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RESUMO

O armazenamento de f6tons individuais “ultra banda larga” derivados de uma
fonte baseada em conversao paramétrica descendente apresenta grande potencial para
promover um desenvolvimento significativo no campo da informagado quantica. O
desafio, no entanto, é a incompatibilidade entre a duracdo do féton (ultracurto) e o
tempo de vida longo requerido para a memdria, que se traduzem em faixas de frequéncia
bastante diferentes para os dois sistemas. Essa dificuldade pode ser mapeada para o
problema de como um meio de banda estreita pode absorver eficientemente um pulso
de luz banda larga. Nesta tese, é apresentada uma abordagem detalhada para esse
problema, focando na absorcdo de fétons com ~800 nm, uma escolha comum para
fontes de conversdo paramétrica descendente, por um vapor de atomos de Rubidio
aquecido. Para isso, é empregado um campo de controle intenso para conduzir uma
transicdo sequencial de dois fétons nos 4tomos, juntamente com um campo de sinal
fraco consistentes com pulsos de luz de femtosegundos limitados por transformada
de Fourier. Portanto, é realizada uma descri¢do detalhada mostrando como medir
pequenas absor¢des do pulso do sinal e como melhorar essa absorc¢do através dos varios
parametros do problema. Os resultados sio modelados por uma teoria perturbativa
adequada ao atual regime de absorgéo fraca. O uso sistemético de mascaras espectrais
no pulso de sinal favoreceu o aumento de absor¢do por um fator de ~1,6 em comparacdo
com o pico de absor¢do obtido no regime de pulsos limitados por transformada de
Fourier. Por fim, é fornecido um roteiro com estratégias diferentes para obter absor¢ées

maiores.

Palavras-chave: Fétons individuais. Conversdo paramétrica descendente. Memoria

quantica 6ptica. Controle coerente. Modelador de pulsos.



ABSTRACT

The storage of broadband single photons from a parametric-down-conversion
source is a capability with the potential to foster significant development in the field of
quantum information. A particular challenge to this problem, however, is the mismatch
between the short-lived photon and the long-lived memories, which translates into quite
different frequency bands for the two systems. Ultimately, this difficulty can be mapped
into the problem of how a narrowband medium can efficiently absorb a broadband
pulse of light. Here we present a detailed approach to this problem focusing on the
absorption of photons at 800 nm, a common choice for parametric-down-conversion
sources, by hot vapors of rubidium atoms. For this, we employ a stronger control field to
drive a sequential twophoton transition on the atoms, which is intrinsically broadband,
together with a weak signal field consisting of a femtosecond pulse of light. We describe
then how to measure small absorptions of the signal pulse and how to improve this
absorption through the various parameters of the problem. Our results are modeled by
a perturbative theory suitable to our present weak-absorption regime. The systematic
use of spectral masks in the signal pulse favored the enhancement in absorption by a
factor of ~1.6 compared to the peak absorption obtained in the regime of pulses limited
by transform. Finally, we provide a roadmap with different strategies to achieve larger

absorptions.

Keywords: Single photons. Parametric down conversion. Optical quantum memory.

Coherent control. Pulse Shaper.
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1 INTRODUCAO

A geracao de pares de fétons via processo espontaneo de conversdo paramétrica
descendente (SPDC, do inglés Spontaneous Parametric Down Conversion) é uma técnica
fundamental no campo da éptica quantica (MANDEL; WOLF, 1995), diretamente
responsdvel por grandes avangos na fisica basica e diversas aplicagdes (COUTEAU,
2018), particularmente no campo da informacdo quantica (BOUWMEESTER; EKERT;
ZEILINGER, 2001).

A natureza probabilistica do SPDC, no entanto, impede sua aplicacdo em pro-
blemas mais complexos que exigem escalabilidade, uma vez que a probabilidade de
gerar muitos pares de fé6tons diminui exponencialmente com o ntimero de pares. Uma
provavel maneira de contornar esse problema é armazenar o féton em uma memdoria para
uso posterior, eliminando a necessidade de geragdo simultdnea. Avancos significativos
foram feitos nos tltimos anos no desenvolvimento de memorias quanticas para varias
aplicagdes (LVOVSKY; SANDERS; TITTEL, 2009; HESHAMI et al., 2016). No entanto,
a natureza “ultra banda larga” do féton SPDC, com larguras de banda acima de 10
THz, introduz uma série de dificuldades extras no desenvolvimento de uma memoria

compativel.

O ntcleo do problema é o fato de que as memérias normalmente tém larguras de
banda estreitas, associadas a tempos de coeréncia longos e os fétons ultracurtos obtidos
via SPDC maximizam todos os problemas decorrentes dessa incompatibilidade. Por
outro lado, em 2016, Costanzo et al. (2016) observaram a propagagdo coerente de pulsos
ultracurtos, no regime de fétons individuais, através de um meio atdémico de banda
estreita, medindo sua forte deformacdo. Nesse artigo, os autores sugeriram que essa
observagdo poderia abrir caminho para novas memdorias quanticas de fétons ultracurtos.
Nesta tese, é detalhada uma proposta de armazenamento de f6tons ultracurtos em um
meio atdmico de banda estreita, relatando os primeiros passos no desenvolvimento
de uma teoria capaz de explicar a fisica deste problema e a implementagdo de um

experimento capaz de tornar essa intuicdo possivel.

O processo de armazenamento de informagdes de um pulso curto de luz em
uma memoria de longa duracdo, com largura de banda muito menor que a dos fétons,
é o ponto de partida de qualquer memdria quantica para luz. A abordagem mais
comum para essa tarefa é usar uma transicdo de dois fétons do tipo A entre dois
estados fundamentais, que € intrinsecamente banda larga, com todos os componentes
espectrais do pulso de luz participando do processo. Essa configuracdo pode envolver
um estado excitado ressonante, através dos efeitos da transparéncia eletromagnética
induzida (EISAMAN et al., 2005; CHANELIERE et al., 2005) ou da separagao de
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Autler-Townes (SAGLAMYUREK et al., 2018), ou transi¢des Raman puras (SPRAGUE et
al., 2014; MICHELBERGER et al., 2015). Ao usar ensambles de d&tomos alcalinos para
armazenamento, esta abordagem serd limitada em uma largura de banda tipica de alguns
GHz, determinada pela separagdo entre os estados fundamentais. Para usar memorias
desse tipo com os fétons SPDC, a abordagem mais comum é diminuir substancialmente
a largura de banda fotdnica, inserindo a fonte SPDC dentro de uma cavidade 6ptica de
banda estreita (BAO et al., 2008; SCHOLZ; KOCH; BENSON, 2009; WOLFGRAMM et
al., 2011; ZHANG et al., 2011). O estreitamento da largura de banda de f6tons SPDC
para a faixa de GHz usando filtros passa-banda, também é empregado em memorias
de estado sélido baseadas em estados excitados com uma combina¢do de um amplo

alargamento inomogéneo e uma estreita largura de banda homogénea (CLAUSEN et al.,
2011; SAGLAMYUREK et al., 2011).

H4 alguns aspectos interessantes para serem explorados na implementacao direta
do armazenamento de um féton ultracurto em um estado atéomico de tempo de vida
longo. Primeiro, é possivel explorar a duracdo do pulso (~100 fs) para realizar vérias
tarefas de forma rdpida. Uma vez que a escala de tempo é muito menor do que qualquer
tempo de decoeréncia de sistemas atdmicos, é possivel incorporar técnicas de controle
coerente para manipular a informacdo armazenada (SHAPIRO; BRUMER, 2003). A
primeira abordagem experimental para armazenar fétons ultracurtos (da ordem de
femtosegundos) em memorias de longa duracdo explora transi¢gdes Raman em sistemas
atdmicos ou de estado sélido com grandes separagdes de estado fundamental, na faixa
de THz. Até agora, implementagdes ao longo desta linha foram relatadas em Hidrogénio
(BUSTARD et al., 2013; BUSTARD et al., 2015), diamante (ENGLAND et al., 2015) e Bario
(FANG et al., 2017).

Nesta tese é proposto uma maneira particular para armazenar fétons individuais
ultracurtos em uma amostra atdmica via transicao de dois fétons em cascata atbmica para
estados excitados com tempos de vida longos. Essa aproximacdo é menos restrita em
termos de espécies atdmicas para a memoria, do que as outras alternativas envolvendo
transicdes Raman entre estados fundamentais com separa¢des da ordem de THz. Para
introduzir a ideia geral da proposta, o estudo é conduzido com um sistema atémico
comum a varios estudos na literatura, uma célula contendo vapor de Rubidio (Rb)
aquecido, excitados por um laser de ~800 nm derivado de um laser de femtosegundos
de Ti:Safira. Embora o estado excitado escolhido, 5D3 /2, tenha um tempo de vida de
aproximadamente 240 ns, isso ja é ~2,4 X 10° vezes o tempo de duragdo do pulso de

excitacdo, cerca de 100 fs.

A importancia de técnicas de controle coerente para transi¢des de dois fétons
em estados excitados é bem estabelecida (MESHULACH; SILBERBERG, 1998), com

otimizagdes observadas de até 10 vezes com o uso adequado de méscaras de fase
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(DUDOVICH et al., 2001). Um meio atdmico ressonante e denso, sozinho, ja atua como
uma maéscara espectral produzindo fortes distor¢des na forma de um pacote de onda
contendo um estado fotdnico ultracurto, levando a formagdo de um pulso de 4rea zero
(CRISP, 1970).

A observacdo de um pulso de area zero no meio atdmico a partir da interagdo
com fétons individuais via SPDC é a principal motiva¢do deste trabalho, uma vez que
foi demonstrado que esses fétons podem ser produzidos de maneira a seguir a dindmica
de pulsos fracos que se propagam coerentemente na amostra atdmica (COSTANZO et
al., 2016). A investigacdo sistematica da absorc¢do e do armazenamento de um pulso
de luz ultracurto fraco, em um meio atdmico, é portanto, um passo importante no
desenvolvimento de protocolos de meméria para fétons individuais ultracurtos e os
resultados apresentados nesta tese vém contribuir com os avangos cientificos que

apontam nessa direcao.
Além da introdugdo, esta tese estd estruturada na seguinte sequéncia:

No Capitulo 2 é apresentado um arranjo experimental e a caracterizagdo de uma
fonte de pares de fétons emaranhados em polarizagdo (MENDES et al., 2015; DIAZ,
2014; MOREIRA et al., 2018), a partir da qual sera possivel construir uma fonte de fétons

individuais “condicionados”.

No Capitulo 3 é realizada uma discussao detalhada da teoria perturbativa no
regime de absorcao fraca, que modela o esquema para aumentar a absorcao de fétons

“ultra banda larga” por um meio atdmico de banda estreita.

O Capitulo 4 contém uma descri¢do detalhada da configuragdo experimental
implementada para se observar a absor¢do de um pulso fraco limitado por transformada
de Fourier (LTF) por um vapor de Rb aquecido, além dos procedimentos envolvendo
a caracterizacdo dos pulsos de sinal e de excitagdo que controla o efeito transiente. A
metodologia usada para obtencdo dos resultados experimentais e a comparagdo desses

resultados com a teoria desenvolvida no Capitulo 3 também sdo apresentadas.

No Capitulo 5 é apresentada uma investigacdo experimental a fim de observar o
aumento de absor¢dao de um pulso de sinal modificado espectralmente por um modelador
de pulsos 6pticos, além dos limites estabelecidos por pulsos LTF (DUDOVICH et al.,
2001). Neste capitulo é enfatizada a calibragdo do modulador espacial de luz (SLM) e

das maéscaras de fase utilizadas nas medidas.

Finalmente no Capitulo 6 sdo apresentadas as conclusdes e as perspectivas.
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2 FONTE DE PARES DE FOTONS ULTRACURTOS EMARA-
NHADOS EM POLARIZACAO

Neste capitulo, sdo apresentados os aspectos gerais para implementacdo e
caracterizacdo de uma fonte de pares de fétons, “ultra banda larga” emaranhados em
polarizagdo, em 800 nm. A partir dessa fonte serd possivel gerar fétons individuais. Os
pares de fétons colineares sdo gerados espontaneamente via conversao paramétrica
descendente (SPDC, do inglés Spontaneous Parametric Down Conversion) quando um
cristal periodicamente polarizado KTiOPOy4 (PPKTP) é excitado por um laser pulsado de
~100 femtosegundos. Essa fonte foi construida utilizando um interferémetro de Sagnac,
empregando uma configuragdo colinear de casamento de fase do tipo II. A ideia do
emaranhamento por polarizacdo € verificado através das medidas de correlacdo entre as
polarizag¢ées dos pares de f6tons coincidentes, com visibilidade > 95% e através do teste
experimental da violagdo de Clauser-Horner-Shimony-Holt (CHSH) para desigualdade
de Bell. Para esse experimento, a violagdo maxima obtida para o parametro de Bell, S,
foi de 2,51(6) # 2.

2.1 Motivacao

Um sistema quantico emaranhado pode ser descrito por uma funcdo de onda, na
qual as propriedades fisicas das partes individuais estdo intrinsecamente correlacionadas,
sendo impossivel descrevé-las separadamente (COHEN-TANNOUDJI; DIU; LALOE,
1977).

Desde o seu surgimento, o termo entanglement, proposto por Schrédinger (1935)
para reforgar o trago caracteristico de sistemas quanticos, ainda é um dos aspectos mais
intrigantes e nada intuitivo que fundamenta a mecanica quantica. O emaranhamento foi
usado pela primeira vez por Einstein, Podolsky e Rosen (1935) (EPR) para ilustrar as
diferencas conceituais entre o tratamento quantico e cldssico da natureza. Para EPR, a
teoria quantica ndo incluia uma descri¢do completa da realidade fisica, uma vez que
ndo era possivel, a partir de um experimento mental, atribuir a definigdo de elemento

de realidade fisica perfeitamente provavel no formalismo cléssico.

Bohm e Aharonov (1957) simplificaram as ideias de EPR usando particulas de
spin 1/2 e analisadores de Stern-Gerlach para se fazer medidas. Eles propuseram o uso
de fétons polarizados como alternativa aos sistemas de spin 1/2. No entanto, durante
décadas, as discussdes entre as ideias deterministas defendidas por EPR e aquelas, de
carater probabilistico, defendidas por Niels Bohr, Erwin Schrédinger e outros fisicos
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eram apenas de natureza filoséfica. Esse cenario mudou completamente com o artigo
publicado por Bell (1964). O teorema de Bell mostrou que nenhuma teoria determinista

local é capaz de reproduzir todos os resultados interpretados a luz da teoria quantica.

Apb6s os trabalhos pioneiros de Freedman e Clauser (1972) e Aspect, Grangier
e Roger (1981) ocorreram muitos avangos na geragdo e caracterizacdo de estados
emaranhados (WEINFURTER, 2005). O emaranhamento de fétons, proposto por Bohm
e Aharonov (1957), se tornou um recurso indispensavel tanto nas investigacdes de
fundamentos de mecanica quantica (PAN et al., 2012; MOREIRA et al., 2018), quanto
nas aplica¢des em computagdo quantica (KOK et al., 2007), informagdo quantica (GISIN
et al., 2002; SANGOUARD et al., 2011), teleporte quantico (BENNETT et al., 1993;
BRAUNSTEIN; KIMBLE, 1998) e espectroscopia quantica (SOLNTSEV et al., 2015). As
pesquisas em computacdo e informagdo quantica criaram a necessidade experimental
de gerar, manipular e extrair informagdo de estados multi-fétons. Essa impulsao se deve,
principalmente, as aplicagdes em sistemas quanticos maiores. No entanto, ainda ha
muito a ser feito para que o emaranhamento, esséncia do formalismo quantico, seja um

recurso tao real quanto energia.

Nesse aspecto, uma fonte de luz capaz de emitir deterministicamente fétons indi-
viduais permitird inimeras aplica¢cdes em espectroscopia e 6ptica quantica. Infelizmente,
esse tipo de fonte s6 é possivel mediante o sacrificio da producdo deterministica ou da
pureza do estado fotonico (SANTORI et al., 2002; BRUNEL et al., 1999; KURTSIEFER
et al., 2000). No entanto, avancos recentes no desenvolvimento de fontes de fétons
individuais baseada em nanocristais semicondutores na forma de “pontos quanticos”
(SENELLART; SOLOMON; WHITE, 2017) tém permitido a implementagdo de novas

tecnologias quanticas.

Historicamente, a fonte mais comum de f6tons individuais é baseada no processo
de SPDC (LOUNIS; ORRIT, 2005). Para essa fonte, a criagdo dos pares de fétons é
probabilistica. No entanto, uma vez que um féton é detectado em um modo espacial ou
espectral bem definido, essa detecgdo pode ser usada para “anunciar” a presenca do
outro féton. Isso permite a produgao condicional de fétons individuais, o que facilita
muito o acoplamento as unidades 6pticas de processamento e deteccdo (LVOVSKY et al.,
2001; ZAVATTA; VICIANIL BELLINI, 2004).

Muitas técnicas podem ser implementadas para aproximar uma fonte de fétons
probabilistica de uma fonte ideal de f6tons totalmente indistinguiveis, representados
por um estado quantico puro e deterministico. Os métodos utilizados sdo descritos em
detalhes nos trabalhos de Lounis e Orrit (2005), Oxborrow e Sinclair (2005).

Como motivagdo para desenvolver fontes compactas e eficientes, na Se¢do 2.2 é
feita uma breve revisdo histérica do progresso no desenvolvimento das fontes de pares

de fétons, em seguida sdo discutidos os aspectos técnicos e as caracteristicas de uma
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fonte de pares de f6tons baseada no fenomeno de SPDC.

2.2 Geracao de pares de fétons emaranhados

Um dos primeiros experimentos implementados para gerar estados emaranhan-
dos usava o processo de cascata radioativa em dtomos de Célcio (Ca) (KOCHER;
COMMINS, 1967). Nesse experimento, ilustrado na Figura 1a, os pares de fétons correla-
cionados, sdo gerados quando a luz ultravioleta de uma ldmpada de H; excita um feixe
de atomos de Ca. Os 4tomos no estado excitado 6'Sy decaem espontaneamente para o
estado fundamental 4!Sy passando por um estado intermedidrio, 4! P; produzindo nesse
processo um féton com 551,3 nm e outro com 422,7 nm. Os fétons emitidos em cada par
devem estar correlacionados em polarizagdo, uma vez que o estado fundamental e o
estado excitado exibem a mesma paridade e 0 mesmo momento angular total, | = 0.
Durante o experimento foi registrado a correlagado existente entre as polarizagdes dos
pares de fétons coincidentes detectados através dos tubos fotomultiplicadores.

Figura 1 — (a) Aparato experimental para gerar pares de fé6tons emaranhados em polari-
zagdo. A luz ultravioleta de uma lampada de H; excita um feixe de d&tomos
de Ca. Os pares de fétons emaranhados sao gerados quando os dtomos
de Ca excitados decaem para o estado fundamental através de um nivel
intermedidrio. Os f6tons passam através de polarizadores lineares e filtros
de interferéncia F1 = 227,5 nm, F2 = 551,3 nm e F3 = 422,7 nm até serem
detectados por tubos fotomultiplicadores. L, lentes; PL, polarizador linear.
(b) niveis de energia do Ca.

(a) Lampada (b) !
H, 6'S A o
IS ] 0 "','
F3 L
Folo- Foto- 3513 nm/'A 41|:’1
mthp#;:adora D muItip;Ligadora '/" (4,5 ns)
bL 227,5 nm/’
S8 4227 nm

Fonte: Adaptada de Kocher e Commins (1967, p.575).

Usando técnicas similares para gerar pares de fétons emaranhados em pola-
rizacdo (ASPECT; GRANGIER; ROGER, 1982; ASPECT; DALIBARD; ROGER, 1982)
implementaram a versao 6ptica do experimento mental, Gedankenexperiment, de Einstein-

Podolsky-Rosen-Bohm (EPRB). Os resultados apresentados concordavam com as pre-
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visdes da mecanica quantica, e violavam as desigualdades de Bell. Entretanto, além
da baixa visibilidade e dificuldade de manuseio experimental, as correlagdes entre as
polarizagdes nas fontes de cascata atdmica ainda sofrem degradagdo, minimizando a
eficiéncia da deteccao (SANTOS, 1992).

Em um desenvolvimento paralelo, as pesquisas em 6ptica ndo linear apontavam
para uma alternativa bastante promissora no aprimoramento de fontes de pares f6tons
emaranhados. Os primeiros experimentos desenvolvidos com essa finalidade se base-
avam no efeito 6ptico nao linear de SPDC (BURNHAM; WEINBERG, 1970; HONG;
MANDEL, 1986). Usando essa técnica Hong, Ou e Mandel (1987), Kwiat, Steinberg e
Chiao (1993) demonstraram as mesmas propriedades classicas de interferéncia entre
dois fétons, observadas por Grangier, Roger e Aspect (1986).

A grande maioria das fontes iniciais baseadas em SPDC produziam estados
fotonicos que podiam ser fatorados no grau de liberdade de polarizagdo em um produto
das fungdes de onda das particulas. O estado emaranhado era aproximado considerando-
se apenas 50% de todos os pares de fétons detectados (RARITY; TAPSTER, 1990). Para
evitar esse problema muitos métodos foram propostos (KWIAT et al., 1994; CARO;
GARUCCIO, 1994), mas de forma simples, Kwiat et al. (1995) estenderam o conceito de
fontes SPDC usando cristais birefringentes com casamento de fase tipo II, e atualmente,
devido a sua robustez e alta eficiéncia, esta tem sido a fonte padrao de pares de fétons
emaranhados em polarizacdo. O esquema 6ptico usado por Kwiat et al. (1995) para

produzir e selecionar o estado emaranhado em polariza¢do é apresentado na Figura 2.

Figura 2 — Esquema experimental para produzir e selecionar estados bipartite ema-
ranhados em polarizagao via SPDC em um cristal x?. A placa de meia
onda (HWPO) e os cristais C1 e C2 sdo usados para compensar os efeitos da
birrefringéncia na saida do cristal BBO. Com as combinag¢des apropriadas
dos angulos na placa de quarto de onda (QWP1) e HWP1 é possivel produzir
os estados ortogonais de Bell-EPR.

HWP1 \
\
BBO _|ct P1
uv _— QWP1
Bombeamento C2 | P2

HWPO

Fonte: Adaptada de Kwiat et al. (1995, p.4339).
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Com essa configuracdo, um feixe de luz ultravioleta (UV) em 351,1 nm, com 150
mW de poténcia interage com um cristal ndo linear BBO (beta-barium borate f-BaB,Oy)
para criar um par de fétons com o dobro do comprimento de onda. O principio de
funcionamento dessa técnica é ilustrado na Figura 3a. O casamento de fase impde que
os fétons gerados devem emergir do cristal em cones com polarizagdo oposta, levando a
um padrao de anel duplo com dois pontos de intersecdo, como mostrado na Figura 3b.

Figura 3 — (a) Geragdo de pares de fétons emaranhados em polariza¢do via SPDC dege-
nerado, com casamento de fase tipo II. Os f6tons correlacionados apresentam
polarizagdes opostas. (b) Fotografia de um SPDC, através de um filtro de
interferéncia centrado em 702 nm, com Full width at half maximum (FWHM)
de 5 nm.

(@)

Polarizagao
Horizontal

Polarizagao
Vertical

Fonte: Adaptada de Kwiat et al. (1995, p.4338).

Ao longo das duas direcdes (“1” e “2”), na regido de intersecdo, a luz pode ser

descrita por um estado emaranhado,
1
V2

onde H e V indicam as polariza¢des horizontal (extraordindria) e vertical (ordindria),

ly) = (|H1/ Vo) + 6i“|V1,H2>), 2.1)

respectivamente, e @ é uma fase global que aparece da birrefringéncia do material e que
pode ser compensada com o uso de placas de onda. Ajustando o valor de a entre 0 e 7,
qualquer estado de Bell pode ser produzido sem a necessidade de divisores de feixe ou
descarte de pares detectados. As correlagdes produzidas por essa fonte apresentaram

fortes viola¢Oes das desigualdades de Bell.

Em geral, o uso desta técnica ocorre em dois regimes diferentes, que dependem
das caracteristicas Opticas do cristal (uniaxial positivo ou negativo) e do laser usado

para excitd-lo (laser CW ou laser pulsado).
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2.2.1 Efeitos ndo lineares em cristal y®

A compreensdo de muitos fendmenos 6pticos, ndo lineares, ocorre quando
conseguimos descrever o comportamento dos d4tomos em um meio dielétrico que
interage com uma onda eletromagnética. Na interacdo dtomo-luz, o campo elétrico
causa uma redistribuicdo das cargas elétricas em cada 4tomo, dando origem a pequenos
momentos de dipolos que, em conjunto, resultam em um efeito macroscépico de
polarizagdo. A relagao linear entre a polariza¢do de um material dielétrico e o campo

elétrico da luz,
P~ €0 )(é, (2.2)

é uma aproximagdo vélida somente no regime de campo fraco, ou seja, quando a
amplitude do campo é pequena. Na Equacédo (2.2), Péa polarizacdo induzida no
dielétrico, ¢g é a permissividade elétrica no vacuo, x é a susceptibilidade elétrica e
& representa o campo elétrico aplicado. A susceptibilidade y esta relacionada com o
indice de refracdo do material dielétrico. Para um meio isotrépico, a susceptibilidade é
constante. No entanto, em um meio anisotrépico, a susceptibilidade é uma quantidade

tensorial relacionada as propriedades geométricas da rede cristalina.

No regime de campo forte, em que a amplitude do campo elétrico é muito

intensa, os efeitos ndo lineares tornam-se significativos, sendo necessario uma correcdo

da Equagdo (2.2) para
1 2
P; = 50X1(-j)Ej + gngjlejEk +oeet €OX§7;<)...1EjEk - Ey, (2.3)
ondei,j,--- ,k sdo as componentes cartesianas dos campos e ") é a n-ésima ordem da

susceptibilidade. A susceptibilidade de segunda ordem x? é responsével por varios
processos de mistura de ondas. Dois destes processos serdo muito explorados nesta tese,
a saber: a geracdo de segundo harmonico (SHG, do inglés Second Harmonic Generation) e
a SPDC.

Para ilustrar a importancia do efeito ndo linear de segunda ordem consideremos
que um meio x? é excitado por um onda cossenoidal com frequéncias angulares w;
e wy e amplitudes de campo &1 e &;. Neste caso, a polarizacdo nao linear de segunda
ordem, assume a forma
P@ = sox(z)El cos (w1t)Ey cos (wot)
1

= so)((z)ElEzE [cos (w1 + w2)t + cos (w1 — w2)t]. (2.4)
Este resultado mostra que a resposta ndo linear de segunda ordem produz uma
polarizacdo que oscila numa frequéncia w, que pode ser a soma ws ou diferenca w, das

frequéncias dos campos incidentes,
ws = w1 + W2, (2.5)

w4 = W1 — W3- (2.6)
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Portanto, o meio pode emitir luz com frequéncias ws e wy. Se w1 = wy, a soma das
frequéncias é o dobro da frequéncia fundamental e o efeito é chamado de geracdo
de segundo harmoénico. Os processos ndo lineares de segunda ordem podem ser
representados por um diagrama de Feynman envolvendo pacotes de onda de cada féton,

como ilustrado na Figura 4.

No processo de SHG (Figura 4a), dois fé6tons de mesma frequéncia w interagem
com o cristal para produzir um féton de frequéncia 2w. No processo de SPDC (Figura
4b), um féton com frequéncia wj excita o cristal x? produzindo dois fétons (signal e

idler) com frequéncias ws e w;, respectivamente.

Figura 4 — Diagrama de Feynman para processos ndo lineares de segunda ordem. (a)
SHG. Dois fétons de mesma frequéncia w sdo “aniquilados”, enquanto um
féton com frequéncia dobrada 2w é criado. (b) SPDC. Um féton (bombeamento)
excita o cristal com frequéncia wy, e é aniquilado para criar dois f6tons signal
e idler, com frequéncias ws e w;, respectivamente.

Q0 o, , K,

Q)
W * s WQ 2 o, , K
Cristal WN ‘
2)

(a) X (b) o,k @

Fonte: O autor (2020).

O termo paramétrico em SPDC é usado para denotar um processo fisico no qual
o estado mecanico-quantico inicial e final do meio material sdo idénticos, implicando
em uma série de restricdes baseadas em leis de conservacdo. Cada féton nesse processo

deve satisfazer a conservacdo de energia e do momento,
wp = ws+ w;, (2.7)
ky = ks+ki, (2.8)
onde I_c)b, l;s e Ei sdo os vetores de onda do féton de excitacdo (bombeamento), do féton
signal e do féton idler, respectivamente.

Essas restri¢des fazem com que os fétons estejam fortemente correlacionados

em muitos graus de liberdade incluindo polarizagdo (SHIH; ALLEY, 1988), frequéncia
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(LAW; WALMSLEY; EBERLY, 2000), caminho 6ptico (ROSSI et al., 2009) e momento
angular orbital (LEACH et al., 2010).

Os efeitos ndo lineares sdo usualmente pouco eficientes. No entanto, para algumas
orientagdes especificas do cristal, os fétons gerados apresentam uma relacao de fase bem
definida e os campos interferem construtivamente. Quando isso ocorre dizemos que o
regime de casamento de fase foi alcangado. Essa condic¢do é expressa pela Equagdo (2.8)
e pode ser determinada a partir da birrefringéncia apresentada por alguns cristais, com
eixo 6ptico z, e indices de refracdo ordindrio (11,) e extraordindrio (7).

Sendo assim, a luz com maior frequéncia na Equagao (2.2) é polarizada na dire¢do
que lhe d4 o menor indice de refracdo possivel. Para um cristal uniaxial negativo, n, > n,,
essa escolha corresponde a polarizacdo no eixo extraordindrio. Ha duas escolhas para as
polariza¢des da luz com frequéncia menor na mistura de ondas. Midwinter e Warner
(1965) definiram como casamento de fase tipo I, o caso para o qual os fétons com
frequéncia menor tem a mesma polarizacdo e tipo II o caso onde as polariza¢des sdo
ortogonais. As possiveis polariza¢des para o cristal uniaxial sdo apresentadas na Tabela
1.

Tabela 1 — Casamento de fase para cristais uniaxiais.

Birrefringéncia positiva Birrefringéncia negativa

e > 1, n, < 1,
Tipo1 njw; = njwy + nywy niw; = njwy + njw
Tipo II njw; = njwy + nyws nw; = njwi + nyws

Fonte: O autor (2020).

Tecnicamente o casamento de fase é obtido por um ajuste do angulo do cristal
em relacgdo a direcdo de propagacdo da luz incidente. Considerando ainda o caso do
cristal uniaxial, a polariza¢do da luz na direcdo perpendicular ao plano contendo o vetor
de propagacao k e 0 eixo Optico z é dita de polariza¢do ordindria, cujo indice de refracdo
é n,. A luz polarizada no plano que contém k e o eixo Optico é dita de polarizacao
extraordindria e experimenta um indice de refracdo n,(6) que depende do angulo entre

o eixo 6ptico e k de acordo com a relacao,

1 sin?6 cos? 6

= +
n;(0) A g

4 (2.9)

onde 71, é o valor nominal do indice de refracdao extraordinario. Portanto, o casamento
de fase é obtido ajustando-se o angulo para obter o valor 7,(0) para o qual Ak = 0 seja

satisfeito.

Para cristais fabricados a partir de uma estrutura de dominio ferroelétrico com

inversdo periddica de polariza¢do o casamento de fase é quase perfeito (FEJER et al.,
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1992). Em um processo SPDC a diferenca de fase entre os vetores de onda l?s e l;- é dada
por

1
- f(T)

em que Lo é o comprimento do cristal e Ag o periodo especificados para uma tem-

Ak

(2.10)

2ntm ngml
+ ,
Ao Lo

peratura de referéncia Ty, ¢, € o parametro de ajuste, definido como o acimulo de
incompatibilidade de fase na metade do cristal com relacdo a ordem m do casamento de
fase. A fungdo f(T) é o fator de expansdo do material dependente da temperatura que é
definido em termos da temperatura de referéncia (PEETERS; EXTER, 2008).

2.3 Arranjo experimental

2.3.1 Olaser

A fonte de laser utilizada neste experimento é um oscilador Tsunami, modelo
3941-M2S fabricado pela Spectra-Physics Lasers, Inc. Este laser de femtosegundos e seu
sistema de bombeamento, juntamente com o respectivo diagrama esquemaético sdo

apresentados na Figura 5 e descritos detalhadamente em Tsunami (1995).

O meio de ganho do Tsunami é um cristal de Ti:Safira (Ti:Al,O3) inserido em
uma cavidade linear ressonante, cuja configuracdo permite a geracdo de um trem de
pulsos 6pticos com uma taxa de repeticdo de 82 MHz, regularmente espacados e com
uma relagdo de fase fixa ao longo do espectro de frequéncia. Essa caracteristica é referida

na literatura como laser de modos travados.

Devido a banda de absorgao do cristal Ti:Al,O3 ocorrer na regido do espectro
visivel (400 — 600 nm), sua fonte de excitagdo é um laser compacto de estado sélido,
Verdi-V6, que emite continuamente um feixe de luz monocromaético com A = 532 nm e
poténcia de 5,5 W.

O sistema Tsunami permite ampla sintonizacdo devido ao largo espectro de
emissdo na regido do infravermelho préximo (720-850 nm) operando com eficiéncia
méxima em 800 nm. Cada pulso que sai da cavidade tem duracdo da ordem de 100
femtosegundos, com energia de aproximadamente 7,3 n]. O comprimento de onda
central € sintonizado em 800 nm com uma largura de banda a meia altura (FWHM, do
inglés Full Width at Half Maximum) de ~12 nm. Nesta configuragdo, a poténcia média do
teixe de saida é de ~700 mW.
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Figura 5 — (a) Sistema de geracdo do laser pulsado de Ti:Al,Os. (b) diagrama esquematico
da cavidade na configuragdo de femtosegundos. P;, M; sdo espelhos. M, e
M3 sdo espelhos dicroicos. Pry sdo prismas. AOM é um modulador actstico
optico.
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Fonte: O autor (2020).

Para sintonizar adequadamente o modo espectral dos pulsos que saem da
cavidade foi necessdrio implementar uma montagem extra, ilustrada na Figura 6b. A
montagem contém basicamente um espectrometro de fibra 6ptica (modelo HR4000 da
Ocean Optics) com resolugdo de 0,025 nm (FWHM), um fotodetetor rapido (modelo
APD210) com largura de banda de 1-1,6 GHz e um osciloscépio (modelo DSO-X 2012A)
com largura de banda de 100 MHz. Com esse arranjo é possivel visualizar o espectro
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6ptico centrado em 800 nm (Figura 6a) e o sinal integrado do fotodetetor referente ao
trem de pulsos que sai da cavidade (Figura 6¢). Esse conjunto de medidas constitui a

primeira caracterizagdo do laser antes do experimento final.

Figura 6 — (a) Espectro 6ptico obtido na saida da cavidade do Ti:Safira. (b) Montagem
Optica para visualizar o espectro do laser. (c) Visualiza¢do do sinal integrado
na saida do fotodetetor referente ao trem de pulsos da cavidade.
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Fonte: O autor (2020).

2.3.2 A fonte de pares de fotons

A fonte de pares de fétons apresentada neste trabalho foi implementada para
investigar a existéncia de um Tempo Finito para o Colapso da Funcdo de Onda (TFCFO)
(MOREIRA et al., 2018). O arranjo do sistema 6ptico segue um design técnico similar ao
da primeira fonte construida neste laboratério (MENDES et al., 2015). A fonte é baseada
em um interferometro de Sagnac contendo um cristal ndo linear, cuja configuracdo
permite gerar pares de fétons com estados emaranhados em polarizagdo, conforme
descrito detalhadamente por (SHI; TOMITA, 2004; KIM; FIORENTINO; WONG, 2006;
DIAZ, 2014). Um esquema do aparato experimental estd ilustrado na Figura 7. Além do
laser de femtosegundos e do interferdometro de Sagnac, o aparato conta ainda com um
sistema de detec¢do e um conjunto de elementos 6pticos necessarios para controlar a

direcdo de polarizagdo e o espectro do laser.
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Figura 7 — Arranjo experimental para geracdo de pares de fétons emaranhados em
polarizacdo. A saida de um laser Ti:Safira, com A, = 800 nm, é focalizada
sobre um cristal BBO para gerar um feixe de segundo harmoénico, com A, = 400
nm, na dire¢do do feixe incidente. Controlando a polarizagdo do feixe de
segundo harmoénico (feixe de bombeamento) e usando um interferémetro
de Sagnac contendo um cristal PPKTP, obtém-se uma fonte controlada de
fétons emaranhados. DM, espelhos dicroicos; LP, filtro passa baixa; IF, filtros
de interferéncia; SPCM, médulo de contagem de fétons individuais.
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Fonte: Adaptada de Moreira et al. (2018, p.214).
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O feixe de bombeamento da fonte de pares de f6tons é produzido quando a saida
do laser de femtosegundos é focalizada sobre uma lamina de 500 um de cristal BBO.
A relacdo de casamento de fase do tipo I induz um processo de geracdo de segundo
harmonico, dando origem a um feixe de A;, = 400 nm, que se propaga colinearmente
com polarizacdo ortogonal ao campo do feixe fundamental. Um espelho dicroico é usado
para direcionar o feixe de bombeamento para o interferometro de Sagnac. Em um estégio
intermedidrio é possivel controlar o estado de polarizacdo do feixe de bombeamento
usando uma placa de quarto de onda (QWP, do inglés Quarter-Wave Plate), seguida de
uma placa meia onda (HWP do inglés Half-Wave Plate), manipulando, dessa forma, o
estado quantico dos fétons gerados no Sagnac (MENDES et al., 2015).

Os fétons sdo gerados espontaneamente via conversao paramétrica descendente,
quando o feixe de bombeamento é focalizado com cintura de w ~ 92 um e poténcia
média de 22 mW, na regido central de um cristal KTiOPOy periodicamente polarizado
(PPKTP). O PPKTP (Periodically Poled Potassium Titanyl Phosphate) é um tipo especifico
de material ndo linear, cujas propriedades 6pticas impdem uma relacdo de casamento
de fase quase perfeita a mistura de ondas dentro do cristal. Nesse experimento foi
usado um cristal especificamente fabricado pela Raicol Crystals Ltd., para gerar pares
de fétons colineares ao feixe de bombeamento com um casamento de fase do tipo II.
Este cristal apresenta 500 ym de espessura, com inversdo de dominios ferroelétricos
variando periodicamente a cada A = 9,2 um. Neste experimento o cristal é deixado a

temperatura ambiente do laboratoério.

O interferometro de Sagnac tem a forma de um tridngulo, com vértices marcados
por dois espelhos dielétricos e um divisor de feixe por polarizacdo (PBS), cuja fungéo é
acoplar luz para dentro e para fora do interferdmetro, possibilitando o emaranhamento
dos campos na saida. No interior do Sagnac sdo inseridos o cristal PPKTP e uma
placa de onda HWP. Devido as caracteristicas espectrais dos fétons que participam do
processo PDC, os elementos 6pticos usados no Sagnac devem operar em duas bandas
de comprimentos de onda centradas em 400 nm e em 800 nm.

Para entender o principio de funcionamento da fonte, é apresentado na Figura 8
um esquema mais detalhado, mostrando o que acontece com o campo gerado quando
o estado de polarizacdo do feixe de bombeamento é alterado. Um espelho dicroico é
usado para transmitir o feixe de bombeamento para dentro do interferémetro e, ao
mesmo tempo, refletir os f6tons gerados pelo cristal. Caso o estado de polarizagdo
seja horizontal, o campo de bombeamento é transmitido pelo PBS e percorre o Sagnac
no sentido anti-horario (Figura 8b). Com o estado de polarizagdo vertical, 0 mesmo
campo passa a ser refletido pelo PBS, percorrendo o Sagnac no sentido horario, com sua
polarizacdo rodada para a diregdo horizontal, pela HWP, antes de excitar o cristal (Figura

8a). Em qualquer um dos casos, a polarizacdo do féton de bombeamento é horizontal
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quando atinge o cristal provocando a emissdao de um par de fétons, cada um deles
com aproximadamente o dobro do comprimento de onda do feixe de bombeamento,
polarizag¢des ortogonais entre si e mesma diregdo de propagagdo. Nesta configuracdo, os

tétons PDC signal (idler) deixam sempre o interferdmetro pela mesma saida 2 (1).

Figura 8 - Mecanismo para se obter pares de fétons emaranhados por polarizagdo
usando um interferdmetro de Sagnac. Os pares de f6tons sdo gerados espon-
taneamente via processo de conversdo paramétrica descendente, quando um
cristal @ (PPKTP) é excitado. (a) Campo de excitagdo (feixe de bombea-
mento) com polarizagdo vertical. (b) Campo de excitagdo com polarizacdo

horizontal.
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Fonte: Adaptada de Kim, Fiorentino e Wong (2006, p.2).

E imediato perceber que o efeito da fonte é produzir pares de fétons mediante a

seguinte transformacao,

|Em)e — [H)i®|V)s, (2.11)
|[Ev)y — [V)i®|H)s, (2.12)

onde |Egx)y e |Ev), sdo os estados de polarizagdo do campo de bombeamento antes
do PBS e |H), |V) os estados de polarizacdo dos fétons idler e signal com subindices
i e s, respectivamente. Pela estrutura das Equacgdes (2.11) e (2.12) e pela linearidade
da mecénica quantica, observa-se que, se o estado inicial de polarizacdo do féton de
bombeamento for uma superposicdo de |Ex )y e |[Ev )y, 0 estado geral dos fétons coletados
pelos fotodetetores serd uma superposicdode |[H);®|V)s e |V); ® |H)s com os coeficientes
ajustados pelas placas de onda HWP e QWP posicionadas no caminho 6ptico do feixe
de bombeamento (MENDES et al., 2015). Usando o formalismo das matrizes de Jones
para os elementos Opticos escritos na base (H, V),

|H>i(1), V) =

0 1

0 ) , (2.13)

é possivel obter o estado de polariza¢do na saida do Sagnac (MENDES et al., 2015),

\Wppc) = alH;, Vi) + Be'P)|V;, H), (2.14)
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com os coeficientes a e  descritos em funcdo dos dngulos 0 e ¢}, referentes aos eixos
rapidos das placas HWP e QWD, respectivamente:

a = \/ sen?[2(0;, — (Pb)] + sen2(26)

> (2.15)
5 - _\/COSZ[Z(Qb —¢dp)] + cosz(29b). 2.16)
2
A diferenga de fase relativa ¢_ entre os dois estados é obtida por
2 sen(2
tangp_ = (2¢s) (2.17)

sen[4(6y — ¢p)] + sen(46,)

Com essa fonte é possivel obter pares de f6tons emaranhados em polarizagdo, escolhendo

adequadamente os dngulos ¢}, e 0.

A depender da polarizagdo, os fétons sdo encaminhados as saidas 1 ou 2. Em
cada saida é montado um conjunto 6ptico contendo um filtro passa baixa (LP), uma
HWP e um cubo PBS (Figura 7). O filtro é usado para bloquear os fétons de segundo
harmonico colineares aos fétons idler e signal. Com a placa de onda HWP e o cubo PBS
sdo realizadas rotagdes nas polarizagdes de cada féton permitindo assim a caracterizagdo
dos estados de Bell.

2.4 O sistema de deteccao

O sistema de detec¢do usado para verificar as correlagdes entre os fétons de
cada par é basicamente ilustrado na Figura 9. Os detalhes podem ser encontrados nos
trabalhos de Diaz (2014), Mendes et al. (2015), Moreira (2018). Nesse sistema, os fétons
sdo acoplados a fibras monomodo que estdo conectadas aos médulos eletronicos de
contagem individual de féton (SPCM, do inglés Single Photon Counting Module), ou
simplesmente fotodetetores, identificados como (DH1, DV1, DH2 e DV2). O simbolo
DH1 refere-se, por exemplo, ao detector posicionado na saida 1 e que recebe os fétons

com polarizagdo H.

O féton é detectado por um fotodetetor de avalanche (APD, do inglés Avalanche
Photodiode) e por efeito fotoelétrico convertido em um pulso de sinal TTL de ~2, 2 Volts
e 10 ns de largura de banda. Esses pulsos sdo enviados para um médulo eletronico
(SR400), cuja funcao é integrar o sinal, para monitoramento em tempo real das taxas de
contagens simples, e converté-lo para NIMS. No estégio seguinte, este sinal é processado
por uma interface eletronica (modelo P7888 da FastCom Tech) que controlada via software

(MCDWIN) permite a visualiza¢do e aquisigdo de toda a sequéncia de fotocontagens com

§  NIM: doinglés Nuclear Instruments Modules; especificaum padrao que descreve propriedades eletronicas
e mecdnicas para alguns médulos de instrumentos.
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Figura 9 — Esquema do sistema de deteccdo utilzado para medir as correlagdes entre
os fotons. Os fétons sdo acoplados em fibras monomodos conectadas aos
modulos de contagem de fétons SPCM, que produzird um sinal TTL para uma
dada fotocorrente. Esse sinal eletronico é enviado para a SR400, cuja fungdo
é integrar e converter o sinal para NIM. No ultimo estdgio do sistema de
detec¢do uma placa eletronica P7888 faz o controle e aquisi¢do das contagens
coincidentes via computador.
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Fonte: O autor (2020).

resolucdo de 1 ns. Por fim, um computador é usado para armazenar e analisar os dados.
Neste sistema, os fétons que chegam aos fotodetetores DH1 ou DV1 iniciam a contagem
de coincidéncia, enquanto os fétons detectados por DH2 e DV2 encerram a contagem.
Para que seja possivel visualizar e identificar as contagens de coincidéncias, um atraso
eletronico é imposto aos detectores DH1 e DV1. As contagens de fétons coincidentes

para quatro combinagdes possiveis entre um par de detectores sdo representadas pelos
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simbolos Cyp, Cry, Cvy e Cyy. O primeiro indice é referente ao detector da saida 1 e o

segundo indice indica o detector da saida 2.

Um exemplo da visualizacdo das contagens de fétons coincidentes entre dois
fotodetetores é apresentado na Figura 10. Nesse exemplo é possivel observar que as
coincidéncias de fétons ocorrem em janelas temporais de 4 ns e que neste caso, a
configuracdo experimental favoreceu as contagens entre os detectores DV1 e DV2 (Cyy)
e entre os detectores DH1 e DH2 (Cyp). A janela temporal de 4 ns é pelo menos 3 vezes

menor que o periodo entre os pulsos do laser de femtosegundos.

Figura 10 — Exemplo do arquivo de visualizacdo das contagens dos fétons coincidentes.
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A razdo entre coincidéncias e contagens para cada fotodetetor determina a sua
eficiéncia, cujos valores sdo: n1g = 4,3%, mv = 2,5%, 121 = 3,5% e n2v = 2,2%. O baixo
valor para todas estas eficiéncias € atribuido principalmente a presenca de uma intensa
fluorescéncia que chega aos detectores, devido a interagdo do feixe de bombeamento
com os elementos que compdem o sistema 6ptico (MENDES et al., 2015).

2.5 Caracterizacao da fonte
A metodologia utilizada para caracterizar os estados quanticos dos pares de
fétons é a mesma abordada nos trabalhos de James et al. (2001), Mendes et al. (2015).

O experimento consiste em medir as coincidéncias entre as polariza¢Ses dos

fétons nas duas saidas do Sagnac, em func¢do do angulo 0, da placa de onda HWP,
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posicionada na saida 2, e assim obter a visibilidade da interferéncia,

V = Cmax ~ Cmin’ (2.18)
Cméx + Cmin

onde Cy,4x € Cin S0 os valores das contagens méaximas e minimas das respectivas
coincidéncias. Para isso, sdo produzidos estados quanticos distintos, a partir da mudanca
de polarizacdo do feixe de bombeamento. Em seguida é escolhida uma base de medida
(H/V ou D/AD). O resultado serd uma modulagao senoidal com respeito a variagdo do
angulo 0>. A escolha da base é feita para angulos especificos da placa de onda HWP
posicionada na saida 1 do Sagnac. Neste caso, foi selecionado 01 = 0° para a base linear
H/V e 20, = +45° para a base D/AD (diagonal e anti-diagonal), em relagdo ao eixo

vertical.

Além da visibilidade, uma forma comum de caracterizar os estados quanticos
gerados é a partir da violagdo da desigualdade CHSH (CLAUSER et al., 1969), expressa
pelo parametro S,

S = |E(64, 02) + E(61, 0,) — E(6, 02) + E(0}, 6,)], (2.19)

para o qual sdo escolhidos os d&ngulos que maximizam a violagdo. Neste caso, 01 = 0°,
26'1 =45°,20, =22,5°¢ 26; = —22,5°. A quantidade E(01, 0») é definida como,

Cya — Cpv — Cyng + Cyy
E = . 2.20
(01,02) ChHH +Chv +Cyy + Cyy (2.20)

A Figura 11 é um registro das contagens de coincidéncias conforme é variado
o angulo 0;, para a base H/V (figuras a-d) e para a base D/AD (figuras e-h). Essas
contagens foram obtidas para cinco dngulos de polarizacdo do feixe de bombeamento
(0p =0°,20, =30°,20, = 45°,20, = 60° e 20, = 90°), considerando ¢; = 0°. A poténcia
do feixe de bombeamento foi mantida em ~22 mW durante o tempo de aquisi¢do de 10

segundos.
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Figura 11 — Contagens de coincidéncia de f6tons em func¢do do angulo da HWP (26,)
medidas na base H/V (01 = 0°) e nabase D/AD (201 = 45°). As contagens
foram obtidas para cinco polarizagdes do feixe de bombeamento (6, = 0°,
20, = 30°, 20, = 45°,20, = 60° e 20, = 90°). A barra de erro é obtida pela
raiz quadrada do nimero de contagens e a linha sélida é uma curva de
ajuste senoidal que melhor representa os dados. C;; indica as coincidéncias
entre o detector i posicionado na saida 1 do Sagnac, e o detector j, da saida
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As linhas sélidas sobre os pontos representam os ajustes senoidais para os dados
experimentais. Observa-se que hd uma diferenca no padrdo de interferéncia quando
a base de medida é trocada. Essa caracteristica é um reflexo da natureza dos estados
produzidos e da medida realizada, que torna possivel a indistinguibilidade entre os
tétons nas saidas 1 e 2. Observa-se na Figura 11b que, independente da polarizagdo do
teixe de bombeamento, as contagens coincidentes Cyy sdo praticamente nulas na base
H/V em 260, = 90°, enquanto que na base D/AD, 11f, essa situagdo permanece, apenas
para a polarizacdo vertical do feixe de bombeamento (20;, = 90°). Esse comportamento
é previsto a partir da probabilidade de detec¢do dada uma combinagdo de angulos (0,
01, e 02) (MENDES et al., 2015).

A partir das contagens de coincidéncias espera-se que a fonte produza apro-
ximadamente 160 pares de fétons por segundo, dos quais cerca de 3% sdo devidos a
fluorescéncia. As visibilidades para todas as curvas, calculadas pela Equagao (2.18), sdo
apresentadas na Tabela 2 para as medidas obtidas na base H/V e na Tabela 3 para as
medidas obtidas na base D/AD.

Tabela 2 — Visibilidade para as curvas de interferéncia obtidas para a base H/V. O
simbolo Vyy representa a visibilidade entre o detector H, na saida 1 e o
detector H da saida 2, por exemplo.

20, (°) Vur (%) Vav (%) Vvua (%) Vyy (%)

0 87,5 (13,9) 67,7 (12,6) 985(3,6) 97,3 (3,0)
30 93,7 (6,3) 93,0 (6,4) 97,2 (4,0) 94,5 (34)
45 96,5 (4,6) 96,5 (5,0) 96,1 (4,6) 94,8 (4,0)
60 98,0 (4,0) 97,3 (4,3) 94,2 (63) 92,6 (54)
90 99,2 (3,4) 99,1 (3,6) 58,0 (8,8) 54,3 (7,1)

Fonte: O autor (2020).

Tabela 3 — Visibilidade para as curvas de interferéncia obtidas para a base D/AD. O
simbolo Vyy representa a visibilidade entre o detector H, na saida 1 e o
detector H da saida 2, por exemplo.

20y, (°)  Vue (%) Vuy (%) Vvg (%) Vyy (%)

0 97,1 (4,4) 96,5 (4,5) 946 (45) 955 (39)
30 96,7 (4,6) 96,1 (4,7) 954 (4,6)  92,1(3,8)
45 96,0 (4,5) 97,3 (4,8) 943 (44) 91,7 (3,8)
60 96,7 (4,7) 95,6 (4,7) 94,4 (44) 89,8 (3,6)
90 93,2 (4,2) 92,9 (4,4) 94,1 (45)  93,8(3,9)

Fonte: O autor (2020).

O PBS do Sagnac neste aparato ndo apresenta a mesma performance para os dois
comprimentos de onda. O fator de extin¢do (ER) para 400 nm e 800 nm é ER; = 1000 : 1
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e ERppc = 25 : 1, respectivamente. Devido a essas limitagdes algumas visibilidades
ficaram abaixo de 80%.

Na Figura 12 é mostrada a varia¢do da violacdo da desigualdade de Bell, represen-
tada pelo pardmetro S, em funcdo do angulo de polarizacdo do feixe de bombeamento
(20p). Durante o tempo de deteccdo de 10 s para cada medida, e ~8 min para todas as me-
didas, a poténcia de feixe de bombeamento se manteve fixa em ~22 mW. Observa-se que
a violagdo méxima, S = 2,51(6), ocorre quando o estado é maximamente emaranhado,

nesta situacdo o angulo da HWP do feixe de bombeamento é 20, = 45°.

Figura 12 - Medida do pardmetro S de Bell em fun¢do do angulo de polarizacdo do
feixe de bombeamento. A linha pontilhada em S = 2 indica o limite entre as
correlagdes cldssicas (S < 2) e ndo classicas (S > 2). O tempo de aquisicao
para as correlagdes foi de 10 s.
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Fonte: O autor (2020).

2.6 Consideracoes finais

Este experimento mostra o dominio total na geracao e caracterizacdo de uma
fonte de pares de f6tons emaranhados, e sua discussdo esta bem disseminada em artigos
cientificos (MOREIRA et al., 2018; MENDES et al., 2015) e em trabalhos académicos como
dissertacio (DIAZ, 2014) e tese (MOREIRA, 2018). Entretanto, a maioria dos esquemas

6pticos propostos para aplicagdes na drea de informacdo e comunicagdo quantica requer
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o uso de fontes deterministicas capazes de emitir apenas um f6ton. Uma forma de lidar
com o problema da emissao probabilistica nas fontes de SPDC € acoplar um mecanismo
de armazenamento de fétons (memoria) a fonte, onde uma vez sinalizado (detectado)
um dos fétons, o outro é armazenado. Para isso, é preciso que haja uma troca coerente e
eficiente entre os f6tons e 0 meio usado como memdria, cujo tempo de vida deve ser

longo.

Uma das grandes vantagens das fontes sinalizadas baseadas em SPDC ¢ a
produgéo de fétons ultracurtos com duragdo ~100 femtosegundos, isso pode refletir
em um tempo de armazenamento e recuperacdo da memoria rapidos o suficiente para

evitar qualquer decoeréncia do sistema.

Embora o armazenamento de fétons seja um desafio (LOUNIS; ORRIT, 2005;
DISTANTE et al., 2017), nos préximos capitulos sdo apresentados uma proposta experi-
mental fundamentada em uma teoria perturbativa e os primeiros resultados obtidos
na tentativa de armazenar um pulso de luz ultracurto em um meio atdémico de banda
estreita. O entendimento da teoria e os detalhes da implementacdo experimental mos-
tram que, esse problema constitui um passo intermedidrio importante na diregao do

armazenamento de fétons individuais.
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3 AUMENTO DA ABSORGAO DE UM FRACO PULSO DE
LUZ ULTRACURTO POR UM MEIO ATOMICO DENSO

O armazenamento de fétons individuais “ultra banda larga” produzidos por
uma fonte SPDC apresenta grande potencial para promover avangos significativos na
area de informacdo quantica. No entanto, um desafio particular desse problema ¢ a
incompatibilidade entre o tempo de vida do féton (femtosegundos) e o tempo de vida
longo esperado para as memorias, que se reflete em diferentes bandas de frequéncia
para os dois sistemas. Essa dificuldade pode ser mapeada no problema de se fazer
um meio de banda estreita (frequéncia especifica) absorver com eficiéncia um pulso
de luz banda larga. Neste capitulo é apresentada uma abordagem detalhada para esse
problema, com foco na absorcdo de dois fé6tons com A, = 800 nm em vapor de Rubidio
(Rb) aquecido. Para isso, é usado um campo de controle intenso, que conduzira uma
transigdo sequéncial de dois fétons, intrinsecamente banda larga, junto com um campo
de sinal fraco consistente com um pulso de luz ultracurto. A ideia do experimento
e a modelagem tedrica baseada em uma teoria perturbativa, adequada ao regime de
absorcdo fraca, sdo mostradas neste capitulo. Ja a descri¢do experimental para se medir
pequenas absor¢des do pulso de sinal pelos dtomos de Rb, além dos métodos ultilizados

para melhorar essa absor¢do sdo mostrados no Capitulo 4.

3.1 A ideia do experimento

A observagdo de pulsos de area zero no meio atdmico a partir da interagdo com
tétons individuais via SPDC é a principal motivagao deste trabalho, uma vez que foi
demonstrado que esses fétons podem ser produzidos de maneira a seguir a dindmica
de pulsos fracos que se propagam coerentemente na amostra atdbmica (COSTANZO et
al., 2016). A investigacdo sistematica da absorc¢do e do armazenamento de um pulso
de luz ultracurto fraco, em um meio atdmico, é portanto, um passo importante no
desenvolvimento de protocolos de memdria para fétons individuais ultracurtos e os
resultados apresentados nesta tese vém contribuir com os avangos cientificos que

apontam nessa direcao.

Nesse contexto, um pulso ultracurto, fraco, (sinal) com comprimento de onda
central de 795 nm atuando na transic¢do 55;, —5P;; (linha D1 do Rb), tem sua absorgéao
aumentada quando um outro pulso ultracurto, intenso, (controle) centrado em 762 nm
transfere para o nivel 5D3, qualquer populagéo transiente induzida pelo pulso de sinal
no nivel intermediario 5P, conforme ilustrado na Figura 13. Esse esquema com pulsos

atuando em diferentes transi¢des pode favorecer a transferéncia de energia de um pulso
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Figura 13 — Ilustracdo das combinacdes de excitagdes por dois fé6tons em cascata em
atomos de Rubidio via estado intermediario 5P. O estado intermediario 5P
permite a ocorréncia da excitagdo de dois fétons ressonantes, envolvendo as
transigdes 551/, — 5Py, (795 nm) e 5P/, — 5D3); (762 nm). Os pulsos que
atuam em cada transi¢cdo chegam a amostra com polariza¢des ortogonais e
com atraso relativo controlavel 7.

\ N
: 5D .. 4.. .

¢ : ‘
Pulso de controle
762 nm Rb

Pulso de sinal
M5 mm <«° /¢ A

Energia

Fonte: O autor (2020).

de luz fraco para uma amostra atdmica, uma vez que Dudovich, Oron e Silberberg (2002)
demonstraram, usando técnicas de controle coerente, que um pulso de luz ultracurto
atuando em ressondncia com um adtomo de dois niveis é capaz de aumentar o pico de

excitagdo da populagdo transiente.

3.1.1  Aumento da absor¢ao no regime ultra-bandalarga

A descrigdo fisica de um &tomo com dois niveis de energia interagindo com um
pulso de luz ressonante envolve naturalmente o conceito da area de um pulso, definida

como

_ [T HE®)
0= ——dt, (3.1)

—00

com u representando o momento de dipolo da transi¢do ressonante, E(t) a amplitude
do campo elétrico do pulso na posi¢do do atomo, e 7 a constante de Planck (ALLEN;
EBERLY, 1987). Considerando um pulso ultracurto, qualquer processo de decoeréncia
durante a excitagdo pode ser ignorado e a populagdo do estado excitado é dada por
p. = sen?(0/2). Sendo assim, um pulso de drea 7 atuando sobre um sistema atdmico
no estado fundamental inverteria a populagdo atémica levando o sistema para o estado

excitado.
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A estimativa da drea de um tnico féton, com largura temporal de aproxima-
damente At, = 100 fs, atuando sobre um ensamble atomico, ¢ um ponto de partida
interessante para entender o problema. Considerando que o comprimento de onda
central deste f6ton é 800 nm, sua energia serd hc/A = 2,5x7 17, com ¢ sendo a velocidade
da luz no vécuo. Se esse féton se propaga em um modo gaussiano, cuja cintura no foco
é w = 50 ym, seu volume sera aproximadamente V = nw? x cT ~ 2,4 x 10° ym3. A
densidade de energia desse féton serd entdo u = (hc)/AV =~ 1076 Jm=3. O campo elétrico
associado com essa densidade de energia serd |E| ~ 500 V/m. Aproximando o momento
de dipolo por u =~ eap, com e sendo a carga do elétron e ag o raio de Bohr, a 4rea deve
ser 0 ~ u|E|At,/h ~ 4 X 107°. Portanto p, ~ 4 X 10712 = py;.

Esse niimero, tdo pequeno a primeira vista, fornece a probabilidade p11 de excitar
um Unico dtomo por um utnico féton. No entanto, em um vapor atdémico aquecido é
muito comum que a quantidade de dtomos seja N > 10! no modo espacial assumido
acima. De acordo com essa analise, em condigOes experimentais, seria possivel observar
grandes absorgdes de fétons ultracurtos. O problema é que esta andlise ndo considera a
rea¢do do conjunto de 4tomos sobre o modo fotdnico, que leva a formagdo de um pulso
de &rea zero durante a propagacdo pelo meio (CRISP, 1970), com a 4rea na saida da
amostra muito menor do que na entrada. Esse pulso mantem sua energia enquanto se
propaga, mas torna-se gradualmente incapaz de deixar o &tomo em qualquer estado
excitado. A forma do pulso de drea zero tem origem primdria na parte dispersiva da
interacdo atomo-luz, que se torna rapidamente dominante sobre a parte absortiva a
medida que a densidade atdmica do meio aumenta (BOUCHENE et al., 1992). Esse
processo torna impossivel a absorgdo direta de um tinico féton ressonante com a amostra
atdmica de dois niveis de energia, uma vez que a drea do pulso vai a zero, rapidamente,
enquanto o ntimero de d4tomos aumenta (COSTANZO et al., 2016).

Por outro lado, experimentos envolvendo pulsos ultracurtos induzindo transi¢es
de dois fétons em cascata para um nivel excitado, sdo comuns na literatura (FELINTO;
ACIOLIL VIANNA, 2000; FELINTO; ACIOLI; VIANNA, 2004) e sua conexdo com a
populagao transiente na transi¢do intermedidria, onde o pulso de 4rea zero se forma,
estd bem estabelecida (DUDOVICH; ORON; SILBERBERG, 2002). Essas excitacoes
transitérias sdo muito maiores que a drea final do pulso. Para manter a energia do pulso
(o< |E|?) grosseiramente constante enquanto a sua area (< E) diminui, o campo elétrico
ganha uma cauda que inverte periodicamente seu sinal para cancelar a excitacdo gerada
pelas porcdes anteriores. Desse modo, a drea zero ocorre com uma série de excitagdes
transitérias de diferentes sinais. Todas essas observagdes sugerem uma abordagem
alternativa para a absorcdo de um féton “banda larga” por um meio atémico, na qual
um pulso de controle com largura de banda similar levaria o 4&tomo para um estado mais
energético através do pico transiente de excitacdo na transi¢do intermedidria, a fim de
maximizar a transferéncia de energia para o meio (DUDOVICH; ORON; SILBERBERG,
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2002).

No dominio da frequéncia, a viabilidade dessa abordagem vem do fato de que
essas transi¢des de dois fétons sdo intrinsecamente banda larga. No processo ilustrado
na Figura 13 para a transi¢do em cascata 55/, —5P1,, —5D3/, no Rb, se as frequéncias
centrais dos pulsos de sinal e controle forem ressonantes, respectivamente, com cada
uma das transi¢des na cascata, qualquer outra frequéncia no espectro do pulso de sinal
encontrard uma frequéncia no espectro do campo de controle, cuja combinagdo permite
a transigdo por dois fétons. Um modelo detalhado desse processo, no regime de baixa

excitagdo, é descrito na Secdo 3.2, a seguir.

3.2 Teoria

Para compreender o processo de absorcdo descrito na Sec¢do 3.1.1, é introduzido
nesta se¢do uma teoria que descreve a propagacdo do pulso de sinal através de um meio
atdmico denso na condigdo ilustrada na Figura 13, ou seja, uma excitagdo de dois f6tons
em cascata induzida por um pulso de controle. Os pulsos de sinal e controle propagam
colinearmente na mesma direcdo z, com o pulso de controle atrasado temporalmente
por uma quantidade 7, em relagdo ao sinal na entrada do meio. Nesta teoria a estrutura
atdmica é aproximada por um sistema de trés niveis hiperfinos envolvendo uma transicdo

em cascata, com os estados |0) = [55; /), |[1) = [5P1)2), e |2) = |5D3/,), respectivamente.

Para um pulso de sinal fraco, a populagdo no nivel |1) pode ser ignorada, assim
como o efeito dos 4tomos sobre o pulso de controle intenso. Portanto, considerando que
a posicao dos pulsos na entrada da amostra atémica é z = 0, nas posi¢des z > 0 0 campo

elétrico para o pulso de controle pode ser escrito como
Ec(z,t)=&E0,t—1—2z/c)=E(t =1 —2z/c)cos|w.(t —T—2z/c)],

com E.(t — 7) sendo a amplitude (envelope) do pulso em z = 0 e w, representando a
frequéncia central do campo de controle. Por outro lado, uma vez que o pulso de sinal é
fortemente afetado pelo meio atomico, sua descricdo matemaética leva em consideragao
toda a propagacao através deste, cuja modelagem se da pela equacdo de Maxwell para o
campo elétrico &;(z, t) (CRISP, 1970):

0Q; 10Qs . *
5 T oo =1010T10[ dAon(A)f(A), (3.2)

o

com Qg(z,t) = po1Es(z,t)/h sendo a frequéncia de Rabi induzida pelo campo de
sinal, po1 0 momento de dipolo elétrico da transi¢do 0 — 1, Es(z, t) a amplitude do
pulso de sinal, ap o coeficiente de absor¢do do meio, I'ig a taxa de decaimento da
poulacdo do nivel |1) para |0), f(A) a distribui¢do Doppler para o &tomo com dessintonia
A relativa a frequéncia central ws do campo de sinal, e o¢1 a coeréncia atdbmica na



Capitulo 3. Aumento da absor¢do de um fraco pulso de luz ultracurto por um meio atomico denso 38

variavel lenta entre os niveis |1) e |0). Na entrada da amostra, o campo elétrico sera
Es(0,t) = E5(0, t) cos(wst).

O caminho para determinar, analiticamente, o1 envolve a dedugdo da equacao
de Bloch para a coeréncia po; derivada da equacédo de Liouville para matriz densidade p

Pl ©3)
com pj = PZ]" O Hamiltoniano do sistema escrito ja na aproximagado de onda girante é
dado por
H=Hy+ V(7 1), (3.4)
com

Ho = Eol0){0] + E1[1)(1]| + E2[2)(2],

representando o Hamiltoniano para o 4tomo livre com trés niveis de energia Eo, E1 e E,

respectivamente, e
V(z, 1) = —pa&s(z, DI0)(1| - pa&e(z, HI12| + c.c.,

representando o potencial de interagdo na aproximagao de dipolo elétrico, com p12
sendo o momento de dipolo elétrico da transi¢do 1 — 2. Usando a nota¢do complexa
para o campo elétrico e admitindo que os campos estdo em fase na entrada da amostra,
substituindo a Equacéo (3.4) na Equagao (3.3), obtem-se

B . .

apfo _ l-pOlQ;ez(ksz—a)st) _ iplogse—l(ksz—wst)’ (3.5)
P . |

Stll _ iprse—z(ksz—wst) _ ipmgzez(ksz—wst)

+ iplZQZei(kcz_wct) _ ip21QCe_i(k”Z_wct), (3.6)

P . .

thZ _ ipzlgce—z(ksz—wst) . iquzez(ksz—wst)’ (3.7)
a 01 i . —7 — . * 1 —
% = 3(E1 = Eo)por +i(poo — p11)€lse hszmwsh) 4 jppQrelfez=ed) - (3.8)
P : . .
_gfz = %(Ez — Eo)poa — ip12Qse” *s77@sh) 4 j oo, QeI kezmwch)) (3.9)
dp12 i . (ke . . i(koam
% = £(E2 — E)p12 +i(p11 — pa2)Qee ez wel) —jpp (azelbsz=wsh) - (3.10)

em que Qc(z, t) = u12Ec(z, t)/h é a frequéncia de Rabi induzida pelo campo de controle.

Uma vez que o interesse aqui é obter solugdes na aproximacdo de onda girante, é
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conveniente introduzir as varidveis lentas o j; a partir de
por = Ggle_i(ksz_wst), (3.11)
P10 = Gloei(ksz_wst), (3.12)
po2 = Goze_i[(kc+ks)z_(wc+ws)t]’ (313)
P20 = Gzoei[(kc +ks)z—(we +C‘)s)t]’ (314)
pia = oppeermwet), (3.15)
P21 = 021 el(kez=wet) (3.16)

Adicionando os efeitos da emissdo espontanea, através das taxas de decaimento I'jx do

estado |j) para o |k), obtem-se as equagdes Spticas de Bloch

dpoo
ot
dp1i
ot
dp2
ot
8001
ot
8002
ot
(9012
ot

Q5001 — 1Qs010 + T10p11,

iQs010 — iQ 001 — 1Qc021 + Q012 + T21p22 = T10p11,

iQc021 — 107012 — T21p22,

. . - I'o

i(w10 — ws)oo1 + Qs (poo — p11) + 1002 — — 0oL,

. . . I'1 +To
i[wzo — (we + ws)]og — 1Qs012 + 1Qc001 — — 5 oo
. ) . I'y

(w21 — we)o1z +1Qc(p11 — p22) — 105002 — — 012,

(3.17)
(3.18)
(3.19)
(3.20)
(3.21)

(3.22)

com wig = (E1 — Eg)/h, wp1 = (Ex — E1)/h e wy = (Ez — Ep)/hi. Definindo A = ws — w1,
Ay = we— w21, A2 = ws+w,— w2 = A+Ay eusando o fato que poo(t)+p11(t)+p2(t) =1,

obtem-se
(% +T'10] poo
(% + I p22
(% + % + 1A om
(% L ;— al +iA12| 002
(% + % +iAy | 012

I'yo + iQ¢o01 — iQs010 — T10p22,
iQC621 - iQZUlz,

—iQS + iQs(Zpoo + pzz) + iQZGoz,
iQco01 — 105012,

iQC - iQC(pOO + 2p22) - iQ;Goz.

(3.23)

(3.24)

(3.25)

(3.26)

(3.27)

E comum, a partir desse ponto, obter uma solugao integral para 091 na ordem

mais baixa da amplitude do campo de sinal, uma vez que muitas aproximagdes sao

possiveis no limite de campo fraco, tornando esse regime relevante para absor¢ao de um

téton. Resolvendo as Egs. diferenciais acopladas (3.23)-(3.27) e admitindo que o sistema

se encontra no estado fundamental em ¢ = 0, obtem-se
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t
poo(t) = 1—/ dt’ e T T0 000 () — iQ5001 () + iQs010(t)], (3.28)
0

t
mw>:i/dw%W”Mﬂ%mw—QWMﬁﬂ, (3.29)
0 t
GOl(t) — _Z/ dt/e—(r10/2+iA)(t—t') %
0
X {Qs(t") = Qs(t)[2p00(t)) + p2a(t)] = QL(t )00 (t)} (3.30)

t
GOZ(t) = l/ dt’e—(F21/2+F10/2+iA12)(f—t’) [Qc(t’)o‘m(tl)_Qs(t/)o_lz(t/)], (331)
0
t
op(t) = i/ At e~ Ta/2+id)(t=) o
0

X {Qc(t) = Qc(t)[poo(t') + 2p2a(t')] — Qi(t)o02(t')} . (3.32)

E razodvel supor que as popula¢des nao sio afetadas pela excitagio dos pulsos, ou seja,

poo 1, e p11 = pxp = 0. Com isso,

t ’ * ’ t’ ”
oot ~ / gt e~ Cio/2+iA)(t-1) iQs(Z,t ) Qc(;'t ) / dt"Qc(z,t )
0 —oo

> > ooi(z, t”)|. (3.33)

O limite de integracdo inferior foi extendido para —co, uma vez que nesse limite ndo ha
nenhum pulso interagindo com a amostra. O fator e~"10/2+#4)(=) ¢ mantido na primeira
integral sobre t’, e descartado na integral que envolve a multiplicacdo com os campos
de sinal ou controle, uma vez que esses pulsos sdo muito mais rdpidos (femtosegundos)
do que qualquer taxa de decaimento (~ nanosegundos) (FELINTO; LOPEZ, 2009). A
solucdo da Equagdo (3.33), na ordem mais baixa dos campos Qs e Q. é dada por

t ’
601(2, t) ~ 1/ dt'e—(r10/2+iA)(t—t’) lQS(zrt ) 4

o 2
Qiz 1) Q) [, )
144 1244 . . 4
> [ . dt > [ . dt > (3.34)
Duas fungdes auxiliares, importantes, sdo definidas como:
t
Os(z,t) = / dt'Qq(z, t), (3.35)
ot
Oc(z,t) = / dt'Qc(z, t'). (3.36)

Essas sdo as representagdes das areas de cada pulso na posicdo z da amostra atdmica
no tempo t. Essas fun¢des variam lentamente quando comparadas com os respectivos
pulsos, se aproximando de uma fungdo degrau para um pulso curto bem comportado.

Por essa razdo, essas varidveis sdo consideradas constantes dentro da integral na Equacdo
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(3.34), no instante em que o pulso de controle chega na posic¢do z. Entdo, a Equagao
(3.34), torna-se:

1R

oo1(z, t)

t
i/ dt’ e~ To/2+iA)(E=t) [% N

[o0]

%Q:(Z, t"V0s(z, T + z/c)%l , (3.37)

com @, = 6,(0,t — o) representando a area do pulso de controle em z = 0. O valor
dessa drea no instante da agdo sobre a amostra pode ser aproximada pela metade de
sua area total. A funcdo 6(z, T + z/c), no entanto, é muito mais delicada devido as
distor¢oes sofridas pelo pulso de sinal durante a propagacdo em z e pela a acdo do
pulso de controle viajando na velocidade de vacuo até o mesmo ponto. Portanto, alguma

quantidade de walk-off é esperado nesse processo.

Finalmente a Equacdo (3.37) pode ser substituida na Equagdo (3.2) para obter,

Qs  10Qg L , N v O
az + E at — —(XO /_OO dt G(t - t ) lQS(th ) - QC(Z/t )QS(ZI T+ Z/C)? 4 (338)
com
G(t—t) = % / AAf(A)e~T/2+ANE=E), (3.39)

Aplicando a transformada de Fourier em ambos os lados da Equagao (3.38), obtem-se

[% - zTa) + aoA(w)l Qi(z, w) = aoA(a))QZ(z, —w)0s(z, T + z/c)%, (3.40)

com

Ty [T f(A)
Aw) = 3 /_Oo L e (3.41)

Q)5 e Q¢ correspondendo a transformada de Fourier para as respectivas frequéncias
de Rabi, e w representando as componentes de frequéncias definidas em relagdo a

frequéncia central de cada pulso.

A partir da Equagdo (3.40) é possivel verificar que cada componente de frequéncia
w do pulso de sinal é afetada pela componente de frequéncia —w do pulso de controle,
como sugerido na Figura 13. Além disso, toda a acdo do pulso de controle depende de
outros aspectos relacionados ao problema. O fator 0;(z, T + z/c) representa a excitacao
de atomos, pelo pulso de sinal, para o nivel |1) até o instante em que o pulso de controle
atua sobre o meio na mesma posicdo (DUDOVICH; ORON; SILBERBERG, 2002). A
transferéncia de excitagdo da transicdo |1) — |2) é governada pela drea total ©. do pulso
de controle.

Quando o campo de controle ndo atua sobre o meio Q. = 0, a solugdo da Equacao

(3.40) para altas densidades converge para um resultado conhecido na literatura, que
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define o pulso de drea zero (COSTANZO et al., 2016; CRISP, 1970; FELINTO; ACIOLI;
VIANNA, 2004). No dominio da frequéncia,

A0z, w) = Qs(0, w)eli@/e-wA@)z, (3.42)

Nesse contexto, a energia total do pulso seria entdo

e/da)

o B 2
= ¢ / dw QS(O,aJ)e_"‘ORe[A(“’)]| , (3.43)

(o]

uO(z)

. 2
0z, w)

com € sendo uma constante de proporcionalidade. Matematicamente, a baixa absorc¢ao
de um féton ultra banda larga, propagando através de um meio atdmico ressonante,
pode ser traduzida pelo fato da fungdo Re[A(w)] ser muito estreita quando comparada
com Q;(0, w), decaindo com o quadrado da frequéncia de ressonancia @ (Equacgéo

apRe[A(w)

(3.41)). A absorgao representada por e~ I afeta apenas uma pequena porgao

da energia do pulso. As distorg¢des, fortes e rdpidas, do pulso de 4rea zero vém da
acao dispersiva do meio, proporcional a Im[A(w)], que é um fun¢do muito mais larga
decaindo apenas com w fora da ressonancia. Por outro lado, o lado direito da Equagao
(3.40) envolve uma multiplicacdo da fungdo A(w) pela fun¢do complexa 65, que mapeia
a parte dispersiva de A(w) no coeficiente de absor¢do do meio, conduzindo a uma maior

absorcéo.

Para proceder com o tratamento que considera a a¢do do pulso de controle, é

preciso reescrever a Equacao (3.40) como

2 fz,) = aoA(w)e A (2, ~0)6(z, 7+ 2/e) (3.44)
com
f(z, w) = el7i@/ctaod@Z0) (7 —w). (3.45)

A quantidade Q}(z, —w) pode ser escrita em termos do espectro do pulso de controle na

entrada da amostra,
Qi(z, —w) = Q(0, —w)el®(T+7/9), (3.46)

E a area do pulso de sinal na Equacéo (3.44) tem a forma

T+z/c
/ dtQg(z, t)

o

1 t ® g .
—/ dt/ dw'e” Q) (z, w')e @'t
270 J - —00

1 T o0 ’ ;s ’
— dt dw'e 0@z f(7 @)@t (3.47)
VZT[ [oo [oo

Os(z, T+ z/c)
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Substituindo as Equagdes (3.46) e (3.47) em (3.44), definindo f = a¢®./8, obtem-

se
a A . ~ T o0 ’ P
gf(z, w) = %(:)eWHaOA(w)ZQZ(O’ —w) X / dt / da' e~ %AW )Zf(Z, w’)e i@ t3-48)
A Equacdo (3.48) na forma integral é mais adequada a andlise perturbativa, entao
z
BA(w) . Alw) &
(z,w) = 0, w) +/ dz’ 2 plwtraoA(w)z 00, —w) x
f f i o c
T (s¢)
x / dt/ da)/e—aoA(w')Z’f(Z/, w/)e—iw’t. (3.49)

Expandindo a Equacéo (3.49) na ordem mais baixa em O, tem-se

O w) = FO0,0)+ / * 1 00OA) iorrana@z o
0 8V2m
x 40, -w) / dt / da'e” AWV Q (0, e, (3.50)

A Equacgdo (3.50) pode ser usada para calcular o pulso de sinal no final da
amostra, z = [, com | sendo o comprimento da amostra e D = agl a profundidade 6ptica.
Para comparar com os resultados da Segdo 4.7, a Equagdo (3.50) deve ser modificada
levando em consideracdo que o pulso de controle é focalizado no centro da amostra e
que sua cintura varia ao longo de z. Além disso, é preciso observar que o sinal depende
de Q2. Efetivamente, a interagdo relevante entre o pulso de sinal e o pulso de controle
ocorrerd apenas proximo da regido do foco, cujo comprimento I, é aproximadamente
o dobro do comprimento Rayleigh do modo espacial do campo de controle. Essa
modificacdo se traduz em considerar ®, constante mas diferente de zero somente na
regido compreendida entre +/./2 no centro da célula de vapor. Portanto, uma segunda

profundidade 6ptica precisa ser introduzida para a regido de interagdo: D. = agl..

Com essas consideragdes, é possivel definir a fungdo

1 o s
F“””:'TTZ/ dw'e”""'Q(0, 0")Q20, —w)T(w, @), (3.51)
V TC —00
com
A(w)ePlA@)+A@)]/2 5 o B o

T(w, ') = x {ePelA@)-AW@))/2 _ =DelA@)-AWI/2) (352
e VTP BV TP e b 62

e escrever

T
OV, 0) = 01, w) + %eiw“”/@ / dtF(w, t). (3.53)
Seguindo com as aproximacdes, é razodvel reescrever o perfil Voigt geral da
Equacdo (3.41), por uma funcdo mais simples
1

Alw) =17 T,

(3.54)
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que captura a esséncia da fisica do problema (COSTANZO et al., 2016) aproximando
a forma de linha para um perfil Lorentziano, com uma largura dada pelo inverso do
tempo de decaimento T, da coeréncia atdmica. Essa forma para A(w) também permite
escrever
A(w) _ (0'Tr +1)
[A(w) - A(@)] (0 -T2

(3.55)

Com esse resultado, observa-se que o integrando na Equacdo (3.51) é proporcional a
Q4(0, )0, ~w) /(w - @), 0 que implica em uma excitagdo atbmica na forma esperada
da Figura 13, ou seja, uma transigdo por dois fétons ressonantes, quando um féton com
frequéncia particular no pulso de sinal atua com o féton com frequéncia complementar

no pulso de controle.

3.3 Consideracoes finais

Mesmo com todas as aproximagdes para simplificar o problema da absor¢ao de
um pulso de drea zero ressonante com um vapor atdmico denso, mediante a agdo de
um campo de controle, a teoria desenvolvida nesta tese permite um bom acordo com
as observagdes experimentais registradas na Secdo 4.7. A intuicao fisica do problema
adquirida com essa teoria é o ponto de partida para avangos mais promissores através

do uso de técnicas de controle coerente aplicadas ao pulso de sinal.
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4 CONTROLE COM PULSOS LIMITADOS POR TRANSFOR-
MADA E RESSONANTES COM O MEIO ATOMICO

Neste capitulo sdo discutidos os detalhes e as dificuldades técnicas para se medir
a absorcdo de um pulso ultracurto fraco, limitado por transformada de FourierS e
ressonante com o meio atdbmico denso (vapor de Rb aquecido). Para isso, é mostrado
inicialmente um panorama do sistema 6ptico, seguido da caracterizacdo dos pulsos
de sinal e controle, onde sdo apresentados os cdlculos para estimar a drea dos pulsos,
além da discussdo de duas técnicas fundamentais para a execugdo deste trabalho: a
autocorrelagdo e a compressao de pulsos ultracurtos. Por fim, é discutida a calibracdo

do sistema de deteccéo.

4.1 O aparato experimental

O arranjo experimental para implementar o processo descrito na Figura 13 (Secao
3.1) é ilustrado na Figura 14. O sistema 6ptico é composto basicamente por um laser de
femtosegundos, uma célula contendo vapor de Rb aquecido, um sistema de detecgdo e

um conjunto de espelhos necessdrios para o direcionamento dos feixes do laser.

De acordo com a ideia do experimento, um pulso de laser ultracurto, intenso
e centrado em 762 nm (transi¢do 5P;, —5Dj3)y), deve atuar no meio atdmico junto
com um outro pulso ultracurto, fraco e centrado em 795 nm (transicdo 5S;/, —5P; ,),
conduzindo a excitagdo do meio por dois fétons com frequéncias combinadas para
aumentar a absor¢do do pulso fraco. Nesta configuracdo, os pulsos com frequéncias
centrais ressonantes sdo limitados por transformada de Fourier. Os pulsos de luz sdo
obtidos a partir do laser apresentado na Secdo 2.3.1. A versatilidade desse sistema
permitiu ajustar o comprimento de onda central do laser em 762 nm com uma poténcia
média de ~650 mW, operando em regime pulsado. Na Tabela 4 sdo apresentados os

principais pardmetros fisicos que caracterizam o laser na saida da cavidade.

A duragao do pulso foi estimada usando um autocorrelacionador montado em
paralelo ao experimento, numa configuracdo que permitia verificar a largura temporal
dos pulsos tanto na saida da cavidade quanto na regido da amostra de Rb. Mais detalhes

sobre a técnica de autocorrelagdo sao apresentados na Segao 4.2.

Acompanhando a Figura 14 observa-se que uma placa de onda HWP e um cubo

PBS sdo usados para dividir o feixe que sai da cavidade do Ti:Safira. O feixe mais intenso,

§  Um pulso limitado por transformada de Fourier, ou simplesmente, pulso limitado por transformada
é um pulso de luz que tem a duracdo minima possivel para uma determinada largura de banda
espectral.
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Figura 14 — Arranjo experimental. Um laser pulsado de Ti:Safira é dividido em dois
feixes: um fraco e um intenso. O feixe fraco é acoplado a uma fibra PCF para
gerar um feixe supercontinuo. Parte do espectro gerado é usado como feixe
de sinal com comprimento de onda de 795 nm. O segundo feixe (intenso)
é usado como campo de controle. Uma linha de atraso implementada no
caminho 6ptico do feixe de controle permite variar o atraso temporal entre
os pulsos de sinal e controle na amostra de Rb. A transi¢do de dois fétons é
realizada com os pulsos limitados por transformada. FI, isolador de Faraday;
IF, filtro de interferéncia; HWP, placa de meia onda; Atenuador, combinagao
de uma HWP e um PBS; M, espelhos; L, lentes.
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Fonte: O autor (2020).

Tabela 4 — Parametros fisicos, aproximados, obtidos na saida do laser Tsunami.

Poténcia média (P, ¢4) 650 mW
Comprimento de onda (A;) 762 nm
Largura de Banda (AA,) 10 nm

Taxa de repeticdo (f) 82 MHz
Duragéo do pulso (7) 85 fs
Energia do pulso 8nJ

Fonte: O autor (2020).
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com ~85% da poténcia total, serd usado como campo de controle no experimento,

enquanto o restante, cerca de 15%, sera usado para gerar o campo de sinal.

O feixe fraco passa através de um isolador de Faraday (FI) antes de ser acoplado a
uma fibra de cristal fotdnica (PCF), FemtoWhite 800 da NKT Photonics, usando uma lente
objetiva (M-40x). Um supercontinuo é gerado apés o médulo PCF com uma poténcia
espectral significativa estendendo-se de 600 nm até 850 nm. O isolador de Faraday é
fundamental nesse processo, tanto para aumentar a dispersao do feixe fraco, otimizando
a geragdo do supercontinuo dentro da fibra, quanto para evitar que a reflexao do laser

na fibra retorne para a cavidade do Ti:Safira.

A Figura 15 apresenta o espectro para o campo de controle centrado em 762
nm (curva continua azul), a distribuicdo espectral para o feixe de supercontinuo (linha
tracejada preta) na saida do médulo PCF e o pulso de sinal centrado em 795 nm (curva
pontilhada vermelha), todos obtidos com um espectrometro de fibra éptica (modelo
HR4000 da Ocean Optics). A distribuigdo espectral do feixe de supercontinuo na regido

Figura 15 — Espectro do feixe de 762 nm na entrada do médulo PCF (curva continua
azul). Espectro otimizado da geragdo de supercontinuo em torno de 800 nm
na saida do médulo PCF (curva tracejada preta). Espectro do feixe de sinal
ap06s o filtro de interferéncia (curva pontilhada vermelha). As curvas preta
e vermelha tém a mesma escala vertical. A curva azul é obtida para uma

pequena porcdo do feixe de 762 nm.
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Fonte: O autor (2020).

de 800 nm é otimizada ajustando o alinhamento, a polarizacdo e a poténcia do feixe de
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762 nm na entrada do médulo PCF. Para gerar o campo de sinal com 795 nm foi usado
um filtro de interferéncia centrado em 800 nm, com uma largura de banda de 10 nm*. O
espectro do feixe de supercontinuo e o espectro do feixe de sinal apresentam a mesma
escala vertical. A diminui¢do da amplitude do espectro filtrado é devido as perdas no
filtro de interferéncia. Para manter o pulso de sinal limitado por transformada, foi usado
um compressor de pulso com uma grade de difracao (1200 linhas/mm) para obter
pulsos com duragdo temporal de ~120 fs e FWHM de 7,5 nm na regido da célula de Rb.

O feixe de controle é direcionado para um transladador linear micrométrico
responsdvel por variar o atraso temporal, 7, entre os pulsos de controle e sinal. A
dispersdo cromatica sofrida pelo pulso de controle, durante o caminho 6ptico percorrido
até a amostra de Rb, é compensada por um par de prismas, que introduz uma dispersao
negativa. Essa técnica possibilita a obtencdo de um pulso de controle, limitado por
transformada, com pouca perda de poténcia. Neste experimento, a duragao do pulso
de controle na regido da célula estimada pelo autocorrelacionador foi de ~84 fs. Os
detalhes da técnica de compressdo de pulso sdo apresentados na Segao 4.3.

Antes de serem recombinados os feixes de sinal e controle passam através de
dois atenuadores. Cada atenuador é composto por uma placa de onda HWP seguida
por um cubo PBS. Essa combinagdo permite investigar a absorcao do pulso de sinal em

funcdo das intensidades de cada feixe, separadamente.

Na etapa final do experimento os dois feixes, linearmente polarizados com
polarizac¢des ortogonais entre si, sdo recombinados e focalizados no centro de uma
célula de Rb com 5 cm de comprimento. Na regido central da célula, cada feixe tem um
didmetro médio de 125 ym e uma poténcia média de 0,8 mW para o feixe de sinal e
170 mW para o feixe de controle. A célula de Rb é colocada dentro de um forno, onde a
temperatura pode ser variada entre 20 °C e 150 °C permitindo o controle da densidade
atdmica.

Apb6s a interagdo com a amostra de Rb, um cubo PBS desvia grande parte do
campo de controle e transmite o campo de sinal que serd detetado. Para bloquear
totalmente o campo de controle um filtro de interferéncia centrado em 800 nm com 10
nm de largura de banda é colocado na entrada do fotodetetor.

O sistema de deteccao consiste em um fotodetetor (2307 da New Focus) e um
amplificador Lock-in, com frequéncia de referéncia f,.r, igual a do chopper usado para
modular o campo de controle. Nessa configuragdo, o sinal de saida do Lock-in carrega a
informacdo da absor¢do do campo de sinal, transmitido através do vapor atdmico, com

e sem a presenca do campo de controle. Em termos das quantidades tedricas calculadas

* O comprimento de onda usado no experimento e nos célculos teéricos foi de ~794,3 nm.
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na Secdo 3.2, o sinal seria proporcional a
AU = U901 —uM, 4.1)

com UM(]) calculado como U®(I), mas com o campo da Eq. (3.53). Por outro lado, o
sinal para U (1) pode ser medido via Lock-in, bloqueando o campo de controle. Essa
medida é apresentada em detalhes na Segdo 4.5.1, onde é discutida a calibra¢do do
sistema de deteccdo. Dessas duas medidas obtemos a variacao do coeficiente de absor¢édo

AU

Aa = —U(O)(l)’

(4.2)
causada pela presenca do campo de controle. Essa quantidade é comparada com as
previsoes tedricas. O interesse especifico deste trabalho é obter o maximo valor de Aa
em fung¢do do atraso temporal entre os pulsos e entender como esse valor € alterado
variando os pardmetros fisicos que caracterizam o problema, a saber: densidade atomica

do meio, poténcia e drea dos pulsos de controle e sinal.

4.2 Medida da largura temporal do pulso: autocorrelacao

A determinagdo da largura temporal dos pulsos de sinal e controle é fundamental
neste experimento. A partir dessa medida é possivel checar se os pulsos que interagem
com o vapor de Rb estdo limitados por transformada. No entanto, do ponto de vista

experimental, essa ndo é uma tarefa simples.

Apesar de se medir, com certa facilidade a largura de banda espectral de um
pulso 6ptico emitido por um laser de modos travados, a verificagdo da duragdo temporal
por meio da deteccdo eletronica direta é limitada pela largura de banda do instrumento.
Um osciloscépio de 10 GHz, por exemplo, pode medir sinais com intervalos de tempo
da ordem de 1/10'° s7! = 100 ps = 10° fs. J4 o tempo de resposta tipico de alguns
fotodetetores é da ordem de 10 ns. Por essa razdo medidas indiretas de autocorrelagao
sdo muito eficientes quando se deseja estimar a largura temporal de um pulso de laser
ultracurto (IPPEN; SHANK, 1984).

A técnica mais comum para medir a duragdo de um pulso de femtosegundos usa
a funcdo de autocorrelagdo de segunda ordem no campo elétrico (autocorrelagdo de
intensidade) (MAIER; KAISER; GIORDMAINE, 1966; ARMSTRONG, 1967; WEBER,
1967; BRADLEY; NEW, 1974; DIELS et al., 1985). O principio de funcionamento desse
método é baseado no processo ndo linear de geragdo de segundo harménico (SHG).
Os elementos bésicos para implementar uma autocorrela¢do, ndo colinear, de segunda
ordem estdo dispostos em uma configuracdo interferométrica conforme ilustrado na

Figura 16.
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Figura 16 — Esquema experimental de uma autocorrelacdo ndo colinear baseada na
intensidade do sinal de SHG. Um pulso é divido em dois, e um deles é
atrasado em relacdo ao outro. Em seguida, os pulsos sdo superpostos em
um cristal gerador de segundo harmoénico. A intensidade do pulso com
frequéncia dobrada SHG é medida em fungao do atraso temporal entre os
pulsos com frequéncia fundamental. BS, divisor de feixe; d, incremento do
micrémetro; T atraso temporal relativo entre os pulsos no cristal y?.
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Fonte: O autor (2020).

Para facilitar o entendimento, um trem de pulsos que sai da cavidade do Ti:Safira
pode ser resumido a apenas um pulso que é direcionado para o autocorrelacionador.
Seguindo o esquema da Figura 16, um pulso é inicialmente dividido em dois por
um divisor de feixes (BS, do inglés Beam Splitter) (50%T : 50%R)* montado a 45°
em relagdo a diregdo de propagagdo do laser. Os novos pulsos, representados pelos
campos E(t) e E(t — 7), viajam por caminhos (bragos do autocorrelacionador) diferentes.
O uso do alto-falante posicionado em um dos bragos é opcional neste aparato e
sua fungdo sera explicada, em outro momento, na Se¢do 4.2.1. Com o alto-falante
desligado, o comprimento do caminho éptico percorrido pelo pulso E(t) até o cristal
ndo sofre alteracdo. Por outro lado, o caminho percorrido pelo pulso E(t — 7) pode ter o
comprimento variado mecanicamente através de um transladador linear micrométrico

induzindo assim, um atraso temporal relativo entre os pulsos.

* 50%T : 50%R-indica que metade da luz que sai do divisor é transmitida e metade é refletida. Na prética

a camada refletora no elemento absorve um pouco de luz.
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A superposi¢do dos pulsos em um cristal ndo linear BiBzOg (BIBO, Bismuth Borate)
com 2 mm de espessura produz um novo pulso de luz com frequéncia dobrada, na
direcao da bissetriz dos feixes, cujo campo é dado por:

Efgc(t, 7) o« E(H)E(t — 1), (4.3)
onde 7 é o atraso temporal relativo. A intensidade desse campo é proporcional ao
produto das intensidades dos campos individuais,

SHG
Isig (t,t)oc I(t)I(t — 7). (4.4)
Essa quantidade est4 diretamente relacionada a duracdo do pulso e seu valor é méximo

quando os pulsos coincidem no cristal (t = 0).

Um filtro passa banda (350—700 nm) e uma iris sdo usados para bloquear qualquer
contribuic¢do individual de I(f) ou I(t — 7), por isso essa configuracdo € dita livre de
background. O feixe selecionado é direcionado para um fotodetetor, cujo sinal gerado pode
ser visualizado em um osciloscépio (modelo DSO-X 2012A). O fotodetetor usado neste
aparato (PDA 36-A, da Thorlabs) é muito lento® para resolver temporalmente I fg C(t, 7).
Isso produz um sinal integrado, cuja magnitude é proporcional a autocorrelacdo de

intensidade, representada por

AD(7) = / ) I(H)I(t — 7)dt. (4.5)

o0

A fungdo de autocorrelagdo é sempre simétrica em relagdo a 7 = 0 e o seu sinal fornece
poucas informagdes sobre a forma temporal do pulso. A configuragdo ndo colinear,
especificamente, ndo permite o acesso a fase ou chirp do campo (TREBINO, 2002; DIELS;
RUDOLPH, 2006; BENDER; NICHOLSON; SHEIK-BAHAE, 2008).

O procedimento adotado para determinar a duragdo do pulso assume que sua
forma é conhecida. Em geral a largura temporal do pulso At, é proporcional a largura
de banda a meia altura (FWHM) medida da fun¢éo de autocorrelagao, At,(7). O fator
de proporcionalidade (fator de deconvolucado, D,.) depende da forma do pulso, e é
obtido por

1
Atac(T) = D

ac

Aty (4.6)

O pulso mais curto para uma dada largura de banda espectral é descrito como
“limitado por transformada de Fourier” ou simplesmente limitado por transformada.
Neste caso, as duas quantidades, duracdo do pulso e largura de banda espectral, estdo

relacionadas através do produto

At,-Av = Cy, (4.7)

1 Largura de banda de 17 MHz.
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onde Cj; é uma constante da ordem de uma unidade, cujo valor depende do perfil de
intensidade do pulso e Av é obtida em tempos dos pardmetros do laser,

AA

2/
A

Av=c (4.8)

onde ¢ é a velocidade da luz. A Tabela 5 mostra os valores de C;, e os fatores de

deconvolugao para um pulso Gaussiano e um pulso secante hiperbdlica.

Tabela 5 — Fatores de deconvolugdo D, e produto At, - Av para um pulso Gaussiano e
secante hiperbodlica.

Envelope do campo I(t) Dy Cyp
Gassiana exp[-(4In2)t*/At;] 0,707 0,441
secante hiperbdlica sech?(1,76t)/ At, 0,648 0315

Fonte: O autor (2020).

A geragao de segundo harmonico pelo cristal BIBO, na direcdo da bissetriz
entre os feixes, requer alguns cuidados no procedimento de alinhamento. E necessério
assegurar que o par de feixes gerados no BS estejam superpostos espacialmente e
temporalmente dentro do cristal, lembrando que a superposigdo temporal ocorre numa
escala de poucas dezenas de microns. Além disso, é preciso maximizar o casamento
de fase para dois feixes que incidem em dngulos diferentes sobre o cristal. Quanto ao
cristal BIBO, este € interessante porque apresenta uma ampla transparéncia, grande
faixa espectral para o casamento de fase (286- 2500 nm), alto coeficiente ndo linear x®
(pelo menos 1,5 vezes maior que no BBO), resisténcia a umidade e uma capacidade de
suportar altas intensidades de luz (NIKOGOSYAN, 2005).

Para obter um casamento de fase tipo I no BIBO, com a geometria indicada na

Figura 16, o angulo a, entre os feixes, deve satisfazer a equagao,
n.(2w, 0) = no(w) cos(a/2), (4.9)

onde 1,(2w, 0) é o indice de refragdo extraordinario, experimentado pela componente
da luz com frequéncia 2w, em um certo dngulo 6 dentro do cristal e np(w) é o indice de
refracdo ordinario experimentado pelos campos na entrada do cristal. Usando a equagao
de Sellmeier para o BIBO, os pulsos com comprimento de onda fundamental de 800 nm
devem incidir no cristal com um angulo de = 38,5° em relacdo ao eixo 6ptico. O ajuste
desse angulo maximiza a intensidade de luz e evita perdas na resolugdo temporal da
autocorrelacdo (TIEN et al., 1996).

Supondo que o pulso a ser medido tem durac¢do de 100 fs (FWHM), espacialmente
seu pacote de onda teria um comprimento de Az = cAt, ~ 30 um antes do cristal. Isso

significa que em uma situacdo ideal de alinhamento e casamento de fase perfeitos, um
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deslocamento d = 60 um no transladador seria suficiente para varrer completamente um
pulso sobre o outro, fazendo variar a intensidade do sinal resultante da autocorrelagéo.
Uma vez que a resolugdo do parafuso micrométrico neste transladador é de 10 yum, isto
representa aproximadamente 6 pontos no gréfico de A?(t) x d, conforme é mostrado
na Figura 17a. A intensidade normalizada (eixo vertical em cada grafico) é obtida
dividindo-se o valor de cada medida pelo maior valor de intensidade, registrado para
o sinal da autocorrelacdo a medida que um incremento de d ~ 10 um é adicionado,

manualmente, ao transladador. Convertendo o eixo horizontal para unidades de tempo,

Figura 17 — Determinacgdo da largura temporal do pulso a partir da medida da inten-
sidade do sinal resultante da autocorrelagdo entre os pulsos. (a) Variacdo
da intensidade de autocorrelacdo em func¢do do incremento adicionado,
manualmente, ao transladador. (b) Medida da intensidade de autocorrelacdao
em fungdo do atraso temporal entre os pulsos.
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Fonte: O autor (2020).

usando a relagdo 7 = 2d /c obtém-se o grafico da Figura 17b, no qual a linha continua em
vermelho representa um ajuste Gaussiano, de onde se extrai o valor de At,.(7) ~ 135 fs
(FHWM). Neste caso, o valor minimo da intensidade é obtido quando o atraso relativo
entre os pulsos é de 7 = +200 fs, ja o valor méximo ocorre quando 7 = 0, como esperado.
Finalmente, assumindo que a forma do pulso é Gaussiana, a medida FWHM da duragao
do pulso de 95 fs pode ser determinada através da Equacdo (4.6).

Embora seja relativamente simples determinar a duragao do pulso usando esse
procedimento, é importante ressaltar que o registro de cada medida de intensidade
em funcdo do incremento d, juntamente com a anélise subsequente podem ser muito
cansativos, uma vez que a medida da autocorrelagdo é um recurso muito utilizado

neste trabalho, devendo ser realizada sempre que o sistema Tsunami for ligado. Além
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disso, devido a baixa resolucdo do transladador linear micrométrico utilizado (10 ym),
quanto mais curta a duragdo do pulso menor serd a quantidade de medidas tteis para
caracteriza-lo representadas pelos pontos no gréfico de A?)(t) x d. Um pulso com 50 fs,
por exemplo, teria apenas 3 ou 4 pontos dificultando assim, a obten¢do de um resultado
confidvel. Por essas razdes é conveniente adotar outro método, que além de simples seja

pratico. Esse é o papel do alto-falante no aparato apresentado na Figura 16.

4.2.1 Otimizacao e calibragdo do autocorrelacionador

O método implementado para determinar a duragdo do pulso envolvendo o
uso do alto-falante precisa ser calibrado, o que consiste em obter uma relacdo entre a
medida FWHM da intensidade do sinal da autocorrelagdao At,.(7) e o atraso relativo
(1), quando o alto-falante é acionado. Neste caso, é intuitivo assumir um aspecto mais
geral do laser pulsado com um trem de pulsos, em vez de um tinico pulso como foi feito
anteriormente.

O procedimento para calibragdo é iniciado com o alto-falante desligado. Nesse

SH
sig
posicdo linear do transladador através de um parafuso micrométrico, até que o sinal

estdgio, a intensidade I G(t, 7) deve ser maximizada deslocando-se, manualmente, a
DC na saida do fotodetetor seja maximo e consequentemente 7 seja zero no cristal
BIBO. A magnitude do sinal observado por meio de um osciloscépio é tipicamente da
ordem de alguns milivolts (mV) dependendo da intensidade do laser. Até agora ndo hé
nenhuma novidade em relacdo ao procedimento anterior! Entretanto, algo diferente
acontece quando uma tensio senoidal com amplitude V,,,* e frequéncia f, é aplicada aos
terminais do alto-falante através de um gerador de funcao. Esse sinal elétrico também é

usado para trigar o osciloscépio.

O movimento oscilatério produzido pelo alto-falante faz com que um pulso E;(t)
varra ponto-a-ponto um pulso E;(¢, T = 0) resultando em um sinal de autocorrelagido de
intensidade observado na tela do osciloscépio. Como se trata de um trem de pulsos,

“;7
1

o subindice é usado para indicar que os campos E;(t) e E;(t, 7 = 0) sdo oriundos
do mesmo pulso dividido no BS. Uma consequéncia direta do trem de pulsos é a
repeticdo do sinal de autocorrelacdo ao longo do tempo. Um recorte da tela contendo
trés picos de autocorrelacdo, idénticos, é apresentado na Figura 18a. A separagdo fixa e
igualmente espacada entre os picos é um indicativo de que os pulsos estdo se superpondo
maximamente no cristal x?, na regido linear entre os pontos de retorno do movimento
do alto-falante. Esta separagdo depende fortemente do atraso relativo entre os pulsos, da
amplitude e da frequéncia de oscilagdo do sinal elétrico derivado do gerador de funcao.
A linha vertical tracejada é um marcador para a posi¢do de um dos picos sobre o eixo

horizontal da tela do osciloscépio.

* Tensao de pico-a-pico.
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A Figura 18c mostra o que se observa na tela do osciloscépio ap6s uma magnifi-

cagdo (zoom) temporal no sinal da autocorrelagao ilustrado na Figura 18a. Nesta etapa,

obtém-se uma medida da largura a meia altura da intensidade deste sinal Até‘;‘]gM.

Figura 18 — Recorte da tela do osciloscépio ilustrando como é feita a calibragdo do
autocorrelacionador usando o alto-falante. Atpsc em (b) é o deslocamento
temporal de um pico de interferéncia em relagdo a posicdo de referéncia
obtida quando (7 = 0) em (a). Por essa razdo o valor de Atpsc esta direta-
mente relacionado com atraso entre os pulsos no cristal BIBO. Atg‘g/é{M em
(c) é a medida FWHM da intensidade do sinal de autocorrelacdo obtida

diretamente no osciloscépio.
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Fonte: O autor (2020).

Desfazendo o zoom, o proximo passo é deslocar o transladador da posicao de
méxima superposi¢do variando com isso o atraso temporal entre os pulsos. Nesta
situagdo, um pulso E;(t — 7) pode estar mais atrasado ou mais adiantado em relagéo
a um pulso E;(t). O resultado da varredura de um pulso sobre o outro produz uma
medida da autocorrelacdo de intensidade semelhante ao da Figura 18b. A assimetria na
separacao entre os picos € um indicativo de que a regido de méxima superposicao deve

se aproximar ou se afastar de um dos pontos de retorno do alto-falante. O deslocamento
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Atosc do pico de referéncia para a esquerda, sem que este sinal seja distorcido ou
desapareca, tem relagdo direta com a variagdo do atraso 7. Neste exemplo, 7 é positivo,
indicando que um pulso E;(t — 7) é adiantado em relagdo a um pulso E;(t). Para t

negativo deve-se observar um deslocamento do pico de referéncia para a direita.

Usando esse método é possivel determinar a largura temporal da autocorrelacao
Atac(7) por meio da equagao

AEWHM | -

Atge = 0SC

’ 410
Atosc (4.10)

onde 7 = 2d/c e d é o incremento dado pelo transladador linear micrométrico. Mais
uma vez, assumindo que a forma do pulso é conhecida, a medida FWHM da duracgao

do pulso pode ser determinada através da Equacao (4.6).

Para finalizar a caracterizagdo do autocorrelacionador usando o procedimento
descrito acima, foi estimada a durac¢do de um pulso centrado em 795 nm, com FWHM de
10,1 nm na saida do oscilador Ti:Safira, em fungéo da tensao (V) e da frequéncia (f,) de
oscilacdo do sinal elétrico aplicado ao alto-falante pelo gerador de funcao. O resultado é
apresentado na Figura 19. Para essas medidas a consideracdo da forma do pulso sech
se mostrou mais compativel com a ideia de um pulso limitado por transformada de

Fourier obedecendo a Equacao (4.7).

Figura 19 — Largura temporal de um pulso sech com A, =795 nm e AA. = 10,1 nm, em
funcéo da tensdo V), e da frequéncia f, de oscilagdo aplicada ao alto-falante.
Esses valores foram obtidos para o laser na saida da cavidade.
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Fonte: O autor (2020).
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Analisando o gréfico, fica claro que independente da frequéncia do alto-falante, a
menor variagao da duragdo do pulso ocorre para uma tensdo V,, de 500 mV. Além disso,
os valores de At, obtidos para f; = 25 Hz sdo os que mais se aproximam da média. Por
esse motivo, para minimizar o erro sistemdtico nas medidas de autocorrelagdo do pulso
de sinal (795 nm) e controle (762 nm), foi adotado V), = 500 mV e f, = 25 Hz. Para
esses comprimentos de onda, a duragdo do pulso na saida da cavidade do Ti:Safira e na

regido da célula é apresentada na Figura 20.

Observa-se que a duragdo do pulso de controle é em média 90 fs na saida do laser.
Para essas medidas foi assumido que a forma do pulso era Gaussiana, uma vez que o
produto da largura de banda espectral pela duragdo do pulso desviou cerca de 3,4% do
valor tedrico (Cp = 0,441 + 0,034). O mesmo calculo foi feito considerando a forma sech
para o pulso e o resultado foi insatisfatério (C, = 0,315 + 0,180), uma vez que o erro
percentual em cima do valor tedrico é de aproximadamente 57%. Apés percorrer um
longo caminho, propagando-se através do conjunto 6ptico (cubo PBS, espelhos, lentes),
a duragao do pulso de controle medida na regido da célula aumentou para ~220 fs.
Nessa situacdo, o produto expresso na Equacao (4.7) é muito maior que o coeficiente Cp,
indicando que o pulso ndo é mais limitado por transformada. A mesma medida foi feita
para o pulso de sinal e o valor obtido foi ~140 fs.

Figura 20 — Medidas da durac¢do do pulso de controle (762 nm) e sinal (795 nm) na saida
da cavidade do Ti:Safira e na regido da célula de Rb.
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Fonte: O autor (2020).

A razdo pela qual um pulso ultracurto alarga ao se propagar em um meio 6ptico
justifica a introducdo de um compressor de pulsos ao sistema, para manter os pulsos

limitados por transformada.
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4.3 Compensacao da GVD de um pulso ultracurto

Quando um pulso ultracurto viaja através de um material 6ptico a dispersao
de velocidade de grupo (GVD, do inglés group velocity dispersion) introduz um atraso
dependente da frequéncia, a cada componente espectral do pulso, mudando sua forma
temporal. Em geral, a GVD dos materiais 6pticos é positiva. Neste caso, a técnica de
compressdo de pulso consiste em introduzir uma GVD negativa ao pulso para compensar
o efeito de alargamento produzido pelo material. Esse efeito pode ser obtido usando
um par de prismas, conforme proposto por Fork, Martinez e Gordon (1984), grades de
difracdo, conforme Treacy (1969), modulador espacial de luz (SLM), por Karasawa et
al. (2001), espelhos com chirp, de acordo com Yamashita et al. (1986) e outros sistemas
envolvendo fibra éptica. Nesta se¢do é feita uma pequena introdugdo para compreender
o efeito da dispersdo nos pulsos ultracurtos, seguida do uso desse conhecimento para
determinar a GVD do pulso de sinal e controle. A GVD serd compensada usando um

par de primas e uma grade de difragao.

4.3.1 Efeito da dispersdo em um pulso ultracurto

Quando uma onda eletromagnética interage com os elétrons de um material
dielétrico, a resposta do meio em geral, depende da frequéncia, w. Essa propriedade é
chamada de dispersao cromatica, ela se manifesta através da dependéncia de frequéncia
do indice de refragdo n(w). A dispersdo tem um papel fundamental na propagacio de
um pulso ultracurto. Isto deve-se ao fato que suas diferentes componentes espectrais
viajam com diferentes velocidades de fase e de grupo, que é o ponto mais importante
desta discussdao (AGRAWAL, 2001). Portanto, é imediato lembrar que a velocidade de
fase é definida por

c
n(w)”

o(w) = (4.11)

Para entender o que acontece com um pulso 6ptico coerente propagando-se
através de um meio linear transparente, vamos considerar um pulso, cuja dependéncia

temporal do campo elétrico na aproximagao escalar, pode ser expressa como

E(t) = %\/ﬁexp{—i[wot + (D]} +c.c., (4.12)

onde wy é a frequéncia angular central do pulso, da ordem de 102 s7L I(t) o perfil de
intensidade e ¢(t) a fase do pulso, ambos dependentes do tempo. Um pulso ultracurto
é limitado por transformada quando a fase temporal é constante ou fungao linear do
tempo. A dependéncia linear da fase é equivalente a um deslocamento na frequéncia

central do pulso, como descrito na Equagdo (4.12).

O tratamento matematico para esse problema pode ser complicado no dominio

temporal. Por exemplo, a determinacdo da duragdo do pulso ap6s passar por um material
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dispersivo é, em geral, uma solu¢do numérica de uma integral de convolugdo. Por outro
lado, no dominio espectral esse problema pode ser simplificado, uma vez que o tempo e

a frequéncia estdo relacionados através da transformada de Fourier,

E(w) = [oo E(t) exp(—iwt)dt, (4.13)

(o]

com a transformada inversa,

1

E(t) = o /_Oo E(w) exp(ivt)dw. (4.14)

Separando E(w) em termos de sua intensidade e fase, temos

&(w) = VS(@) expl-ip(@)], (4.15)

onde S(w) é o espectro e p(w) a fase espectral.

Quando um pulso propaga através de um meio dispersivo, o campo elétrico

Eout(w) na saida estd relacionado ao campo de entrada &;,(w) através da expressao,

Eout(®) = REjn(w) expl~ipmat(@)], (4.16)

onde @mat(w) é a fase espectral adicionada pelo material e R é um fator de escala. E
muito comum expressar a fase espectral como uma expansao em série de Taylor em

torno da frequéncia central do pulso,

1 = 1
— 0 D¢, _ -2 2 —ppm.
p(w) = WV (wo) + " (w — wo) + 2(p (w_wp)” + 53 m!(P "Nw — wo)™, (4.17)
m:

com

dm¢)

(m) _ _

(p _( s m_011/2/3/"'- (418)
dw™ w=wp

Essa aproximacdo nos permite compreender o efeito da dispersdo do pulso sobre o
material. Levando em conta a funcao transferéncia da fase

p(w) = p(w)L, (4.19)

onde f(w) = n(w)w/c é a constante de propagacdo e L o comprimento do material,
e considerando também a velocidade de grupo v, = dw/dk. Os termos (4.17) tem a
seguinte interpretacdo. O primeiro termo ¢¥(wg) mede a fase absoluta, acumulada na
frequéncia wy. Ja o segundo termo (p(l)(a)o) é proporcional a 1/v, e adiciona um atraso
de grupo ao pulso. Nenhum desses termos afeta a forma do pulso. O terceiro termo
¢»®(wp), conhecido como dispersio de atraso de grupo (GDD do inglés group delay

dispersion) ou fase quadratica, é proporcional a % (i), também conhecido como GVD.
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Os termos “dispersao positiva” e “dispersdo negativa” sao definidos em relacao ao
sinal dessa quantidade, cuja unidade é [fs?]. Este termo mede a taxa na qual um pulso
centrado na frequéncia wy tera sua duracdo aumentada mediante a sua propagacdo

através do sistema. A GDD esté relacionada a GVD por,
p?(w) = P (w)L, (4.20)

onde ¥ (w) = d*f(w)/dw?.

Para estimar a quantidade de GDD introduzida por um material de comprimento
L, é necessario calcular o indice de refracao n(A). A relagdo empirica entre o indice
de refracdo e o comprimento de onda A de um meio linear transparente é obtida pela
equagdo de Sellmeier

n“(A) =1+ , 4.21
() ;A?_Ci (4.21)

onde A; = 2mc/w;. Cada termo da soma representa um processo de absorgdo ressonante,
com intensidade B; e comprimento de onda /C;. A GVD esta relacionada a segunda
derivada do indice de refracdo com respeito ao comprimento de onda,

A?plw) 1 (zdn s dzn) A3 (dzn).

GVD = (4.22)

do? o \Tdo  “Yde?| T 2ne2 \d2
Nessas condi¢des, um pulso Gaussiano limitado por transformada com duragdo
At;y, (especificado pela FWHM do perfil de intensidade) centrado na frequéncia w é

modificado para um pulso Gaussiano com duragdo At,,;, tal que

16(In 2)?[¢@(wo)]?
Anmt=AnWJ1+ At o (4.23)

Usando a forma geral da relagao (4.7), é conveniente resolver a Equacédo (4.23)

para obter ¢®(wp) em termos da largura do pulso e de seu espectro,

2 2 !
d ©® 1 \/leAtoutl _ l&l , (4.24)

dw?  4In2 Av Av

onde Cj, = 0,441 é a constante derivada do produto Av - At;;,, Aty = 220 fs a duragao
do pulso obtido da medida da autocorrelagdo e Av a largura de banda espectral dada
pela Equacdo (4.8). De acordo com a Equagdo (4.24), o pulso de controle adquire cerca
de 6140 fs? de dispersao positiva, no caminho 6ptico entre a saida da cavidade, até a
regido da célula de Rb.
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4.3.2 Compensando a dispersao usando um par de prismas

Para introduzir uma dispersdo negativa e compensar a dispersao sofrida pelo
pulso de controle é usado um par de prismas de vidro SF10. Uma das vantagens dessa
técnica é a baixa perda de poténcia do feixe e a versatilidade em ajustar o valor da GDD
(FORK; MARTINEZ; GORDON, 1984). Uma configuracao tipica empregada em sistemas
de femtosegundos é apresentada na Figura 21. Nesse esquema o feixe passa duas vezes
em cada prisma sempre no angulo de Brewster.Isso minimiza as perdas por reflexao

para a polarizagdo H (horizontal) do feixe.

Figura 21 — Arranjo geométrico de um compressor de pulsos formado por dois prismas.
Nessa configuracdo uma GDD negativa pode ser facilmente introduzida e
controlada através do prisma P2 e um transladador linear micrométrico.

(a) (b)
Pulso P2.
Espel\ho alargado
2 Espelho
P2 \ T\ ESP
Pulso  Espelho —_— A P (D, (E1)
Comprimido P1
Par de prismas  * L7 R \\ D,
(Compressor de pulso) ‘/dv ~~ Angulo de
Espelho Brewster
(E1)

Fonte: O autor (2020).

De acordo com a geometria apresentada na Figura 21 (b), a dispersdo de primeira
ordem (dn/dA) provocada pelo primeiro prisma (P1) produz uma separagdo das
componentes de frequéncia do pulso. Os componentes de frequéncia mais alta percorrem
um caminho D1 menor no segundo prisma (P2), do que os componentes de frequéncia
mais baixa. Isso induz um atraso temporal relativo que é responséavel pela GVD negativa
do arranjo. O prisma P2 também remove a dispersdo angular causada por P1, mas deixa
as componentes espectrais separadas espacialmente. O feixe atinge um espelho inclinado
(E1), e reflete de volta através dos prismas a uma altura vertical ligeiramente diferente.
Depois que o feixe retorna através do 1, a separagdo espacial entre as componentes de
frequéncia é removida e ele é direcionado ao autocorrelacionador ou a célula. E possivel

mostrar que o caminho 6ptico, P depende do comprimento de onda, por
P = 2L cos(a), (4.25)

onde L; é a distancia entre o d&ngulo de abertura do prisma P1 e o d&ngulo de abertura do
prisma P2 e a é o angulo de dispersao do feixe para um dado comprimento de onda
ap0s P1.
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A GDD introduzida pela sequéncia de prisma é dada por:
A3 ) d?

5 | TP (). (4.26)

GDD:(

Utilizando a aproximacgado de Fork, Martinez e Gordon (1984) a Equacéo (4.26)
pode ser escrita como

A3 d*n 1\ (dn\* dn\?
GDD = e {4L1 [(W) + (Zn — E) (ﬁ) ] sena — 8L (ﬁ) cos o+

4 (dzn) z)} , (4.27)

dA?

onde 1 é o indice de refragdo e D = 2(D; + D) é o caminho percorrido pelo feixe dentro
dos prismas. O angulo de dispersdo pode ser estimado através de

dn
a = —ZﬁA/\. (4.28)

Uma vez que a é muito pequeno, sena < cos a. Com isso uma forma simplificada da
Equacdo (4.27) é
o (d2)
dA

O primeiro termo da Equagédo (4.29) é sempre negativo e depende da separagdo entre

dA?

/\3
GDD =~ 414
272

+4 (dzn) z)}. (4.29)

os prismas. O segundo termo é sempre positivo e depende do caminho 6ptico através
dos prismas. Variando a separagdo e o caminho 6ptico é possivel controlar o sinal e a
quantidade de dispersao introduzida.

Uma vez determinada a GDD (~6140 fs) que causa o alargamento do pulso de
controle, para construir o compressor é preciso determinar a duragdo minima de um
pulso limitado por transformada de Fourier correspondente a sua largura de banda

espectral através da equacao,

CpA2
Atiy = ——, 4.
cAA (4:30)
para um pulso com A, = 762 nm, essa expressdo é simplificada para
854
At; R . 4.31

Ajustando AA = 10,2 nm tem-se At;, ~ 85 fs. Esse resultado é fundamental para
determinar o material do par de prismas usado no compressor. Como regra geral,
o vidro fabricado com o material SF10 pode ser usado para comprimir pulsos com
duragdes superiores a 50 fs, desde que o comprimento de onda esteja acima de 400 nm
(TREBINO, 2002; NEWPORT, 2016a).
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A equacdo de Sellmeier para o indice de refracdo do material SF10 é dada em
funcdo do comprimento de onda,

1,6215390212 N 0,256287842\2 N 1,64447552 2
A2 —0,0122241457 A2 -0,0595736775 A% —147,468793
Calculando a primeira e a segunda derivada da Equacao (4.32) e em seguida substituindo
o valor de A = 762 nm obtém-se as quantidades n = 1,71326, dn/dA = —0,0571627 ym_l
ed?n/dA? = 0,218967 um™.

n(A)?-1=

(4.32)

A separacdo entre os prismas que compensa a GDD positiva, adquirida pelo
pulso de controle durante a sua propagagao pelo caminho 6ptico até a regido da célula
de Rubidio, é obtida da Equacéo (4.29), substituindo O ~ 8,3 mm. Nessas condi¢des
tem-se: L1 = 51 cm.

4.3.3 Compensando a dispersdo usando uma grade de difragédo

Embora a fibra de cristal fotdnica ndo introduza dispersdo para o comprimento
de onda de 750 nm (NEWPORT, 2016b), deve-se esperar um comportamento diferente
quando um pulso ultracurto com A, = 762 nm é acoplado a fibra. Apés a geragdo
do pulso de sinal foi montado o arranjo apresentado na Figura 22 para compensar a
dispersao.

Figura 22 — Arranjo esquematico de um compressor de pulso construido a partir de uma
grade de difragdo. (a) vista 3D (b) vista 2D.
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Fonte: O autor (2020).

O arranjo é composto por uma grade de difracdo com 1200 linhas/mm, uma lente
plano convexa com f = 15 c¢cm, e um espelho plano (E1). Essa configuragdo favorece o uso
de moduladores (SLMs) no lugar de E1, para introduzir uma fase a uma componente
espectral especifica mudando assim a forma do pulso. O uso dessa técnica é descrita

com mais detalhes no Capitulo 5.

O angulo de incidéncia do feixe na grade é escolhido para minimizar a intensidade

de luz na ordem zero de difra¢do. A primeira ordem da difracdo passa através de uma
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lente para ser focalizada em um espelho que reflete o feixe de volta em uma posigcao
ligeiramente diferente na grade. O pulso comprimido é, entdo, direcionado para um

autocorrelacionador ou para a célula de Rb.

4.3.4 Resultados da compressao

Com os célculos desenvolvidos nas Se¢oes 4.3.2 e 4.3.3 foi possivel ajustar cada
compressor para obter pulsos aproximadamente limitados por transformada de Fourier
com largura temporal da ordem de 84 fs e FWHM de 10,4 nm para o pulso de controle
e 120 fs com FWHM de 7,5 nm para o pulso de sinal. Uma comparacdo da duragao
do pulso antes e depois dos compressores mostrada na Figura 23 revela a importancia

desses dispositivos.

Figura 23 — Comparacdo das medidas de duracdo do pulso de controle (762 nm) e
sinal (795 nm) antes dos compressores (quadrado sélido) e depois dos
compressores (circulo vazio).
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Fonte: O autor (2020).

4.4 A area do pulso

Na interagdo dtomo-luz quase ressonante, um parametro importante é a frequén-
cia de Rabi complexa, que é basicamente a forca da interacdo em unidades de frequéncia.
O campo luminoso pode ser definido como uma onda plana, cuja amplitude e fase sdo

grandezas reais que variam lentamente: E(z, t) = Eexp [i(kz — wt — §)] + c.c..
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A forca da interagdo entre o meio atémico, ’Rb, e a radiacdo 6ptica ressonante
é caracterizada pelos elementos da matriz de dipolo, representada por (F mp|eF|F’
m7). Cada elemento da matriz acopla os subniveis de energia |F mr) e |[F" m}). As
variaveis com (") sdo referentes aos subniveis excitados e as demais denotam os subniveis
no estado fundamental (STECK, 2001). Usualmente, para calcular a matriz de dipolo,
fatora-se a dependéncia angular e escreve-se o elemento de matriz como um produto de
coeficientes de Clebsch-Gordan e um elemento de matriz reduzida, usando o teorema
de Wigner-Eckart,

(F mplery|F" mp) = (F || e || F")(Fmp|F" 1 m} q). (4.33)

O indice g representa a componente do vetor posi¢do na base esférica, e a barra dupla,
indica que a matriz é reduzida. E possivel reescrever (4.33) em termos dos simbolos de

Wigner 37,

FF 1 F

/
myp q —mp

(F mplerg|F" m}) = (F || e7 || F)(-=1)F "1™ V2F + 1 ( ) . (434)

Esse elemento de matriz reduzida pode ser simplificado fatorando a dependéncia
de F e F’ em um simbolo de Wigner 6j, deixando um elemento de matriz reduzida

adicional que depende apenas dos ntimeros quanticos L, S e | (STECK, 2001). Entao
(Fller | F'y = (JIF|ler|l]J'I'F)

(J Il e? || IY=DF Ty @2F + 1)(2] +1) (

] 71
o 1) (4.35)

Fatorando novamente usando os simbolos 6; e a matriz de elementos reduzida envol-

vendo apenas o nimero quantico L:
(LSTIler || L"S" )

(L eF || L'>(—1>f'+““5«/(21'+1)(2L+1){f, L] ;}.(4.36)

(Jler 1))

O elemento de matriz reduzida, (J || e7 || J'), pode ser calculado em termos do

comprimento de onda da transi¢do, A, e da taxa de decaimento do nivel excitado,

_8m? 2] +1
~ 3eghA 2]’ +1

KT e Il T 1. (4.37)

A frequéncia de Rabi pode ser definida como

o=t g, (4.38)
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onde (1] representa 0 momento de dipolo efetivo para uma transi¢do | — J’. Usando a
defini¢do da drea do pulso, pode-se estimar a drea dos pulsos de controle e sinal através
da equagéo,

Ky

O(z,t) = -

EAL,. (4.39)

Para isso é preciso encontrar uma expressdo para o campo elétrico em termos das
quantidades que possam ser medidas no laboratério. De acordo com Fowles (1989),
a densidade de energia espectral, u, de um feixe colimado, est4 relacionada com a

intensidade, I, por

I
=-. 4.40
u=- (4.40)

A densidade de energia também esta relacionada com o médulo do campo elétrico, &,
por

4= %6082, (4.41)

com €g representando a permissividade elétrica no vacuo. A combinacdo de (4.40) com

(4.41), resulta em
&=,/ % (4.42)
0

Por outro lado, a irradidncia ou intensidade de radiagdo de um laser pulsado é dada por,

P
[ = - méd (4.43)

~ fALA’

onde A é a drea da segdo transversal do feixe. Os outros parametros ja foram citados no

texto. Portanto, a drea do pulso pode ser obtida por,

By Aty |2 Pred
= — . 4.44
© h eoc AfAty, (4.44)

Para determinar a area da secdo transversal do feixe foi usada uma camera,

modelo BC106N-VIS/M, que permite observar a luz com comprimentos de onda
variando entre 350 — 1100 nm.

Na Figura 24 sdo apresentados o perfil transversal do feixe de controle e do feixe

de sinal, obtidos com a cAdmera na regido da célula de Rb.

Considerando a estrutura fina do 8Rb para os niveis de energia 525, /2 52P, /2 €
5”D3,, 0 conjunto de pardmetros fisicos que caracterizam os pulsos sinal e controle sdo

apresentados na Tabela 6.
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Figura 24 — Perfil transversal do laser obtido para o feixe de controle e para o feixe de
sinal na regido da célula.

Fonte: O autor (2020).

Tabela 6 — Parametros fisicos que caracterizam os pulsos de sinal e controle. 7 é o tempo
de vida do 4tomo ¥Rb no estado 5P; /2 € 5D3/5. Os outros pardmetros foram
citados no texto.

Parametro 5P1 /7 5D3)» Unidades
T 27,7 246,3 ns
r 36,1 4,06 MHz Atomo
Ac 795 762 nm
ury 2,992 1,33 eap
Aty 85 120 fs
P, s 0,8 150 mW
e 138x 104  1,02x10*  pm2 | Dulsos
Q) 0,06 0,36 rad

Fonte: O autor (2020).

4.5 O sistema de deteccao

Ap6s a etapa de caracterizagdo dos pulsos, uma parte importante deste trabalho
é a calibragdo do sistema de deteccdo, o qual é composto por um fotodetetor seguido de
um amplificador Lock-in.

O fotodetetor balanceado de ganho ajustavel (modelo 2307-New Focus) é composto
por dois fotodiodos de silicio, sensiveis a luz com comprimentos de onda entre 400 nm
e 1070 nm, seguidos por um estagio de ganho eletronico. Cada fotodiodo possui 8 mm
de didmetro, essa caracteristica é ideal para se fazer espectroscopia de absorgdo. Além
disso, a possibilidade da deteccdo balanceada proporcionada por esse fotodetetor foi

muito importante no estgio inicial deste experimento, quando o objetivo era encontrar
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o sinal de absorcao.

Um esquema elétrico, simplificado, do fotodetetor balanceado é apresentado na
Figura 25 (a). Neste esquema os fotodiodos sdo alimentados com uma tensdo continua
de +5V e —5V. Por essa razdo, quando a luz incide sobre os fotodiodos, um deles deve
gerar um sinal elétrico positivo e o outro um sinal elétrico negativo. A diferenca entre os
sinais é amplificada e conduzida a saida, através de um terminal BNC.

Figura 25 — (a) Esquema elétrico, simplificado, do fotodetetor balanceado modelo 2307.
(b) Arranjo 6ptico da deteccao balanceada.
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Fonte: O autor (2020).

O intervalo de operagdo tipico para esse fotodetetor é da ordem de alguns
nanowatts até 5 mW, dependendo da configuracdo de ganho. A diferenga de potencial
(ddp) na saida do fotodetetor pode ser calculada de forma aproximada, para uma dada

poténcia 6ptica, usando a relagdo
Vs = (Pesq + Pdir) ‘R-G (4.45)

onde P, e Py;, representam as poténcias opticas, (em W), sobre os fotodiodos esquerdo
e direito, respectivamente e R é a responsividade (em A/W) e G é o fator de ganho (em
V/A). Uma chave seletora, no préprio fotodetetor, permite escolher um dos trés ganhos
possiveis: LOW (2 x 10° V/A), MEDIUM (10° V/A) e HIGH (2 x 10° V/A). A curva de
responsividade de um fotodiodo caracteriza sua performace, em termos da fotocorrente

gerada pela poténcia 6ptica incidente, para um dado comprimento de onda.
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O modelo 2307 fornece uma tensdo de saida méxima de +4 volts. Usando a
expressao,

4V = Pspt - R - G, (4.46)

e escolhendo o comprimento de onda central de 795 nm foi calculada a poténcia de
saturacdo para diferentes ganhos. O resultado obtido esté registrado na Tabela 7. Neste
aparato, a poténcia maxima registrada para o feixe de sinal na entrada do fotodetetor
é de ~200 uW. Portanto, deixando a chave seletora de ganho na posi¢do LOW ndo ha

como o fotodetetor ser saturado.

Tabela 7 — Poténcia de saturagdo para um fotodiodo.

Tensao Max. Responsividade Ganho Ponténcia de saturacio
(V) (A/W) (V/A)
LOW 2x10° 3,51 mW
4 0,57 MEDIUM 10° 70,2 uW
HIGH 2x10° 3,5 uW

Fonte: O autor (2020).

O arranjo experimental do sistema de detecgdo em um estdgio inicial é apresentado
na Figura 25 (b). Nesse estagio, o feixe de sinal é dividido em dois. Parte do feixe é
transmitido através da célula e captado por um dos fotodiodos, gerando um sinal
negativo. Esse sinal é balanceado quando a parte complementar, passando por fora da
célula, incide sobre o outro fotodiodo. Qualquer flutua¢do na intensidade do laser pode
ser filtrada nessa configuragdo, tornando a detecgdo ainda mais sensivel. Infelizmente,
o aumento da sensibilidade também significa o aumento do ruido, que nesse caso é
principalmente devido a luz espalhada pelos elementos 6pticos. Ajustes consecutivos no
sistema Optico levaram a otimizagdo do sinal de absorcdo e ao descarte da configuragao

balanceada, por ndo ser mais necessaria.

Para medir sinais da ordem de nanovolts, mascarados por uma fonte de ruido
milhares de vezes maior, foi usada a técnica de deteccdo sensivel a fase (PSD, do
inglés Phase-Sensitive Detection), e o amplificador Lock-in é o instrumento que torna
isso possivel. Neste experimento é usado um amplificador analégico (modelo SR530
da Stanford Research Systems) controlado por computador. O sinal DC fornecido pelo
Lock-in é proporcional ao sinal AC de entrada. De modo geral, o Lock-in atua como um
tiltro de banda estreita onde os sinais ruidosos fora da frequéncia de referéncia sdo
rejeitados e ndo afetam a medida. A frequéncia de referéncia que excita o experimento
pode ser gerada internamente pelo préprio dispositivo ou externamente por um gerador
de fungdes, por exemplo. O principio de funcionamento do Lock-in pode ser explicado
através do diagrama de blocos apresentado na Figura 26.
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Figura 26 — Esquema bésico de um amplificador Lock-in. O sinal de interesse mascarado
pelo ruido é multiplicado pelo sinal de referéncia e por uma copia desse
sinal deslocada de 90°. A saida do PSD ou mixer é filtrada por um filtro
passa-baixa, que rejeita o ruido e as componentes com frequéncia dobrada. O
sinal na saida pode ser obtido em fase, X, em quadratura, Y, ou ser convertido
em coordenadas polares (R, 0).
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Fonte: O autor (2020).

O sinal na entrada no Lock-in pode ser aproximado por uma soma do sinal de
interesse com amplitude fixa Vs, frequéncia bem definida f;, e fase ¢s mais uma fonte

de ruido discreta:

Viig(t) = Vi sen(Rmfot + bs) + Z V, sen(27 fut + ), (4.47)

onde 1 é o numero de fontes de ruido com diferentes amplitudes V,,, frequéncias f, e
fases ¢,.

Para separar o sinal de interesse do ruido indesejado mediante o processo de

deteccdo, Vs; g € multiplicado por um sinal de referéncia conhecido, cuja forma é dada

por
Vief(t) =V, sen(2m frt + ¢y), (4.48)

onde V, é a amplitude do sinal, f, sua frequéncia e ¢, a fase. Isso é feito usando um
Mixer (PSD). A saida do multiplicador é entao,

Vpsp = | Vs sen(27 fst + ¢ps) + Z Vi sen(2m fut + ¢n)| - Vi sen(2nfrt + ¢,). (4.49)
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Usando a férmula de Werner, o resultado da multiplicacdo pode ser simplificado,

Vrsp = %VsVr cos [Zﬂ(fs - fr)t + (Qbr - (Pr)] - %str Ccos [Zﬂ(fs + fr)iL + ((Pr + (Pr)]

+ V,sen(2mfit + ¢y) - Z V, sen(27 fut + ). (4.50)

Integrando a Equacgdo (4.50) em varios ciclos o resultado seria zero devido a natureza
da funcdo cosseno. Mas, algo interessante acontece quando fs = f,

VPSD = %VsVr COS(qu - (PV) - %VSVV cos [27’((2fr)t + (¢r + Qbr)]

+ %VrVN cos(¢pr — Pn). (4.51)

O resultado é melhor entendido no dominio da frequéncia. O sinal Vpsp ficard com uma
componente DC contendo a amplitude e a fase do sinal de interesse e uma componente
com frequéncia 2f,, além de um possivel termo de ruido com frequéncia fy, que
obviamente desaparece se fy # f,. Esse sinal passa através de um filtro passa baixa, que

elimina as componentes de frequéncia mais altas, restando apenas a componente DC,
1
VLP = EVS Vr COS(¢S - ¢r). (4.52)

O sinal remanescente depende somente da fase relativa entre o sinal de interesse
e o sinal de referéncia. A fase de referéncia pode sempre ser ajustada para maximizar
V1p. Por essa razao, esse método de detecgdo é conhecido como deteccdo sensivel a fase.
A dependéncia da fase pode ser eliminada adicionando um segundo PSD, onde uma
copia do sinal de entrada é multiplicada pelo sinal de referéncia deslocado de 90°. Entdo

um segundo filtro passa-baixa seleciona a componente DC do sinal.
Ap6s a filtragem, o sinal é entdo amplificado e conduzido as saidas X e Y, que
contem as componentes em fase, ou em quadratura, respectivamente,
X = Vpcos(0), (4.53)
Y = Vj sen(6), (4.54)
onde V é a amplitude DC e 6 = (¢s — ¢;). A magnitude e a fase do sinal de saida

sdo derivadas de X e Y através de uma transformacdo de coordenadas cartesianas em

coordenadas polares, usando a relagao

R = VX2+Y?, (4.55)
C) arctan(Y/X). (4.56)

4.5.1 Calibragdo do sistema de deteccéo

O esquema experimental para calibrar o sistema de deteccdo é apresentado na

Figura 27.
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Figura 27 — Arranjo experimental para calibrar o sistema de deteccdo. Nesse aparato a
frequéncia do chopper é de 2 KHz.
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Fonte: O autor (2020).

O sinal de entrada do amplificador Lock-in, neste experimento, vem do laser fraco
que é modulado na frequéncia de referéncia do chopper e incide diretamente sobre o
fotodetetor ap6s passar pelo vapor de Rb.

A calibragado do sistema de deteccdo consiste em obter uma relacao entre o sinal
na saida do Lock-in e a quantidade de luz (795 nm) que interage com os 4tomos de Rb. As
medidas foram realizadas para diferentes densidades de Rb, porém néo foi verificado

qualquer variagdo que afetasse a calibragdo.

Na Figura 28 é apresentada a curva de calibracdo que relaciona a poténcia 6ptica
na entrada de um dos fotodiodos, com a diferenca de potencial na saida do fotodetetor,
com o ganho em LOW e na saida do Lock-in com sensibilidade em 500 mV. A poténcia
foi medida com o sensor (LM-2, da Coherent) e a ddp foi medida usando um voltimetro

comum de laboratério de 3 1/2 digitos. O ajuste linear indica que o coeficiente angular
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relacionado a constante R - G tem valor de (0,87 + 0,01) mV /uW.

Figura 28 — Curva de calibrac¢do para o fotodetetor (quadrados pretos) e para o Lock-in
(circulos vermelhos). Essa curva relaciona a poténcia do feixe 795 nm na
entrada do fotodetetor com a tensdo de saida desse dispositivo e do Lock-
in. O coeficiente angular do ajuste linear (linha continua) tem o valor de

(0,87 +£0,01) mV/uW.
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Fonte: O autor (2020).

4.6 Preparacao para as medidas

Antes de iniciar as séries de medidas reportadas na Secao 4.7 é muito importante
determinar a posi¢do do transladador que maximiza a superposigdo dos pulsos de sinal

e controle, e 0 aparato experimental para isso é apresentado na Figura 29 (a).

Um espelho mével posicionado logo antes da célula de Rb é usado para direcionar
o feixe de sinal e de controle, devidamente alinhados e focalizados, sobre um cristal
gerador de segundo harmonico. O sinal da correlagdo cruzada entre os dois pulsos
é filtrado e coletado por um fotodetetor, cuja saida é conectada a entrada de um
amplificador Lock-in. Um chopper é usado para modular o feixe de sinal e gerar a
frequéncia de referéncia do Lock-in de 2 KHz.

A intensidade do sinal da correlacao cruzada é variada conforme o atraso 7 entre
os pulsos é modificado pela acdo do transladador linear micrométrico com resolugdo de
0,1 um (modelo ESP301-1G da Newport). O resultado da correlagdo cruzada entre os
pulsos de comprimentos de onda diferentes é apresentado na Figura 29 (b).
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Figura 29 — (a) Arranjo 6ptico para observar a superposigdo entre os pulsos de controle
e de sinal logo antes da célula de Rb. (b) Perfil de intensidade caracteristico
da correlagdo cruzada entre o pulso de controle e o pulso de sinal. O valor
maximo desse perfil indica a posigdo do transladador para o qual os pulsos
estdo superpostos e, portanto, 7 = 0.
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Fonte: O autor (2020).

Observa-se que o translador linear avanca da posi¢ao 30,32 mm, onde o pulso
de controle esta atrasado em relagdo ao pulso de sinal, até a posi¢do 30,44 mm, onde o
pulso de controle esta adiantado. Durante esse percurso, a amplitude do sinal na saida
do Lock-in aumenta a partir de um nivel DC de ~0,1 mV e atinge um maximo de ~1,4
mV na posi¢do ~30,38 mm. Em seguida o nivel de sinal volta a cair alcan¢ando o valor
minimo novamente. A ocorréncia do maximo em 30,38 mm indica a posi¢do em que os

teixes estdo superpostos (7 = 0).

Outra etapa importante para o desenvolvimento do aparato experimental é a
determinacdo do nivel de ruido produzido por cada feixe. Para entender a composigao
do sinal de absorcao, algumas medidas foram realizadas na configuracdo experimental
ilustrada na Figura 14 (com chopper modulando o feixe de controle) e o resultado é
apresentado na Figura 30. Uma série de medidas, aqui, corresponde a obtencdo do sinal
na saida do Lock-in mediante a variagdo do atraso T entre os pulsos.

Com os feixes de 795 nm e 762 nm bloqueados, ndo hd luz chegando no fotodetetor.
Neste caso o nivel de sinal DC observado na saida do Lock-in é somente devido ao ruido
eletronico do proprio equipamento e também do fotodetetor. Este sinal é da ordem
de 0,1uV. Bloqueando apenas o feixe de 795 nm, o que se observa é um nivel de sinal
da mesma ordem do ruido eletrénico, revelando que a luz do feixe de controle foi
devidamente filtrada. Realizando a medida com o feixe de 762 nm bloqueado, observa-se
uma flutuagdo no sinal um pouco acima do nivel de ruido eletrénico. Isso acontece
porque a luz do feixe de 795 nm que chega ao fotodetetor, somada ao nivel da “corrente
de escuro”, altera o seu nivel de ruido eletronico.
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Figura 30 — Niveis de sinal DC obtidos na saida do Lock-in, variando-se o atraso relativo
entre os pulsos de sinal e controle. Com o chopper modulando sempre o feixe
de 762 nm, o nivel de ruido eletrénico é obtido com os dois feixes 762 nm
e 795 nm bloqueados na entrada do fotodetetor. O ruido devido ao feixe
de sinal aparece quando, apenas, o feixe de 762 nm é bloqueado. J4 com o
feixe de 795 nm bloqueado tem-se o ruido referente ao feixe de controle. Os
simbolos asterisco, circulo e quadrado indicam o nivel de ruido para o feixe
de controle, para o feixe de sinal e eletronico, respectivamente.
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Fonte: O autor (2020).

Em resumo a tudo que foi apresentado até agora, para encontrar a resposta do
sistema referente a absorc¢do do pulso de sinal foi adotado o seguinte procedimento

experimental:

i) Caracterizagdo dos pulsos no regime limitado por transformada de Fourier;

ii) Alinhamento do sistema e determinagdo da posicao do transladador micrométrico

para que o atraso entre os pulsos seja zero;
iii) Calibracgdo do sistema de deteccao;
iv) Minimizagdo do ruido produzido pelo feixe de controle;

v) Medida.
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4.7 Resultados e discussoes

Em cada série de medidas, o sinal registrado na saida do Lock-in é funcgdo direta
do atraso temporal relativo entre os pulsos sinal e controle interagindo com o vapor de
Rb aquecido. Muitas medidas foram realizadas para investigar o regime de absor¢do do
pulso fraco, modificando alguns parametros caracteristicos do sistema fisico como a
densidade atomica e a drea dos pulsos, diretamente relacionadas a poténcia dos feixes.
A fim de obter um entendimento fisico do processo, os resultados foram comparados
com a teoria desenvolvida na Segdo 3.2. Os resultados apresentados a seguir refletem
um pequeno aumento da absor¢ao do pulso de sinal na presenca do pulso de controle

quando esses parametros sdo alterados.

Na Figura 31 sdo apresentadas as medidas para Aa (Equacdo (4.2)) em funcdo
do atraso relativo entre os pulsos 7, para varias densidades atdmicas 1 (curvas sélidas
pretas). A mudanga de temperatura do forno de 85 °C para 145 °C, provoca as respectivas
mudangcas de densidade de 1,7x10'> cm™ para 6,5x10'®> cm™. Para o pulso de controle
e de sinal, as poténcias médias de 170 mW e 0,8 mW, respectivamente, proporcionam
pulsos com &reas estimadas em 0.7 ~ 0,36 rad e ©;" ~ 0,06 rad (Tabela 6). Quando o
atraso relativo é positivo, ou seja, quando o pulso de controle estd adiantado em relacado
ao pulso fraco, o sinal da absorcdo exibe um comportamento oscilatério (acima de 2 ps)
semelhante as oscilagdes produzidas por um pulso de area zero, como esperado pela

teoria no regime de baixa excitagdo.

Assumindo que a forma dos pulsos tem um perfil temporal Gaussiano na entrada
da célula, com duragdes T, ~ 84 fs para o pulso de controle e Ts = 190 fs para o pulso de
sinal, foi possivel encontrar uma curva de ajuste para os dados, mas com um valor de T;
maior que o valor experimental. Isto pode ser consequéncia das consideragdes feitas
na teoria onde o pulso de controle é muito mais curto que o pulso de sinal, T, < T,
0 que ndo ocorre no experimento. Durante a convolucdo entre os pulsos, um valor
maior para Ts representa uma convolugdo entre duas larguras temporais. O ajuste aos
pardmetros tedricos foi realizado para a curva com maior profundidade 6ptica D. Os
outros foram gerados variando D e T, de acordo com os valores experimentais para

densidade atdmica e ao tempo de decaimento inomogeéneo relativo a cada temperatura.

A comparagdo com o modelo tedrico pode ser acompanhada na Figura 31 pelas
respectivas curvas tracejadas de cor vermelha. Para essas curvas a profundidade 6ptica
foi variada de D = 19 (painel g) até D = 720 (painel a). Para esse intervalo, o alargamento
inomogéneo aumenta com a temperatura, sendo o inverso da largura Doppler esperada
para a transigdo |5S;,) — [5P; ), com T3 indo de 289 ps (em D = 19) para 267 ps (em
D = 720). A area tedrica dos pulsos de controle e de sinal no inicio da amostra é de
O, =0,2e O = 0,001, respectivamente. Como era esperado na teoria e no experimento,

o aumento da absor¢do normalizada Aa ndo depende de ©s.
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Figura 31 — Comparagao das curvas experimentais (linhas sélidas pretas) e tedricas
(linhas tracejadas vermelhas, evidenciando o aumento do coeficiente de
absorc¢do em funcdo do atraso relativo entre os pulsos de sinal e controle
para varias densidades atdmics 1. Médulo da frequéncia de Rabi ), (linha
pontilhada-tracejada azul) correspondente ao pulso de sinal no meio da
célula, em fungdo do tempo. O eixo direito foi normalizado e 5 é plotado
na mesma escala correspondendo a Aa. De cima para baixo, as densidades
sdo (@) n=6,5x10%cm=e D =720, (b) n =3,9% 10 cm™3 e D = 430,
(©)n =22%x108cm3 e D =240, (d) n = 1,2x 10"® ecm™3 e D = 130,
(e)n=07x108cm3eD =73, (f)n =034x10% ecm™> e D = 38, (g)
n=0,17%x108 ecm™3 e D = 19.

t(ps)
—0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
' ' ' : : 1.0

Fonte: O autor (2020).
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Os valores teéricos de D e ©. sdo da mesma ordem dos parametros experimentais.
No entanto, uma correspondéncia exata entre as curvas ndo é esperado devido a
simplicidade do modelo de trés niveis. As transi¢des atomicas acessadas nesse sistema
vao além das transi¢des hiperfinas consideradas. Além disso, a regido préxima do
foco que contribui para o sinal foi considerada através do parametro D. = D/4.
Se forem assumidos atrasos relativos maiores, as previsdes tedricas da Figura 31
apresentariam uma diminui¢do mais lenta apds o primeiro méximo, uma vez que o
sinal misturaria contribui¢des de outras partes do conjunto com diferengas crescentes

no padrao oscilatério.

Apesar do modelo ser simplificado, foi obtido um ajuste razoédvel entre os dados
experimentais e a teoria. Um ponto importante para o objetivo deste trabalho é prever o
atraso relativo maximo e a absor¢do maxima e o modelo cumpre adequadamente esse
papel, capturando os aspectos importantes das curvas experimentais a medida que os

parametros sdo alterados.

Para ganhar intuigdo dos resultados, na Figura 31 também é mostrado o médulo
normalizado da frequéncia de Rabi instantdnea ndo perturbada do campo de sinal,
como funcdo do tempo, calculado para a regido central da amostra, |[Qs(L/2, t)|, que
contribui significativamente para a forma da curva medida. A origem dessas curvas
(escala superior) é igualada a origem do atraso relativo entre os pulsos (escala inferior),
e normalizada por [Qs|. A quantidade €),(z, t) foi obtida aplicando-se a transformada
inversa de Fourier na Equacdo (3.42) e foi escolhida para comparagdo por ser um
resultado bastante conhecido na literatura. Além disso, o regime atual do experimento
fornece pulsos basicamente com a mesma forma. Aays e Ty sdo definidos, como o
aumento de absorcao e atraso maximos do pulso, respectivamente. Um fato interessante
que pode ser observado nesta figura é a ocorréncia do méximo no pulso de controle

quando |Q)s| é minimo, coincidindo em todos os quadros para 7.

Esse resultado pode ser melhor entendido examinando a Figura 32, onde é
mostrado o médulo de ng)(L /2, t) junto com a parte real e imagindaria dessa quantidade,
obtida para D = 720, correspondendo aos parametros da Figura 31a.

O minimoem |ng)(L /2,t)| (curvasolida vermelha) ocorre quando Re[QEO)(L /2,1)]
muda de sinal. Essa é uma situagéo tipica de um pulso de drea zero: a primeira parte do
pulso de sinal transfere populagdo para o estado excitado intermedidrio, que é removida
por uma segunda parte deste pulso com o sinal trocado. Esse processo se repete durante
todo o perfil do pulso até que nenhuma excitagdo é deixada no meio. Neste sistema
h& uma porg¢do imagindria de ng)(L /2,t) que vem de uma pequena dessintonia do
campo de sinal em rela¢do a frequéncia de ressonancia, que impossibilita a transferéncia
maxima de populagdo para uma drea de pulso inicial fixa. Esse processo de excitagdo

transiente por um pulso de area zero foi primeiramente discutido por Dudovich, Oron e
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Figura 32 — Frequéncia de Rabi instantdnea do campo de sinal em fungdo do tempo.
A curva tracejada e pontilhada representam a parte real e imagindria,
respectivamente. O médulo |Q£O)| é representado pela linha sélida vermelha.
A 4rea abaixo da linha tracejada é positiva (em azul) e negativa (em vermelho).
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Fonte: O autor (2020).

Silberberg (2002), que é fonte de inspiracdo desta parte do trabalho.

Nesta situagdo fisica em particular, a drea de maximo transiente ®!" ¢ indicada
na Figura 32 pela regido em azul com valores positivos de Re[ng)(L /2,1)], resultando
em O ~ 7,3 x 107 rad. A 4rea final @{ além de 600 ps estd abaixo de 10 rad. Esse
processo ocorre sem que o meio seja excitado, como esperado para um pulso de area
zero, isto é, ®£ < 0. Um ponto relevante para o objetivo deste trabalho ¢ que " ~ O,
com um decréscimo em ©!" de apenas 27% com respeito a drea inicial do pulso na

entrada da amostra.

Na Figura 33 sdo apresentados o aumento maximo Aa e o respectivo atraso 7y
para o qual este ocorre, como fung¢des da densidade 7, junto com a variagdo prevista
pela teoria. Para o propésito de armazenamento de fétons, essas duas quantidades sao
os resultados centrais desta abordagem experimental. Os circulos sélidos sdo os valores
experimentais para essas quantidades obtidos diretamente dos painéis da Figura 31 e as
linhas sélidas fornecem os resultados tedricos para os mesmos parametros da Figura 31.
As barras de erro sdo bem pequenas para Aay. Para avaliar as variagOes sistematicas
na determinagdo das condi¢des experimentais, foram tracados os resultados de uma
execucdo da mesma experiéncia em um dia diferente, nas mesmas condic¢ées (quadrados
abertos). Observa-se a partir da Figura 33b que a presenca de um forte walk-off entre os

pulsos, é observado para as densidades mais altas, com 7)1 sendo modificado por um
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Figura 33 — Aumento méximo de absor¢do Aa s (a) e atraso maximo 7 (b) em funcdo da
densidade atomica 7. Os circulos sélidos e os quadrados vazios representam
os resultados experimentais, obtidos em diferentes dias e as linhas s6lidas
sdo as previsdes tedricas para esses dados. Os parametros fisicos sdo os
mesmos da Figura 31.
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Fonte: O autor (2020).

tator de 200 fs entre o inicio e o fim da amostra. Isto ndo é crucial no regime de baixa
excitagdo, mas pode ser uma questdo importante a ser resolvida para alcangar maiores

probabilidades de excitagao.

As mesmas quantidades como funcgéo da poténcia média do pulso de controle P,

sdo apresentadas na Figura 34.

Em todas as curvas a densidade foi mantida no méaximo em ~6,5 x 10%3
dtomos/cm?. O maior valor de P, nesta figura é registrado para as mesmas condi-
¢Oes experimentais do maior valor de 1 na Figura 33. Os circulos sélidos mostram os
resultados de uma série experimental variando a poténcia, enquanto o quadrado e
o diamante abertos sdo medidas diferentes com o valor de poténcia P. e 1 maximos.
A partir desses resultados observa-se um aumento de Aa ) com p,, enquanto Ty se
manteve praticamente constante. A teoria segue qualitativamente esse comportamento
de modo geral, porém com um ajuste pior quando comparado com os resultados
obtidos variando o parametro 7. Provavelmente isto é devido as vérias aproximagdes
relacionadas a poténcia do pulso de controle. Uma dessas aproximacdes foi considerada
na expressdo final, apenas a solugdo de mais baixa ordem na poténcia do feixe de
controle da Equagdo (3.49). Outra aproximagdo foi descartar a possibilidade de qualquer
variacdo de intensidade para o campo de controle focalizado no centro da célula de
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Figura 34 — Aumento de absor¢do maximo Aay (a) e atraso temporal maximo 7y (b)
em funcdo da poténcia média P.. Os circulos sélidos sdo os resultados
experimentais e as linhas sélidas as previsoes teéricas. Os quadrados e os
diamantes vazios sdo pontos experimentais obtidos para para o valor maximo
de P, em dias diferentes. Na teoria, a amplitude do campo de controle é

proporcional a /P, /P""*, com P"%* representando a poténcia maxima. Os

outros parametros como a densidade sdo os mesmos apresentados na Figura
31.
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Fonte: O autor (2020).

vapor. Neste caso, também nao foi considerada qualquer variagdo de intensidade no
modo transversal do feixe.

Finalmente, na Figura 35 é apresentada a variagdo de Aay e T como fungdo
da poténcia média do campo de sinal. Nao hé previsdo tedrica para essa variagdo. Na
Secdo 3.2 foi construida uma teoria linear para o problema que ndo apresenta qualquer
dependéncia com a poténcia inicial do campo de sinal, uma vez que sua poténcia
é suficientemente pequena. A Figura 35 foi obtida para o valor maximo de 1 e P,
indicados nas Figuras 33 e 34. Observa-se que todas as medidas apresentadas nesta
figura sdo compativeis com os valores maximos apresentados nas figuras anteriores. Esta
observagdo é fundamental para a sequéncia desta investigacao, que servira como guia

para experimentos futuros com fétons individuais, com poténcias muito mais baixas.
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Figura 35 — Aumento maximo de absor¢ao Aa (a) e atraso maximo 7y (b) em fungao
da poténcia do campo de sinal P;. Outros pardmetros fisicos sdo os mesmos
da Figura 31a.
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Fonte: O autor (2020).

4.7.1 Um caminho para maiores absorc¢des

Tudo que foi feito até agora tem como objetivo aumentar e caracterizar uma
pequena absorcdo de um pulso ultracurto fraco pelo vapor atomico de Rb. Para isso foram
desenvolvidas técnicas experimentais e uma teoria linear basica. Os aprimoramentos
observados até agora sio modestos. No entanto esses desenvolvimentos permitem criar
estratégias para continuar aumentando ainda mais a absor¢do do pulso ultracurto fraco.
O ponto de partida é a discussdo com foco na Figura 32, onde se destaca o papel da area
transiente, ©.", de um pulso de area zero para transferir uma populacdo significativa no
inicio de sua acdo em qualquer porcao do vapor atdmico. Como o sistema estd no regime
linear em relagdo ao pulso de sinal, quando ©'" é normalizado pela area inicial do pulso
O;, obtém-se uma funcdo que descreve o comportamento do sistema até o regime de
téton individual (COSTANZO et al., 2016). O mesmo € valido para a normalizagdo da
area final, @{ , por ©;. Estas duas quantidades normalizadas em funcdo da densidade
atdmica sdo mostradas na Figura 36, com a linha tracejada preta indicando a quantidade
©!"/®; e a linha preta tracejada e pontilhada representando @Sf /©s. A dependéncia com
n é obtida da sua relacdo com a profundidade 6ptica D, como parametrizado na Figura
31

A variacdo da densidade atdmica na Figura 36 corresponde a uma variagdo de
temperatura de 22 °C até 155 °C na célula de vapor, com a regido destacada indicando as

densidades atomicas atingidas neste trabalho. A partir desta figura é possivel quantificar
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Figura 36 - Maximo transiente para area do pulso de sinal ®'" (linha tracejada preta)

e drea do pulso final @{ (linha preta tracejada e pontilhada) em funcado da
densidade atdomica, normalizada pela area inicial do pulso ©;. A regido
colorida na figura indica o alcance experimental deste trabalho. A° é a
absorcéo esperada para o pulso de drea zero (linha preta pontilhada) e AT ¢
a absorgdo total resultante da agdo do pulso de controle (linha preta sélida).
A linha azul é uma previsdo para a probabilidade de absor¢do de maximo
transiente, considerando um volume total de um feixe Gaussiano na célula
de Rb. Outros parametros fisicos sdo os mesmos da Figura 31.
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Fonte: O autor (2020).

a previsdo de que O!" diminui mais lentamente com 7 do que com @{ . Além disso,
observa-se que a rea final do pulso vai a zero rapidamente, no regime de baixa excitacao,
preservando a area inicial na excita¢do transiente.

A partir do célculo introduzido na Secdo 3.2, para a probabilidade p;,; de
excitar um tinico &tomo por um tnico f6ton, pode-se estimar, a partir da Figura 36, a
probabilidade p%ll = N fi,p1,1 para excitar N dtomos por um féton individual transiente,
com fi, = (B"/®;)? e N = nV| representando o ntimero de 4tomos na célula de vapor
interagindo com os feixes do laser, sendo V;, =~ 14 X 1073 ecm3. A curva pzt\?l como funcdo
de 1 é projetada pela linha sélida azul. Esta curva prevé uma probabilidade méxima
de aproximadamente 17% considerando a densidade alcangada neste trabalho. Para
comparar com a situacdo estabelecida até agora, é importante estimar, usando a teoria
para pulsos de &rea zero, a atenuagéo total A do pulso de sinal previsto para esta
configuracdo experimental, sem a acdo do pulso de controle. Essa quantidade aparece no
grafico como uma curva preta pontilhada. A area final pode ser extremamente pequena,
resultando em um pulso que ndo deixa nenhuma excita¢do no meio atdmico. No entanto,
a energia é perdida na evolucdo de ©; para @Sf devido a forte absor¢do dos componentes
espectrais do pulso ao redor da linha atomica. Essa absor¢do aumenta lentamente com

conforme a regido absorvida do espectro aumenta. A é pequeno, cerca de 2,9% para a
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densidade méxima utilizada, porém, considerando o atual regime de pequena excitagao,
é bastante significativo. A curva para a absorcdo total AT aumentada pelo pulso de
controle condizente com este trabalho aparece na Figura 36 como uma curva preta
solida, onde é possivel observar um pequeno aumento de Aa = 0,3% para a densidade

maxima, ja mostrada nas Figuras 31 a 35.

Observa-se que Aa é a quantidade experimental mais acessivel para caracterizar
a absorcdo do feixe de sinal induzida pelo campo de controle, pois no regime de baixa
excitacdo o aumento da absorgao percebido é menor ou da mesma ordem que aquele
obtido para pulsos de 4rea zero sem o campo de controle. Por outro lado, Aa pode ser
considerada uma absorgéo total se um regime de alta absorgéo for alcancado e A° se
tornar insignificante.

tr
N,1’

ndo é suficientemente grande quando comparado com A?, apenas um fator de 6. No

A absorgao transitéria méxima dada por py;,, considerando o volume V;, ainda
entanto, esse resultado revela as melhorias mais significativas que devem ser buscadas
para o sistema. Primeiro, fica claro que ndo ha grande ganho com o aumento de . A
leve saturagdo que aparece nos dados experimentais da Figura 33 é provavelmente uma
consequéncia direta da diminuigdo na area ®." para as densidades atomicas atingidas

no experimento um pouco acima de 6,5 x 10'? 4tomos/cm?, o que acaba cancelando

tr
N1 €

AT, por outro lado, indica que ha grandes chances de se obter ganhos com o aumento

os ganhos no niumero de 4&tomos para densidades mais altas. A diferenca entre p

da area do pulso de controle. Isso pode ser alcancado a partir de duas abordagens
principais. A primeira é adaptar a fonte de laser para obter uma fonte com energia por
pulso mais alta, introduzindo um amplificador no sistema atual ou mudando para um
novo laser. A segunda abordagem é planejar um esquema de bombeamento 6ptico para
transi¢des com momentos dipolares mais altos, o que pode implicar na alteracdo das
transi¢des atualmente usadas no Rubidio ou mesmo na espécie atdbmica para melhor
adaptacdo a fonte de luz. Espera-se que a poténcia do pulso de controle melhore a
absorc¢do linearmente, enquanto o momento dipolar deve aumenta-lo quadraticamente.
Obviamente, simulagdes numéricas tém limite de validade e esta investigacdo no regime
de baixa excitagdo serve apenas de guia para melhorar o sistema. Espera-se que com
maiores absor¢des, a dindmica do sistema mude suprimindo até mesmo a formagao do

pulso de area zero.

Nesse contexto, é importante lembrar que a abordagem empregada neste trabalho
usa a forma de pulso mais simples possivel: pulsos Gaussianos limitados por transfor-
mada de Fourier. O objetivo é desenvolver intuigdo fisica sobre o problema, mantendo
uma comparagdo proxima entre teoria e experimento. Esse objetivo foi alcan¢ado, mas a

estratégia adotada é bem limitada em termos de parametros para otimizar o sistema.

Sabe-se que pulsos limitados por transformada de Fourier ndo sdo a melhor
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escolha para excitar transi¢des sequenciais de dois f6tons, pois foi observado que pulsos
que se desviam dessa condigdo podem excitar até 10 vezes mais o sistema atomico
(DUDOVICH et al., 2001). O préximo passo é investigar experimentalmente os efeitos
de maéscaras espectrais empregadas no pulso de sinal. Os detalhes dessa investigacao

podem ser vistos no Capitulo 5.

4.8 Consideracoes finais

O trabalho apresentado neste capitulo traz uma nova abordagem experimental
sustentada por uma teoria linear, que permitiu conhecer um pouco mais sobre o processo
que conduz o aumento de absor¢do de um pulso “ultra banda larga” fraco por um meio
atdmico de banda estreita. Os detalhes dessa investigacdo elaboram ideias introduzidas
em 2016, quando foi observado e caracterizado pela primeira vez um pulso de area zero
devido a um féton individual (COSTANZO et al., 2016). Essa observagdo apontou para
a possibilidade de se empregar técnicas de controle coerente de transi¢des atdmicas,
por pulsos ultracurtos, no problema de armazenamento de fétons emitidos por fontes
SPDC em memodrias de longa duragao. O objetivo, em particular, foi usar a excitagao
transiente por um pulso de area zero (DUDOVICH; ORON; SILBERBERG, 2002) para
drenar energia do pulso fraco através de um pulso de controle ultracurto, intenso,
conduzindo uma excitagao transitéria para um nivel atdbmico mais energético. A teoria
linear desenvolvida para esse processo descreve como o pulso de controle, na ordem

mais baixa, afeta a absorcéo final do pulso fraco.

Os resultados experimentais foram comparados com essa teoria corroborando a
ideia inicial: aumentar a absor¢do do pulso fraco a partir da transferéncia de energia
transiente da transi¢do mais baixa. Entretanto, o aumento maximo observado foi pequeno:
apenas 0,3% em um pulso que ja deve ser absorvido em 2,9% sem o pulso de controle.
Mesmo assim, o conjunto completo de observagdes e a corroboragdo da visdo fisica
original, em comparac¢do com a teoria, permitiu a elaboragao de estratégias diferentes
para avangar ainda mais no problema. Deve ser possivel entdo uma memoria atomica
de longa duracédo absorver diretamente, com alta probabilidade, um féton individual

ultra banda larga.



86

5 OBSERVACAO DA ABSORCAO DE UM PULSO DE
LUZ ULTRACURTO, MODIFICADO ESPECTRALMENTE,
ATRAVES DE UM MEIO ATOMICO DENSO

A capacidade de controlar o estado quantico através da manipulacdo coerente
do campo de luz que interage com um sistema atdmico ou molecular é um assunto
bem estabelecido na literatura, desde sua proposta inicial (TANNOR; RICE, 1985; RICE,
1992; DUDOVICH; ORON; SILBERBERG, 2002). Em um sistema atdmico, as transicoes
induzidas por fétons podem ocorrer por véarios caminhos, sendo limitadas apenas
pelas regras de selecdo e conservacdo da energia. (MESHULACH; SILBERBERG, 1998;
MESHULACH; SILBERBERG, 1999) demostraram que a amplitude de probabilidade de
uma transicdo de dois f6tons pode ser controlada manipulando a fase espectral do pulso
de excitacdo, de modo que as rotas possiveis que conduzem ao estado final do sistema
interferem para fornecer uma amplitude de probabilidade desejada, cujo valor pode
indicar a reducdao ou mesmo a extingao da taxa de absorg¢ao dos fétons. Meshulach e
Silberberg (1999) estabeleceram que para uma excitacdo de dois fétons pura as condi¢ées
que maximizam o processo de absor¢ao sdo preferencialmente obtidas quando os pulsos
interagentes sdo limitados por transformada de Fourier (LTF). Entretanto, Dudovich et
al. (2001) demonstraram que este limite ndo é valido para as transi¢des que envolvem
um estado intermedidrio ressonante, podendo a taxa de absorc¢do de dois fétons ser
aprimorada por um fator de 10, com o uso de modelagem de pulsos (WEINER, 2000).
Neste capitulo é explorada a técnica de modelagem de pulsos ultracurtos, a partir da
modulacao de fase via modulador espacial de luz (SLM, do inglés spatial light modulator),
a fim de se verificar o aumento da absor¢ao do pulso de sinal além do regime alcancado
no Capitulo 4. Para isso, sdo discutidos primeiro a operagdo do SLM e o procedimento
de calibragdo, necessarios para entender os experimentos apresentados na sequéncia.

5.1 Modificacao espectral de pulsos ultracurtos usando
modulador espacial de luz

Qualquer sistema capaz de modificar o perfil de um pulso de luz ultracurto é
conhecido como modelador de pulso 6ptico (ou do inglés, pulse shaper). A modelagem
pode ocorrer na distribuicdo espacial do pulso através da modulagdo de fase, do estado
de polarizagdo, da intensidade ou da dire¢do de propagagao (WEINER, 2000). Entretanto,
quando a modulagdo esta relacionada a manipulagdo das frequéncias e componentes

temporais, a modelagem é dita temporal.
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A modelagem 6ptica temporal de um pulso de luz ultracurto é muito comum
e pode ocorrer através da modificagdo da distribuicdo espectral até que se obtenha a
forma do pulso desejada. O controle do espectro de um pulso ultracurto pode envolver
métodos passivos, com o uso de prismas (RULLIERE, 2004), compressores baseados
em grades de difragdo e espelhos deformdveis (MARTINEZ, 1987; ZEEK et al., 1999), e
também métodos ativos envolvendo dispositivos a base de cristal liquido (LC) (WEINER,
2000) ou moduladores actstico 6pticos (AOM, do inglés optical acoustic modulators)
(DUGAN; TULL; WARREN, 1997; D. Kaplan; P. Tournois, 2002).

A possibilidade de manipular a fase e a amplitude espectral de forma inde-
pendente promove o dominio completo de uma nova fisica conhecida como controle
coerente (SHAPIRO; BRUMER, 2003). Intimeras aplica¢des envolvendo técnicas de con-
trole coerente tém sido implementadas e algumas sdo de interesse central deste trabalho
(ORON; DUDOVICH; SILBERBERG, 2003; DUDOVICH; ORON; SILBERBERG, 2002;
DELAGNES; BOUCHENE, 2007). Nessas aplicacdes, destaca-se o uso do SLM devido a
sua versatilidade e dindmica na manipulacdo controlada da luz, seja na amplitude e fase
(PUTTEN; VELLEKOOP; MOSK, 2008), ou na amplitude, fase e polarizagdo (PLEWICKI
et al.,, 2007). A maioria dos SLMs comerciais podem modular somente a fase ou a
amplitude da luz. Quando este dispositivo é usado para modular a fase, um holograma
(méscara) é programado no display de cristal liquido (LCD) através de um computador.
As mudancas na fase da luz incidente ocorrem sem alteracdo da intensidade (WEINER,
2000).

O aparato experimental tipicamente usado na modulagdo de pulsos 6pticos
é mostrado na Figura 37. O sistema é composto por uma grade de difracdo, uma
lente convergente e um modulador de fase dispostos em uma configuracdo em que
as distancias grade-lente e lente-espelho sdo todas iguais a distancia focal da lente,
f =15 cm, denominada configuragdo 4 f. Este sistema permite, por exemplo, eliminar a
varredura de frequéncia de um pulso ultracurto. As componentes espectrais do pulso sdo
inicialmente dispersas pela grade de difragdo e focalizados sobre o LCD do modulador
de fase. Uma madscara programdvel por computador é entdo usada para manipular,
separadamente, a fase de cada componente de frequéncia. Os feixes refletidos pelo SLM,
levemente inclinado, sdo colimados e realinhados na segunda passagem pela grade. Por

fim, o pulso espectralmente modificado é usado no experimento, como desejado.

Uma vez que a descrigdo fisica de um pulso ultracurto pode ser desenvolvida tanto
no dominio temporal, quanto no dominio espectral e como ambos estdo relacionados pelo
teorema de Fourier, a modelagem em um dos dominios deve refletir nas componentes
do outro. A forma do pulso de saida é determinada pela amplitude e fase espectral do
pulso incidente e pela transformada de Fourier da méscara de fase que é transferida

para o espectro.
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Figura 37 — Montagem experimental tipica destacando o uso do SLM como modulador
de fase.
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Componentes
I 4 espectrais
! 5 A S
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modulado na saida /\ PUISO |
Dominio temporal de entrada
Fonte: O autor (2020).

5.1.1 Modulador de fase LCOS-SLM

O modulador espacial de luz (LCOS-SLM, do inglés liquid-crystal-silicon spatial
light modulator) consiste em um dispositivo, cuja tecnologia permite modular a frente
de fase de um feixe de luz incidente (ZHANG; YOU; CHU, 2014). As principais
caracteristicas do chip LCOS-SLM modelo X10468-02 da Hamamatsu Photonics k.k., usado
neste trabalho, estdo sintetizadas na Tabela 8. Além dessas, a robustez e capacidade de

suportar altas intensidades de luz sdo ideais para o uso com lasers pulsados.

Tabela 8 — Especificagdes do LCOS-SLM “para luz com A, = 785 nm.

Modelo HAMAMATSU X10468-02
Tipo Reflexivo com espelho dielétrico
Tipo de cristal liquido nematico com alinhamento paralelo
Modulador Somente de fase
Resolucao 792 x 600 pixels
Tamanho do pixel 20 ym
Fator de preenchimento 95 %
Area efetiva 15,8 x 12 mm?
Niveis de entrada 256 (8 bits)
Comprimento de onda 750 - 850 nm
Eficiéncia 94%*
Tempo de resposta 30 — 80 ms

Fonte: O autor (2020).



Capitulo 5. Observagio da absorgio de um pulso de luz ultracurto, modificado espectralmente, através de um meio
atémico denso 89

A estrutura do chip LCOS-SLM, ilustrado na Figura 38a forma um “sanduiche”
de uma placa de vidro, uma camada de cristal liquido nemético e uma base de substrato
de Silicio, contendo 792 x 600 pixels (eletrodos de aluminio), que podem ser controlados
individualmente. Um feixe de laser que incide sobre o LCOS-SLM atravessa a placa
de vidro e interage com as moléculas de cristal liquido, antes de ser refletido por um
espelho dielétrico com alta refletividade para comprimentos de onda entre 750 nm e
850 nm. Nesse modelo, as moléculas de cristal liquido estdo, naturalmente, alinhadas
paralelamente a dire¢do horizontal (x). A representacdo esquematica de um cristal
liquido uniaxial é ilustrada na Figura 38b, como um elipséide alongado. O cristal exibe
birrefringéncia, na qual dois eixos possuem o mesmo indice de refragao, referido como
ordindrio n,, e 0 eixo mais alongado tem um indice de refracdo diferente, chamado de

extraordinario, #,.

Figura 38 — (a) Estrutura basica do modulador espacial de fase LCOS-SLM da Hamamatsu.
(b) Representacdo de um cristal liquido, indicando os indices de refracao
ordinério n, e extraordinério 7,.

(a ) Cristal liquido Eletrodo transparente ( b )

\\\\\\\lmde

onda
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Fonte: O autor (2020).

Aplicando-se uma diferenca de potencial elétrica em cada pixel é possivel formar
uma distribui¢do bidimensional de cristal liquido, com indice de refracdo especifico,
dependente da inclinacdo do cristal. Isso muda o caminho 6ptico da luz que atravessa
esta camada ocasionando a diferenca de fase. A diferenca de fase entre as componentes

x e y do campo 6ptico, é dada em func¢do da diferenca de potencial V,

2nd
B(V) = [ne(V) o], (6.1)
com d representando a espessura do display LCD e A o comprimento de onda do laser.
Dessa forma, apenas a fase da luz incidente pode ser modulada, sem qualquer mudanca

de intensidade ou rotagdo do estado de polarizacao.
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De acordo com a Figura 38a, se nenhuma diferenca de potencial for aplicada
ao pixel o indice de refracdo n, é o méaximo possivel. Isso significa que o maior
deslocamento de fase, entre as componentes x e y do campo de luz incidente, ocorre
quando V = 0. Outra consequéncia do alinhamento das moléculas de cristal liquido é
que se a polarizacdo da luz incidente ndo for linear, ou se a dire¢do do campo 6ptico for

perpendicular & dire¢do do cristal liquido, a modulagdo de fase ndo ocorre mais.

Na Figura 39 sdo apresentados os componentes bésicos (hardware) para operar e
controlar o modulador espacial de luz. A cabeca do LCOS-SLM e seu controlador sdo
conectados por dois cabos devidamente identificados (Driver B e Analog B). A fase pode
ser controlada com alta precisdo, usando um computador conectado ao controlador
através do sinal de interface de video digital DVI. Desse modo, com um software
desenvolvido em LabView (Lcos-Ctrl) é possivel criar e imprimir uma imagem na cabeca
do LCOS-SLM, cuja fase de 0 a 27 é convertida em niveis de intensidade de 8-bits (0 a
255 tons de cinza). Cada tom (nivel) de cinza corresponde a uma diferenca de potencial
aplicada. Em geral, as mascaras enviadas ao LCOS-SLM podem ser visualizadas em um
segundo monitor acoplado ao computador através de um cabo VGA. Para aplicar um

deslocamento de fase em um pixel especifico, 0 SLM precisa ser calibrado.
Figura 39 — Componentes bésicos para controlar o SLM.
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Fonte: O autor (2020).

5.1.2 Calibragdo do LCOS-SLM

Antes de ser usado, o modulador LCOS-SLM deve primeiro ser calibrado, para
entender como a mudanga do nivel de cinza (nc) afeta a variagdo da fase no campo
de luz incidente. Um experimento comum, tipicamente implementado para calibrar
o LCOS-SLM usa modulagdo na amplitude do campo para obter informacédo da fase.
Isso pode ser feito posicionando dois polarizadores lineares, ortogonais entre si, um
antes e o outro ap6s o SLM, conforme € ilustrado na Figura 40. Nesta configuracéo, o
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SLM funciona como uma placa de onda ajustével, cujo deslocamento de fase imposto ao
campo de luz € alterado de acordo com o nivel de cinza impresso na area efetiva do
LCD. O nivel de cinza aplicado é uniforme em cada mascara e pode variar entre nc = 0

(preto) e nc = 255 (branco).

Figura 40 — Arranjo experimental para calibrar o LCOS-SLM. A curva de calibragdo
fornece uma relagao entre o deslocamento de fase imposto ao campo de
luz e o nivel de cinza impresso no SLM. Neste experimento as mdscaras de
fase sdo uniformes e cobrem toda a drea efetiva do LCD, variando de nc = 0
(preto) para nc = 255 (branco). PL1 e PL2 sdo polarizadores lineares, L1, L2
e L3 sdo lentes plano convexas. As lentes L1 e L2 formam um telescépio cuja
razao entre os focos é f2/ f1.

Alinhamento
Controlador do LCD Fotodetetor

. @,

(s v

LcOos-sLM _BS
50:50% | ,

Computador 0 %‘\@

2 U pars

/ Polarizagéo Horizontal

Polarizagédo Diagonal +45°

] Polarizagéo Vertical

Polarizagédo Antidiagonal -45°

192 p . Laser de diodo
f 2 785 nm

Mascaras

Fonte: O autor (2020).

O campo de luz usado nesta calibracdo vem de um laser emitido continuamente
por um diodo, modelo DL71400 da Sanyo, com comprimento de onda de 785 nmS. Na
saida do diodo, o laser passa por um cubo PBS para deixar a polarizagdo horizontal
(H) e em seguida passa através de um polarizador linear (PL1) orientado a 45° com
respeito ao eixo horizontal. O feixe é entdo expandido e colimando por um telescépio,
cuja razao entre os focos das lentes é f,/ f; = 4. Isso produz um feixe com um didmetro
suficientemente grande para cobrir toda a drea efetiva do LCD. Antes de incidir sobre
o SLM o laser passa através de um divisor de feixe (BS 50:50) onde aproximadamente
50% da intensidade de luz é transmitida e 50% é refletida. O feixe refletido no BS nao
é aproveitado, ja o feixe transmitido, interage com o SLM e é refletido de volta para

§  Valor aferido com um Wavemeter.
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um segundo polarizador linear (PL2), orientado a £90° em relagdo a polarizagdo do
teixe logo ap6s PL1. O ultimo componente é um fotodetetor usado para registrar a
intensidade do feixe, quando o valor de nc é alterado.

A intensidade do campo de luz que chega ao fotodetetor pode ser estimada pela
lei de Malus, usando o formalismo de Jones (JONES, 1941; GOODMAN, 1968). Dada a

construcdo do aparato, o campo 6ptico no LCOS-SLM deve ser idéntico para as duas

- Z¢x
Eof B o Boe™ ) (5.2)
E, Ege'®y

o vetor polarizacdo, ou vetor de Jones, que descreve a amplitude complexa de um

polarizagdes. Seja

campo de luz monocromatico e polarizado, com Ej representando a amplitude e ¢,
e ¢, representando as fases relativas em cada componente, respectivamente. Desse
modo, o vetor de Jones é essencialmente a projecdo do vetor polarizagdo em uma base
predefinida, x e y. A acdo de um componente 6ptico como um SLM é descrita usando
uma matriz de Jones de 2 X 2 elementos, My . O estado resultante da polarizagdo Eré

dado por
E’ = Mg mE. (5.3)

Segundo Hermerschmidt et al. (2007) e Lazarev et al. (2012) a matriz de Jones que
descreve a acdo do SLM atuando como uma placa de onda é dada por

) eiA 0
Mgy = e!®0 , 5.4
SLM € ( 0 1 ) ( )

com ¢q correspondendo a uma fase global comum a ambas componentes x e y e
representada por

d0= "L (ne(V) + o). 5)

O termo na exponencial, dentro da matriz, representa a diferenca no deslocamento
de fase entre as componentes x e y do campo 6ptico e equivale a birrefringéncia, cuja
fungdo depende da tensdo aplicada aos pixels e consequentemente do nivel de cinza.

Apbs passar por todos os componentes 6pticos, o campo elétrico da luz resultante
obtido na entrada do fotodetetor, pode ser escrito como uma série de matrizes de Jones
multiplicadas pelo campo elétrico inicial E in = EgX. Com os polarizadores PL1 (+45°) e

PL2 (—45°), ortogonais, o campo elétrico resultante é obtido por

Eres. = Rigse (PL)R_g5eMsp R _gse (PL) R 45°Ein, (5.6)
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com a matriz rotagdo R(6), a matriz de um polarizador linear PL e o vetor de entrada

do campo, representados respectivamente por

.| cos(0) sen(6) (1 0 .| Eo
R(9) = —sen(0)  cos(0) )' L= ( 0 0 )' Eiy = ( 0 ) 5.7)

Um polarizador linear girado de +45° em relacdo a horizontal, deve produzir a

seguinte matriz de Jones

111 +1
PLigse = = . 8
+45° = 5 ( a1 ) (5.8)
Portanto, efetuando a multiplicagdo na Equagéao (5.6) obtem-se:
S Epel®o [ e —1
EresJ_(A) = 4 ( 1_ it | (5.9)

Para o vetor de Jones representando o campo elétrico, a intensidade pode ser
obtida por

I =EE, +E/E}, (5.10)

com o simbolo (*) representando o complexo conjugado. Assim, os dois componentes da

luz contribuem para a intensidade resultante no fotodetetor, modulada de acordo com

1.(A) = %0 sen’ (%) (5.11)

com [y = Eg correspondendo a intensidade do laser logo ap6s o primeiro polarizador
linear PL1.

Repetindo o célculo com os polarizadores paralelos, ou seja, PL2(+45°), espera-se

que a intensidade seja modulada por

I(A) = %Ocosz (%) . (5.12)

A Figura 41 apresenta a variagdo da intensidade do laser registrada pelo fotodete-
tor, em funcdo do nivel de cinza, evoluindo de 0 a 255 em incrementos de 2 para as duas
configuragdes experimentais propostas. A curva obtida com os polarizadores cruzados
é representada pelos pontos na forma de quadrados pretos, enquanto a curva obtida
com os polarizadores paralelos aparece com os pontos na forma de circulos azuis. J4 as
curvas continuas em vermelho, sobrepostas aos dados, representam um ajuste obtido a

partir da expressao,

I(nc) = Lyin + (nax = Lmin) sen? ( (5.13)

mta(ne) B
w @l
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com Ipyay € Ijyin correspondendo as intensidades méxima e minima de cada série de

medida, respectivamente e (I;;4x — Iinin) representando a amplitude da modulagdo. O

2

argumento da funcdo sen” contém a informacao da fase descrita em fun¢do do nivel

de cinza e, por isso, é equivalente ao parametro de fase A. Os pardmetros de ajuste w
e ap descrevem o periodo da modulagao e a constante de fase, respectivamente e sao

determinados para cada série de medida.

Figura 41 — Modulagéao registrada na intensidade do feixe em funcdo do nivel de cinza
(0-255) impresso no display do SLM. A curva com quadrados pretos foi obtida
com a dire¢do do polarizador PL2 orientada a —45° com respeito a horizontal
(perpendicular ao feixe incidente no SLM) e curva com circulos azuis foi
obtida com o polarizador PL2 orientado a +45° com respeito a direcao
horizontal (paralela ao feixe incidente no SLM). A soma das intensidades
nas duas curvas isoladas para cada nivel de cinza é representada pelos
quadrados verdes. As curvas (continuas e vermelhas) sobrepostas aos dados

representam os ajustes obtidos com a fung¢do sen’.
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Fonte: O autor (2020).

No caso em que os polarizadores sdo paralelos, observa-se que quando A = 7t a
modulag¢do na intensidade deve apresentar um valor minimo conforme previsto pela
Equagéo (5.12). Esse valor ocorre em nc = 80, porque o SLM atua no feixe como uma
placa de onda HWP rotacionando a polarizacdo de +45° para —45°, assim, o feixe é
completamente bloqueado pelo segundo polarizador PL2(+45°). Entretanto, quando o
deslocamento de fase for 0 ou 27t a polarizacdo do feixe refletido pelo SLM néo sofre
alteracdo, resultando em sua transmissao total através de PL2. Neste caso, um maximo
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de intensidade é observado em nc = 207. Um comportamento similar, porém oposto,
ocorre quando os polarizadores sdo cruzados. Os pontos onde as duas curvas se cruzam
(nc = 18 e nc = 146) ocorrem para os deslocamentos de fase de 7/4. O conjunto de
pontos na forma de quadrados verdes é a soma das intensidades I, e I para cada nivel
de cinza, seu valor quase constante indica que a medida de I, é complementar a medida
del II-

A fase imposta pelo SLM, decorrente do nivel de cinza aplicado, pode ser

determinada a partir da Equacao (5.13)

IJ_(nC) - Imin

Imax - Imin

A(nc) = 2 arcsen (5.14)

Observa-se que ha algumas ambiguidades na caracterizacdo da fase devido funcéo
arcoseno, que devem ser eliminadas. Com a intensidade normalizada, essas ambiguida-
des aparecem na Figura 42a com um valor préximo de 0 ou 7. A curva de calibragdo
final apresentada na Figura 42b é obtida adicionando o valor de 27t para eliminar as
descontinuidades e obter uma curva suave e linear com respeito ao nivel de cinza.
Com isso o deslocamento de fase de 27t ocorre em aproximadamente em nc = 207
concordando com o datasheet do LCOS-SLM.

Figura 42 — (a) Representacdo grafica do deslocamento de fase descontinuo via Equacdo
(5.14). (b) Curva de calibracdo do LCOS-SLM (modelo X10468-02 da Hama-
matsu) indicando o deslocamento de fase continuo em fung¢ao do nivel de
cinza. O campo de luz usado na calibragdo vem de um laser de diodo que
emite luz continuamente com A = 785 nm.
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Fonte: O autor (2020).
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Apesar da diferenca entre o comprimento de onda do laser de sinal (795 nm) e o
comprimento de onda do laser usado na calibra¢do (785 nm) a inclina¢do da curva na

Figura 42b ndo deve variar muito, mantendo um incremento de 0,00797 /nc.

5.2 Modificando o aparato experimental

Na tentativa de observar um aumento de absorcdo do pulso de sinal superior
a 0,3%, conforme € descrito no Capitulo 4, algumas modifica¢des foram realizadas no
aparato experimental apresentado na Figura 14. A principal delas foi a introdugdo de
um dispositivo LCOS-SLM no lugar do espelho M1, configurando assim um modulador

para o pulso de sinal.

Para se fabricar (programar) uma méscara de fase especifica, que possa modificar
o espectro do pulso de sinal tornando-o mais absortivo a amostra de Rb, é importante
conhecer a regido do SLM ocupada pelo espectro do feixe de sinal. Para isso foi imple-
mentado um esquema 6ptico ilustrado na Figura 43a, cujo principio de funcionamento é
o mesmo empregado na calibragdo do SLM. E importante ressaltar que essa montagem
ndo é definitiva, pois aproveita a configuragdo do experimento principal, adicionando
duas placas de onda HWP1 e HWP2, um BS 50:50%, um cubo PBS, uma lente L2, e um
espectrometro (Ocean Optics). Apéds a determinacdo da posigdo dos pixels relacionados a
regido central do espectro no SLM, os componentes dpticos sdo retirados, voltando a

configuragdo inicial.

Seguindo o experimento, a primeira ordem de difracdo do feixe de sinal tem
sua polarizagdo vertical girada para +45° pela HWP1, antes de ser focalizada sobre
o LCOS-SLM. O feixe refletido no LCD é direcionado pelo BS, passando através de
uma segunda placa de onda (HWP2). O angulo da HWP2 é ajustado para aumentar a
intensidade do feixe refletido no cubo PBS, sempre que uma maéscara de 0 ou 27 for
impressa no SLM. Por fim, o feixe é focalizado na entrada de uma fibra 6ptica que,
conectada a um espectrometro, possibilita a visualizagdo do espectro em tempo real

através de um computador.

De modo andlogo ao que foi feito para calibrar o LCOS-SLM, as maéscaras
desenvolvidas neste experimento devem provocar uma modulagdo espectral a ser
registrada no espectrometro. Conforme ilustrado na Figura 43b, a mdscara utilizada
tem somente duas cores (dois niveis de cinza). Uma dessas cores, nc = 120, abrange a
maior parte da imagem, e por isso, é identificada como “cor de fundo” (cf). A outra
cor nc = 252, identificada como “cor da linha” (cl), é impressa em uma coluna de pixels
formando uma faixa vertical, cuja posi¢do pode ser variada entre 2 e 598. Neste exemplo,
a faixa vertical tem 2 px de espessura e ocupa a posicdo p = 230. Pensando no SLM como

uma matriz bidimensional formada por pixels com coordenadas P(x, y), a posi¢do da
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Figura 43 — (a) Configuracdo experimental implementada para mapear a posi¢cdo dos
pixels no SLM relacionados com o espectro do feixe de sinal. (b) Exemplo
de uma madscara de fase, que deve atuar sobre cada componente espectral
do feixe representado pela faixa horizontal vermelha. (c) Posi¢do de uma
coluna de pixels em uma Matriz bidimensional.
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Fonte: O autor (2020).

faixa serd sempre um valor dado pela ordenada y (Figura 43c).

Usando a curva de calibra¢do do SLM, verifica-se que a diferenca de fase entre
essas duas cores € 7, ou seja, enquanto a cor nc = 120 favorece a maximizagdo da
intensidade do sinal, a cor nc = 252 tende a minimiza-lo. Uma vez que as componentes
do espectro formado na tela do SLM estdo separados espacialmente, é possivel associar
a posigdo da faixa vertical com um buraco no sinal produzido pelo espectrometro. Entao,

variando a posigdo da faixa vertical obtem-se um mapa com a posigdo de todo espectro.

A Figura 44a apresenta o resultado deste experimento quando as méscaras de
fase da Figura 44b sao impressas, individualmente, no display do LCOS-SLM. A primeira
maéscara (de cima para baixo, cf = 252) induz um sinal que é praticamente o ruido de
fundo do espectrometro (linha tracejada cinza), enquanto o sinal gerado com a segunda
mdscara cf = 120 apresenta o maximo de intensidade (linha tracejada vermelha) obtida
com esta configuragdo. Devido a baixa poténcia do laser, a amplitude relativa entre o
sinal maximo e minimo é um pouco acima do nivel do ruido, porém suficiente para que
a modulagdo seja distinta com clareza. As flutuagdes do sinal gerado pelo espectrometro
sdo suavizadas com médias entre os pontos adjacentes e representadas pelas linhas

solidas. De acordo com o grafico, a regido central do espectro, espacialmente distribuido
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sobre o SLM, ocupa a posicdo p = 268 (linha continua verde). Obviamente esta ndo é
uma posicdo fixa, pois depende muito do alinhamento do sistema. Pode-se estimar que
os extremos inferior e superior do espectro, no SLM, estdo um pouco além das posigdes
p = 225 (linha continua azul) e p = 312 (linha continua ciano), respectivamente, com
aproximadamente 15 nm de largura de banda na base. Contando que 1 nm corresponde
a ~10 px e um pixel tem 20 um, é direto prever que todo o espectro ocuparia uma linha
de aproximadamente 3 mm de comprimento, menor que o comprimento medido de 4

mm.

Figura 44 — (a) Distribuicdo espectral do feixe de sinal medida por um espectrometro,
conforme o experimento ilustrado na Figura 43. A modificagdo do espectro
para cada méscara de fase ilustrada em (b) é acompanhada em tempo real.
Com esse resultado é possivel afirmar que a regido central do espectro
ocupa a posicdo p = 268 do SLM (linha continua verde). As linhas tracejadas
representam o sinal do espectrdmetro, enquanto as linhas continuas sdo as
linhas de tendéncia obtidas para cada sinal, respectivamente.
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Fonte: O autor (2020).

5.3 Caracterizacao dos pulsos de sinal e controle

Como foi descrito na Se¢do 4.4 um dos principais pardmetros que caracteriza os

pulsos ultracurtos € a sua area ©, dada pela Equacao (4.44). Nesta nova configuragdo
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(com o LCOS-SLM) o valor da 4rea dos pulsos ndo é mais o mesmo, uma vez que a

poténcia média e a area transversal dos feixes do laser mudaram.

A poténcia média do feixe de controle caiu cerca de 20 mW, saindo de 170 mW
(valor obtido no experimento anterior) para 150 mW na atual configuragao. Isso se
deve a queda de poténcia na saida do Ti:Safira, provocada pela perda do alinhamento
da cavidade. Embora a poténcia média do feixe de sinal ndo tenha sofrido alteracéo,
se mantendo praticamente constante com aproximadamente 0,8 mW, na regido da
célula, seu modo transversal e sua 4rea mudaram, e a sua presente evolucdo pode ser

acompanhada na Figura 45(e-h).

Figura 45 — Caracterizacdo do perfil transversal obtido para o feixe de controle (a-d)
e para o feixe de sinal (e-h) na regido da célula de Rb. As imagens foram
obtidas com uma camera modelo BC106N-VIS/M, posicionada a 10 cm, 15,2
cm, 20,2 cm e 27,8 cm da lente (imagens de cima para baixo).
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Fonte: O autor (2020).
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A Figura 45 mostra a evolucdo do perfil transversal dos feixes de controle e sinal
obtidos com uma camera modelo BC106N-VIS/M, para varias posi¢des, passando pelo
foco da lente (f = 20 cm). A partir dessas imagens é possivel perceber que o modo
espacial transversal do feixe de controle é aproximadamente Gaussiano (Figura 45(a-d)).
Ja o modo transversal do feixe de sinal estd longe disso, uma vez que a dupla passagem
pela grade de difracdo, degradada, causa uma espécie de “borrdo” no feixe.

Outra informagao que pode ser extraida da Figura 45 é a 4rea transversal dos feixes.
A evolucdo desse parametro obtida para véarias posicdes, apds a lente, é apresentada na
Figura 46. O simbolo na forma de quadrado é usado para indicar os valores da &rea do
teixe de controle, enquanto o simbolo na forma de circulo indica o valores da area do
feixe de sinal. A distancia focal da lente é indicada pela linha vertical tracejada. A célula
de Rb com 5 cm de comprimento foi reposicionada para que a regido central coincidisse

com o foco da lente. Para determinar o valor da 4rea foi usado o software-Thorlabs Beam
6.2.

Figura 46 — Evolucdo da area transversal dos feixes, sinal (circulos) e controle (quadra-
dos), préximo a regido da célula de Rb. A linha vertical tracejada, em 20 cm,
indica a distancia focal da lente.
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Fonte: O autor (2020).

Com base nesses dados foi calculado a drea dos pulsos para regido da célula, e os
valores obtidos, de ®y95 = 0,07 + 0,04 com FWHM de 7,8 nm e ®y4 = 0,33 + 0,05 com
FWHM de 11 nm para os pulsos de sinal e controle, respectivamente, revelam que ndo
houve grande alteracdo em relacdo ao cendrio anterior. Considerando a forma do pulso
Gaussiana, as medidas da autocorrelacdo dos pulsos de sinal e controle indicam uma

duragdo temporal minima de At, = 142 + 12 fs e At, = 77 + 6 fs, respectivamente.
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5.4 Medidas de absorcao com o pulso de sinal espectral-

mente modificado

Para construir um pano de fundo que sirva de guia em experimentos futuros, ou
que seja base para uma teoria complementar, envolvendo a modelagem espectral de
pulsos ultracurtos fracos propagando-se em um meio atdmico ressonante é apresen-
tada nesta segdo os primeiros resultados da investigacdo experimental com maéscaras
espectrais, que conduziram este trabalho a observagdo do aumento de absor¢do de um
feixe de sinal “ultra banda larga” por um meio atdmico de “banda estreita”. Para isso,
intimeras méscaras de fase foram implementadas e testadas quase que manualmente’,
para modificar o espectro e consequentemente a forma temporal do pulso ultracurto
fraco, visando sempre a otimizac¢do do sinal de absor¢do. Nessas condigdes, foi verificado
absor¢des acima do limite estabelecido com os pulsos LTF, concordando com as previsdes
tedricas de Dudovich et al. (2001).

Todo o procedimento adotado na Segdo 4.6 foi novamente refeito antes de iniciar
as medidas do sinal de absor¢édo. O nivel de ruido na saida do Lock-in, devido a cada
laser, foi checado com o chopper posicionado no caminho 6ptico do feixe de controle.
Conforme ilustrado na Figura 47, este nivel se manteve abaixo de 5 uV.

Figura 47 — Niveis dos sinais DC obtidos na saida do Lock-in. Os simbolos asterisco,
circulo e quadrado indicam o nivel de ruido para o feixe de controle, para o
feixe de sinal e o eletrdnico, respectivamente.
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Fonte: O autor (2020).

* Nao foi usado qualquer algoritmo genético.
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A presenca do SLM no caminho 6ptico do feixe de sinal provocou uma pequena
variagdo no resultado experimental que determina a posicdo do transladador, para o qual
os pulsos de sinal e controle devem estar superpostos em um cristal x(?), posicionado de
forma equidistante ao centro da célula de Rb (Figura 29a). A correla¢do cruzada entre os
pulsos foi realizada em trés circunstancias diferentes, a saber: com o SLM desligado,
com o SLM ligado mas sem nenhuma madscara de fase impressa em seu display e, por
fim, com uma madscara de fase impressa. A variagdo da amplitude de correlagdo obtida

na saida do Lock-in, em fungdo do atraso 7 entre os pulsos é apresentado na Figura 48.

Figura 48 — Correlagdes cruzadas entre os pulsos de sinal e controle, obtidas com o
SLM desligado (quadrado vazio), SLM ligado sem madscara de fase (circulo
preenchido) e SLM com méscara de fase nc = 0.
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Fonte: O autor (2020).

O atraso minimo (7, f= 0) de referéncia foi escolhido para a curva obtida
quando o SLM estava desligado (quadrado aberto preto). Observa-se que com o SLM,
somente ligado, 0 maximo da curva de correlacdo (circulo preenchido verde) é deslocado
aproximadamente 25 fs para a direita em relacdo ao atraso de referéncia. Além disso,
a forma do sinal alargado na base é uma assinatura de que, mesmo sem madscara, as
componentes de frequéncia do pulso estdo fora de fase afetando assim a sua forma
temporal. Pela assimetria do sinal pode-se afirmar que somente metade do espectro esta
sendo modificado. Aplicando-se uma maéscara de fase uniforme (nc = 0) em toda a drea
do display e repetindo novamente o experimento observa-se uma curva de correlagao
(circulo vazio vermelho) que é praticamente uma cépia daquela obtida com o SLM

desligado. Uma vez que a mesma fase é aplicada a cada componente espectral, isso
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praticamente ndo altera a forma temporal do pulso, como era esperado. Além disso, o
atraso minimo coincidindo com 7. indica que o pleno funcionamento do SLM né&o
altera o caminho 6ptico do feixe de sinal. Por esse motivo, as medidas apresentadas a

seguir, para os pulsos LTF, foram obtidas com o SLM desligado.

Apesar desta andlise mostrar que a forma temporal do pulso de sinal ndo
sofre alteracdo quando uma mdscara uniforme é programada no display do SLM, os
resultados apresentados na Figura 49 indicam que um valor de fase, especifico, gravado
uniformemente no espectro pode favorecer a absor¢ao do feixe fraco pelo vapor de Rb

aquecido.

As medidas a seguir foram realizadas na configuracdo experimental ilustrada na
Figura 14 com um SLM no lugar do espelho M1. A Figura 49a mostra o comportamento
da amplitude do sinal elétrico registrado na saida do Lock-in em funcdo do atraso
temporal relativo (7) entre os pulsos ultracurtos (795 nm e 762 nm) no meio atdmico
denso. Esse sinal tem relacdo direta com a quantidade de luz do pulso fraco que é
absorvida pelos &tomos de Rb no interior da célula (Figura 49b). A variagdo da amplitude
do coeficiente de absorgdo (Aa) é, portanto, normalizada pela poténcia média do feixe
fraco, medida na entrada do fotodetetor, antes e depois de cada série de medida, de
acordo com a Equagdo (4.2). Para estas medidas a poténcia média registrada é de 113
uW, configurando um sinal de ~84,5 mV no Lock-in, conforme a curva de calibracdo
ilustrada na Figura 28. A densidade no interior da célula se manteve aproximadamente
constante em 7,27 x 103 4tomos/cm3. Esse valor é obtido ao aquecer o forno até uma

temperatura de ~147 °C.

Até T =~ —0,2 ps, os pulsos com 795 nm estdo adiantados em relagdo aos pulsos
com 762 nm, chegando primeiro na amostra de Rb. Nesta situagdo, a amplitude do
sinal elétrico é equivalente ao nivel de ruido do feixe de 795 nm (Figura 47). Acima de
T ~ —0,2 ps os pulsos comecam a interagir juntos na amostra, modificando a amplitude
do sinal que atinge o valor méximo em 7 = 0. Ap6s T = 0, os pulsos com 795 nm estdo
atrasados em relacdo aos pulsos com 762 nm, a partir dai observa-se um decaimento

exponencial na amplitude do sinal que alcanga o nivel de ruido cerca de 2 ps depois.

A Fisica por trds desse comportamento geral tem relagdo com a formacado do
pulso de area zero durante a propagacdo do pulso ultracurto fraco, ressonante no
meio atomico denso, e foi devidamente explicada na Segdo 4.7 considerando o regime
de pulsos LTE. A surpresa aqui € a variagdo da amplitude méxima, obtida quando
as mascaras de fase uniforme foram trocadas. De acordo com a calibracao do SLM,
enquanto a mascara com nc = 0 (imagem i) imp&e uma fase nula ao espectro, a mascara
com nc = 128 (imagem ii) deve deslocar a fase de cada componente por um valor de 7 e
a mascara com nc = 252 (imagem iii) por um valor de 27t. A amplitude de pico mais

baixa, observada em 7 = 0, foi obtida com a fase de 2n (curva pontilhada verde) e a
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Figura 49 — (a) Variagdo da amplitude do sinal elétrico na saida do Lock-in em fungdo
do atraso temporal entre os pulsos de sinal e controle, na amostra de Rb
aquecida a 147 °C. As séries de medidas foram obtidas com as mdscaras
nc = 0 (imagem i, linha tracejada vermelha), nc = 128 (imagem ii, linha
continua azul) e nc = 252 (imagem iii, linha pontilhada verde). Nessas
medidas os pulsos sdo considerados limitados por transformada de Fourier
LTF. A linha vertical tracejada indica a referéncia para 7 = 0. (b) Sinal de
absorcdo obtido em (a) normalizado pela poténcia média do feixe fraco

usando a Equagao (4.2).

200 [T LA IR L = = = e 1 LB 0.25 P DRI (LIS L LB L B LB B LB L L
(a) ] (b) ;
S 150 iii_: 0.20 n ]
> b fh e Masc. i ] o e L ]
@ - o] ~o015F E
g i Masc.ii 7 < C ]
S 100 f sel Sk -
= : Masc. |||: < o10f E
S g0 [ 1 C ]
< SO ] oosf ]
0 " cev b v by a 111 0'00 ; vl e b e by by 11 |u|-

-05 00 05 10 15 20 25 -05 00 05 10 15 20 25

v (ps) 7 (ps)

Fonte: O autor (2020).

maior com a fase de 7t (linha continua azul). O valor da amplitude de pico intermediaria
foi observado com a mdscara de fase nula (curva tracejada vermelha). Além disso, foi
observado também para esta curva, um pequeno deslocamento de ~28 fs em relagdo ao
maximo das outras curvas.

Outras mdscaras uniformes foram testadas, porém o resultado se manteve dentro
dos limites estabelecidos na Figura 49. Este estudo preliminar mostra que a escolha da
fase de m, mesmo que para todo o espectro, favoreceu o aumento da absorcao do pulso
fraco. O desafio agora é saber em qual parte do espectro a aplicacdo desta fase deve
maximizar a otimizagdo do sinal de absorgdo. Para organizar o conhecimento adquirido
a partir da observagdo do efeito de cada méscara de fase sobre o sinal de absorcéo, o
experimento € tratado a seguir em basicamente trés estudos de caso, envolvendo o uso
de méscaras de 7t/2, e quase Tt.

5.4.1 Caso 1: mascaras 7t/2

Para iniciar o experimento com pulsos de sinal espectralmente modificados foram
tabricadas algumas mascaras, cujo padrdo de tons de cinza induz um deslocamento
de fase de 71/2 em regides especificas do espectro. Essas regides sdo escolhidas para se
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obter a maior diferenca entre os picos do sinal de absor¢do, quando comparada com o
patamar estabelecido no regime de pulsos LTF. A regido central do espectro neste e nos
casos seguintes ocupa a posi¢do p = 275 do SLM.

A Figura 50 apresenta a variacdo da amplitude do sinal de absor¢do normalizada
pela poténcia média do feixe fraco em funcado do atraso temporal relativo entre os pulsos
ultracurtos (795 nm e 762 nm) no interior da célula de Rb. De acordo com esta figura o
pico maximo de absor¢do obtido com os pulsos LTF é somente de 0,24% (linha tracejada
cinza), em 7 = 0. Esse valor é praticamente o mesmo quando a medida é feita com o
pulso modificado pela méscara (i) impressa no SLM (linha continua verde). A mdascara
(i) é construida para que todo o espectro tenha a mesma fase imposta pela cor Cf = 120,
exceto a regido sobre a faixa de 4 px, cuja cor é Cl = 188 impressa na posigdo p = 328,

em torno de 800 nm. A diferenca de fase entre essas cores é justamente 7t/2.

Figura 50 — Variacao da amplitude do sinal de absor¢do normalizado, medida em fungao
do atraso temporal entre os pulsos de sinal e controle para diferentes
mascaras de fase 71/2. Os sinais de absorc¢do obtidos com os pulsos LTF,
e espectralmente modificados pela acdo das méscaras (i), (ii) e (iii) sdo
representados no grafico pela curva tracejada cinza, curva continua verde,
curva continua azul e curva continua preta, respectivamente. Durante o
experimento a poténcia do feixe fraco, na entrada do fotodetetor, variou
entre 89 uW e 100 uW.
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Fonte: O autor (2020).

A mascara (ii) é implementada trocando-se, apenas, o nivel de cinza de Cf pelo
de Cl, obtendo assim uma madscara equivalente a —7t/2. O efeito dessa méscara é causar

uma diminui¢do no pico de absorcdo destruindo praticamente todo o padrado do sinal
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representado pela linha continua azul. Deslocando a faixa na méscara (ii), em dire¢do
ao centro do espectro, para a posi¢do p = 312 obtem-se a mascara (iii). A aplicacdo desta
mascara produz um sinal com o maior pico de absorc¢ao (linha continua preta) obtido

nesta configuracdo, cujo valor é de 0,29%.

5.4.2 (Caso 2: mascaras 7t

O efeito de algumas mascaras de 7t sobre o sinal de absorgdo do feixe fraco é
explorado nesta segdo. Para estas medidas, houve uma diminui¢do da poténcia média
do feixe de controle. Um exemplo disso é ilustrado na Figura 51 onde as curvas obtidas
para trés méscaras de 7, distintas, sdo comparadas com a curva obtida com pulsos LTF

(curva tracejada cinza).

Figura 51 — Variacdo da amplitude do sinal de absor¢ao normalizado, medida em fungao
do atraso temporal entre os pulsos de sinal e controle para diferentes
mascaras de fase m. Os sinais de absorcdo obtidos com os pulsos LTF,
e espectralmente modificados pela acdo das méscaras (i), (ii) e (iii) sdo
representados no gréfico pela curva tracejada cinza, curva continua azul,
curva continua verde e curva continua preta, respectivamente.
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Fonte: O autor (2020).

A curva obtida com a mascara (i) (linha continua azul) apresenta um vale em
7 = 0, indicando que o efeito dessa méascara € inibir qualquer absorc¢do do feixe fraco pelo
meio atdmico. A mdscara (i) imprime praticamente o mesmo nivel de cinza (Cf = 120)
sobre todo o espectro, exceto pela linha com espessura de 2 px posicionada em p = 221,
cujo nivel de cinza (Cl = 252) promove uma diferenca de fase de @ nas componentes



Capitulo 5. Observagio da absorgio de um pulso de luz ultracurto, modificado espectralmente, através de um meio
atémico denso 107

espectrais préximas a 791 nm. Esse resultado volta a se repetir quando a fase é invertida
e a posicdo da linha é deslocada para o extremo oposto (p = 321) em torno de 801 nm.

A madscara (ii) é programada com o mesmo padrdo de cor da méscara (i), porém
a espessura da linha que antes era de 2 px cobre agora uma faixa de 40 px centrada na
posicdo p = 300. O pico de absor¢do obtido com esta méascara (linha continua verde) esta
bem abaixo do limite estabelecido com pulsos LTF (linha tracejada cinza). Variando a
posicdo da faixa sobre todo o espectro ndo foi observado qualquer evidéncia que indique
fortes absor¢des com o uso dessa mascara. A inversdo das cores de Cf por Cl, neste
caso, ndo modificou o padrdo do sinal de absor¢do. O aumento no pico de absor¢ao
comparavel com o regime de pulsos LTF s6 apareceu com a aplicagdo da méscara (iii),
cuja cor de fundo (Cf = 88), junto com a linha (Cl = 252) de 28 px de espessura centrada
na posigdo (p = 305) proporciona ao espectro uma diferenca de fase de 1,37. Para esta
medida, a poténcia média do feixe de controle na regido da célula é de ~127 mW, ja a
poténcia média do feixe fraco, medida na entrada do fotodetetor é de 98 uW. Os demais
parametros que caracterizam os pulsos, como a duracdo e a largura de banda espectral

se mantiveram praticamente constantes.

5.4.3 Caso 3: mascaras quase 7

As maéscaras de fase implementadas nesta se¢do sdo compostas por dois niveis
de cinza, cuja interface pode ocupar qualquer posicdo do SLM entre os limites inferior
(p = 200) e superior (p = 350), estabelecidos para o espectro através do experimento
ilustrado na Figura 43. Neste caso, a poténcia média do feixe de controle na regiao
da célula é de 147 mW, enquanto a poténcia média do feixe fraco medida na entrada
do fotodetetor, é de aproximadamente 110 uW, 100 uW, 99,6 uW e 113 uW para as
configuragdes obtidas com a méscara (i), (ii), (iii) e com o SLM desligado, respectivamente.
A primeira medida é realizada com o SLM desligado. Para esta medida o sinal de absorcao
exibe um pico maximo de 0,18% (linha tracejada cinza) no grafico da Figura 52. A
temperatura do forno de 150 °C proporciona uma densidade atémica de 8,47 x 1013

atomos/cm?® no interior da célula de Rb.

A segunda medida é realizada com a mdscara (i) impressa no SLM. A interface
nesta mascara ocupa a posigdo p = 319 do SLM, ou seja, préximo a regido de 800 nm
do espectro. Isso significa que o nivel de cinza nc = 0 cobre praticamente a metade do
display entre a interface e o limite superior do chip de 600 px. Na outra metade todos
os pixels sdo preenchidos com a cor nc = 104. Considerando que a regido central do
espectro interage com os pixels localizados préximos a posi¢do p = 275 e que todo
o espectro se estende por aproximadamente 150 px no SLM, entdo cerca de 20, 6%
das componentes espectrais experimentam a fase imposta pela cor nc = 0 e 79,3% sdo

deslocadas conforme a fase imposta pela cor nc = 104. A diferenca de fase entre essas
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Figura 52 — Variacdo da amplitude do sinal de absor¢ao normalizado, medida em funcgao
do atraso temporal entre os pulsos de sinal e controle para diferentes
mascaras de fase de ~m. Os sinais de absorgdo obtidos com os pulsos LTF,
e espectralmente modificados pela acdo das mdscaras (i), (ii) e (iii) sdo
representados no gréfico pela curva tracejada cinza, curva continua azul,
curva continua verde e curva continua preta, respectivamente.
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Fonte: O autor (2020).

duas regides é de 0,87. Qualquer escolha de tom de cinza, em que prevaleca a diferenga
de 0,87 deve produzir um sinal de absor¢do semelhante ao exibido pela linha continua

azul. A agdo dessa mascara destréi o pico de abor¢do em 7 = 0.

Invertendo-se as cores da madscara (i) e mantendo a posicdo da interface foi
realizada uma terceira medida com a mascara (ii). A acdo desta méscara sobre o espectro
do feixe fraco promoveu um aumento do pico de absorcdo de aproximadamente 1,6
vezes o nivel obtido no regime de pulsos LTF (linha continua preta). Aumentando a
diferenca de fase para 0,957 através da méscara (iii), observa-se uma diminui¢do do
pico maximo de absorcdo (linha continua verde). Este efeito pode ser um indicativo de

que a otimizagdo do sinal é obtida com uma méscara de fase préxima de /2.

5.5 Consideracdes finais

A implementagdo experimental para se observar o aumento de absor¢do de um
fraco pulso de luz ultracurto, propagando-se em um meio atdmico denso é ilustrada na
Figura 14. Diante do que foi apresentado neste capitulo, a investigagdo experimental

envolvendo o uso de um modulador espacial de luz (SLM) no lugar do espelho M1, para
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induzir modifica¢des espectrais e temporais no pulso de sinal, favoreceu o aumento de
absorgao desse pulso pelo meio (vapor de Rb aquecido), além do patamar estabelecido
quando o mesmo pulso é limitado por transformada de Fourier (LTF).

As medidas realizadas com madscaras de fase m e 7/2 atribuidas a regides
especificas do espectro revelaram a sensibilidade da amplitude do sinal de absorgao,
tanto para amplificacdo quanto para sua atenuagdo. Dependendo da escolha da fase
e da regido do espectro em que ela é aplicada o aumento maximo observado é de 1,6
vezes o valor obtido quando as medidas sdo realizadas com pulsos LTF. Esse valor ainda
pode ser otimizado, tendo em vista as dificuldades técnicas encontradas durante esta
investigacdo. A poténcia média relativamente baixa para o feixe de controle, chegando
ao limite de ~127 mW na regido da célula, e o modo transversal do feixe fraco “borrado”
pela grade de difracdo, degradada, foram os principais fatores que contribuiram para
o baixo rendimento da maximizacdo do sinal de absor¢do com relagdo aos resultados
obtidos sem o SLM.

A busca pela otimizagdo do sinal de absor¢do conduz naturalmente este trabalho
a novas implementaces tanto para o feixe de controle quanto para o feixe fraco. Para o
feixe de controle é proposta a construcdo de um amplificador, que permitird aumentar a
poténcia e consequentemente a drea do pulso, aumentando assim o efeito transiente.
No caminho 6ptico do feixe fraco serd implementado um telescépio para controlar o
diametro do feixe na célula de Rb e um filtro espacial logo ap6s o SLM para melhorar
o modo transversal. Além disso, é interessante implementar um algoritmo genético
(evolutivo) para o modelador de pulsos 6pticos. O modelador de pulsos (conjunto
formado pelo SLM e a grade de difragdo) controlado pelo algoritmo evolutivo gera
pulsos com estrutura temporal modificada, dependendo da mdscara de fase aplicada. A
resposta referente ao sinal de absorcdo é usada como sinal de retorno para o algoritmo,
que adapta a resposta a estrutura dos pulsos, criando novas méscaras em um loop para

otimizar o processo de absorcao.
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6 CONCLUSOES E PERSPECTIVAS FUTURAS

Memoéria quéntica é um termo abrangente empregado em uma ampla classe de
pesquisas ligadas por um tema comum da interface coerente entre a luz e a matéria. Nesse
contexto, o armazenamento de fétons individuais gerados a partir de uma fonte SPDC
apresenta grande potencial para promover avangos significativos na drea de Informagao
Quantica. O desafio primadrio é a incompatibilidade entre as larguras de banda desse
téton (~10 THz) e da maioria dos gases atomicos (~10 GHz) usados como memoria,
isso dificulta o seu acoplamento. Diante deste desafio, esta tese fornece subsidios
tedricos e experimentais que ajudam a entender a fisica que norteia os processos de
armazenamento de fétons “ultra banda larga” em meios atomicos de banda estreita

(frequéncia especifica).

Uma vez que no Capitulo 2 foi mostrado o dominio na geragdo de fétons gémeos
baseados em conversio paramétrica descendente em um cristal x?, a implementagao
de um sistema capaz de gerar e armazenar esses fé6tons em um vapor de Rubidio é o
objetivo central deste trabalho. Para isso, serd usado todo o conhecimento adquirido nos
Capitulos 3, 4 e 5, onde sdo apresentadas uma abordagem tedrica seguida da respectiva
implementacdo experimental que descreve detalhadamente o processo de medida para
pequenas absorc¢des de um pulso de sinal ultracurto ressonante com o meio atdbmico
denso.

Diante dos resultados obtidos para pulsos limitados por transformada de Fourier
(LTF) e da otimizacdo destes, com o uso de um modelador de pulsos 6pticos, é provavel
que se atinja patamares de absor¢do ainda maiores do que foi observado, conforme é
previsto pela discussdo desenvolvida no Capitulo 4. Para isso algumas modificagdes sao
propostas para o esquema experimental. Uma delas é a implementagdo de um algoritmo
evolutivo que controle o modelador de pulsos, usando a resposta de absor¢do do meio
como feedback para gerar novas méscaras de fase em um loop, até que o processo seja
maximamente otimizado. Devido a dependéncia do sinal de absor¢do com a drea do
pulso de controle, outra modificacdo proposta seria a implementacdo de um amplificador

para aumentar a poténcia do laser e com isso a drea do pulso.

Seguindo a mesma proposta ilustrada na Figura 13, um esquema experimental ja
com a producgdo de fétons condicionados a detec¢do é mostrado na Figura 53. Neste
esquema, parte da poténcia de um laser Ti:Safira, com A, = 762 nm, é focalizada sobre
um cristal BBO para gerar um feixe de segundo harmonico, com A; =~ 400 nm. Os fétons
sdo gerados quando o feixe de segundo harmonico (feixe de bombeamento) excita um
cristal PPKTP. A detecgdo de um dos fétons (idler) em um modo espectral bem definido,

anuncia” a presenca do outro féton (signal) que é direcionado para a célula de Rb junto
“ ia” ap ca do outro féton (signal) que é direcionado p Slula de Rb junt
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com o feixe de controle. O modo espectral e temporal do féton idler é controlado pelo
modelador de pulsos ja otimizado com o algoritmo genético. A detecgdo dos fétons é
feita usando os médulos SPCM e o amplificador Lock-in. A partir deste experimento
espera-se obter fortes absor¢des para o féton signal.

Figura 53 — Arranjo experimental para armazenar um féton em um vapor atomico. Parte
da poténcia de um laser Ti:Safira, com A, = 762 nm, é focalizada sobre um
cristal BBO para gerar um feixe de segundo harménico, com A, ~ 400 nm, na
direcdo do feixe incidente. Os fétons sdo gerados quando o feixe de segundo
harmonico (feixe de bombeamento) excita um cristal PPKTP. A detecgédo
de um dos fétons (idler) em um modo espectral bem definido, “anuncia” a
presenga do outro féton (signal) que é direcionado para a célula de Rb junto
com o feixe de controle. DM, espelhos dicroicos; LD, filtro passa baixa; IF,
filtros de interferéncia; SPCM, médulo de contagem de fétons individuais.
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