante.
de forma que todos os niveis estudados estao dentro dess@liot

3.2 Resultados

Na figura 3.3, apresentamos um esquema simplificado dos migeinergia do atomo de rubi-
dio que sao relevantes para 0 nosso experimento. As setasigeem vermelho representam o
processo de excitacdo da coeréncia entre o estado funddsentim estado excitadd mdu-
zido pela absorcéo de dois foétons do campo 1, e a seta em &zapqota para baixo representa
0 processo de emissao estimulada induzida pelo campo 2.aksdulada em verde indica o
campo gerado na mistura de quatro ondas enquanto que a datadanem preto representa o
campo gerado no processo de geracao de segundo harménicoo [@eer de corante sinto-
nizavel na regido de comprimento de onda mostrada na fig2fa) 3podemos acessar estados
com energia em torno de 331867 ! o que corresponde a n entre 11 e 22-es|d. Também
podemos verificar que, no processo de excita¢cao, ndo hanéessas intermediarias proximas
por um Unico féton, uma vez que o nivel mais proximo, corredpao estadoFy ), distante
da ressonancia cerca de 30961

A seguir abordaremos cada uma das duas configuracdes egptisnestudadas, colinear
e de feixes cruzados, separadamente.

3.2.1 Configuracao colinear

Na configuracéo colinear, o angulo entre os feixes de ed@dtagzero, resultando no sinal de
MQO, gerado coerentemente, na mesma dire¢ao dos feixeeimntes.

Um espectro de excitacao tipico do sinal de MQO é mostradognaafi3.4 onde apre-
sentamos a intensidade do sinal gerado em funcaswgle 2w, — w7955, ONde Wy 79 55 =
(E17q — Ess)/h. Essa varredura foi realizada com densidade fixil é€0,9 x 10%cm 2 e in-
tensidades de excitacdo d®GW/cn? e 30 GW/cn? para os campos 1 e 2, respectivamente.
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Figura 3.3 Niveis de energia do &tomo de Rb relevantes para o processo de mistuirdeondas.

Utilizamos um espectrémetro centrado no comprimento da dedt20hm, com uma fenda de
2,5mmcorrespondendo a uma janela def suficiente para detectar todo o sinal. A resolucao
das medidas é limitada pela largura de linha dos lasers, a@mueermite resolver a estrutura
fina dos niveisl. Podemos observar dois picos correspondentes as resemdaclois fotons
entre os estadosA7d e 55-19s e que apresentam uma largura de linha da ordem dent; 5

S 1,0
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Figura 3.4 Espectro tipico do sinal de mistura de quatro ondas, envolvendo os®&ddo1%.

Como o laser de corante apresenta uma banda larga de sig@miZapossivel observar
o sinal de mistura de quatro ondas envolvendo outras ressiasée dois fotons. Na figura
3.5, podemos comparar 0s espectros de excitacdo parantiferegioes espectrais. A inten-
sidade do sinal € mostrada em funcaoMe = 2w — thg_5s ONde why_ss = (Eng — Ess) /A,
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N | thd— Wpeo)s (CM )
14 22,29
15 17,83
16 14,41
17 11,92
20 7.11

Tabela 3.1 Diferenca de energia entre os estadenn+2s

e Aw = 0 é a condi¢cdo de ressonancia de dois fétons com o esthdd densidade atbmica

é fixada em 50 x 10*%cm3, e as intensidades dos lasers de excitagdo sdo 1,0G/8/0n7,

para os campos 1 e 2, respectivamente. Para comparacdo;wadae deslocada vertical-
mente e normalizada em relagcao ao pidpde forma que a intensidade relativa entre as curvas
experimentais é dada pelo fator multiplicativo entre pages. O sinal é detectado com o
espectrometro fixado na frequéncia de MQO correspondentes.

A curva superior apresenta um unico pico, correspondemtnaitdo de dois fotons entre
os estados$e 14d. Nas curvas seguintes, 0s dois picos maiores corresporglgasbnancias
de dois fétons com os estadod @ (n+2k com n= 15— 20. A distancia entre os estadas n
e (n+2p sdo mostradas na tabela 3.1, e correspondem a diferencaqiricia entre estes
estados.

Também podemos observar um terceiro pico, alargado e pafcodd, entre os estados
15d e 1€ entre os estadosd @ 18, em uma frequéncia intermediaria entre os picos maiores.
Esses picos intermediarios estédo relacionados com témssigor trés fotons entre o estado
fundamental e os estado®,6, e 67,, respectivamente, e a subsequentemente emissao de
volta ao estado fundamental.

Nesse resultado, a intensidade de cada pico € relacionatda poobabilidade de transi¢ao
por dois fétons 5—nl, que é proporcional ao momento de dipolo da transicdo esavente
proporcional ao nimero quantico principal, Essa probabilidade é suficiente para explicar a
relacdo de intensidade entre a primeira e a Ultima curvas@o@ssociadas aos estadod &4
20d, respectivamente. Porém, quando analisamos a relacatedsidade entre as curva envol-
vendo os estados @p17s, 16d, 18s, 17d e 1%, ou ainda, quando comparamos a relacao entre
os picosnd e (n+ 2)s em cada curva, relacionar diretamente a probabilidadeadsigéo n&o
€ suficiente. Nesse caso, é preciso considerar a frequénBiald da transicdo de dois fotons,
Qai, que depende do momento de dipolo das transicfes e da pdaxiencom as ressonancias
intermediarias. Podemos verificar a validade dessa coggraeam cada curva, observando que
0s picos associados aos estaddsao maiores que 0s picos associados aos estadad)s, e
de fatoQaq > Qas. Além disso, observamos o aumento de intensidade das amvalrendo
os estados I 17s, 16d e 18, devido a proximidade com o estadp,Gessonante por trés
fotons.

Para inferir corretamente as informagdes de cada curva posicéo, intensidade e largura
de linha dos picos, € preciso fazer um ajuste matematicdtaiatel da superposicdo de dois
ou trés picos. Uma aproximacgao razoavel € fazer o ajustddayasdo gaussianas. Dois
procedimentos sdo adotados, o primeiro é utilizado quagrog picos bem definidos, o que
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Figura 3.5 Espectro de excitacdo do sinal de mistura de quatro ondas, envolv&adt@mdosa, (n+2)s
, com n= 14— 20, e as ressonancias de trés fotoRg e 6P o, com 50 x 101%cm 3,



3.2 RESULTADOS 42

-
(=]
T

17d Ajuste Gaussiano 17d  19s
Largura de linha 142 087

Posigéo do pico 0.1 1.9

Amplitude 1.51 0.21

Intensidade da MQO (Unid. arb.)
o
[$)]

Figura 3.6 Espectro de excitacdo do sinal de MQO envolvendo os estadas 1%, e ajuste gaussiano.

acontece quando nao observamos ressonancias de trés fdsse caso o ajuste é feito por
uma soma direta de duas ou mais gaussianas, uma para cade pgpectro considerado, onde
podemos indicar a regido onde cada gaussiana pode sedajubla figura 3.6, mostramos o
ajuste para o espectro de excitacdo envolvendo os estadas 1%. Como podemos ver, 0
ajuste é bem eficiente, nos permitindo identificar a posigéwlitude, e largura de linha de
cada pico.

Um segundo procedimento é feito quando os picos ndo séo Herdds, o que ocorre na
ressonancia de trés fotons no limite de alta densidade eNeas® € necessario fazer um ajuste
nos dois picos externos, subtrair o ajuste do resultadaiexgetal, com o objetivo de isolar o
pico ndo definido, e entdo fazer um novo ajuste. Esse proeettind exemplificado nas figuras
3.7a e 3.7b, onde mostramos o ajuste feito para um espectxeiticdo envolvendo os estados
16d e 1&. Na figura 3.7a, realizamos o ajuste-1 de uma soma de duasiayasposicionadas
nas ressonancias de dois fotons, e entdo subtraimos @oesekperimental da curva de ajuste-
1. O resultado da subtracéo € mostrado na figura 3.7b, ondwa @ntinua (vermelha) € o
resultado de um ajuste gaussiano, que indica a posicéo dogierente a ressonancia de trés
fotons com o estadoRg,,, € que vamos chamar de ajuste-2. Na figura 3.8, verificamos o
resultado do ajuste gaussiano resultante, que corresposm®a dos ajuste 1 e 2. Esse ajuste
resultante descreve bem o resultado experimental, ineladargura de linha associada ao pico
gue nao é bem definido. Esses procedimentos de ajustesagassséo realizados em todos os
espectros experimentais para determinacéo da intensidagiera e posicao de cada pico.

Em relacdo a largura de linha das ressonéancias de dois fa@smscos apresentam uma
largura em torno de 1,6m 1, com uma tendéncia de alargamento em funcéo do aumento do
ndmero quantico principal, para densidade fixa. Porém, d@mimdade da ressonancia de trés
fotons influencia bastante na largura do pico, de forma cuégara 3.5, os picos 15, 16 ed.7
s&0 0s mais largos e o pico correspondente ao estatlé d4le menor largura.

A dependéncia do sinal de mistura de quatro ondas na ressar@m o nivel 18 em
funcéo da intensidade dos lasers incidentes é mostradauna 3®. Nesse gréfico, cada ponto
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Figura 3.7 (a) Espectro de excitacao do sinal de MQO envolvendo os estadas I8 (curva preta),
e 0 ajuste gaussiano (curva vermelha). (b) Subtracdo entre cum@mgptal e ajuste gaussiano (curva
preta), e o ajuste gaussiano da curva de subtracdo (curva vermelha).
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Figura 3.8 Espectro de excitacédo do sinal de MQO envolvendo os estadas 1%, e ajuste gaussiano
resultante da soma dos dois ajuste: ajuste gaussiano dos dois picos majasts gaussiano da curva
de subtracéo.
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€ resultado de um espectro ajustado como mostrado nas fy6r8s8, tomando como valor
de referéncia o valor maximo do pico associado a ressondecttis fotons com o estado
16d. Para cada intensidade, é necesséario verificar a tensaaomauftiplicadora e os filtros
utilizados para que néo ocorra saturacéo na deteccaomémia intensidade utilizando filtros
neutros a partir de um valor maximo de intensidade para edakers de excitacdo. Esse valor
maximo ¢ representado na figura 3.9 como 100, e signif@@&/Icn? para o laser de corante
e 3,5GW/cn? para o laser no IV. A intensidade do sinal de mistura de quatdas é norma-
lizada pelo valor maximo de intensidade. Como o processo de@e de MQO depende de
dois fotons do campo 1 e um féton do campo 2, esperamos umadfapea quadratica com
o campo 1 e linear com o campo 2. Na figura 3.9, verificamos egsendéncia e podemos
ver uma variacao de duas ordens de grandeza na intensidadetlde mistura de quatro on-
das quando variamos de duas ordens de grandeza a intendalder de 1V ou uma ordem
de grandeza a intensidade do laser de corante. Através dgusta lnear verificamos que
o comportamento do sinal gerado em fungdo da intensidadesdo ho 1V é linear como es-
perado. Porém, a dependéncia com a intensidade do laserasgecapresenta dois regimes,
para baixas intensidades observamos o comportamentcagicadromo esperado, e para altas
intensidades a inclinacéo diminui, mostrando uma depeanaénase linear. A intensidade em
gue a dependéncia se torna linear € definida como intensidiide, e depende da densidade
atémica. No resultado mostrado na figura 3.9, a intensidedtieacé 0,1GW/cn?, para uma
densidade fixa em,6 x 10 cnm 3,

A dependéncia do sinal gerado em funcao da intensidade slrs lde excitacao, também
foi investigada para os outros estados de Rydberg presemfigguna 3.5, sendo observado o
mesmo tipo de comportamento descrito para o nivdl IBssa mudangca no comportamento
da intensidade do sinal gerado indica uma saturacao par@ai&ignificando que deveriamos
considerar um tratamento perturbativo até mais altas erdercampcE;. Para simplificar
o0 modelo tedrico, isso nao foi feito, j& que considerandcsralias ordens nos campos Nao
seria possivel resolver as equacdedixwell analiticamente e seria necessario um calculo
numerico iterativo. Apesar disso, 0 modelo tedrico consexyplicar bem os resultados expe-
rimentais, o que sera mostrado no capitulo 4.

Também investigamos o comportamento da intensidade daleimaistura de quatro ondas
com a densidade atbmica, medindo o valor maximo de cada pgmxiado a ressonancia de
dois fétons com os niveis #iée 18, conforme mostrado na figura 3.10. De acordo com a
equacao 2.16, esperamos uma dependéncia quadraticadddatie do sinal gerado em funcao
da densidade atdmica, comum aos processos coerégiedfravés de um ajuste linear, visto
na figura 3.10, verificamos um comportamento quadraticodmannsideramos o nivel 48
porém observamos uma inclinacdo de aproximadamente B®mstado 16, indicando uma
saturacao do sinal.

Experimentalmente, o controle da densidade, baseado nmleode temperatura, é deli-
cado, pois exige um tempo longo de cerca denl®@para estabilizacdo da temperatura a cada
nova densidade. Para nos certificarmos que os dois nideasm2), sejam medidos nas mes-
mas condi¢cdes experimentais, para cada densidade, neatizana varredura que compreenda
as duas ressonancias. A cada espectro inferimos o valotathsidade de cada pico, ajustando
uma superposicao de curvas gaussianas, como mostrado uras 836 -3.8 Na figura 3.10,
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Figura 3.9 Dependéncia do sinal de mistura de quatro ondas com a intensidade desl¢tasecitacdo.
O valor maximo, 100 %, significaGW/cm2 para o laser de corante e :GEEN/cm2 para o laser no IV.

cada cor representa um conjunto de dados obtidos em um Uaic® dnedida e a distribui-
¢cao dos resultados indica uma uniformidade nas caraategstxperimentais e corrobora o
comportamento observado.

Na figura 3.11 podemos observar 0s espectros de excitag@spondentes as ressonan-
cias por dois fétons com os estadosi{fig. 3.11a) e 18 (Fig.3.11b), para trés valores de
densidades atdmicas: (a)56x 10'°, (b) 1,0 x 10, e (c) Q1 x 10 cm 3. Para essas medi-
das, variamos a temperatura da célula de vapor de 150°aC88ius, correspondendo a uma
variacdo de mais de uma ordem de grandeza na densidadeat@nfigura 3.11 se torna im-
portante no estudo da forma de linha dos espectros, porgartidela podemos verificar que
com o aumento da densidade atémica picos relacionadossaméesias de dois e trés fotons
apresentam um aumento na largura de linha. Quando a ressodanrés fotons se desloca
para o lado de baixa energia, acaba ocorrendo uma supe&rpasign o pico associado a res-
sonancia de dois fotons com os estaddstarnando este pico assimétrico para o lado de altas
energias. Ja o pico associado ao estado @+&nbém apresenta alargamento, porém néo é
observada nenhuma assimetria para as densidades estudadas

Na densidade atdbmica que estamos trabalhando, onde sodigiiaicas se tornam impor-
tantes, o alargamento das linhas espectrais € uma indictay@ode um efeito induzido por
colisbes entre atomos de rubidio. N&o associamos a umagétedo tipo Rydberg-Rydberg,
ja que a forma assimétrica dos picos, para o lado de baixagiasecaracteristica deste tipo
de interacdod4], ndo é observada em nossos resultados. O campo de mistguatie ondas,
descrito pelas equacdesMaxwellno capitulo anterior, € gerado pela polarizagédo induzida no
sistema atdbmico, e na ressonancia de dois fétons, ess&pofar € proporcional a coeréncia
induzida pelos campos incidentes entre um estado de Rydloeggtado fundamental. Assim,
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Figura 3.10 Intensidade do sinal de MQO em funcéo da densidade atdbmica paratddissaessonan-
tes por dois fétons (a) H6e (b) 1&.
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Figura 3.11 Espectros de excitacdo do sinal de MQO na configuracao colineardif@rentes densi-
dades atémicas: (a) Bx 10*°, (b) 1,0 x 10*, e (c) Q1 x 10 cm 3.
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Figura 3.12 Dependéncia do sinal de MQO em funcdo da densidade atdbmica paras$ié8es de
observacdo em relacéo a ressonancia de trés fétons0@nd; (b) 0,5cm* ; (c) 1,0cm .

atribuimos o alargamento dos picos associados as ressmsémam efeito de superposicao
coerente entre estados de Rydberg e o estado fundamentad, seigudiscutido no proximo
capitulo.

Como vimos no capitulo dois, a ressonancia de trés fétonssapta duas caracteristicas
significativas com o aumento da densidade aton#éh juma saturacdo de intensidade e um
deslocamento do pico associados a essa ressonancia pdomdelbaixa energia. Para inves-
tigar o efeito de saturacdo, na figura 3.12, mostramos a dépeia da intensidade do sinal
de mistura de quatro ondas em funcéo densidade atbmicaliferentes frequéncias fixas do
laser 1. Vamos definir as posi¢cdes de acordo com a quantlitags » = wap — (2w — ),
ondewsp = Wsswp = (Eep — Ess)/h. As trés posicOes estudadas e apresentadas na figura 3.12
sdo: (a) exatamente na ressonancia de trés f@ags;/» = 0,0; e (b)Aweps/2 = 0,5; € (c)
A%pg/z = 1,0 Cm_l.

Nesse resultado verificamos que na posi¢éo da ressonanois d@onsAwgps/» = 0,0, 0
sinal apresenta a menor inclinacdo, enquanto que, quarsdafastamos (para o lado de baixa
energia) dessa ressonancia a intensidade do sinal de M@EGeaem uma inclinacdo maior.
Através de um ajuste linear, verificamos a dependéncia dasitade do sinal de MQO em
funcdo da densidade atémica e encontramos uma depend@adeitica quando estamos a
1cm ! deslocados para o lado de baixas energias. Porém, na pdsigéssonancia verifica-
mos uma dependéncia linear com a densidade atbmica, caact®d o efeito de interferéncia
destrutiva na ressonancia de trés fot@.|
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3.2.2 Comparacdo com o segundo harmonico

Ainda na configuracgéo colinear, fizemos uma comparacao amfeeacdo de segundo harmo-
nico e a mistura de quatro ondas envolvendo os mesmos estad®gdberg. Experimental-
mente, para obter o sinal de segundo harmdénico, podem@autdl mesma montagem expe-
rimental descrita na secdo 3.1. Com esse sistema nao é passilie simultaneamente os
dois sinais, € preciso realizar duas varreduras consasuttom 0s mesmos parametros (in-
tensidade, densidade atdmica e regido de varredura), ginéonizando o monocromador na
regido de frequéncia correspondente ao sinal de interesse.

O primeiro resultado comparativo que apresentamos (figli@) Bnostra os espectros de
excitacao do sinal gerado de MQO e de SH. Esses espectro®teareferéncia a transicao
5s— 15d, de forma que a intensidade do sinal gerado € dada em fung&o €€, — wis5q_ss
onde wisy_ss = (Exsq — Ess)/h. O comprimento de onda do laser de coranbg) (varia na
regido de 601 a 60Am Na figura 3.13a o0s picos correspondem as ressonancias sle doi
trés fétons observadas no processo de MQO. Podemos vesasaasias de dois fotons com
os estados excitadosl= 15d, 17s, 16d, 18s e 17d, e as ressonancias de trés fétongscom
estados B;/» € 6P . Ja a figura 3.13b, os picos correspondem as ressonanciasdetdns
observadas no processo de geracdo de segundo harménicodédéniveis ja citados acima,
0s mesmos da MQO, também observamos 0s nivgigjue ndo Sao vistos no espectro de
mistura de quatro ondas porque a transig@e— 6p ndo é permitida. Para essas medidas, o
monocromador é fixado no comprimento de onda geradondffara MQO e 302impara o
SH, com fendas de 25 mo que corresponde a uma janela derf suficiente para detectar
todo sinal gerado. O resultado é obtido para uma densidaaleNix 6,5 x 10°cm 3 e a
intensidade do laser de corante ¢ fixada ei@W/cn?.

Comparando os processos, temos que a eficiéncia do sinal tlgarde quatro ondas é
maior que a eficiéncia da geracdo de segundo harménico. ¢ssme@orque o processo de
geracao de SH é proibido em meios centro simétricos na apaggio de dipolo elétrico, como
foi discutido na secéo 2.2, e a mistura de quatro ondas € uresso permitido nessa aproxi-
macéo. Além disso, a MQO é um processo estimulado pelo capggardticamente ressonante
com o estado p. E interessante verificar como a intensidade relativa @stggcos varia para
cada processo. Para isso, definimos a r&fc= (Im)d’ como a razao entre as intensidade
dos picos correspondentes as ressonancias de dois esdtemltsecutivos, the (n+1. Consi-
derando B- 15, essa razao € maior que 1 quando analisamos o espectn@adamee segundo
harménico, figura 3.13b, porém é menor que 1 analisando @tesmo sinal de mistura de
guatro ondas (Fig. 3.13a).

Podemos entender essas relagdes, sabendo que as intensldagicos séo diretamente
proporcionais ao quadrado do momento de dipolo das traesicdrrespondentes e inversa-
mente proporcionais a dessintonia com 0s niveis atdbmicos.cddo do sinal de segundo
harménico, somente o0 processo de excitacdo é relevantegjaaprocesso de decaimento
nao existem ressonancias intermediarias. Assim, desoeva relacdo entre as intensidades
da forma:Ryq [ (ﬁ)z, ondek,j € a constante de acoplamento efetivo da transicéo por
dois fétons do campo 1. Essa constante considera a cog#dbde todos os estados interme-
diarios entre o estado fundamental e o estado excitado.a@cesitermediario mais proximo
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Figura 3.13 Espectro de excitacao do sinal gerado em: (a) MQO e (b) SH.

da ressonancia de um féton com o campo 1 é o estpdodBnum aos processos de excitagao,
independente do nivel excitado. Logo, a relagéo de intadsié estabelecida pela relacéo en-
tre 0s momentos de dipolo das transices entre o esfadaestado o excitado, da forma:
Ryq O (%)2. Utilizando os momentos de dipolo da tabela 3.2, para odestHsl e 161,
encontramos uma razao de 1,3, enquanto que experimentaliffeg.3.13b) medimos uma
razdo de 1,50,3, o que representa um bom acordo.

Ja quando consideramos a mistura de quatro ondas, a irgdedio sinal depende tanto
das transicOes de dois fotons (as mesmas associadas aogggasggundo harmoénico) quanto
das transicdes presentes no processo de decaimento,dexancbnta a proximidade da res-
sonancia de trés fétons e os estados que participam do poockso €, quando a excitacao
ocorre via ressonancia de dois fétons com os niveis 18s, 15d ou 1%, a proximidade da
ressonancia de trés fotons com os estaélg,te 6P/, € relevante, ja para os outros niveis a
distancia com os niveis,, e &P, € muito grande, como podemos ver na tabela 3.2.

Nos dois casos) = 15 e 16, a ressonancia de trés fotons esta distante cercende 2 a
razao entre os momentos de dipolo é muito proxima de um quamiconsideramos a estrutura
fina. Assim, para o caso do sinal de mistura de quatro ondagpodemos usar simplesmente
quekss_ni 0 Usp_ni para estimar a razéo de intensidade, precisamos definy_¢ da forma:
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Figura 3.14 Espectro de excitacdo do sinal de segundo harmbénico com e sem acprésdaser em
1.06pu m

nl | pgy ng (10°°Cm) | pg, g (10739C.m) Awep,,, | Doxp, ,
14d 1,76 2,64 -181,1 | -103,8
16s 0,79 1,69 -158,81| -81,48
15d 1,56 2,33 -845 | -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 a transi¢do entre os aslad6ép e a dis-
tancia da ressonancia de trés fotong 2 w, — wap, parab = 63/, € 6Py .

R R R
u5575p“5p—nlunl—6p
Cmfeps/2 Cnpepl/2 ’
Awsps/z Awepl/z

(3.2)

kgs—nI—GP O

ondeAwGpj = 2001 — Wy — Wagp; € Cnd-6p, corresponde a parte angular do momento de dipolo
associado a transicaw — 6P; , com j=3/2 ou 1/2 eu}? € a parte radial do momento de di-
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ni kgs_n,_epZ x 1073
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°°

Tabela 3.3 Valores deks,_,_g, para os estados nl, core=rl4—20 com k= s, poud.

polo da transicédo— j. Os valores da parte angular do momento de dipolo podem sdosb
nas tabelas 2.1 e 2.2 dependendo da polarizagédo. Calcukdmgs s, para os estados apre-
sentados na figura 3.13 e o resultado pode ser visto na taBeIar@fe apresentamos o valor
elevado ao quadrado para facilitar a comparacao. Verifisayue a razao entre os sinais dos
estados 1& e 16, calculado é 0,51 enquanto o medido experimentalmenté-£01. O bom
acordo mostra a importancia da proximidade dos estadosietiarios para o sinal de mistura
de quatro ondas.

Ainda com o objetivo de comparar esses dois processos reéavéis, na figura 3.14 mos-
tramos o espectro de excitacdo do sinal de segundo harménictuncédo da dessintonia,
Aw = wy — wWiad_5s, COM € Sem a presenca do campo 2 (IV). Sabemos que o sinal de mis
tura de quatro ondas e o sinal de segundo harmonico sao gesiaalaltaneamente no vapor
atdbmico, e esse resultado mostra que ha uma competicaoessee dois processos. Assim,
guando introduzimos no sistema o campo 2, o sinal de segwardwhico continua sendo ge-
rado mais sofre uma diminuic&o. Essa diminuicdo ocorreysagintroducéo do camgity da
origem a um novo caminho de decaimento, via mistura de gqoattas.

3.2.3 Configuracao de feixes cruzados

Nesta secdo vamos apresentar os resultados na configueafgixed cruzados, onde os feixes
de excitacao incidem na amostra se cruzando em um afgello sinal de mistura de quatro
ondas é gerado no angulo de casamento de fase. No nossarexgerio angulo de cruza-
mento varia entre 3 e 19 mrad, experimentalmente signifisioci& o espelho dicroico (como
descrito na secéo 3.1) cerca de 9 mm, utilizando uma lent® @en3de foco. Os feixes de
excitacdo, corante e IV, possuem diametro de 0,7 e 1,5 cpeactrgamente, e sdo focalizados
no centro da célula. Como os feixes possuem um diametro extemsocesso de focalizacéo
cria uma abertura anguladgp, estimada em torno derrad, originando um angulo residual.
Assim, a estimativa do angulo de cruzamertpg baseada no raio central dos feixes, como
representamos na figura 3.15, com uma incerteza da order,&emrad.

Em relacdo ao processo de propagacao, o sinal de MQO é genado& direcdo diferente
da direcdo dos campos incidentes. Dessa forma, nessa cagfiguos campos nao vao intera-
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Figura 3.15 Representacdo esquematico do angulo de cruzamento entre os feixastessichostrando
a abertura angular.

gir com 0s mesmos atomos, exceto por uma pequena regido elpassigdo devido a abertura
angular dos feixes. Assim, o efeito de interferéncia dés&ruque observamos na ressonancia
de trés fétons na configuracao copropagante, deve ser ecagitinente reduzido.
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Figura 3.16 Espectros de excitacao do sinal de MQO na configuracédo de feixasiosf = 78 mrad,
para diferentes densidades atdmicas (8010, (b)1,5x 10° e (d) §5 x 10° cm 3



3.2 RESULTADOS 53

Para verificar o efeito dessa interferéncia, introduzinmsiangulo de 78radentre os dois
feixes de excitacdo e medimos o comportamento da intersidadinal de MQO variando
a densidade atdomica. Na figura 3.16, apresentamos espdetm@scitacdo, para diferentes
densidades: (a),8 x 10'° ; (b) 1,5 x 10 e (c) 65 x 10 cm 2 e angulo fixo 78mrad.
Podemos verificar que, com 0 aumento da densidade, na pasigassonancia de trés fétons,
Awspz/> = 0, ndo ha mais saturagdo. Nessa posicao medimos a intemsidaihal de MQO
em funcao da densidade, e podemos observar o comportanadigora 3.17, verificando uma
dependéncia quadratica, como esperavamos. Indicand@queearre o efeito de interferéncia
destrutiva de fétons impares para este angulo.
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Figura 3.17 Dependéncia do sinal de MQO em func¢éo da densidade atdbmica, medidsipagpda
ressonancia de trés fétons, para configuracdo de feixes cruzadogéngulo fixo de 7&rad

Na configuracdo de feixes cruzados, também investigamoslocdenento da ressonan-
cia de trés fétons em funcdo da densidade atdmica, o que podeést na fig. 3.18, para
dois angulos fixos de lihrad e 78 mrad. Definimos entdo a medida do deslocamento como
Awshift = (2001 — (W — Wap) — Wpico, ONdewpico € a frequéncia em que a parece o pico associado
a ressonancia de trés fotons nos espectros de excitacacsPdwis casos mostrados na figura
3.18, podemos dizer que temos um comportamento linearjra asmo indicado na equagao
2.51, quanto menor o &ngulo de cruzamento maior a inclinagéo

Na figura 3.19, apresentamos o0s espectros de excitacaoalasiMQO, em uma densi-
dade fixa de 1,0<10' cm 3, para diferentes valores d& entre Omrad e 17mrad. Nessa
figura os espectros estdo normalizados em relacao ao sinileld &l para facilitar a obser-
vacgao do efeito na ressonancia de trés fotons. Em relacderssidade, com o aumento e
podemos verificar que a razado entre os picos referentessaséexias de dois e trés fotons esta
diminuindo. Isso ocorre porque com o aumento do angulo asidade do sinal na ressonancia
de trés foétons diminui mais lentamente que o sinal na resstnée dois fotons, efeito provo-
cado pelo termo de casamento de fase introduzido na secah&sga figura (3.19), também
fica muito claro o efeito de deslocamento da ressonanci@sléttons. Quanto menor o angulo
6, maior o deslocamento para o lado de baixa energia, istoiépagferente a ressonancia de
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Figura 3.18 Medida do deslocamento da posi¢cédo de ressonancia de trés fétonsgéim dlandensidade
atbmica, na configuracdo de feixes cruzados com angulos fixos dégmrmad

trés fétons se aproxima do pico referente ao nivel. Isses dois efeitos, podem ser melhor
entendidos nas figuras 3.20 e 3.21.

-
o

Intensidade da MQO (unid. arb.)
o
[

o

Figura 3.19 Espectros de excitacao do sinal de mistura de quatro ondas parateevalores dé,
para densidade fixtd = 1 x 10%cm3,

Na figura 3.20, mostramos a intensidade do sinal de MQO ené@fudg angulo de cru-
zamentod, nas posi¢cdes das ressonancias de dois e trés fotons. Nagdsis ressonancias
de dois fétons a intensidade diminui com o aumento do angellorgzamento, o que nao é
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Figura 3.20 Dependéncia do sinal de MQO em fung&o do angulo de cruzamento erfgexes inci-
dentes, medido na posi¢éo das ressonancias de dois e trés fotoridabefisa N= 1 x 105cm 3

possivel observar na ressonancia de trés fotons ja que dessidadeN = 1 x 10°cm 3, o
sinal € praticamente constante, devido ao efeito de imésrééa destrutiva. A diminuigdo da
intensidade do sinal gerado com o aumento do angulo de cataracorre, principalmente,
devido ao fator de casamento de fase.

Quando aumentamos o angulo de cruzamento, a regido decaerande os feixes se
sobrepdem, pode sofrer uma pequena diminuicdo, o que tampim&ocaria uma diminuicdo
do sinal. No nosso caso, os feixes de excitacdo possuem otneadial que essa diminui¢éo é
desprezivel, por isso podemos assumir que a regido degateéauma constante.
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Figura 3.21 Deslocamento da ressonancia de trés fétons em funcéo do angul@dmenio entre 0s
feixes de excitacgao.

O comportamento do deslocamento do pico associado a ressai@ trés fotons em fun-



3.2 RESULTADOS 56

¢céo do angulo de cruzamento entre os feixes € mostrado na 8. Para esse resultado,
medimos a posicao do pico em relacdo a posicao esperadasdaasesia de trés fotons, que
definimos com@wspft = (201 — (W — Wap) — Wpico, ONdewpico € a frequéncia em que a parece
0 pico associado a ressonancia de trés fétons, e verificages@camento para cada valor de
angulo,f. A linha continua é o ajuste dos dados experimentais, nmukirgue o deslocamento
apresenta uma dependéncia do tipo:

Bour() = A+ T 33)
onde A eCexp séo valores que dependem de N, como visto no capitulo 2. @ ajagematico
desta curva com os dados experimentais resulta em um paodiagp = (1,540,8) x 10°°. E
o parametrd\, é um deslocamento residual. A previséo é seja nulo, ou seja, para angulos
muito grandes o deslocamento deve ser aproximadamente Rerém, experimentalmente,
sabemos que os feixes de excitacdo quando focalizadoseapae uma abertura angular, o
gue gera um pequeno deslocamento mesmo na situacao decsigaEDp

Experimentalmente, medirfxosyit para angulos muito pequenos néo é simples. Isso acon-
tece devido a dois fatores: primeiro, a interferéncia déstr que impede uma boa visualizacao
do pico @3, para altas densidades; e segundo, o shift &€ grande o sidigiard que o pico
associado a ressonancia de trés fétons seja encobert@pmgleal de linha do pico referentes
ao nivel 1@. Nesses casos, para cada espectro é necessario seguiedimpeto apresentado
nas figuras 3.7 e 3.8, realizando um ajuste de curvas gaassanduas etapas para determinar
a posicao do pico intermediario. Assim, os valores experiaig na condicdo de pequefio
e grande N, apesar do procedimento cuidadoso de ajustseatam erros de leitura bastante
significativos.
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Analise e Discussao

Nestecapitulovamosanalisaros resultadosxperimentaiscom basenateoriaapresentadao

capitulo2, utilizando o programamahcad 7.0, o qual nos permite calcularos espectrosie
excitagdoproximo dascondi;desexperimentaisestudadas.O objetivo é verificar e analisar
osefeitosobsenados,comoo alagamentodaslinhasespectraisa interferénciadestrutva e o

deslocamentoaressonancidetrésfotons.

4.1 Calculo do especto de excitacdodo sinal gerado

A equaca®.41,descrge aintensidadedo sinalde misturade quatroondasconsiderandefei-
tosde propa@c¢ao.Paraasso@r essaequaga@om os nossogesultadogxperimentaispreci-
samoddentificaros parametroslestaequacadoadequadogao nossoexpelimento. As enegias
dosniveis sdo bemconhecidag73], e os momentogle dipolo podem sercalculadoswumeri-
camentecomomostramoso capitulo2. De formaque os parametrosndeterminadosaoas
taxasderelaxagaoy,; ondei = b,c ed.

4.1.1 taxasderelaxacéo

Um grandenumenb de processosnfluenciaa taxa de relaxacéototal dastransicdescomo
efeitosde radiacaode corponegro, decaimentespontaneoalaigamentoDoppler, colisdoe
ionizacdo.Nestasecaovamosverificar ainfluénciade cadaum desse®feitos,e estimarsuas
contrituigbesparaastaxasderelaxagéo.

Osedadosde Rydbeg saocaracterizadopor possuirenum grandetempode vida radia-
tivo, 7, jaquet O n*3 [11]. Assim,comoataxadedecaiment@spontaneé calculadacomo o
inversodotempodevida, podemosfirmarqueacontribuicdodessesfeito nataxaderelaxagéo
é muito pequenagdaordemde0,03MHz (1076 cm™1).

Em relacéoa radiazdode corponegro, a taxade decaimentonduzidapor esseprocessa
dadapelarelacaoycorpongro = 4“33% [11], onden é o nUmeroquanticoprincipal,a € acons-
tantede estruturdina e kg € a constantale Boltzmann.Considerand@astemperattastipicas
guetrabalhamoslurarte o experimentoa contrituicdodesseefeito tambémé muito pequena,
daordemde 0,003 MHz (10~7 cm™1), e por isso, essedatoresndo seréolevadosem conta.
Recentementastaxasdeionizacaadevido aradiagcéale corponegro, foramcalculadasiume-
ricamentgparaatonosdesodioe rubidio,ernvolvendoestadogomn = 8 — 65[74]. Mostrando
gueataxadeionizacaodevido aradiacaade corponegro variacomadensidadatdmica,com
0 numeroquanticoprincipal, e tambémem relacdoaosestadosonsiderado$ = s,p ou d.
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Porém, no intervalo de estados que trabalhames 14— 20, a variacdo € muito pequena, de
forma que nossa estimativa pode ser considerada validaquirs os estados que estudamos.

De acordo com a referénci@q], podemos quantificar o alargamento provocado por coli-
sbes entre os atomos da amostra, da fognaso = 2Nvay,, onde N é a densidade atbmiea,
€ a velocidade relativa dos atomoggé a secdo de choque de colisdo associada aos atomos
num estado bn(). Nesse caso, consideramos a aproximacéo de que todosyussastao no
mesmo estado, de forma, que podemos associar essa estimativprocesso de colisdo entre
dois &tomos de Rydberg. A secéo de choque de colisdo depemdengoo quantico principal
efetivo,n*, e do raio de Bohmg, de acordo com a expressad]:

2142

agn
2

O = 10— [5n* +1 —3I(1 +1)]. (4.1)

Essa expressdo nos permite calcular a secédo de choque pestadss que trabalhamos,
nd e (N4 2)s comn = 14— 20, e os valores obtidos séo da ordem de'@n?. A veloci-
dade relativa dos &tomos tem um valor tipico relacionado aormalocidade dos elétrons na
6rbita do raio de Bohr1[1], dado porv ~ 10~3vg, ondevy = 2,19- 10° m/s. Como em nosso
experimento queremos entender o comportamento do sinatlgem funcéo da densidade
atdbmica, podemos escrever a taxa de alargamento assoctatiad®d entre dois atomos ex-
citados da formayolisso = ¢N, com & = 2voy,. Para o estado 16d, obtem§,§ da ordem de
3,7 x 10 ¥ MHz cn¥, o que nos permite estimar a contribuicéo deste tipo deoafaitargura
de linha espectral. Nas condicdes tipicas do nosso expaoegara temperatura entre 300 e
530K, a taxa de relaxacdo devido a esse tipo de colisdo esta ef@® € 006cm L. Apesar
de pequeno, este valor é maior do que os valores citadoscamtente, mostrando que a co-
lisdo entre atomos excitados € um efeito relevante no psoads relaxagéo, porém com uma
taxa de alargamento muita pequena, como veremos na se¢ao 4.2

Em relacéo ao efeito Doppler, consideramos que, na situecéquilibrio, os atomos na cé-
lula de vapor obedecem a uma distribuicdo de velocidadepabltxwell-BoltzmannAssim,
podemos estimar a largura Doppler, usando a expredSgo [

2KgT 7 T
Ydoppler= 2f e ~7,1-10 f-\/m , (4.2)

ondef é a frequéncia central da linha espectral e M é a massa matarubh valor de tempera-
tura tipico,T = 430K, a largura Doppler é estimada da ordem ded3 2 cm 1 ou 1,6 GHz
Esse valor € da mesma ordem do efeito provocado por coligé®dwis atomos de Rydberg,
logo o processo de alargamento Doppler também é relevatdeaade relaxacao total.

Por fim, vamos analisar a contribuicdo da fotoionizacéo mcgsso de relaxacdo. Para
o atomo de rubidio, a energia de ionizacaE& = 336904 cm ! [76], aproximadamente
500cm ! acima da energia do nivel de Rydbergd1@ue estudamos detalhadamente. De
acordo com a referénci@T], a taxa de fotoionizacdo por um foton de energia, € dada por:

Onil (@)
ha
ondedy é a se¢do de choque de fotoionizagédo do estédd(w ) é a intensidade do laser na

, (4.3)

Yion =
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Processos y (cnm 1)
Ycorponegro 107
Ycolisdo 0,06
Yboppler 0,05
Yion 0,1

Tabela 4.1 Valores estimados dgpara diferentes processos: radiacdo de corpo negro, colisé@o, efe
Doppler e fotoionizacéo.

frequénciawy. Apesar da secdo de choque ser diferente para cada estque estudamos no
experimento, para esses estados de Rydberg essa diferemge@éque uma ordem de gran-
deza. Como nesta secao o objetivo é verificar se a fotoiorizag#n processo que influencia
na largura de linha, vamos fazer uma analise aproximadaordeénfrealizados experimentos
para determinacdo da secdo de choque de fotoionizacdoanesate rubidio {8, 56], de
forma que conhecemos o valor tipico para os estados de Rydberg sendo da ordem de
10-17 c?. No nosso experimento assumimos que o laser de coranteansésgl pela ioni-
zacgdao ja que € esse laser que acopla os estados de Rydberg is@hfuntlamental. Para uma
determinada intensidade do laser de cordrite;) = 5 x 10° W /cn?, e conhecendo a energia
do estado, 33186m1, um valor tipico encontrado para a taxa de fotoionizagicé de apro-
ximadamente A cnm!. Esse valor é quase o dobro das taxas relacionadas aossu®des
colisdo e alargamento Doppler, indicando que esse efeiménante no processo de relaxacao
para nosso experimento.

Considerando todas as contribui¢cdes discutidas nesta, segéarizadas na tabela 4.1, te-
mos uma boa estimativa da ordem de grandeza das taxas dacBeleenvolvidas no sistema.
Tomamos a taxa de relaxac¢éao da coeréngjaentre o estado fundamental e o estaj@omo
sendo metade da soma de todas as contribuicdes acima. Bsapp= 0,105cm ™1, que é
menor que a largura espectral do laser de corar@es cm L.

4.1.2 Convolugéo do espectro com a forma de linha do laser

Experimentalmente, sabemos que os lasers de excitacagcepossna largura de linha grande,
em torno de uma ordem de grandeza maior que a largura DoBaea. incluir nos espectros
calculados o efeito dessas larguras, é necessario fazewalegéo do perfil espectral que
calculamos com a forma de linha dos lasers de excitacdo. d&yasdo que o laser de corante
tem um perfil espectral aproximadamente gaussiano, podepeessenta-lo da forma:

. o —2(d-w)?
g((;)l—a)l) D/ @ dcorante , (44)

ondedcorante € @ largura de linha do laser de corante. Assim a intensidadgenel de mistura
de quatro ondas é dada por um perfil do tipo:

() = [ {i{en) oG- w) deo. 5)

Na pratica, s6 é necessario efetuar a integral acima, nwahtedefinido pelos dados ex-
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Figura 4.1 Comparacao entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro @slagculos
em azul correspondem ao resultado experimental e a linha sélida vemagthaenta o célculo tedrico,
com 0s parametrosap = 0,45cm 2, yac = yag = 0,11 cm L. Para duas densidades (&)= 1,0 x 104

e (b) N=6,0x 10> cm1,

perimentais, No nosso caso na regido de varredura espgogrélda ordem de I0n 1. Esse
procedimento corresponde a convolugdo somente com o las@rante, isto €, seria necesséa-
rio fazer uma convolucdo com a forma de linha do laser novefraelho (campo 2) também.
Porém, sabemos que o laser no IV participa diretamente nlsi¢ée ressonante por trés fotons
com o estado B, enquanto que os estados de Rydberg sao ressonantes partdossdom o
laser de corante. Assim, a forma de linha do laser de IV s@ afédargura do pico referente
a ressonancia de trés fétons, por isso, optamos por simpldicalculo computacional, ndo
fazendo a convolucdo com este laser. Consideramos, enta, lgtgura de linha do pico as-
sociado a ressonancia de trés fotons, € limitada pela largura de linha do feixe no 1V, cujo
valor estimado é de,@5+0,05cm 1.

Apbs a convolucado, pudemos analisar a compatibilidadettaai®/a das taxas de relaxa-
¢ao com os resultados experimentais. Realizamos uma cogapagatre teoria e experimento
em VAarios espectros experimentais medidos em condi¢dedtsates, considerando as largu-
ras de linha estimadas na se¢&o anterior para as ress@dadais fétons. Apos varios testes,
verificamos a compatibilidade desses valores e assim fixastargurass;, onde & c e d,
como sendo A lcm e yup = 0,45cm L.

Na figura 4.1, mostramos a comparac¢ao entre o espectro dagéatedrico (linha conti-
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nua) e experimental (circulo abertos), em funcéo da dessindo laser de corante com o nivel
16d, para duas densidade,0lx 10 cm 3 (4.1a) e 60 x 10'° cm 2 (4.1b). Os parametros
utilizados para o célculo tedrico forany, = 0,45; Vac = Vaqg = 0,11 cm L. Os coeficien-

tes deClebschGordarsdo dados na tabela 2.1, considerando que o experimentaitiong
configuracdo de polarizagao paralela entre os feixes int#gde E 0s momentos de dipolo das
transicoed’ —i ei —b séo dados na tabela 3.2. O espectro teérico é calculadogelalacéo
mostrada na equacao 4.4, oridey ) é dada pela equacgéo 4.5 (que é o médulo quadrado da

equacao 2.26 definida no capitulo 2), da forma:

2

R

—Hap
. ) 4.6

if Apa+1Yab (4.6)

IMQO U

M 4y Crne "4
Aja +1yai

onde,i =coud; b=6P;, ou &P )5; e b = 5Pz, ou 3P, considerando todos os estados
intermediarios. Nesse caso, a configuracdo é colinear, & doahlizacdo dos dois feixes

incidentes no centro da célula nos permite um bom casamentase, logo consideramos

Ak =0.

Nessa figura, podemos avaliar quanto o modelo tedrico coasdgscrever os dados ex-
perimentais. Para uma densidade baMas 1,0 x 10* (Fig. 4.1a), encontramos um bom
acordo entre teoria e experimento. Porém, analisando oka@ss para altas densidades (fig.
4.1b) vemos que 0 ajuste ndo é bom. Podemos observar quea@ordaintensidade entre os
picos correspondentes as ressonancidslbB ndo € bem ajustada, assim como a largura dos
picos também néo é compativel. Além disso, ndo conseguiepseduzir 0 comportamento
associado a ressonancia de trés fotons.

Essas mesmas caracteristicas podem ser observadas panasgstados de Rydberg. Na
figura 4.2, mostramos os espectros de excitacao tedricqeeentais envolvendo os estados
nd e (n+2)scomn = 14— 20, para uma densidades fixa=N, 0 x 10 cm 3. Verificamos que
para os niveis Idle 2@l encontramos um bom acordo entre teoria e experimento mearao p
alta densidade. Porém, para os espectros envolvendo as mive (n+2y, com n=15, 16 e
17, o ajuste ndo é bom. Além da discrepancia entre teoriaeriengnto associada a razao de
intensidade, os dados experimentais também apresentamangamento que nao é previsto na
teoria.

Esse resultado indica que outros efeitos comecam a seamébsvno processo de mistura
de quatro ondas e precisam ser considerados. Sabemos cargananto € provocado por
interacdo entre atomos de rubidio, o que pode acontecerdwi atomos excitados (de Ryd-
berg) ou entre um atomo excitado e um atomo no estado fundaimétas proximas secoes,
investigamos essas duas possibilidades, com o objetivieddificar que tipo de modificacao,
no modelo até entdo descrito, seria necessaria para explalargamento observado experi-
mentalmente.
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Figura 4.2 Comparagdo entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro andas gstado

nd e (n+2%, paran = 14— 20. Os circulos correspondem ao resultado experimental e a linha sélida
representa o calculo tedrico, com os parametygs= 0,45 cm 2, yac = yaqg = 0,11 cmt. ParaN =

5,0 x 10 cm 3.
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4.2 Interacdo entre atomos de Rydberg e formacéao de estados
moleculares

Nesta secdo, vamos investigar a interacdo entre atomos deigydtos baseando no modelo
de interacdo de longo alcance entre pares de atomos. Comuosit@nteriormente, a alta
polarizabilidade dos atomos de Rydberg faz deles um sistdead para o estudo da interagéo
de longo alcance, do tipo van-der-Waals, entre dipolos aménte induzidos, particularmente,
a formacao de quase moléculas do tipdo£ A*) [40]. Nesse caso, o0 alargamento das linhas de
ressonancia cresce com o aumento da densidade atémica oajueeaevido ao deslocamento
dos niveis atbmicos dos pares interagentes. As curvas dagmat podem ser determinadas
considerando uma interacao eletrostatica de longo alcahiteando um programa de acesso
livre para o calculo dos coeficientes de disperséo, podernioslar o conjunto de curvas de
potencial associadas a cada par interagente. Nesse aprgada curva corresponde a uma das
simetrias dos estados moleculares acessiveis aqueléar [

Para obter as curvas de potencial € necessario calculareagmtde interacdo para as
assintoticas dos estadod,+ nl. Isso foi feito por Marinescud(], para estados com baixos
valores de niumeros quantico principal, baseado nos terssast@icos de interacdo descritos
por Dalgarno e colaboradore®l]. Uma extensdo desse tratamento para atomos de Rydberg,
comn = 90, foi desenvolvida por Singer e colaboradof&s.

Considerando que o hamiltoniano do sistema é:

H= |:|o +\7(?1,?2) , 4.7)

ondeHp é a energia dos atomos correlacionados (estados molexulace perturbados) e

V(r1,T2) € o potencial de interacdo entre os 4&tomos, €pmr, sendo as posi¢des relativas
de cada elétron em relacdo ao centro do atomo. Para grarsti@scifis interatdmicas, R, po-
demos considerar que a energia de interagdo € um termol@itorda energia total, e entéo,
expandir esse potencial como uma soma infinita de poténeisRj] da forma:

~ i O
V(rla?Z) = - Bn
n=1 R"

Esse somatdrio pode ser explicitado e a representacao eiocmdtde interacdo pode ser
escrita, considerando os coeficiente de dispef@pc¢alculados usando teoria de perturbacao
até a segunda ordem. Na forma simplificada o potencial dexgée é:

(4.8)

VR =2~ 2~ St (4.9)

Para encontrar esses coeficientes € necessario diagomafizriz de primeira ordem na
correcdo de energia e entdo expandir os auto-valores emcpatede YR, processo que deve
ser repetido para cada simetria molecular. Neste trabaHloulamos os coeficientes atra-
vés da interfacéttp://quantendynamik.physik.uni-freiburg.de/potcadim[82] e utilizando o
programamathcadencontramos os valores numéricos para V(R), gerando a cus@ada na
figura 4.3, onde apresentamos a energia de interacao deslgdre16d; 5s+6P;/,; 55+ 6Py,

e 55+ 5s, em funcao da distancia interatémica.
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Figura 4.3 Energia de interacao dos paresi4616d, 5s+6P35, 5s+6P; > € %+ 5s, em funcao da
distancia interatdmica. As linhas verticais indicam as distancias interatdmiessntes as densidades:
(@N =5,0x 10%cm 23, (b)N = 2,5x 10°cm 3 e (cN = 1,0 x 10%5cn3.

Nesse resultado, as linhas verticais indicam a distan@esitdmica associadas a trés densi-
dade atdmicas diferentes, (d)=5,0x 10'°, (b) 2.5x 10'° e (c) 1,0 x 10°cm 3. A distancia
interatbmica é dada pojl%TNryd)_m, ondeNyg € a densidade de atomos excitados. Para o
processo de excitacdo por dois fétons que estamos estydanuis que considerar que a pre-
senca do laser de IV, quase ressonante com a tranRigdtoerg— 6p, induz um decaimento
muito rapido. Além do fato que ndo estamos induzindo trogaogellacédo e sim criando uma
coeréncia entre os estados. Esses fatores implicam em ura@adb@iéncia no processo de
excitacdo, de forma que estimamos essa eficiéncia senddeia de 01% da densidade at6-
mica total. Nessas posic¢des, a correspondente energitedagiiio pode ser associada a largura
dos picos nos espectros de excitacdo para o determinadaatiw@co estudado. Uma ana-
lise detalhada desta correspondéncia, pode ser vistaer&mefa 8], onde os espectros de
excitacao do sinal de geracado de segundo harménico apesant alargamento assimétrico,
caracteristico da interacdo entre atomos muito excitashys|vendo estados de Rydberg, com
nda ordem de 13.

No resultado mostrado na figura 4.3, verificamos que umaaicédier do tipo 16 + 16d
para densidades da ordenD5< 10°cm 3 resultaria em um alargamento um pouco menor
de 1cm . Esse resultado é incompativel com as nossas observagiesneentais, cujos
espectros nessa densidade atdmica apresentam larguiaaderh torno de B cm L. Para
densidades menores,52< 10'° e 1,0 x 10*%cm 3, o deslocamento é muito pequeno de forma
gue o alargamento devido a esse efeito € desprezivel. Quandmeramos interacao de longo
alcance entre atomos em estados diferentes, ou formacaonade mqoléculas do tipos5
6P/, ou 6P /5, 0 deslocamento das linhas de potencial € muito pequencg,ist interacao €
fraca e provocaria um alargamento também muito pequencelSante ao que ocorre quando
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Figura 4.4 Espectro de excitacdo comparando dois efeitos ndo-lineares a MQOracéd@ele SH,
para o estado 15 Densidade fixa de,6 x 10'° cn3, e intensidadégorante = 2,5GW/cn? e Iy =
4,0GW/cn?.

consideramos a interaca®-55s, entre dois atomos no estado fundamental. Essa comparacao
nos permite afirmar, que a interacdo de longo-alcance ouafiilmde quase moléculas nao
pode ser o0 mecanismo relevante para explicar o alargambagmvado nos nossos resultados
experimentais, para ressonancias de dois ou trés fétonso Cibmmos anteriormente, ainda
de acordo com a referénci&d], a assimetria para o lado de baixas energias observada nos
espectros de excitacéo é considerada como uma assinatei@itdale interacao entre atomos
de Rydberg. Assim, realizamos uma comparacao dos espeeteasith¢cdo do sinal de geracao
de SH, apresentados no trabalho acima citado, com os espdotsinal de MQO medidos por
nods, o que pode ser visto na figura 4.4. Nesse resultado.eapaess 0s espectros para 0s
dois processos nao-lineares, MQO e SH, para uma densidaddeX = 6,5 x 10%cm 3,
intensidadd corante = 2, SGW/cm2 el =4, OGW/cm2 e 0 pico corresponde a ressonancia
por dois fétons com o estadod.60bservamos que o pico associado a MQO néo apresenta a
assimetria observada no pico de SH, mostrando que a inteea¢@ atomos excitados néo é
relevante para explicar os nossos resultados experiraentai

Investigamos também outros processos de decaimento geeigradestar presentes nas
condi¢cOes experimentais que estamos trabalhando. Na #duepresentamos o espectros de
emissdo quando o laser de corante esta sintonizado na&essodo nivel 16d, fixando as con-
dicBes experimentais, densidade= 6,5 x 10°cm 3, e intensidadekorante= 1,5 GW/cm2
el = 3,5 GW/cn?. O espectrometro foi preparado com fendas ®5@nmo que resulta
numa resolucao de 9 nm e variamos o comprimento de onda de observagéo pon8B@b-
servamos um unico pico devido a emissdao da MQO, em aproximamta 4205 nm Uma
ampliacéo da regido de emissdo em torno do pico observadgogeod/ista nansete mostra
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Figura 4.5 Espectro de excitacdo do sinal gerado de MQO e SH, para o estadonlfithgdo da
sintonizag&o com o laser de corantd.= 6,5 x 10'° cn 2 e intensidadécorante = 2,5 GW/cn? e
v =4,0GW/cn? .

gue ndo héa outros picos, o que indica a auséncia de emissdés deutros estados, quando
estamos na condicao de ressonancia.

A partir do resultado desta secéo, podemos afirmar que augoanismos devem ser mais
relevantes para o efeito de alargamento das linhas esgeassociadas as ressonancias de
dois fotons. Na proxima secéo, vamos verificar o comportéongeste alargamento e assim
estabelecer que tipo de mecanismos sao mais relevantes glargamento da linha.

4.3 Dependéncia linear do auto-alargamento

Como vimos nas ultimas sec¢des o modelo tedrico descrito rtut@@, ndo é suficiente para
explicar o comportamento experimental observado para déasidades. Além disso, verifi-
camos que mecanismos como interacao de longo alcance emtreséexcitados ou formacao
de estados moleculares néo contribuem consideravelmardeoplargamento das linhas es-
pectrais. No limite de alta densidade observamos tanto usceegancia em relacdo a razao
de intensidade entre os niveid a (n+2)%, como uma largura de linha incompativel quando
comparamos teoria e experimento. Sabemos que isso ocorgego modelo tedrico ndo leva
em conta os efeitos de interagdo e colisdo entre os atomasakira. Consideramos, entdo,
a aproximacéao de colisdo binéria, e seguindo um tratamensdaigamento por colisag4]
reescrevemos a taxa de relaxagéao total para os estd@o@m2} como:

Mai = Yai + self = Yai+ BN , (4.10)
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Figura 4.6 Comparacao entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro @slafculos
abertos correspondem ao resultado experimental e a linha sélidaemprescalculo tedrico incluindo
o efeito de auto-alargamento paﬁﬂa: 2,1x10 12 MHz cn?. ParAmetrosyap = 0,45¢m L, Yac = Yad =
0,11cm L. Para trés densidadBls= 1,0 x 10" N=1,0x 10 eN =5,0 x 10 cm.

ondep é o coeficiente de auto-alargamento. No processo nao-lilesarito aqui, a dependén-
cia linear do coeficiente de auto-alargamento com a dersatédhica indica a contribuicdo da
interacdo entre dois &tomos de rubidio. Como o sinal de MQ®@@oprional & coeréncia in-

duzida entre o estado fundamental e um estado de Rydberdfic@ue de auto-alargamento
€ associado ao decaimento dessa coeréncia.

Na figura 4.6, apresentamos 0s espectros de mistura de quetas (circulos abertos),
envolvendo os estado d& 18&, para trés densidades atdmicas, juntamente com o ajuste ted
rico correspondente a cada curva (linhas sélidas), agoneasotaxas de relaxacédo dadas por
lai. Nesse resultado, consideramos que os dois coefici@ntassociados aos niveisl @

(n+2)s, obedecem uma relacdo de proporcionalidade dO«y%?’ ondeg; é a degenerescéncia
do estado i 34]. Podemos verificar que ha um bom acordo com os dados expeéineja
gue conseguimos explicar, tanto a largura dos picos askscés ressonancias de dois fotons,

guanto a relacao de intensidade entre os picosinblet da figura 4.6, a linha vermelha re-
presenta o calculo do espectro tedrico na regido do piceiaskoa ressonancia de trés fétons
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Figura 4.7 Comparacéo entre teoria e experimento do sinal de mistura de quatro andas @stado
nd e (n+2}, para n=15 e 17. Os circulos abertos correspondem ao resultaeionesmtal e a linha
soélida representa o célculo tedrico, com os paramepgs= 0,45cm L, yac = yag = 0,11 cm L. Para
trés valores de densidadé:= 0,1 x 10", N = 0,4 x 10*®eN = 5,0 x 10> cm™3.

guando desprezamos a interacdo com o campo gerado no rdeddO. Nessas condicdes,

o efeito de interferéncia destrutiva ndo ocorre e deversamhgervar um pico de aproximada-
mente mesma intensidade que o pico associado ao estado &e corrobora a validade do
nosso modelo. Na figura 4.7, resultados semelhantes saanmspara as curvas envolvendo
0s niveis 18, 175, 17d e 1%. Nessas curvas utilizamos o mesmo valoiBdencontrado no
ajuste das curvas para o niveldl & novamente encontramos um acordo muito bom entre teoria
e experimento.

Verificamos que o coeficienfeé importante para descrever ndo somente a forma das linhas
espectrais como também a dependéncia da intensidade éasmlie (n+2% com a densidade
atdmica. Na figura 4.8, apresentamos a intensidade do maisiura de quatro ondas na res-
sonancia de dois fétons com o niveldl®m fungéo da densidade atdomica (circulos fechados).
A curva sélida representa a teoria incluindo o auto-alaegame a curva pontilhada mostra o
comportamento tedrico da intensidade em funcéo da dersatadica, quando néo levamos
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Figura 4.8 Intensidade do sinal de MQO na posicéo de ressonancia de dois fomrsmivel 16 em
funcdo da densidade atémica. Experimento (circulos abertos) e aju$<be>'(em’m£T =2,1x101?
MHz cn? (linhas solidas).

em conta o efeito de alargamento, isto é, fazeBdo 0. Apesar dessa curva apresentar uma
inclinagdo menor que quadratica, como verificamos no dagilela ndo explica a saturacao
da intensidade para altas densidades, 0 que a curva s@ida fa

Também verificamos, que este modelo descreve bem a relagatedsidade entre os ni-
veis d e (n+2y em funcdo da densidade atomica. Na figura 4.9, apresentamazsi@ de
intensidade entre os picos associados as ressonancias détdos com os estadosd @ 18
em funcéo da densidade atdmica (circulos fechados). A cdhda representa o resultado do
calculo tedrico incluindo o coeficiente de auto-alargameff mostrando bom acordo entre
0 modelo utilizado e os dados experimentais. Nesse resuléadlinhas tracejadas indicam
os limites, inferior e superior, associado ao valorBdeNa figura 4.9, também apresentamos
o resultado do calculo tedrico, quando consideramos o temtiicde auto-alargamento nulo,
B = 0, representado pela linha pontilhada. O comportamentmbda,lindependente da den-
sidade atdmica, indica que a introducéo da taxa de autgaatento é essencial para explicar
nossos resultados experimentais.

A partir do ajuste de varios espectros experimentais, exé® os apresentados nas fi-
guras 4.6 e 4.7, encontramos um valor médio para o coeficxihsnmlto-alargamente% =
2,1x 1012 MHz cn?. Esse valor é aproximadamente uma ordem de grandeza maipredo
resultados recentes, medidos nas lifbas D, do Rb [38, 84]. Uma diferenca similar é encon-
trada quando comparamos nosso resultado com medidas gamaénto das linhas utilizando
espectroscopia por dois fétons, em atomos de Rb, para es@uosx 20 [37], onde o alarga-
mento é estudado em funcé&o do numero quantico principanpsomente para um intervalo
de baixas densidades. Apesar de sabermos que o efeito ganadanto observado ocorre de-
vido a interacdo entre um atomo excitado e um atomo no estedamental, o alto valor de
B encontrado, nos faz presumir que o alargamento é resul@dordribuicdo de diferentes
efeitos como ionizag&o associatigd] e I-mixing por colisdo 1] envolvendo o par de atomos
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Figura 4.9 Razao de intensidade entre os picod 6.8 em funcdo da densidade atbmica (circulos) e
0 ajuste tedrico incluindg (linha sdlida).

considerado.

4.4 Andlise da intensidade do sinal de MQO

Nesta se¢do analisamos 0 modelo tedrico introduzido neubagi, incluindo o efeito de auto-
alargamento discutido na ultima se¢do. Analisamos, efgmuiente, 0 comportamento da
intensidade do sinal de MQO, nas posi¢cfes de ressonancidasre trés fotons, em fungéo
da densidade atdmica e do angulo de cruzamento entre os fiecxgentes.

4.4.1 Intensidade do sinal de MQO em funcédo de N

A intensidade do campo gerado no processo de mistura dequatas € descrita pelas equa-
¢cOes de Maxwell-Bloch, considerando os efeitos de propagacdis ressonancias do meio
atdmico. Como vimos na sec¢éao 2.2, os efeitos de propagacamaeitrelevantes no limite de
alta densidade, sendo as ressonancias de trés fotons etaseafdo que as de dois fétons.

Uma forma de quantificar esse efeito € saber o quanto que asg®@ode ou nao ser
absorvido pelo meio, isto €, qual a condicao de forte absatgdcampo gerado de MQO. A
condicao de forte absor¢éo € a condicdo necessaria paraefgitoade interferéncia destrutiva
se torne relevante. Isso acontece quando, na equacédo 2etfamexponencial tende a zero,
ou seja, quandRegB) >> 1, onde B é dado pela equacgéo 2.42.

Assim a condicéo de forte absor¢@®], pode ser escrita como:

KabYhaZ

_—abkbat g (4.11)
2
Do+ Yao
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Para estabelecer a partir de qual densidade o efeito dienétecia se torna relevante, vamos
fazer uma estimativa considerangg ~ 0,5 cm 1, ez, 0 comprimento de interacéo, da ordem
de 1cm Como definimos no capitulo Rqp = %‘g"z substituindo os valores das constantes
fisicas e explicitando a dependéncia com a densidade atgmoiemos escreveg, = (5 x
1016 N) cm 2.

Em relacdo a dessintoni&,p, temos:

1. Na posicédo da ressonancia de trés fétons (8g)=O0cmt — T >>1— N>>
1x 10 cm2

0,5KapZ

7oz > 1

2. Na posicao da ressonancias de dois fotons (16d eAgsy: 7cmt —
N>>1x10"cm3

Logo, os efeitos provocados pela propagacao do caipcse tornam importantes para
densidades diferentes nas ressonéancias de dois e trés.fé®densidades tipicas dos nossos
experimentos variam em um intervalo entre 1014 cm 3 e 6,5 x 10 cm3, o que indica que
os efeitos da interagdo com o campo gerado néo séao relevandescricdo do comportamento
das ressonancias de dois foétons. Entretanto, na posic&ssianancia de trés fotons os efei-
tos de absorcao estdo presentes, e precisamos consislera-#malise da intensidade destas
ressonancias.

Vérios estudos, realizados principalmente na década eletajtinvestigam processos base-
ados em excitagOes multifotdnicas, envolvendo transigiessao permitidas por mais de um
caminho quéntico, na aproximacao de dipolo elétrico. Payswaboradores estudaram efeitos
cooperativos na geracéo de terceiro harmoénico proximosaméscia de trés foton87]. Em
experimentos realizados com gas de Xenoal, [observaram que a excitacéo por trés fotons
€ suprimida, préximo a ressonancia. Esse efeito ocorreldeviuma interferéncia destrutiva
envolvendo a excitagdo por trés fétons, devido aos laseideintes, e a excitagédo por um féton,
devido ao campo gerado de mistura de quatro ondas. Em 198&t @studou processos de
emissao espontanea e mistura de quatro ondas em S&ji® ¢bservou uma drastica supres-
sdo no ganho do sinal estimulado devido a uma interferéntia es campos de excitacéo e o
campo gerado em mistura de quatro ondas.

No nosso caso, o sinal de mistura de quatro ondas apreseataupressao ou uma sa-
turacdo do ganho da intensidade, o que ocorre devido a uerden@ncia entre a excitacéo
coerente ressonante por trés fotons e a excitacao por umsfétduzida pelo campo gerado
na frequénciaws. Essa interferéncia é entendida como uma relacéo de faseantampos
envolvidos nos dois caminhos quanticos possiveis. Esie éfdiferente de outros processos
nao-lineares, pois independe da poténcia dos lasers dagiaj dependendo fortemente da
condicdo de forte absor¢céo, que como vimos anteriormeritgcéo da densidade atdmica e
da proximidade com a ressonancia de trés fotons. Essa éorgbgtorna importante na obser-
vacao da saturacao do sinal de MQO na ressonancia por wés 81, 86]. Como explicamos
na secao 2.2.2, a saturacao é verificada a partir de uma fomta do campdQy,, dada pela
equacao 2.45, que na configuracao colinear, e no regimeagadaihsidades, ou forte absorcéo,
o termo exponencial se anul&. Nesse limite, verificamos quy®, = 0, e consequentemente,
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Figura 4.10 Espectros de excitacdo de mistura de quatro ondas calculados pagatdgetensidades,
envolvendo as ressonancias de dois fétons com os estadlesl 8§ e de trés fétons com o estadé\;@.
Para densidades desde= 6,0 x 10*3 atéN = 2,0 x 10*°

pap = 0 também. Isto é, na condicao de forte absorgdo, o campogeaddequénciav; satura

a coeréncia entre os estadosb, tornando a geracao do sinal de MQO independente da densi-
dade atdbmica. O que caracteriza o efeito denominado inkeid& destrutiva nas ressonancias
de fotons impares.

Considerando o efeito de interferéncia destrutiva, queseentender o comportamento da
intensidade do sinal de mistura de quatro ondas na ressartntrés fétons, com o aumento
da densidade atdmica. Na figura 4.1b, é possivel verificacass&lade de se introduzir os
efeitos de propagacao na descri¢cao do sinal.

A intensidade do sinal gerado é proporcional ao quadradodttulo da frequéncia de Rabi
do campo gerado, dada pela equacéo 2.41. Utilizando a egdataalculamos a convolucdo
da intensidade do campo com o perfil de intensidade do campgetaenos os espectros de
excitagcdo tedricos para diferentes densidades.

Na figura 4.10, apresentamos a intensidade do sinal de md¢uguatro ondas calculada
em funcgéo da dessintonia com o laser de corante. Essesrespedtricos foram calculados
sem considerar o efeito de auto-alargamento, ja que ele rélev@nte para a intensidade do
pico associado a ressonancia de trés fétons que vamosaandiisamos a densidade em duas
ordens de grandeza, dedde= 6,0 x 103 atéN = 2,0 x 10°.

Primeiro, queremos verificar o efeito de saturacao deviduexferéncia destrutiva, por
isso, medimos a intensidade do sinal de mistura de quatrsquata duas posicoes diferentes
do espectro de excitacdo calculado na figura 4.10; exatamentessonancia de trés fotons,
Awspz > = 0, e deslocados para o lado de baixas energias, na pdsigag, = 1 cmt, onde
AwWsp3 /2 = Wsep3/2 — (201 — () como definimos no capitulo 3.
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Figura 4.11 Intensidade do sinal de mistura de quatro ondas em funcédo da denat@adea, para
duas posicoes do espectigpz, =0 € lemt

Na figura 4.11 apresentamos a intensidade do sinal nessagdsigdes em funcao da
densidade atbmica. Onde o calculo tedrico é representdds pentos e a curva continua
representa um ajuste polinomial como um guia para os olhas.rebjido estudada, ha um
comportamento de saturacdo quando estamos exatamenssoaanecia de trés fotons em re-
lagdo ao comportamento quando nos afastamos da ressonass&acomportamento é muito
semelhante ao que é observado experimentalmente, commmostna figura 3.12, onde ve-
rificamos que o crescimento se torna mais proximo do comperito quadratico esperado
guanto mais longe da posicao da ressonancia.

O modelo tedrico considerado € capaz de descrever o compmrta da intensidade do
sinal de mistura de quatro ondas na ressonancia de trés fitofuncao da densidade atdmica.
Em geral, o efeito de interferéncia destrutiva de fétonsairep € estudado em experimentos de
transparéncia induzida por las&9], ou experimentos de ionizacao observando deslocamentos
Autler-Townes §12], sem o envolvimento de estados muito excitados.

4.4.2 Intensidade do sinal de MQO em funcao dé

Nesta secdo, vamos analisar o comportamento da intensigasi@al de mistura de quatro
ondas quando variamos o angulo de cruzamento entre os fleixegitacdod. Na figura 4.12,
apresentamos a intensidade do sinal de MQO calculada ngég®de ressonancia de dois e de
trés fétons em funcéo do angulo de cruzamento para duasiddesiatdmicad = 0,1 x 10°
cm 3 (figura 4.12a) &N = 6,5 x 10'° cm3 (figura 4.12b). Para esses resultados utilizamos os
parametrog/ac = yag = 0,1 cm L, yap = 0,45 cm L, o comprimento de interacda= 1 cm

e ndo consideramos a convolucdo com a forma de linha do c&mpmom a finalidade de
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obter uma curva continua eth Considerando essa convolugao, seria necessario caloalar u
espectro de excitacdo para cada angulo, e em cada espéetinods valores de intensidade
através do ajuste gaussiano mostrado nas figuras 3.7 e 38.vApos testes, verificamos que
nesse caso, os resultados sao equivalente, com e sem agategr
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Figura 4.12 Intensidade do sinal de mistura de quatro ondas nas posi¢oes déresaale dois fotons
com os niveis 16 e 18& e na posicdo de ressonancia de trés fotons com o niygl ém funcdo do

angulo de cruzamento entre os feixes de excitacio para duas dessitwécas: (a) A x 10%° e
(b)N = 6,5 x 10 cm 3.

Podemos observar que para baixa densidade (fig. 4.12akqsdos apresentam um com-
portamento muito semelhante. Conforme o angulo aumentaabdiminui rapidamente ten-
dendo a zero, e a partir de~ 10 mrad apresenta um comportamento oscilatério em torno de
um valor de intensidade bem pequeno. Essa diminuicdo bdastcaensidade do sinal com o
angulo de cruzamento € um comportamento caracteristictedo de casamento de fase. Para
altas densidades (fig. 4.12b), o comportamento da intetesigiria para cada posicao de resso-
nancia. Na posicao de ressonancia de trés fétons verificamealor constante que independe
do angulo de cruzamento, o que ocorre devido a interfer@iesiutiva discutida na secao an-
terior. O pico associado a ressonancia com o estadalib@nui rapidamente de intensidade
com o aumento do angulo e inicia um comportamento oscitagin torno de um valor minimo
a partir def = 9 mrad. Ja o pico associado a ressonancia com o estatlor&6ce inicialmente,
apresentando um valor maximo de intensidade para um aégslé mrad, correspondendo
ao angulo de melhor casamento de fase. Para angulos maierestg, a intensidade diminui
rapidamente at@ = 12 mard quando se inicia 0 comportamento oscilatorio.

O angulo para o qual a intensidade do sinal tende a zero e coctangento fica oscilatério,
também depende do comprimento de interagéo, z. Como ditd@nente, N0 NOSSO expe-
rimento é razoavel considerar que z ndo varia éhrporém a estimativa de seu valor ndo é
simples. Procurando obter um resultado qualitativo, zealbs varios testes e encontramos um
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valor médio de comprimento de interacdo que ajusta bem urieadsespectros experimen-
tais medidos nas mesmas condi¢cfes de densidade atomieasdade dos laser de excitacao.
Assim, optamos por fixar o comprimento de interag&o0,7 cm

o 3
2 4,0x10° 185
C ,0x
3 6P,
S
-3
< 3.0x10
©
© 3
O 2,0X10
©
[
i) 3
®» 1,0x10
C
9
= 0,0 :
0,00 0,01 0,02

0 (rad)

Figura 4.13 Intensidade do sinal de mistura de quatro ondas nas posi¢oes déresaale dois fotons
com os niveis 16 e 18& e na posicdo de ressonancia de trés fotons com o niyel ém funcdo do
angulo de cruzamento entre os feixes de excitacdo para densidade dbdarita- 1,0 x 10'° e % =
2,1x 10 2 MHz cn?.

Apresentamos na figura 4.13, a comparacédo entre os resubagerimentais (jA mostra-
dos na figura 3.20) e a previsdo teodrica, da intensidade @b dénmistura de quatro ondas
nas posicdes de ressonancia. A densidade atbmica é fixadzow &om o experimento,

N = 1,0 x 10, utilizamos os mesmo valores geque utilizamos nos resultados anteriores
e o coeficiente de auto-alargamento determinado na segé%4_.—32,1 x 10712 MHz cn?.
Podemos ver que 0 nosso modelo explica bem o comportameimitedaidade em funcao do
angulo de cruzamento entre os feixes de incidéncia. Apesaxgerimentalmente, ndo termos
resolucao para verificar o comportamento oscilatorio dansitlade em funcao d& verifica-
mos, na regido entre 3 e brad um comportamento médio de diminuicdo da intensidade com
aumento do angulo de cruzamento, bastante semelhante cavisfip teorica.

4.5 Deslocamento em frequéncia

Quando excitamos a coeréncia entre dois niveis, tal quasi¢éo é permitida por um e trés
fétons, além do efeito de interferéncia destrutiva dislutias secdes anteriores outro efeito €
observado na ressonancia de trés fotons, o deslocamentsi¢gd@de maximo de intensidade
correspondente a essa ressonarig®45]. Esse deslocamento, como verificamos experimen-
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talmente, deve depender tanto da densidade atdmica quaétgdlo de cruzamento entre os
feixes de excitacdo, de acordo com a secéo 2.2.1, mais gsp@ente pela equacéo 2.50.

4.5.1 Deslocamento em funcao da densidade atbmica.

Em relacéo a densidade atbmica, observamos, experimemizngue o pico associado a res-
sonancia de trés fotons se desloca para o lado de baixasaeceng 0 aumento de N. Esse
deslocamento é medido de acordo com a quantidagg s correspondente a posicao relativa
do méaximo de intensidade quando comparada com a posi¢cdgstméacia, assim como de-
finido no capitulo 3. Na Fig. 4.14, apresentamos o valor déodasiento Awshit, medido
nos espectros experimentais, em funcao da densidade atparg as ressonancias-%P; » e
53—6P3/2.

(a) (b)

| inclinagao: ( 0,23 + 0,05) x 10 2 inclinagao: (0,22 +0,09) x 10

\g/ 6 P3/2 I/“ 6 I31/2

Figura 4.14 Medida do deslocamento da posicéo de ressonancia de trés fétonsgéim dlandensidade
atdmica, para espectros experimentais envolvendo os nive (a(6)6P; .

= NKs|Hap|*
De acordo com a equacao 2.50, e lembrandorgye- %Tzl esperamos um compor-

tamento linear do deslocamento em funcéo da densidadecatomssim, fizemos um ajuste
linear, mostrado nas figuras 4.14 (a) e (b), e nos dois casmm@amos uma inclinacéo de
aproximadamenté0,2+0, 1) x 10~ 5cn?. Como dito anteriormente, as medidas com densi-
dade sao delicadas e demoradas, por isso, na figura 4.1ldhossapresentando conjuntos de
medidas realizados em dias diferentes (cada cor repras@ndéa de medida) garantindo con-
dicdes experimentais aproximadamente iguais. Dessa foiws&ramos que, apesar da grande
barra de erro, o comportamento linear do deslocamento mrdéssializado.

Utilizando os espectros da figura 4.10, calculados na caafggo colinear para diferen-
tes densidades, podemos investigar a dependéncia doaesioio com a densidade atémica
prevista pela teoria. Para isso, realizamos um ajuste igaosem cada espectro, seguindo o
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mesmo procedimento feito para os espectros experimeotans indicado nas figuras 3.6-3.8.
Com esse procedimento de ajustes com gaussianas, identifiGaposicao do pico central e
calculamos o deslocamento em relacdo a ressonancia détmés,Nwshit. Esse desloca-
mento ocorre para o lado de baixas energias, 0 que esta dkamn a equacado 2.43, onde
a condicdo de casamento de fase é satisfeita para freqsi@nereres do que a frequéncia da
ressonancia por trés fotortsg.

03 inclinagéo: (0,24+0,05) x 107"

-1
I (cm™)
o
N

0,1} [

0’0 1 i 1 i 1 i 1
0,0 3,0x10"  6,0x10"  9,0x10"

N(cm™)

Figura 4.15 Medida do deslocamento da ressonancia de trés fétons em funcaositdaderatémica,
referente aos espectros calculados na figura 4.7.

Apresentamos na figura 4.15 o deslocameltosyis;, em funcdo da densidade atdmica,
obtidos nos espectros da figura 4.10. Os pontos represerdasiacamento medido em cada
espectro teorico e a linha continua representa um ajustrJioom inclinagéo de R4+ 0,05 x
1015 cn?. Optamos por estudar detalhadamente o nikgh6porque o pico associado a res-
sonancia de trés fotons com este nivel € mais intenso. Padewngparar esse resultado com
0 que observamos experimentalmente na figura 4.14a, ondesaapbesentam um comporta-
mento linear cuja inclinacéo é da ordem d& @ 10~'° cn?, indicando um bom acordo entre
teoria e experimento.

Analisando a equacéo 2.43, vemos que o termo associadolaoaiaento é dado pdgib,

ondeKgy, = %‘8’2*"2 Porém, o resultado observado nos espectros de excitagdluedciado
pela interferéncia entre os caminhos quéanticos e tambéarlgrglura de linha dos picos, que
em altas densidades, podem se superpor devido ao alargan@arh o objetivo de verificar,
se somente o term@rb pode explicar o comportamento do deslocamento, fizemos 8tha e
mativa de%(, cujo significado é correspondente ao da inclinacdo medidmuara 4.15. Para
isso, vamos considerar que na configuracdo colinear existéngulo residual, da ordem da
incerteza estimada devido a abertura angul&nirad. Com esse valor, calculamos um coefi-
ciente da ordem dgl,5+0,5) x 10~ 15cn?, um valor que é bem diferente daquele encontrado
guando medimos o deslocamento nos espectros de excitagéapaesentou um concordancia
muito boa com o experimento. Essa estimativa, mostra qugpodemos associar o deslo-
camento diretamente com o terr@?, € preciso calcular os espectros de excitacado e inferir
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(a) 16d (b)
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Figura 4.16 Calculo do espectro de excitagdo da mistura de quatro ondas parateifediegulos de
cruzamento entre os feixes de excitacéo. Para densidades fixa=(a)< 10*® e (b)N = 1 x 10" cm 3

a posicao do pico referente a ressonancia de trés fétons dsnuoca deles. Indicando que o
deslocamento efetivo do pico associado a ressonanciasdéto@s, aguele observado em cada
espectro calculado, depende dos efeitos da proximidadpidos associados as ressonancias
de dois fotons.

4.5.2 Deslocamento em funcao de.

Na figura 3.21 apresentamos o comportamento do deslocamenfoncdo def observado
nos dados experimentais que foram obtido nos espectrosuta 8¢l9. Nosso objetivo aqui
é, de forma mais condizente com o experimento, utilizar oetwtedrico para investigar o
comportamento do deslocamento em frequéncia em funcaogidcatle cruzamento entre os
feixes. Para isso, calculamos o espectro de excitacdo darange quatro ondas envolvendo
os estado 16 e 18, para diferentes valores d& no intervalo de 3 a 3dnhrad. Na figura
4.16 apresentamos 0s espectros calculados na condicae @es tpsers de excitagdo tém in-
tensidades constantes, e a densidade e o comprimento eEftesao parametros fixos. No
célculo da figura 4.16a, a densidade,® 2 10 cm~3, maior que a densidade experimental
maxima. Escolhemos esta densidade para que o efeito dea®s&nto fosse mais visivel. Na
figura 4.16b a densidade utilizada 0k 10 cm 2, a minima densidade que trabalhamos
experimentalmente. A partir do zoom visto nessas figurasipod observar o deslocamento
do pico correspondente a ressonancia de trés fétons coradoest, e assim como previsto
pela equagéo 2.50, quanto maior N, maior o efeito de deskatmem fungéo do &ngulo. N&o
conseguimos verificar isso, experimentalmente, devida@&etiia na geracdo do sinal de mis-
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Figura 4.17 Espectro de excitacdo tedrico calculado para densidade atdomita=dex 10 cm ! e
B —21%x1012MHz cnd.

tura de quatro ondas e a limitacdo da nossa resolugédo. Ocsimal um todo diminui muito
guando aumentamos o angulo de cruzamento, assim, presigameentar a densidade ato-
mica, 0 que por sua vez aumenta o efeito de interferéncieutigat dificultando a observagéao
da ressonancia de trés fotons.

O efeito de deslocamento é bem visualizado para uma deesit#atio x 10'° cmi 3 e os
espectros experimentais, nessa densidade, para difed@gelos de cruzamento, de 0 a 17
mrad, foram mostrados na figura 3.19. Os espectros de éwitajculados para a mesma
densidade atdmica estudada experimentalmente sao nusstradigura 4.17. Nesse resultado,
apresentamos a intensidade da mistura de quatro ondas eéofda dessintonia do laser de
corante, calculada para a densidade,@e<110'° cm 3, e coeficiente de auto alargameé%w
2,1x 10712 MHz cn¥. Comparando esse resultado com o mostrado na figura 3.1 9y ainses
uma grande semelhanca entre os espectros e seu compodgerhit Vemos que para angulos
muitos pequenos ha uma superposicao entre 0s picos assoaiadssonancia de trés fotons
com o estadof, e de dois fotons com o estadodl@ornando o espectro assimétrico para o
lado de baixa energia da ressonancia de trés fétons. Paraicados espectros da figura 4.17,
realizamos novamente um ajuste gaussiano com o objetivdesheificar a posi¢cado do pico
intermediario, como exemplificado nas figuras 3.6-3.8. Nardigt.18, apresentamos o valor
encontrado para o deslocamento da ressonancia de trés,ftag;;, em funcdo do angulo
6. Os pontos representam o valor medido em cada espectro da 4idir, e a linha continua
representa um ajuste com a equacao 2.51. Esse resultadpatb@icom o que foi observado
experimentalmente, como podemos velimsetda figura 4.18.

A partir do ajuste tedrico na figura 4.18, encontramos ummen®Creo= (5,24+0,2) x
107>, que é o correspondente do paramelexp = (1,54 0,8) x 10> encontrado para o
resultado experimental da figura 3.21. Os valores apraseatmesma ordem de grandeza,
porém com um fator de aproximadamente 4 entre eles. Essardjfeentre os parametros pode
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estar associada a diversos fatores, principalmente dadda forte dependéncia cdin Como
dito anteriormente, nos nossos experimentos, o controterdperatura € um procedimento
sensivel, de forma que temos uma incerteza de aproximada®@¥b no valor de densidade
estimada e essa incerteza n&o é considerada no model@teoric

Experimento

16 |

-1
Aw shift(cm )

- 0005 0010 0015 0.020
0 (rad
08 | (rad)

-1
Aw shift(Cm )

002 004 006
0 (rad)

Figura 4.18 Célculo do deslocamento da ressonancia de trés fétons em funcaoulio dagruzamento
entre os feixes incidentes, para uma densidadé\fixal x 10 cmi ! e coeficiente de auto-alargamento
B —21x1012MHzcnd.

2m

Logo, precisamos verificar 0 quanto que a incerteza na dstarda densidade pode ser
critico para o acordo entre experimento e teoria, isto éptengdo do parametfd. Para isso,
calculamos o deslocamento da ressonancia de trés fotonsneaofdo angulo de cruzamento,
para duas densidades diferenfds= 1,3 x 10'°%; N = 0,6 x 10'°, o que é mostrado na figura
4.19. Essas densidades correspondef3@ no valor da densidade estimada para o resultado
experimental considerado. Nesse grafico, cada ponto éaésulo ajuste gaussiano de um es-
pectro calculado, e a curva continua representa um ajust@ @guacao 2.51. Encontramos os
valores da constante C, para as duas densidade considétadds3 x 101 N = 0,6 x 10%°,
como sendo, B x 107° e 32 x 1072, respectivamente. O valor encontrado para a densidade
mais baixa dentro do limite de incerteza é bem proximo dorvatperimental, de forma que
podemos afirmar, considerando os erros associados a eaimiatdensidade, que os valores
Creo e Cexp apresentam uma boa concordancia e que a densidade reticmosmresultados
experimentais pode ter sido superestimada.

Nesse capitulo, mostramos que a forma mais adequada paserg@e do sinal gerado de
mistura de quatro ondas, consiste no calculo detalhadospes®os de excitacdo. A partir dos
espectros, os efeitos associados ao alargamento dasdspexrais se tornam mais evidentes,
assim como sua influéncia em outro aspectos, como na inselesitbs picos associados as
ressonancias de dois e trés fotons e nos efeitos de deslaicame

No proximo capitulo, vamos apresentar a montagem e camaig@o de uma armadilha
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Figura 4.19 Célculo do deslocamentdwspis;, para trés diferentes densidadés: 0,6 x 10'%; N =
6,5x 10 eN = 1,3 x 10 (circulos) e ajuste com a equacio 2.51 (linhas continuas).

magneto-o6tica, assim como a preparacao para a realizagéim égperimento preliminar de
mistura de quatro ondas em atomos frios.



. 82
CAPITULO 5

Armadilha Magneto-Otica

Nestecapitulo,descrgemosa montageme caracterizacadale umaarmadilhamagneto-ética
(AMO) ematomosde Rb. Vamosdescreer a preparacaalo sistemgpararealizarum experi-
mentode misturade quatroondasem atomosfrios. Esseé um experimentopreliminar cujo
objetivo é nos familiarizarmoscom o aparatada AMO, parano futuro utilizar a armadilhano
estudodainteragacentreatomosmuito excitados.

5.1 Principios de funcionamentode uma AMO

As armadilhagnagneto-6ticasé a principal ferramentanaobtencéale umaamostrade ato-
mosfrios, comaplicac6esjuevao desdea metrologiaatéa computacaauantica[90]. Expe-
rimentosutilizando &tomosfrios se beneficiamda movimentagdaeduzidados atomos,onde
0s mecanismosle alaigamento,como o efeito Doppler de seggundaordem,podemsercom-
pletamenteeliminados.Essascaracteristicapermitema comparacadalireta entreteoriae ex-
perimentosemnecesariamenteconsideraia distribuicdo de velocidades. Essessistemassao
muito utilizadosparao estudode processosle interacacatdmica,que é o nossoobjetivo, in-
clusive envolvendoatomosde Rydbeg [91, 19]. Assim,visandoa realiza¢dale experimentos
parainvestigarefeitosde interacacentreatomosmontamosumaarmadilhamagneto-oticana
configuracagoropostapor Raab[92], ondetrés paresde feixes contrapropagntesem uma
frequénciaespecificadoresponsawis peloresfriamentaosatomospresentegmumacélula
contendovapordeRh. O aprisionamente feito a partirdeum campomagnéticanaconfigura-
cdoanti-Helmholtz cujo gradientedirecionaos atomosparauma pequenaegiao no centroda
célula,ondeo campoé nulo.

Considerandgueum atomoabsore um féton de enegia ficaj = E;j — E; e momentorik,
ele é excitadoparaum nivel de enegia E; e seumomentomudaparapj = pi + 7k, onde Bj
e pBi sdoos momentos final e inicial do atomo,respectramente. Essavariacdono momento
do atomoé chamadade efeito de recuoético e ocorrede forma semelhanteno processale
emissaoporémsubtraindoo momentodo foton. No casode fotonsemitidosaleatoriamete,
a médiatemporaldo momentotransferidoterde a zero. Ja parafotons absorvidosgodosna
mesmadirecdo,0 atomosofreumavariacaode velocidade Av = %‘ paracadaevento,onde
M é a massado atomo. Apesarde essavariacdoser muito pequenagdevemosconsideraro
efeito acumulatvo, quando um atomo permaneceum certo tempona presencale um laser
ressonante&eom uma determinadaransicdoatémica. Nessecaso,ocorremvarios ciclos de
emissace absorca, e o efeito de recuoprovocaumaefetva modificagcdona velocidadedos
atomos Paraqueessanodificacacsignifiqueumadiminuicdonavelocidadeprecisamosjueo
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Figura 5.1 Esquema do processo de resfriamento. Representacao do efeito dm roagnpético nos
niveis atbmicos e polarizacdo dos feixes .

atomo absorva preferencialmente fé6tons com momento nmlearantrario ao seu movimento.
Isto €, queremos que a probabilidade de absorcao seja naaék-p < O do que par&-V > 0,
0 que ocorre quando sintonizamos o laser abaixo da frequéaaiessonanci@§|.

Devido ao efeito Doppler, para os atomos que se movem com ateetnada velocidade
os feixes de resfriamento apresentam diferentes frecagriessas frequéncias podem se apro-
ximar ou se afastar da ressonancia, caso o feixe esteja moasentido ou sentido oposto da
velocidade do atomo. A forca que os feixes aplicam nos aténuwsa forca de espalhamento,
que é funcdo da dessintonia entre a frequéncia do laserda ressonanciay, considerando
a variacao devido ao efeito Dopplén. A dessintonia € definida comd= w — wy £ kv, de
forma que podemos escrever a amplitude da forca de espait@owmo:

o
Fesd0) = hk-—>= 5.1
8) =k — iz (5.1)
onderk € o momento do foéton eé a intensidade do feixésy € T correspondem, respectiva-
mente, a intensidade de saturacéo e a largura natural deciiarconsiderada.
Matematicamente, a diferenca de amplitude entre as fopteadas em um atomo devido
aos feixes copropagantes e contrapropagantes a sua eele&d

Fresultante= Fesg(@ — wp — KV) — Fesg(@ — ap +-KVv) | (5.2)

onded é escrito de forma explicita para diferenciar as forcasdiex0s feixes co- e contrapro-
pagantes a velocidade do atomo.
No limite de baixas velocidades podemos reescrever a fesgdtante como:
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oF oF
Fresultante™ Fesg(@ — ap) — kv o"'(ijp_ Fesp(w_wo)_|_kvﬁ_e£p
Ve (5.3)

Assim, essa diferenca nas forgas devido ao efeito Dopplé per representada como:

Fresultante= —QV (5.4)

Esse resultado mostra que a forca de troca de momento deyidgssdo de radiacdo é
uma forga do tipo dissipativa. Na armadilha magneto-otiedrés pares de feixes contrapro-
pagantes, incidentes nas dire¢c8ey e z, sdo originados do mesmo laser. De forma que nas
trés direcdes, uma forca dissipativa provoca a diminuigieedocidade dos atomos, o que
caracteriza o estado de melaco 6tico.

Porém, essa forca ndo gera uma regido preferencial parasgé@mos figuem armadi-
Ihados. Para isso, € necessério escolher corretamentarizaofio dos lasers utilizados no
processo de resfriamento e adicionar ao sistema um campeétay Esse campo magnético
gera uma diferenca nas forcas de espalhamento, de formafouga aesultante sera responsa-
vel pelo efetivo confinamento dos &tomos.

Figura 5.2 Representacdo gréafica da regido de confinamento.

Na figura 5.1 podemos ver esquematicamente o processo damesfto que ocorre em
cada uma das trés direcbes. As duas setas horizontaiseefa@sos lasers de resfriamento,
que na direcdorz possui polarizacdo ™ e na direcdo-z possui polarizacdo—. Para uma
transicdo entre os nively; = 0 e Fe = 1, precisamos considerar o efeito Zeeman, devido a
presenca do campo magnético, que levanta a degeneresdés@atados. Seguindo a repre-
sentacao da figura 5.1, quando um atomo se desloca na dirggamnivelm: = —1 se torna
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ressonante com o feixe~, forcando o &tomo para a direcda. Da mesma forma, se 0 atomo
se desloca na direcédez, o nivelmg = +1 se torna ressonante com o feixé, forcando o
atomo na direcao contraria;z. Essa dinamica ocorre na trés direcdes; e z, gerando um
espaco de confinamento na regido de cruzamento entre ostgaf@ges contrapropagantes,
como mostrado na figura 5.2.

Para descrever esse processo matematicamente, podemgmiac o deslocamento de
frequéncia devido ao efeito Zeeman na equacéo 5.1, da forma:

Fresultante= Feas;(w— kv—(ao+B2)) - Fe%;)(w‘F kv— (wo—B2))
dFesp_I_ZBZaFesp

~ —2k
v dw Jw

. (5.5)

O termowy + Bz corresponde a frequéncia de absorgéo ressonante paraigdofiM; =
+1, e wp — Bz a frequéncia de absorgéo ressonante para a trandiéde= —1, ambos na
posicdo z. O deslocamento Zeeman para uma determinadagasigdado por:

S gus dB

Bz= TEZ’ (5.6)
ondeg é o fator de Landé, que nesse caso equivalge a g € o magnéton de Bohr.
Podemos entéo calcular a forca total em uma AMO, da forma:
aFesp C(B
Famo = —2K k — —qv— 7. 7
AMO % £ (kv+ B2z) av " z (5.7)

Esse resultado mostra que o efeito Zeeman na AMO da origenadarga do tipo restau-
radora, com uma constante de mola igu%ﬁa

Assim, os atomos neutros em uma AMO estdo sujeitos a umadaggtem carater restau-
rador e dissipativo, ou seja, esta forgca deve agir como emsgitador harmoénico amortecido.
Os atomos devem desacelerar e parar em um poc¢o de poterazdaftico, localizado no centro
da célula.

A seguir vamos descrever o procedimento de montagem e earacfio de nossa armadi-
Iha magneto-6tica que segue o principio de funcionamentfoome apresentado.

5.2 Montagem da armadilha magneto-otica

A armadilha montada por nés € formada por uma camara de Viégaaa a uma bomba i6nica
Startcellda Varian, que mantém a pressao entre?¥10° Torr. Os atomos séo introduzidos
por um sistema de dispense®d], acionado por uma corrente elétrica da ordem de 8 amperes.
Na figura 5.3, apresentamos uma fotografia da montagem mgueal da armadilha magneto-
Otica. Nessa figura podemos identificar a célula que contédtonsos de Rb, a bomba ibnica
responsavel por manter o vacuo na célula, as bobinas qua gecampo magnético na con-
figuragdo anti-Helmholtz, e os colimadores de feixes. Pararadilha utilizamos dois lasers
de diodo, onde montamos, desde a cavidade até o contralénétet de temperatura e cor-
rente. Um dos lasers € responsavel pelo processo de resfitiam 0 outro responsavel pelo
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ks, Colimadores de fesxes de [aseur’?

Figura 5.3 Fotografia mostrando a montagem experimental da AMO.

rebombeio. Nossos lasers de diodo séo do tipo DL7140-2@LSadyo, comprados da Thor-
labs, com comprimento de onda de aproximadamentaif@dequado para a transigag do
8’Rh. Como esses lasers apresentam uma largura de linha da ordeltiz n&o foi preciso
trabalhar com uma cavidade externa, de forma que a sint@uzafeita através do controle da
temperatura e da corrente aplicada no diodo.

Na figura 5.4 mostramos o esquema de montagem para contrideetale resfriamento.
Logo na saida do laser temos um isolador otico ddB0da Isowave, para evitar reflexdes de
retorno para o diodo. Com uma lamina de microscopio uma pecquette do laser é refletida
para um experimento de absor¢éo saturada, o qual € utilizado ferramenta de sintonizacao.
A maior parte do laser é direcionada para um modulador adisto, do qual a primeira ordem
€ alinhada em um amplificador Boosta, da Toptica, cuja efi@énhda ordem de 180%. Esse
amplificador possui um sistenf@ber dockque acopla o feixe de saida em uma fibra otica. A
ordem zero do modulador fica disponivel para uso em expetaseu como feixe de alinha-
mento. Um esquema semelhante, mas sem o amplificador, é ns#aker de rebombeio.

Na figura 5.5, apresentamos o espectro de absorcao satuuadaregido de varredura de
aproximadamente &Hz Nesse resultado, podemos identificar quatro vales camegntes
a resposta da absorcao linear, devido as ressonancias doamsisdes d6’Rbe 8°Rb. Em
cada um desses vales, é possivel identificar os picos degdbsaturada, correspondentes aos
estados da estrutura hiperfina de cada transicao.

As duas caixas destacadas, identificadas como (a) e (b) na fidy correspondem as tran-
sicoes dd”Rbdesdng =2 ey = 1, respectivamente. Na figura 5.6, apresentamos estas duas
transicbes mais detalhadamente, onde podemos identigaicos de cada transicdo. Com
esse resultado, podemos diminuir a regido de varredurairdtdizar um Unico pico, ou seja,
até que o laser esteja sintonizado em uma transicao espetifédtomo. Para evitar flutuacées
em torno dessas posicdes de ressonancia devido as pedeslzizambiente, como mudancgas
de temperatura, é preciso utilizar um circuito eletréniomcsinal de retroalimentagéo para
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Figura 5.4 Esquema de montagem do laser de diodo utilizado para resfriamento dos atoAldS.

travar os lasers nas linhas especificas. Em nosso expeoinaéhzamos dois desses circuitos,
montados em nossa oficina eletrénica, cujo sinal de retnealiacdo vem da prépria absorcao
saturada.

No esquema representativo, mostrado na Fig. 5.1, coneidsrama transicdo de um sis-
tema de 2 niveis, porém o atomo de Rb possui estrutura eledrbeim mais complexa. Por
isso, utilizamos, no processo de resfriamento, transic@@sas cujo comportamento € se-
melhante a um sistema de dois niveis real. Na Fig. 5.7, apieeses 0s niveis atbmicos do
istopo 87 do atomo de Rb, onde a seta vermelha indica a téansiclica,Fg = 2 — Fe = 3,
escolhida para sintonizar o laser de resfriamento. De\ddiiv@rsas caracteristicas do sistema,
como a largura de linha dos lasers por exemplo, essa transég@é perfeitamente fechada,
isto €, alguns atomos podem decair para o eskgde 1 e entrar em ressonancia com outra
transicdo. Assim, precisamos de um laser, denominado desezbombeio, sintonizado na
transicdoqg = 1 — Fe = 2, mantendo a maioria dos atomos na transi¢éo ciclica. Bseeé
representado pela seta azul, na figura 5.7.

Especificamente no nosso experimento, ndo sintonizamessi¢éo ciclica diretamente.
Utilizamos um modulador acusto-6tico (MAO) de 20®1z para modular a frequéncia do laser
de diodo, 0 que gera uma separacao espacial entre a ordemagproneira ordem de difracao
do MAO. Esse modulador é representado como MAO-1, na figdraS&intonizamos o laser
de diodo na frequéncia da transicBp= 2 — Fe = 1&3, onde 1&3 representa crossover
entre os estado’: = 1 e = 3. A primeira ordem do MAO-1, apresenta uma frequéncia
200MHz acima da frequéncia do laser de diodo, de forma que a primelsan sintoniza uma
frequéncia 10MHz abaixo da transicao ciclickg = 2 — Fe = 3. Essa é a condi¢éo necessaria
para o resfriamento, como discutimos na secao anterioseevasor de dessintonia é tipico dos
experimentos em metais alcalinos.

A primeira ordem do MAO-1 é amplificada e a saida conectadaafibra 6tica como
mostra a figura 5.4. O feixe de laser amplificado que sai pala @lividido em dois feixes
na proporgcédo de 70% para os eixosy, e 30% para o eixa. Esses feixes sdo acoplados
em fibras 6ticas que mantém a polarizacao linear dos feixdeix® de menor intensidade é
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Figura 5.7 Niveis atbmicos do atomo de Rb e representacéo dos lasers de resfriamedrgmbeio.

conectado diretamente no colimador correspondente aelk® feixe mais forte passa por
um divisor de feixes (de 50%), e cada metade é conectada iatadolr referente aos eixos
ey da armadilha. Nesse mesmo divisor de feixes introduzimaser lde rebombeio, para que
ele incida na AMO, juntamente com o campo de resfriamentcenas, x ey. Na saida de
cada colimador fixamos um placa Qe para garantir as polarizacdes ou o~. A poténcia
média dos feixes que chegam na célula a partir dos colimaéade aproximadamenten®/\.

ApOs a otimizacdo do sistema, foi possivel visualizar a muagmica a olho nu, como
mostrado na fotografia da figura 5.8.

5.3 Caracterizacao da armadilha magneto-otica

Uma primeira medida de caracterizacdo da AMO consiste amarsd fluorescéncia total emi-
tida pela nuvem. Para isso, posicionamos uma lente de distfacal 10cm numa distancia
proxima da nuvem de forma que o maximo de fluorescéncia éreajotie coletado por um
detector, modelo PDA36A da THORLABS. A partir do tamanho dadgenalculamos o an-
gulo sdlido de emissao de fluorescéncia, da ordem @é ¥ (esferorradiano) e estimamos a
guantidade total de fluorescéncia emitida pela nuvem.

A quantidade total de atomos na armadilha é dada pela patéal emitidaR, dividida
pela energia de cada fétoB;, e multiplicada pela taxa de espalhamento dos atdraia
forma:
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Figura 5.8 Fotografia mostrando a nuvem atémica.

R-R
=E

A poténcia total é estimada como a poténcia da luz emitidamelem de atomos em todas
as dire¢des, o que € feito em funcdo do angulo solido detaduipela lente de detec¢do. A
energia de cada foton é definida coﬂﬁoondeh € a constante de Planaka velocidade da luz
e A é o comprimento da luz incidente na armadilha. Ja a taxa déhaspento é determinada
pela equacao/pl:

N (5.8)

_ Ty o
1L+ (32 9
Is T\T
ondel € a largura natural da transi¢ca@p¢ a dessintonia do laser com a transicao cicliéaa
intensidade dos lasers considerando os trés eixos demo@dd s € a intensidade de saturacao
da transicdo. Assim, estimamos que conseguimos armadihardem 18 atomos na nossa
armadilha, quando otimizada.

Outra forma de caracterizacdo € medir a evolucdo temporfiliai@scéncia emitida pela
nuvem eletronica, durante o transiente em que a armadilhaedghida ou esvaziada. Com
isso podemos estimar o que chamamos de 'tempo de preentbinger® € o tempo necessario
para armadilhar o nimero total de atomos, N. Para isso, nosdirfluorescéncia da armadilha,
assim como na medida anterior, porém, com o0 campo magneidtamente desligado. Como
podemos ver na fig. 5.9, assim que o campo magnético € ligdtimrascéncia aumenta até
chegar no valor maximo.

Sabemos que a intensidade medida € proporcional ao niméatordes presente na nuvem
e que este numero de atomos evolui da forfr [

N = Np [1— exp(_(tr_to)ﬂ , (5.10)
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ondeNp € o numero de atomos no inicio do processo de captar@dogempo de preenchimento
caracteristico.

Com o resultado da equacao 5.7, podemos efetuar um ajustmteamrmedida de fluores-
céncia em funcdo do tempo, o que é representado na fig. 5.9rpelavermelha continua. A
partir do ajuste encontramos um tempo de preenchimentordgiaq@damente ,.B segundo,
comparavel a outros experimentos com metais alcali@gs [

Fluorescéncia (unid. arb.)

0 ‘ 2 ‘ 4 ‘ 6 ‘ 8
Tempo (segundos)

0,0l

Figura 5.9 Medida da fluorescéncia em funcdo do tempo e ajuste tedrico para o tenppeetehi-
mento,7 = 1, 3 segundos.

Apés a caracterizacdo da armadilna magneto-o6tica, ina@sametapa de alinhamento e
controle dos lasers para o experimento de mistura de quadiasem atomos frios.

5.4 Mistura de quatro ondas em atomos frios

Atualmente, MQO degenerad@d’] ou ndo-degenerada em AMO tém sido utilizadas para ana-
lisar e quantificar o movimento dos atomos em redes Otl oy investigar a dinamica dos
atomos em baixas temperatur@9§][

Visando obter um melhor dominio do sistema, decidimoszaalim experimento prelimi-
nar, que consiste na obtencao do sinal de mistura de quates @legenerado, envolvendo os
estados 5, € Fs)5.

Na figura 5.10(a) mostramos um esquema representativo @oigxgmto, onde dois feixes
em 780nm sao focalizados na nuvem atémica e incidem na amostra falonam angulo
de aproximadamentée Entre eles. Os dois feixes sao originados da ordem zero do-MAO
representado na figura 5.4. No feixe 1, utilizamos um espe® que o feixe volte na mesma
direcé@o de incidéncia mas em sentido contrario, e introdogino caminho desse feixe uma
placa de"z, formando uma configuracao de conjugacao de fase. O sinal@® ¥lgerado
na direcdo de casamento de fase, que nesse caso, é a dirdege®docidente 2, porém em
sentido contrario. Os dois feixes incidentes e o feixe damet possuem a mesma frequéncia
w1, € a frequéncia do sinal MQOw, = wy — w, + w3. Como todas as frequéncias de excitacado
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Figura 5.10 (a) Esquema experimental para a MQO em armadilha magneto-Gtica (b) RepgE®
das transi¢c@es envolvidas no experimento de MQO degenerada, enilbamaagneto-o6tica

séo iguaisuy = wy, 0 que caracteriza uma mistura de quatro ondas degenerssapicesso
é representado na figura 5.10(b), onde a e b representanads®&, /, € 33/, do atomo de
Rb.

Outro ponto importante que deve ser considerado nessedipapkrimento € a sincronia
entre os lasers de resfriamento e os lasers envolvidos marange quatro ondas. Os lasers de
resfriamento sdo sintonizados em uma determinada trandosgatomos de Rb, como indicado
na figura 5.7. Assim, para realizar a mistura de quatro orépseciso desligar os lasers de
resfriamento, incidir os feixes de excitacdo da MQO, e aelig resfriamento, porém esse
procedimento deve ser rapido o suficiente para que os atoomtiswwem armadilhados. Para
iSS0, N0sSso sistema experimental segue um esquema em qurécartader de diodo é dividido
para ser utilizado para resfriamento e para a MQO.

Utilizamos o feixe de ordem zero do MAO-1 no experimento detuna de quatro ondas e
um segundo modulador acusto-6tico (MAO-2) de MIfz € alinhado com esse feixe em dupla
passagem, gerando uma primeira ordem com um deslocamenftegméncia de 220MHz
acima da frequéncia de sua ordem zero. Assim, a primeirarodieMAO-2 é sintonizada
8 MHz acima da transicao ciclica de interedsg= 2 — Fe = 3, e devido a dupla passagem
podemos fazer uma varredura deMblz em torno da frequéncia principal.

Nesse processo de ligar e desligar os moduladores, quand¥eIMesta ligado pratica-
mente toda a intensidade é transferida para a primeira oreseja, para resfriar os atomos
e preencher a armadilha magneto-6tica. Quando o MAO-1 est@gddo, toda a intensidade
esta na ordem zero, e entao precisamos ligar o MAO-2 patiaaealmistura de quatro ondas.
Assim, o MAO-2 deve ter um ciclo contrario do MAO-1, isto é, &\B}-2 precisa estar ligado
enguanto o MAO-1 estiver desligado.

Montamos, entdo, um circuito de sincronia, que controlaais hoduladores simultane-
amente. Com esse circuito é possivel controlar o intervaleigpo em que o MAO-1 fica
desligado (a armadilha fica desligada), e também o intedeatempo entre desligar o MAO-1
e ligar o MAO-2. Na figura 5.11, apresentamos um esquema dgsteenvolvidos neste pro-
cesso. Nessa figura, a linha azul representa o laser de reimmbe fica ligado durante todo
0 processo. A linha vermelha e preta, descritas como resfnito e MQO, indicam o processo



5.4 MISTURA DE QUATRO ONDAS EM ATOMOS FRIOS 93

Rebombeio: —— Resfriamento(MAO-1): —— MQO (MAO-2):

ON

ON
OFF
i [on
1

OFF :
1
Y |
=0 1
e — tempo
D t2 1 —p

Figura 5.11 Esquema temporal do ciclo de liga e desliga dos moduladores acusto-o6ticos.

de ligar e desligar dos moduladores 1 e 2, respectivamentem@ot;, representa o atraso,
intervalo de tempo entre deligar MAO-1 e ligar MAO-2, e o tentp representa a janela de
deteccdao, intervalo de tempo em que MAO-1 permanece ddsligBrecisamos determinar
guais os valores dg et, sdo adequados para 0 experimento.

Na figura 5.12, observamos a medida da fluorescéncia da dinaackgneto-otica junta-
mente com o sinal de sincronia do MAO-1 (equivalente a linkranelha na representacéo da
figura 5.11). Nesse resultado, vemos que quando desligapras@ro modulador (o sinal de
sincronia vai a zero) a intensidade da fluorescéncia calaapgnte num intervalo de aproxi-
madamente 10@xs, e depois se mantém flutuando em torno de um valor muito pequen
MAO-1, e consequentemente o resfriamento, € religado afpom§ e a fluorescéncia retoma
sua intensidade inicial quase que instantaneamente,andstque 0s atomos permaneceram
armadilhados durante o tempo de desligamento. O circuisiradeonia nos permite variar o
atrasos, entre 100 e 450s, e a janela de deteccép, entre 650us e 2ns De acordo com
o resultado mostrado na figura 5.12, podemos definir o iltedeamedida do sinal de MQO,
dentro deste intervalo de ®ms ja que nesse tempo os atomos ainda estdo armadilhados. E o
atraso necessario para ligar o MAO-2, como sendo no minirdqu&Q0para evitar o transiente.

Todo o esquema experimental discutido neste capituloyimd o posicionamento dos
lasers de excitacdo para o experimento de MQO, ja foi reldizan nosso laboratorio. Atu-
almente, estamos trabalhando na otimizacdo do sistemaeszde do sinal de MQO. Além
disso, como vamos realizar o experimento no dominio da &necje, também € necessério oti-
mizar a frequéncia de varredura do laser de excitacdo damamide quatro ondas, em torno
da transicddy = 2 — Fe = 3, para melhorar a visualizagéo do sinal. Com esse expe@ment
esperamos obter a experiéncia necessaria com o aparatmadilaa magneto-ética. O que
significa, controlar a estabilizacdo da AMO e otimizar o pssD de sincronia, nos familiari-
zando com os tempos envolvido no sistema. Essa experiépsigeécial para a realizagédo de
experimentos mais complexos, por exemplo, envolvenddagdd com diferentes frequéncias.
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Figura 5.12 Medida da fluorescéncia da armadilha magneto-6tica juntamente com siaddais do
modulador acusto-6tico.
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ConclusGese perspectvas

Nestetrabalhoinvestigamoso sinal de misturade quatroondas geradoem umaamostrade
vaporde rubidio ervolvendoressonanciade dois e trésfétons. Com o mesmasistemaexpe-
rimentalconsguimosestudamasressonanciade doisfétons,envolvendoestadogle Rydben,
nl,comn=14—20el = soud, o quesignificaaproximadament&5 estadosAs ressonancias
de trésfétonsenvolvem os esados6P; , € 6P, ,. A patir dosespectrosie excitagdo,onde
apresentamaosintensidadelo sinaldeMQO emfuncdodadesintoniacomo laserde corarte,
estudamosaregostadevido asdiferentegessonacias.As propriedadeslo sinalgeraddoram
investigadasem funcdoda densidadetdémicade 10** a 10'® cm—2 e emfuncdodo angulode
cruzament@ntreosfeixesde excitacao.

Calculamosa intensidadedo sinal geradode misturade quatroondasutilizandoo forma-
lismo damatrizdensidade paraobterumaexpressa@naliticaparao campogeradojncluindo
efeitosde propa@caoe casamentale faseadotamas um tratamentgerturbatvo comrelacao
aintensidadaloscammsincidentes.Em nossoexperimentopodemosexcitar asressonancias
seletvamente tornandopossiel analisara relacaode intensidadeentredif erentesestadosie
Rydbeg e verificarqueessaelacdadependeéantodo momentadedipolo dastransicbesjuanto
daproximidadecomos estadosntermediarios.

Coma comparacaertre teoriae experimentoyimos a necessidaddeincluir a contribui-
caodosdiferentescaminhosguanticosparacadatransicécestudadae pudemosanalisarqual
€ a contribuicdorelatva dessesaminhos Verificamosgue,envolvendoos estadosie Rydbeg
nd comn = 16,17 e 20, os caminhosguanticosernvolvendoos estadosntermediaios 5P, e
6P3,, dominama probabildadede transi¢cao,de forma que a contrituicao de outrosestaas
intermediarios 5P, , e 6P, 5, € despreziel. A contrituicdo desesniveis intermediariosna
intensidadealo sind geradanasressonanciasmquestaa deaproximadament&%. Japam 0s
estadosleRydbeg comn = 15,14, todososestadosntermediarioconsideradoSP, /5, 5P 5,
6P/, e 6P, contrituemde forma semelhante nao podemserdescartadosDe forma que,
considerando nivel intermediariomais distante 6P, aintensidadelospicosassociadoaos
niveis 14d e 15d apresentanum ganhode 50 e 5 vezes,respectramente. Essegganhossao
essenciaiparaexplicar arelacaodeintensidadegnte diferentesestalosde Rydbeq.

Essedatorespodemser entendidosconsiderandajue a contrituicdo de cadacaminhoé

. ~ . . . Hndep; 7 .,
associada umarazao entreo momentode dipolo e a dessmtonla,A"Tpl‘, ondend é o nivel

deRydbeg e j =1/20u3/2. Sabemogue Hndepy , ~ 10 x Hndep, , € asdessintorasforam
relacionadasatabela3.2. Assim,podemogerificarqueparao estaddl5d asrazdesreferentes
aosestados$P; , e 6P, /, saoaproximadamentiguais,enquant@ueparao estadod4darazao
relacionadaomo estaddbP; , € quases vezesmaior quearazaorelacionadaoestadbP, .
Outrofatoimportanteé quea relacaode intensidadeentreos picosassociadososniveis 15d
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e 17, pode ser invertida se desprezarmos a contribuicdo dointeemediario mais distante,
6Ps).

Ainda em relacdo as ressonancias de dois fétons com os sstadRydberg, comparamos
a largura dos picos no perfil espectral e verificamos que @awes incluir um fator de alarga-
mento das linhas. Introduzimos uma taxa de relaxacao quendepinearmente da densidade
atdmica, obtendo um coeficiente de auto-alargamento denaidé?—T =2,1x10"2MHz cn?.
Associamos esse alargamento as colisdes entre atomos devBlveado um atomo no estado
de Rydberg e outro no estado fundamental. Porém o grandeeratontrado para o coefici-
ente de auto-alargamento indica a contribuicdo de outaxepsos como ionizacao associativa
e processos demixing. A introducéo dessa dependéncia para a taxa de relaxacéssten-
cial para descrever o comportamento das linhas espeabraig @ensidade atbmica, tanto em
relagéo a largura de linha, quanto em relacéo as intensidimeestadosd e (n+ 2)s, para
n=1516e17.

Esses resultados relacionados as ressonancias de dais fotam publicados na revista
Journal of the Optical Society of America[ B0Z:

N. R. Melo and S. S. Viannalwo-photon resonant forward four-wave mixing in rubi-
dium vapor involving Rydberg states J. Opt. Soc. Am. B31, 1735-1740 (2014).

Analisamos o sinal de MQO em duas configuracdes especificiasear e de feixes cru-
zados, entendendo que tipo de efeitos cada uma delas apregepartir do resultado das
equacgdes de Maxwell, pudemos entender dois efeitos immtestaue ocorrem na posicao da
ressonancia de trés fétons: i) uma saturacao da intensttageo quando estamos na con-
figuracdo colinear e no limite de alta densidade, que assosiao efeito de interferéncia
destrutiva discutida no capitulo 2; e ii) um efeito coopecatie deslocamento em frequéncia,
gue depende da densidade atdmica e do angulo de cruzamaetosfeixes.

O efeito de interferéncia destrutiva foi investigado emcimda densidade atbmica, para
diferentes frequéncias de sintonizacdo dos lasers ineisleam torno da posicédo de resso-
nancia de trés fotons. Mostramos que, na regido de densidageestamos trabalhando, na
posicao da ressonéancia por trés fotons o sinal ja apresantacio. Indicando que o efeito de
interferéncia ndo pode ser desprezado na descricdo dalsihfO gerado.

Em relacéo ao efeito de deslocamento em frequéncia, com elmiottoduzido no capitulo
2 pudemos analisar esse deslocamento em funcéo da densidadea e do angulo de cruza-
mento entre os feixes incidentes. No limite de angulos peogiebtivemos uma dependéncia
simples do deslocamento em frequéncia dhna qual descreve muito bem o comportamento
experimental.

A etapa final deste trabalho envolveu a montagem e caraatéonzde uma armadilha
magneto-otica de atomos de Rb. Toda a parte de instrumentaci@ndo montagem dos laser
de diodo para resfriamento e rebombeio, montagem do @rdeittravamento em frequéncia
dos lasers, circuito de sincronia para os moduladores@otisbs e montagem da camara de
vacuo, foi realizada durante o periodo de doutorado. Caizateos a AMO, encontrando um
nimero de atomos da ordem deé 16 um tempo de preenchimento da ordem des] valo-
res semelhantes aos encontrados em outras armadilhasmtes&tralinos. Nossa armadilha
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magneto-otica apresenta uma boa estabilidade, chegamtmanecer estavel por um periodo
de aproximadamente meia hora, com pequenas flutuacdes resflé@oncia, o que € ideal para
realizacao dos experimentos. Iniciamos a preparacéao @aliaar o experimento de MQO em
atomos frios, o que inclui o alinhamento dos feixes de eg&da a otimizacdo dos parametros
de varredura. A realizac@o desse experimento preliminsgeneial para a nossa aprendizagem
sobre a AMO, e nos dara experiéncia para a execucao de expéosmais complexos.

Nossa perspectiva é utilizar a armadilha magneto-otica@stighos de experimento. Pri-
meiro envolvendo um laser Ti:safira pulsado, com o qual védseealizados experimentos da
interacdo do laser de fento-segundos com atomos de Rb em lutead=évapor. A ideia é uti-
lizar esse laser na armadilha magneto-ética para investigapectroscopia de alta-resolucéo.
Segundo, pretendemos utilizar um laser no azul, da Toptma, comprimento de onda de
480nm e poténcia média de 58W, para realizar experimentos de mistura de quatro ondas.
Diferente da MQO realizada em vapor, nds ndo vamos fazer tamsi¢édo de dois fétons. Va-
mos usar o laser de resfriamento da AMO, para fazer uma¢&mS — 5p, e com o laser no
azul vamos fazer uma transi¢dp 5 nl, ondenl é um estado altamente excitado cony 55,
el =d ous. Utilizando o laser de resfriamento para induzir o decatmép — 5s, o sinal de
MQO sera gerado na frequéncia da transicfe-Bil. Assim, podemos utilizar esse processo
nao-linear para investigar a interacédo entre a&tomos mxditaelos.
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Calculo da parte angular doselementosda matriz
dedipolo elétrico

Nesteapéndicenostramo® procedimentgaracalculara parteangulardoselements dama-
triz dedipolo elétiico, ou o coeficientedeClebstiGordan associad@ transicaoconsiderando
0 acoplamentapin-orbita.

De acordocom a expressagaraa polarizagdanacroscépicanduzidano meio, dadapela
equacad.18, vemosque os elementosle matriz da transicdo,devem sertratadoscomo um
produtode quato elematos de matriz do operadordipolo elétrico, QY, como mostradona
equaca®.19,daforma:

QaiQibliba 1y (a|Qy*|b) (b|QP[i) (I{Q[ ) (' [QY[a) | (A1)
b,i,n’

ondeb, a, ', correspondenaosestadosda figura2.1, e i = 16d ou 18s. Cadaum desses
elementopodeser escritoutilizandoos simbolos3j e 6], daseguinteforma:

000

171\ (I13
{ JJs } ( my g —my >'<n|“er|‘nlll>
(A.2)

onde(nl ||er||W'l") € acomponenteadialdo momentode dipolo. E os coeficientesj (matriz
entreparéntesesd 6j (matriz entre chaves),cujaspropriedadepodemserencontradasare-
feréncia[100], podemserobtidosutilizandoo site de calculosmatematicadesemolvido pela
WolframAlpha[107].

Paracalcularesseslementogemosque consideratodasastransicdegpossieis entreos
niveis atdbmicosenvolvidos no nossoexperimento. Comoexemplo, apresentamosasfiguras
Al e A2 osdiagramaslessapossieistranscdes,envolvendoosestadosiDs , € (n+2)S, o,
respecttamenteparacamposncidentescomaspolarizacéeparalels entresi. Nessasondi-
¢cOesexistemduaspossibilidadeparao processale excitacao(subida) e duasparao processo
de emissaa(descida) definidaspelosestadosntermediarios 5P, ;, ou 5P 5, naexcitagdo,e
6P, /> ou 6P/, na emissao.lssogeraumacombinacaale 4 possibilidadegparacadaestado
de Rydbeg. Paracadauma,o numerode caminhose definidopelonimerode niveis de cada
estadodadopelovalorde (2j + 1), isto €, vamossomarsobretodosos valoresde m;.

Explicitamosa seguir o calcdo doscoeficientegsle ClebsthiGordan, somentgaraos casos
commaiornumerode caminhogossieis,paraosestadosie Rydbeg, 16d e 18s.

(ImylerImy) = (1) 201 GBI T D@ D@ D) L ) .
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Na equacgdo A.2, vemos que o0 primeiro simbojondo depende dmj, assim como o
simbolo §. Esses dois termos s6 dependenh dd, e por isso podem ser calculados indepen-
dente do somatorio. Seus valores estado incluidos no vatoérco que antecede os termos do
somatoério nos resultados que seguem para os estad@s118

Subida

Figura A.1 Diagrama das possiveis transi¢fes por dipolo elétrico, para a polarjzagiela dos cam-
pos incidentes tendo como estado mais excitado o nDgh. Transicdo S/, — 5Py /»(5P3/2) —
16D5/2 — 6P1/2(6P3/2) — 5S_|_/2

1. Célculo do coeficiente deélebschGordarconsiderando o nivel ticomo estado mais
excitado, envolvendo os estadd%p e &P3/,. Nesse caso, temos 12 caminhos possiveis
e as transicoes sao:

58_1_/2 — 5P3/2 — 16D5/2 — 6P3/2 — 5S_|_/2
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Omaalisamgtnge =
s D D0 5 )0 5 1)
(1) (52 8) (0 L 05 L)
(D) (5 A0 A ()
I O B UGE SR S B W ST ) B U SR o b
(DG 5 ),
(F5 )0 ()85 1)
(e )0 )0 5 )0 )
(55 00 )0 (1 51)
(5a1)(5a)(5 ) %)
(50 )0 D)0 (85 )
ST DIQ W DIQ R DG e DE
<581 oller] |5P3/2> <5P3/2|\er] |16D5/2> <16D5/2Her\ \6P3/2> (6 32| er] \581/2>

(A.3)

Resolvemos as matrizes, calculando o valor dos simbqglese®icontramos o valor do
coeficiente d€lebschGordamue corresponde a parte angular dos elementos de dipolo.
Assim, podemos escrever o elemento da matriz de transici@orda:

8
Qss 1605, Q165 ,6Py . HoPy 551, = 7 (551211 [5Ps2) (5P 2 [ler| [16Ds2)
(16Ds)5 |ler|[6Ps/,) (6Ps 2 ler|[5S;5) . (A.4)

O valor do coeficiente encontrad%, corresponde somente ao estad®d6. Para en-
contrar o valor total do coeficiente, que € mostrado na tabélatemos que calcular
também a contribuicéo do estadd]b@z, envolvendo os mesmos estados intermediarios.
A componente radial do momento de dipolo é calculada nuareeate, como descre-
vemos no capitulo 2.
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Subida

m, A2 2 a2

(n+2)S — (n+2)S _
/

12

5| —_—

12

58S

112 -—
——
s, X

112 — —

[ —

Descida

(n+2)s,, —_—— (n+2)S,, ——
6P, / _\‘ 6P, , _A><_
5S1/2 \_ _'/ 58 )ﬁ

Figura A.2 Diagrama das possiveis transic6es por dipolo elétrico, para a polaripacélela dos
campos incidentes, tendo como estado mais excitado o (iivel2)S, ,, envolvendo a transicado

5S;/2 — SP1/2(5P3/2) — 185y, — 6P /2(6P3/2) — 55y )2.

2. Célculo do coeficiente delebschGordarconsiderando o nivel 38&omo estado mais
excitado, envolvendo os estadd b e &P3/,. Nesse caso, temos 8 caminhos possiveis
e as transi¢oes sao:

581/2 — 5P3/2 — 188_]_/2 — 6P3/2 — 581/2
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9551/2]:%881 /29188l 126P3 /2H6P3/2531 /232 1—96 X , ) . ,
(3 (% A1) L)
(a1l 0S5 1)
(1200 )0 )5 L)

s 1 4 5 1 3 5 1 3 5 1 3
E% —11 %})((E Il ;))((; 1—1 %3%;%11 ;)?j (A.5)
tEGE R
R0 ANG N0
G0 D)
(5S,5] i |EE1>3/2> VB 211185, 25 (168, o 6B 5) (6P 2 e 52

Novamente, resolvendo as matrizes relacionadas, temos:

8
Qss, 5185, ,€2188, 6P, , H6P; 555, /, = a1 (5Sy/2ller|[5Ps/2) (5Ps 2 ler|[18Sy2)
(1837 |ler| [6Ps/2) (6P ler][5Sy2) - (A.6)

Para as outras combinagoes, envolvendo os est&dgsdi 6°; », OU mesmo para encon-
trar os valores referentes a situacdo de polarizacao topder, basta eliminar os caminhos
que ndo sao possiveis, devido a auséncia dos niveis assoaiacth determinadm; ou porque
a polarizacdo nao permite a transicao. O resultado dosleslassociados a todas as combina-
cOes possiveis foram apresentados no capitulo 2, nassaébila 2.2.
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Niveisde energia do atomode Rb

As enegiasdosniveisatdmicosdo &tomode Rb relevantesno nossaraballo sGomostradasia
tabelaB.1[73]. Parao &tomoderubidio,aenegiadeionizacdcé Eip, =2 336904 cm 1 [76], e
afrequénciadolaserdelV é93947+0,5cm 1.

Estadonl J Enegiado nivel (cm 1)
14d 3/2,5/2 3300584
16s 1/2 3302811
15d 3/2,5/2 3310242
17s 1/2 33120259
16d 3/2,5/2 3317995
18s 1/2 3319444
17d 3/2,5/2 3324311
19s 1/2 33255039
20d 3/2,5/2 33375516
22s 1/2 33382618

TabelaB.1 Niveisdeenegiado atomodeRb.
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