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Resumo

Neste trabalho, utilizamos as técnicas de controle terhpoesente e de manipulacéo da fase
Optica do campo Optico para investigar e controlar os ditesecaminhos quéanticos induzidos
em transi¢cGes de dipolo elétrico envolvendo a absor¢éo def@ons no atomo de rubidio. As
transicbes foram excitadas por pares de pulsos de sepamsmg@oral variavel e analisamos a
resposta do meio atdbmico em funcéo dessa separacao. TEHs$s experimentais sdo analisadas
envolvendo transi¢cdes com diferentes caracteristicas.

No primeiro experimento, utilizamos luz incoerente de usetade corante com duracéo tem-
poral de nanosegundos, mas com tempo de coeréncia de pindssg para excitar a transicao
de dois fétons, envolvendo niveis altamente excitadogistle Rydberg. A resposta do sistema
€ analisada através de um processo de mistura de quatrqg oestaisida no tempo, e a selecao
dos diferentes caminhos quéanticos envolvidos no proce$sitaéa partir do controle da polar-
izacao dos campos do laser incidente. Interferéncias gééreia central do laser, interferéncias
"Opticas"”, e no dobro dessa frequiéncia, interferéncias mpadnsao observadas.

Nos outros dois estudos, a transicao de dois fotons é eag@doulsos com duracéo temporal
da ordem de 100 fentosegundos. No primeiro caso, investigama transicao de dois fétons pura,
entre os niveis 5S e 7S do rubidio, onde uma fase externajdiemte da freqtiéncia, é adicionada
em um dos pulsos, enquanto o outro tem seu atraso tempotedleoio. A fluorescéncia detectada
€ uma medida direta da populacéo do estado excitado. Now@men sinal interferométrico &
observado, cujo controle coerente € efetuado por uma cagé@inda fase externa e do atraso
temporal.

O ultimo experimento envolve uma transicdo sequenciad @gsonancia de um foton leva a
efeitos de propagacédo observados no sinal de interesse &ecto importante € que a taxa de
repeticdo do laser era maior que as taxas de relaxacao ans aivolvidos, de forma que efeitos
de acumulag&o na populagédo e na coeréncia também estaotesesA resposta do sistema é
analisada através do processo de mistura paramétrica tte gmalas, resolvido no tempo. O
sinal interferométrico, com controle de polarizacdo e @giiéncia de deteccdo, permite uma
demonstracao clara da origem quantica nas interferénquisds".
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Abstract

In this work, we use the techniques of temporal coherentobaihd phase manipulation of the
optical field to investigate and control different quantuathpvays in the two-photon absorption
in rubidium atoms. Three experimental situations are stilichvolving transitions with different
characteristics. In all of them, the medium response isyaedlas a function of the temporal delay
between the pulse pairs responsible for the two-photorsitian.

In the first experiment, we use incoherent light from a dyedagith pulse duration in the
nanosecond scale, but with coherence time in the picosestald, to excite the two-photon tran-
sition, which involves highly excited levels, Rydberg stateThe system response is analyzed
through a time-resolved four-wave mixing process, and trentym pathway selection is realized
by polarization control of the incident laser fileds. In&ggnces in the central laser frequency -
"optical" interferences - and at twice this frequency - quaninterferences - are observed.

In the subsequent two studies, the two-photon transiti@xcsted with 100 fs pulses. In the
first case, we investigate a pure two-photon transition5the 7S rubidium transition, where an
external frequency depedent phase is added in one pulsks thiitemporal delay of a second
pulse is controlled. We observe an interferometric sigmalyhich coherent control is achieved
with external phase and temporal delay combination.

The last experiment involves a sequential transition, Wwiias a one-photon resonance that
leads to propagation effects observed in the signal. Ther l&petition rate is greater than the
atomic system relaxation rates, leading to accumulatitetesf in the population and coherence,
which leads to important effects. A time-resolved pararmodtur-wave mixing is used to inves-
tigate the system response. The interferometric signdh molarization and detection frequency
control, allows us to clearly demonstrate the quantum odithe "optical" interferences.

Keywords: Temporal Coherent Control, Optical Phase Manipulation, Rloton Transitions,
Quantum Interferences, Accumulative Effects.
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CAPiTULO 1

Introducao

Nesta Tese, iremos apresentar estudos que envolvem a;aderatre a radiacao eletromag-
nética e a matéria, cujo foco principal € o controle da irg@vavisando a obter um estado quéantico
pré-determinado. Durante a realizagdo deste trabalhanfotilizadas técnicas de controle tem-
poral coerente e espectroscopia com luz incoerente, e bofirarvado se deve ao processo de
mistura de ondas. Além disso, efeitos de propagacéo no pulemte sua passagem atraves de
um meio atbmico denso e efeitos de acumulagéo nas populagideséncias do sistema atdmico
foram observados em alguns dos experimentos descritos Tiest e tiveram que ser incorpora-
dos na teoria que descreve esses experimentos para terrma@nahse mais realista dos mesmos.
Nesse primeiro capitulo, faremos uma introducdo aos cimsceiais fundamentais das técnicas
utilizadas e descreveremos os efeitos que foram incorpsradeoria. Na secéo 1.6, descrevere-
mos a organizacdo dos capitulos seguintes da Tese.

1.1 Optica N&o Linear

A Optica ndo linear descreve os fendbmenos que ocorrem comseg@iéncia da modificagdo
das propriedades Opticas de um sistema material pela geedemadiacao eletromagnética. Usual-
mente, os efeitos ndo lineares s6 ocorrem quando a maguitudampo elétrico da radiagéao é
comparavel aos campos elétricos internos do meio matektal.o inicio dos anos 60, as fontes
de radiacédo utilizadas eram, em sua maioria, lampadas dedarmercurio. Com o advento do
laser [1], a intensidade da fonte de radiacdo aumentoudemasielmente (a poténcia por unidade
de &rea do laser de rubi, criado por Maiman e colaboradofesr§113? vezes maior que as
lampadas de mercurio utilizadas na época) e assim variee§sos nao-lineares puderam ser ob-
servados: a geracdo de segundo harmoénico [2], geracdo @eesdiferenca de frequéncias [3],
amplificacdo paramétrica [4], entre outros. Logo apds esgesrimentos pioneiros, uma expli-
cacdo teorica foi apresentada baseada na resposta n&odasealétrons que estdo sujeitos ao
campo elétrico [5]. Posteriormente, Bloembergen e Shenda#siram o formalismo da matriz
densidade, com efeitos de saturacdo e tratamento penorha&sultando num melhor entendi-
mento dos processos nao lineares [6].
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Podemos dizer que o "nudcleo" da éptica ndo linear estd nositosae suscetibilidades e
polarizacdes néo lineares. Isto pode ser percebido seantiios as equacdes de Maxwell:

0-D=p, (1.1a)
0-B=0, (1.1b)
- . 0B
OxE=—— 11
. . D .
OxH=—+J 1.1d
e as relagbes constitutivas do meio, dadas por:
D=gE+P, (1.2a)
B=pH+M. (1.2b)

ondep é a densidade volumétrica de cargas livieg,a densidade volumétrica de corrersgé
a permissividade elétrica do vacya, é a permeabilidade magnética do vade@ a polarizagéo
macroscoépica do meidj é a magnetizacdo macroscépica do mei@ o campo elétrico) é o
vetor deslocamento elétricB,é o campo magnéticoté é o campo de magnetizac&o.

Se o material ndo for magnétidd, = 0, e ndo possuir cargas livrgs=0,]-D =0eJ =0,
podemos obter:

... 10%E 0%P
0%E — 5= = Ho—=s - 1.3
2oz~ Hoge (13)
Esta equacao descreve a propagacao da onda eletromagoatieso material e a polarizacao
macroscopica serve como termo de fonte para o campo.

Para entendermos fisicamente a origem da polariza¢do roépica induzida no meio, vamos
analisar microscopicamente o que acontece com 0s atomosoqettuem o material. Em um
material dielétrico as cargas positivas e negativas doaaaestao ligadas de forma néo rigida,
de modo que sob a acado de um campo elétrico externo, a nuvedmala se desloca para acom-
panhar a oscilacdo do campo que incide sobre o meio. Talcdesénto, entretanto, ndo é acom-
panhado pelos prétons presentes no nucleo, devido a sua seagonsideravelmente maior que a
da nuvem eletrdnica Assim, a oscilacao dos elétrons camnelgpa pequenos momentos de dipolo
microscopicos no meio, que originam a polarizacado macpisa@o material [7].
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Uma descri¢ao classica para este modelo microscopicaatdizando-se o sistema mecanico
massa-mola, submetido a uma forca externa. Nessa desogd@étrons do meio, de massa
m e carga—e, estariam ligados aos ions por uma mola e 0 meio seria agdstiporN desses
osciladores classicos ndo harménicos por unidade de volrfueca externa seria o resultado da
aplicacao do campo elétrico externo sobre os elétrons,ais gespondem a esse campo de acordo
com a seguinte equagao:

d?x  dx

dx dx eE(t)
a2 " Vat

+w§x—(ax2+bx3+---):——m . (1.4)
onde x(t) é o deslocamento do elétron a partir da posi¢ao diéiketp, wp € a freqiéncia de
ressonancia ¢ é a constante de amortecimento. As constantes, a,,lfjescrevem o grau de
nao harmonicidade do potencial e sdo consideradas de Eemagnitude, de modo a podermos
trata-las perturbativamente. Para resolvermos a equagdo ¥Yamos expandir x(t) em uma série
de Taylor:

x(t) = XD ) +x@ ) +x& (1) + - . (1.5)
Inicialmente, desprezamos os termos ndo harménicos dogalte tomamos o primeiro termo
da expansao de x(t). Com isto a equacao (1.4) fica:

d>x@  dxdb eE(t)
1 _ _
dt2 ty dt +opX m

(1.6)

Vamos supor, inicialmente, que o campo elétrico incideat@aio € senoidal e monocromatico:

E(t) = Egcos(wt) = % [exp(iwt) +exp(—iwt)] . (1.7)
ao substituirmos a equacao (1.7) na equacéo (1.6), obtessggiate solucéao [8]:

ek expliwt) exp—iwt)
2m | op — w?+iyw o — w?—iyw

xD(t) = (1.8)

A polarizagdo induzida no meio € dada por: P(t) = -Nex(t). rAldisso, podemos escrever a
polarizagdo em fungéo da suscetibilidade do meio atravesglante equagéao [9]:
P(t) = 8—20 [X (w)Egexpiwt) + X ™ (w)Egexp(—iwt)] . (1.9)

Substituindo a equacao (1.8) para x(t), na expressao pararzpcao, P(t) = -Nex(t), e com-
parando o resultado com a equacéo (1.9), podemos escreaexpnessao para a susceptibilidade:
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Ne& 1
m op—w?—iyw

X(w) = (1.10)

A solucdo para %(t) é obtida usando-se a expressdo patytx como entrada na equacao
(1.4). Procedimentos analogos e suscessivos sdo usadbtenaam das solucbes de ordens supe-
riores para o deslocamento dos elétrons. Os diversos tetanmslarizacdo macroscépica associa-
dos a essas solugdes representam os termos da polarizadaeag sendo dados por:

P (t) = —NexX"(t). (1.11)

Desta forma, vemos que a polarizacdo macroscopica podepandida em uma série de
poténcias do campo elétrico como:

R=x\"E+ XY EEc+ X EIEE +- -, (1.12)
onde acrescentamos 0s sub-indices que representam cesgi#eroordenadas cartesianas e assim
podemos obter qual é a polarizagdo do campo originado p&azagdo macroscopica. Através
desse formalismo de suscetibilidades € possivel analisarguande variedade de processos néo
lineares, como por exemplo: absorcédo néo linear [10], mastde ondas [3], amplificacao para-
métrica [4], entre outros.

Em materiais centro-simétricos, i. e., com simetria ders&®@, duas dire¢cdes opostas sdo com-
pletamente equivalentes de modo que a polarizagdo mapioacatisfa®(r) = P(—F). Dessa
forma, as suscetibilidades de ordem par séo nulas, na ex(iata), e o termo nao linear de ordem
mais baixa é o termo em terceira ordem nos campos, dadpPomMos estudos realizados nesta
Tese, iremos tratar da interacéo entre a radiacao eletr@tieg e o vapor atémico de rubidio, ou
seja, 0 meio de interesse possui simetria de inversdo e agsgiMmo nao linear que tem a maior
contribuicdo para a polarizagdo macroscépica é o que estéiado a suscetibilidade de terceira
ordem.

Os processos descritos pela suscetibilidade néo linearckira ordem sdo chamados de Mis-
tura de Quatro Ondas (MQO). Tal processo € um exemplo de &ede soma e diferenca de
frequéncias [3]. Entre as possibilidades de ocorréncia @@®Ndodemos ter a interacdo do meio
com duas ondas eletromagnéticas, sendo geradas duas ndessa interagdo do meio com trés
ondas eletromagnéticas, sendo gerada, coerentementeguanta onda.

Fisicamente, podemos entender este Ultimo processo eoasdb a interacao individual de
cada campo com o meio dielétrico. O primeiro campo origina polarizacao que oscila com a
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mesma frequiéncia do campo que a criou. A aplicagédo do seganaoo também for¢ca uma polar-
izacdo que tem a frequéncia do segundo campo e a interfar@mce os dois campos vai originar
harmdnicos na polarizagdo que oscilam na soma e diferentagigncia desses dois campos. A
aplicacdo de um terceiro campo também ir4 originar uma igalgio e essa Ultima ira interferir
com as polarizagdes originadas da aplicacdo dos dois posneampos. Esses "batimentos" nas
diversas combinacdes lineares de soma e diferenca de miegs@ que da origem a quarta onda,
na mistura de quatro ondas. Como cada uma das frequénciasymgeen do batimento dos di-
versos campos, pode atuar como fonte de um novo campo, ®iEMPos com frequéncias que
correspondem a todas as combinacdes lineares possivdiggia@ncias dos trés campos que in-
cidiram originalmente sobre o meio dielétrico. No caso admesso de terceira ordem que descreve
a soma de frequéncias, = w; + w, — ws, por exemplo, representaremos a polarizagéo nao linear
associada por:

P () = K [ X3 (cn: o1, n, — 03)Ej (0n) Ec( ) (3)] (L13)

ondeK é um fator numérico relacionado ao sentido, ao longo dadtiieem que o campo elétrico
originado pela polarizacéo oscila.

A MQO tem sido utilizada como uma técnica de investigacaontieracédo entre a radiacéo
eletromagnética e a matéria, como nos trabalhos iniciadad#’eva e colaboradores [11], para
medir o tempo de relaxacéo eletrénico de um corante orgé@ni® Golub e Mossberg [12] na
observacao do batimento em 7,2 THz, que corresponde a eépagatre as linhasDe D, da
estrutura fina do rubidio. Varias aplica¢cdes também ja fatamonstradas, como a conjugacéo de
fase optica [13] e a conversao do infravermelho para o Visora tempos de resposta rapidos [14].

1.2 Espectroscopia com Luz Incoerente

Nenhuma fonte de luz é perfeitamente monocromatica. Seexiste uma distribuicdo em
freqUiéncia com uma largura caracteristite, centrada em uma certa frequiéncia médiakEssa
largura caracteristica € chamada de largura espectraintia de luz. A coeréncia se apresenta
sobre dois aspectos: o espacial e o temporal. O aspectdagsé associado ao carater extenso
da fonte luminosa, conceito este que ndo sera de muita iammietnos estudos realizados ao longo
desta Tese. Uma discusséo interessante sobre a coergrasabs temporal pode ser encontrada
no livro do Mandel e Wolf [15]. Para um campo constituido paras freqiéncias:

E(t) = ZAicos(cqt) (1.14)

a coeréncia temporal é caracterizada por um tempo casiteyichamado tempo de coeréncia,
tc, que pode ser entendido como o intervalo de tempo relacioaadtraso relativo entre campos,
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ambos descritos matematicamente como o campo da equatdp (ue se propagam em dois
bracos de um interferémetro de Michelson, durante o quakéipel observar as franjas de inter-
feréncia, caso esses campos sejam postos a interferirlfi6]quer dizer que, num experimento
de auto-correlacéo, as franjas de interferéncia s podeabservadas se a diferenca de percurso
Optico, entre os bracos do interferdmetro for igual ou mep@ro comprimento de coeréncigsl

cte, da luz que é posta a interferir.

Para estudarmos a relacéo entre a largura de linha e o tengmeincia de uma fonte, pre-
cisamos utilizar o teorema de Fourier, segundo o qual umgifuf(t) pode ser expressa atraves
de uma integral sobre a variawe| e vice-versa, da seguinte forma:

F(t) = %/W G(w)exp—i wt)dow,

—00

G(w) = /_:mFa)exm wt)dt. (1.15)

As fungfes F(t) e Gp) séo a transformada de Fourier (TF) uma da outra e as variéeeis
séo ditas canonicamente conjugadas. No nosso caso, ageiati&w sao tempo e frequéncia
angular, respectivamente. Em todos os casos estudadotun@zaa podemos associar um tempo
caracteristicojt, a uma largura espectral caracteristida, Por exemplo, em campos eletromag-
néticos limitados pela TF, i. e., quando o proditAw é minimo, podemos associar a duracéo
temporal do processo com sua largura espectral atravéflotmde equacoes (1.15).

Quando estamos interessados em estudar processos atqoeqoesssuem dinamica com tem-
pos caracteristicos na escala de fentosegundos € negcegi@ar uma ferramenta cuja resolucéo
temporal seja grande o suficiente para observarmos os poscds interesse. Geralmente nesses
estudos sédo utilizados lasers que geram pulsos de duragdioTyy de alguns fentosegundos.
Uma das caracteristicas desses lasers é a geracdo de pulsok por TF. Por exemplo, um
pulso limitado pela TF com forma Gaussiana @At = 0,441, enquanto que um pulso limitado
por Fourier com forma Lorentziana tefawAt = 0,6 [17]. Como a duracao total do pulso é muito
pequena, na escala de fentosegundos, sua largura espleggader muito grande, na escala de
terahertz, para que o limite da transformada de Fourierasigjgido.

Uma outra forma de se obter resolugéo temporal de algunssiguindos é o emprego de
campos nao limitados por transformada de Fourier. Nest® cdidiza-se um laser que produz
pulsos de longa duracéo, podendo chegar até a dezenas degiamios, e com espectro largo, de
forma queAwAt » 1. Embora o pulso seja temporalmente muito longo, estiagiade ser utilizado
em estudos de dindmica ultra rapida, pois este pulso nasapeetravamento de modos, i. e., nao
é limitado pela TF e assim pode possuir um tempo de coeré&gaile, alguns fentosegundos. Este
€ 0 parametro que determina a resolucéo temporal na téaespectroscopia com luz incoerente.
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O primeiro trabalho que empregou luz incoerente na esgacipia resolvida no tempo, que
até entdo era feita utilizando-se pulsos ultra curtos, fie asil’eva e colaboradores [11]. Neste
trabalho, foi utilizada a técnica de autodifracdo com lioarente. Os autores perceberam que,
se os feixes incidentes na amostra ndo forem coerentesanpisicdes dos maximos e minimos
do padrdo de interferéncia variam no tempo. Entretantost@rtiia que separa os maximos e
minimos se mantém constante. Dessa forma, é possivel medernsidade da luz em um dos
maximos de difracdo. Os autores mediram, entdo, intersidadlifracdo em funcdo do atraso
relativot entre os feixes que originaram o padrao interferométr{ed, dividida pelo seu valor em
T =0, 1(0). Como essa grandeza é independente das intensiflaglpalsos do laser e de algumas
caracteristicas da amostra (como absorc¢éo e transmissawatde, e espessura da amostra), foi
possivel obter o tempo de relaxacéo eletrbnica de uma auestorante.

Posteriormente, o fendbmeno de eco de fotons foi estudalittanto-se luz incoerente [18].
Num experimento tipico de eco de fotons, dois feixes preardas do mesmo laser sdo usados
para excitar uma amostra. Esses feixes sdo ndo colinearesados temporalmente. A excitacao
da amostra pelo primeiro pulso resulta em uma distribuigpa®al e espectral periddica da po-
pulacao do nivel mais excitado, ou da coeréncia entre deéssnie interesse. Apés um intervalo
de tempor, o segundo pulso sonda essa amostra e € observado um patbada pelo sistema,
atrasado em relacdo ao segundo pulso pelo mesmo intervadong@ 7. Para a observacéo do
eco de fotons, precisamos de uma resolugcéo temporal maiaka osnesma ordem, do tempo de
relaxacdo da populacdo ou da coeréncia excitada. Por ess®,napenas pulsos ultra curtos,
com tempos de duracdo menores que o inverso da largura lthaamogénea, eram utilizados
nesse tipo de experimento. Porém, Asaka e colaboradorpsmfis3raram que é possivel observar
o fendmeno de eco de fétons com luz incoerente, pois a ré&spbagnporal € determinada pelo
tempo de coeréncia dos pulsqas,que excitam a amostra e néo pela duragéo dos mesKRoOST
autores compararam os resultados para a intensidade tidesgo de fétons em funcéo do atraso
entre os pulsos que excitavam a amostra nos casos em quesos ptam ultra-curtos (= 3
ps), ou quando eram pulsos de luz incoerente @,7 ps), medindo o mesmo valor para a taxa de
decaimento da coeréncia ¢e60 ps.

As técnicas com luz incoerente tém permitido medir variospies de relaxagdo na matéria
condensada. Por exemplo, a técnica de excitagdo e provaumincberente foi proposta por
Tomita e colaboradores [19]. Neste trabalho, os autorésanti um laser de Nd: YAG, operando
no modo Q-switch como uma fonte de luz incoerente [20], pagdintempos de relaxacdo de
populacdes atbmicas com resolucéo temporal da ordem dsdnga largura de linha do laser, i.
e., aproximadamente 30 ps. Posteriormente, Minami e Hasel@d | propuseram a utilizagéo de
dois lasers diferentes na configuracdo de excitacédo e gdovalos lasers € um Nd: YAG e o outro
um laser de corante, bombeado pelo primeiro. Neste casoedasgg@io medida entre os pulsos dos
lasers foi na intensidade dos campos e ndo na sua amplitute, € usualmente realizado. Isto
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acarretou um aumento na resolucao temporal obtida, a gssdpa ser de até 50 ps, enquanto que
no caso em que medimos a correlagcdo na amplitude dos campas tena resolucao de 90 ps.

Morita e colaboradores [22] analisaram o fendmeno de paEagcoerente de um feixe de
luz incoerente, de baixa intensidade, através de um mejomasate. Os autores utilizam um laser
de corante, de largura de linha de 2,1 nm, que se propag@&siawapor de sodio. O laser foi
sintonizado de modo a ficar ressonante com a transi¢cae 38B. Neste trabalho, foi demonstrado
gue a correlacdo cruzada entre a luz que se propaga no meizeajad néo sofre os efeitos de
propagacédo, em funcdo do atraso entre esses pulsos, rerodesma oscilacdo especifica que
o comportamento de um pulso ultra curto e coerente que sagaagraves do mesmo meio. A
Unica diferenca observada é a presenca das linhas Dy do nivel 3P, no perfil da correlacao
cruzada para o caso da luz incoerente, pois a largura dedwéhpulsos é suficiente para excitar
essas linhas simultaneamente.

A utilizacdo de luz incoerente tornou-se, entdo, uma té@cmuaito importante para a espec-
troscopia resolvida no tempo, pois os resultados obtidosela se mostraram tao significativos
guanto os obtidos com pulsos ultra curtos. Essa técnicageemiflo a observacao de varios feno-
menos importantes. No caso da dptica ndo linear, podenan®@mprego de técnicas envolvendo
luz incoerente para a observacéo de tempos de defasamentlisdes em vapores atdbmicos [23],
interferéncia transiente utilizando mistura de quatroasncom luz incoerente [12], mistura de
guatro ondas resolvida no tempo com luz incoerente [24ije enitros.

Uma recente aplicacao para as fontes de luz incoerente ¢iena $€cnica de manipulagéo da
interacdo entre a radiacdo e a matéria, mais especificamerdgentrole coerente [25], que € 0
topico da préxima secao.

1.3 Controle Coerente

Uma das areas que mais evoluiram nos ultimos anos, no quesgigito a interacao entre ra-
diacao eletromagnética e a matéria, foi o do controle coerdssta técnica consiste em utilizar
as caracteristicas da radiacao para favorecer um detelon@stado final quando varios estados
podem resultar desta interacdo. Uma das formas de reallzanitrole € através de interferéncias
construtivas e destrutivas que acontecem entre os divessnghos quanticos que sao excita-
dos simultaneamente pela radiacdo. Um dos seus principgtvos € possibilitar que reagdes
guimicas resultem apenas no produto almejado [26, 27]. ©estdmeco da década de 90, temos
testemunhado avancos consideraveis no controle coeB&jtdlsses avancos possibilitaram o uso
da técnica para aplicacdes em fisica [29], biologia [30]ieniga [31, 32].
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Para um melhor entendimento dos processos que permiterparealcontrole coerente de
reacBes quimicas, devemos utilizar sistemas mais simpkeguris a interacdo radiacao-matéria
é mais facil de ser controlada e analisada. E nesse conte&teequtiliza o controle coerente da
interacdo radiacdo-matéria em sistemas atdémicos [33,R33].serem sistemas mais simples, 0s
sistemas atdmicos servem como protétipos para o desemesitd de teorias que sao mais faceis
de comparar com os resultados experimentais. Varios esfodam entdo realizados em atomos
alcalinos [35, 36, 37], uma vez que estes apresentam apenatétron em sua Ultima camada,
sendo assim os sistemas mais simples de se modelar a patimdo de hidrogénio. O tema desta
Tese baseia-se no controle coerente de transicoes atGmiésmo de rubidio.

Durante a evolucdo dos estudos entre a interacdo radiagfwia) varias técnicas surgiram
na tentativa de controlar essa interacdo. Uma delas, ooterittimo, consiste em moldar a dis-
tribuicdo de fase do campo incidente e assim, como as timssatomicas dependem dessa fase,
controlar o resultado da interacéo [35]. Neste trabalhghHdkch e Silberberg utilizam o controle
6timo para moldar o perfil espectral de um pulso ultra curtera@hstram o contole coerente na
transicéo de dois fétons entre os niveig 68 85 /, do cesio. Varios outros trabalhos foram entéo
realizados utilizando-se a manipulacéo de perfil espesdrallso [38, 39]. Entre eles, destacam-
se a aplicagao do controle 6timo na microscopia [40, 41].

Uma das principais motivacdes para se comprimir pulsos sk, laté se atingir o limite da
transformada de Fourier, € a maximizacado da interacao extti@cdo e matéria. Porém, em um
trabalho realizado pelo grupo do Silberberg [42], é apitasknum experimento em que, através
de uma modelagem apropriada do perfil espectral do pulsoabsw@cao de dois fétons pode ser
maximizada além dos limites obtidos por um pulso limitadoFawrier. Esse trabalho é realizado
na transicdo sequencial 5S 5P — 5D do rubidio e os autores mostram que, ao se removerem
determinadas componentes espectrais do pulso, € possgplielad a taxa de absor¢cdo do mesmo,
em comparac¢ao com pulsos ndo manipulados espectralmente iatensidade de pico 40 vezes
maior.

Para moldar o perfil espectral do campo é bastante comumizacdib de um compressor de
pulsos constituido de um par de grades de difracdo [43h@hte com uma mascara de fase e/ou
amplitude. Em geral, sdo utilizados dois tipos de mascdtas.um deles, sédo utilizados meios
materiais ou fendas para manipular a amplitude e/ou a fagelgdo [44]. No outro tipo, é utilizada
uma placa denominada SLM, do inglés "Spatial Light Modulafi4B]. Esta placa € constituida
de diversos "pixels", que recebem individualmente uma vettagré-determinada para modificar
as caracteristicas fisicas que governam a propagacao sioqitdvés da placa e assim é possivel
formar a funcé@o de fase ou amplitude desejada a ser impresgalso que se propaga atraves
da mesma. Iremos denominar esse dispositivo experimentalosto pelo compressor de par de
grades mais a mascara de amplitude/fase, de sintetiza@foudier e uma explicacéo detalhada de
seu funcionamento sera feita no capitulo 3.
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Uma técnica bastante utilizada na manipulacéo da interagacdo-matéria € o controle tem-
poral coerente. Nesta técnica, pares de pulsos atrasawpsregmente sao utilizados para excitar
um sistema atémico [25, 33, 37] ou molecular [46, 47]. Osgrigrasados no tempo criam varios

caminhos quanticos possiveis para a excitacao do sistenrdereferéncia entre esses caminhos
estéa relacionada com o atraso temporal entre 0s pares @spuls

T

-

-~
'

L1,

Figura 1.1 Representacdo dos possiveis caminhos quanticos para a transicae ffgah@ com atraso

entre os pulsos. A seta preta representa a excitagdo pelo primeiro ptilggiracameio, enquanto a seta em
cinza representa a excitacdo pelo pulso atrasado de

Ao longo de toda esta Tese, iremos trabalhar com transighdeid fétons com pulsos atrasa-
dos temporalmente. Devido a isso, vamos detalhar os passiaminhos quanticos presentes
nesse tipo de transicdo, bem como as oscilacfes que acordevalo a interferéncia entre esses
caminhos. Nafigura 1.1, representamos, esquematicarosmeatro caminhos quanticos que séo
excitados em uma transi¢do de dois fétons com pulsos atssachporalmente. Nesta figura, o
pulso que interage primeiro com 0 meio esta representadomaeta preta e a seta cinza repre-
senta o pulso atrasado deO caminho quantico A representa a absorcéo de dois fétgmsrdeiro
pulso; o caminho B representa a absorcédo de um féton do papeiso, seguida da absorcédo de
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um féton do segundo pulso; o caminho C representa a absoecémdéton do segundo pulso
seguida pela absorcédo de um féton do primeiro pulso (os ¢armiquénticos B e C sé sdo pos-
siveis em uma transicao de dois fotons pura, quando os pe8tis sobrepostos temporalmente);
e finalmente o caminho D representa a absorcao de dois fadmsegdndo pulso.

Quando analisamos o sinal de um processo ndo linear conugésdhterferométrica, no qual
esta presenta a transicdo de dois fétons, observamos agaakeoscilacdes em , a frequiéncia
central do laser que excita a transi¢ao de dois fétons, ecam@®@dobro dessa frequéncia. Isto
se deve a interferéncia entre dois caminhos quanticosstingluiveis, que conectam o mesmo
estado inicial e final na transicdo. Como ficara claro ao loregtedtrabalho, as oscilacdes em
. ocorrem devido a inteferéncia entre os caminhos quanticesBAA e C,Be D, e C e D,
apresentados na figura 1.1. J4 as oscilac6esans@ devem a interferéncia entre os caminhos
A e D. A associacao entre as freqiiéncias dos padrdes imterdetico,w ou 2w , € 0s caminhos
guanticos que interferem para origina-las sera demorstradbngo desta Tese.

Para que dois caminhos quanticos interfiram, podendo assynar as oscilacdes, seja em
w_, seja em &y, eles devem ser indistinguiveis. Isso se deve ao fato dalagiss estarem
associadas aos termos de interferéncia que ocorrem quamdombs o quadrado da amplitude de
probabilidade de uma transi¢cao atbmica com mais de um camudmntico possivel. Por exemplo,
para os caminhos A e B da figura 1.1, podemos escrever a plidadbide transicéo entre o nivel
fundamental e o nivel mais excitado como:

2 .
Pt_e=|at_e| = |A+B-exg—iw 1]?

= |A?+ |B]>+2Re{A-B-exfiw 1]}, (1.16)

onde os fatores A e B estao relacionados as probabilidadesdé;do entre os estados atdmicos e
serdo calculadas nos proximos capitulos desta Tese. Pedetar que o fato de estarmos trabal-
hando com caminhos quanticos indistinguiveis, leva admsergo de um termo de interferéncia
entre esses caminhos, o Ultimo termo da equacao (1.16),sgila com a mesma frequéncia do
laser que excita a transi¢cao atomica.

Como citado anteriormente, para que dois caminhos quantitagiram, eles precisam ser
indistinguiveis. No caso de pulsos atrasados temporainpattemos identificar o caminho quan-
tico excitado, através do conhecimento da ordem em que sgdtsos interagem com o sistema
atdmico. Por exemplo, no caso dos caminhos quéanticos A e uaiafl.1, podemos identificar
qgual caminho quéntico foi excitado, pois 0 caminho quamice deve apenas a absor¢éo de dois
fétons do primeiro pulso, enquanto o caminho D, se deve apa&rabsorcdo de dois fétons do
segundo pulso de tal forma que podemos identificar qual danfimi excitado através da sepa-
racao temporal entre eles. Entretanto, ao interagir corstersa atdmico, a excitagcao provocada
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pelo primeiro ou pelo segundo pulso pode decair em qualgstante de tempo, de tal forma que
a informacao sobre a separacdo temporal dos pulsos é perd&sm os caminhos quanticos se
tornam indistinguiveis.

O controle temporal coerente é muito bem exemplificado riuath@ de Blanchet e colabo-
radores [33], onde é utilizada uma seqiiéncia de dois pulsasrépidos idénticos para excitar a
transicdo de dois fétons entre os niveis 6S e 7D do césio. phieteira vez é feita a distincao
entre interferéncias oOpticas, oscilacfes que ocorrem comasana frequéncia do laser que faz a
transicdo de dois fétons, e interferéncias puramente gadntoscilagcdes que possuem o dobro
da frequéncia desse laser. Ao variarmos o0 atraso relative ea pulsos que excitam o sistema
atdbmico, somos capazes de verificar a mudanca do perfilenbenitrico. Para valores do atraso
menores que a superposicado temporal dos dois pulsos, Heli@teias opticas dominam o per-
fil interferométrico, enquanto que para atrasos muito reaigue a superposi¢ao entre os pulsos
temos apenas a existéncia das interferéncias quanticas.

Um exemplo em que temos a manipulacéo da fase do campo@girawes da propagacéo do
mesmo em um meio material € o trabalho de Barros e colabosafdi@e Neste estudo, os autores
utilizam uma placa de quartzo sobre a qual é depositado ura filro para introduzir uma fase
externa, no formato de uma funcao degrau suavizada (fumgde @n parte do espectro do pulso.
Os autores entéo utilizam o pulso, cuja fase foi modificadia fo@cdo degrau, em conjunto com
outro pulso que nao sofre manipulagéo de fase, mas que poaleasado em relacdo ao primeiro.
Os estudos sao realizados na transicdo sequenciabBS:5D do rubidio e é observado que €
possivel a aniquilacdo de caminhos quanticos acessiveistama tanto através da manipulacéo
da fase de um dos pulsos, quanto através do atraso entresos,pgliando as duas técnicas sao
utilizadas simultaneamente.

Uma das principais aplicacfes desta técnica € o desenwitintde chaves opticas ultra-
rapidas em semicondutores [49, 50]. Outra area que vemauntdb as técnicas do controle tem-
poral coerente e também do contole étimo, é a litografia [N&kte trabalho, os autores utilizam
simultaneamente as duas técnicas para conseguir resslitogeaficas menores que as permiti-
das pelo limite classico da difracdo, dada pgrdA/NA, ondeA é o comprimento de onda da
radiacdo e NA é a abertura numérica do aparato experiméfalTeoricamente, é mostrado que
utilizando-se N transi¢des de um foton é possivel reduzinidd litografico para § = d./N e ex-
perimentalmente um aparato é construido para demonssmresultado numa transicédo de dois
fotons, obtendo um fator dois de aumento da resolugéo ditiogr.

Outra forma de se manipular a interacdo radiacdo-matétravéa dos estados de polarizacéo
dos campos que incidem sobre o meio. Devido as regras déigadgistentes para a polarizacéo
macroscopica induzida no meio, aos campos incidentes engortsusceptibilidade nao linear, é
possivel selecionar diferentes caminhos quanticos e amsinipular a interacdo entre 0 meio e
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os campos. Alguns estudos foram realizados em que o prodadodiéssa interacéo € alterado
pela manipulacao da polarizagéo dos campos que incidera saheio [36, 53]. Posteriormente,
foram elaborados moduladores de pulsos que criam estagmsad&zacdo nos campos em tempo
real. Esses dispositivos séo retroalimentados via cordputdé que a interacao atinja o resultado
final desejado [54, 42, 55]. No primeiro capitulo desta Tee&jos utilizar a técnica do controle
temporal coerente para analisar um sinal de mistura deayjoattas, e além disso iremos utilizar
o controle de polarizagdo para aniquilar alguns dos carsighénticos acessiveis ao sistema.

1.4 Efeitos Acumulativos

A interacdo entre a matéria e uma luz pulsada como, por erergsers de picosegundos
e fentosegundos, leva a um outro tipo de efeito, o de acuneuxcitacdo no meio. Esse efeito
surge porque, em geral, os tempos de relaxacdo das pomiacoeréncias do sistema atdmico séo
maiores que o periodo de repeticdo do laser, de modo queemasistunca relaxa completamente
entre dois pulsos consecutivos do laser. Dizemos entd@ gt@nmo ndo interage apenas com um
anico pulso emitido pelo laser, mas com uma sequencia afasminada de trem de pulsos.

O estudo de processos acumulativos comecou na década dei@pdreets e colaboradores [56]
descreveram as suas caracteristicas mais basicas e mostraossibilidade de utilizar trens de
pulsos para realizar espectroscopia em que as larguragdeolbservadas sdo menores que as per-
mitidas pelo limite inferior da transformada de Fourier donpo que forma um pulso individual.
No dominio das freqiiéncias, a explicacdo para esse efaitadeefato que, quando o tempo de
relaxacdo da coeréncia € maior que o periodo de repeticdoutkess, 0s atomos interagem com
o pente de freqiiéncias do trem de pulsos, e ndo com o espegno plglso individual. A largura
espectral de um dos dentes do pente € bem menor que a largecéralsde cada pulso, o que leva
a possibilidade de realizar espectroscopia com resolugdttomque a determinada por um unico
pulso.

A partir destas idéias, foram entdo montados experimeigaado a obtencao de um sinal livre
de efeito Doppler, a partir da acdo do pente de frequénciassiblal sem o alargamento Doppler
pode ser obtido sempre que um dos modos do pente de freggi@ieciaser fica ressonante com
a transicdo atbmica. Esse principio basico foi utilizadod&rersas técnicas experimentais, tais
como: espectroscopia de dois fotons livre do efeito Doppl&}, espectroscopia de polarizacao
em vapores atébmicos [57], absor¢cao saturada em vaporegasd®8], absorcao linear num feixe
atdbmico [59].

Posteriormente, foram desenvolvidas teorias para exgieaumulacdo coerente em sistemas
de dois niveis [60, 61]. Em particular, Bradley [60] mostriageimeira vez a impressao do pente
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de frequiéncias do laser dentro do perfil Doppler da transit@uica de um sistema de dois niveis.
O autor entdo aplica a teoria desenvolvida para estudaha Dp do sodio e obtém uma étima
concordancia entre experimento e teoria.

Felinto e colaboradores [62] mostram pela primeira vez ogsso de acumulacéo de excitacao
do meio em um sistema de trés niveis com ressonancia intémaed\este trabalho, os autores
desenvolvem uma teoria capaz de levar em conta os procesaosmulacéo da excitagao do meio
atdbmico, tanto na populacao dos niveis excitados quantoagéncias das transicdes atbmicas e
aplicam a teoria para a transicéo seqlienctat65P;, — 5D do atomo de rubidio. Tambéem fica
demonstrada a possibilidade de se realizar o controle t@hpmerente em transi¢cdes sequlenciais
e € analisada a resposta do sistema levando em conta efeifm®mhgacdo que modificam o
espectro do pulso. Em particular, iremos analisar a moddizao formato de um pulso que se
propaga em um vapor atbmico denso na préxima secao.

1.5 Teoria de Propagacao Linear

Uma teoria utilizada para explicar os efeitos de propagdedmlsos em meios atbmicos den-
sos, compostos de 4&tomos de dois niveis, é conhecida ha gédadas [63]. Um guia importante
para os muitos efeitos de distor¢do que ocorrem nestadduag teorema da area [63, 64]. A area
de um pulso € definida por:

, +oo
Area= &ﬁt’Z)dt, (1.17)

ondeu é o momento de dipolo elétrico da transicao atbmica, cugguylie se propaga € ressonante
e E(t,z) é o campo elétrico do pulso apoés ter se propagado istAacda z dentro da amostra.

O teorema da area estabelece que, durante a propagacasp aguulsua area modificada até
gue atinge uma area igual a7zZronde n € um numero inteiro. O valor especifico de n para um de-
terminado pulso depende de sua area inicial e assim de sagioéde inicial. Pulsos fracos, com
area inicial menor que (que correspondem aos pulsos utilizados ao longo desty, Eeséuem
para uma &rea derf) Essa evolucdo tem dois limites principais, dependend@z@orentre a
largura espectral do las@ty_ e a largura de linha da transicdo atbmiea,. QuanddAw_ € menor
quelAws,, temos que a evolugéo para um pulso®acompanhada da absorcao de toda a energia
do pulso pelo meio. Este € o caso em que temos o decaimentoesqial da energia do pulso
em funcdo do comprimento de penetracdo no meio, i. e., celichiissico conhecido como a lei de
Beer.
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No caso em que a largura espectral do pulso € muito maior qargurd de linha da transicao
atdbmica, o pulso passa apenas por variagdes pequenas g edevido a absorcdo de uma pe-
guena parte do seu perfil espectral ressonante com a tramagdgéiica. O pulso pode se propagar
ao longo de toda a amostra, ndo apresentando o decaimewpiteexal na sua energia. Agora o
pulso desenvolve um comportamento oscilatorio na amgitlaccampo, sendo composto de partes
positivas e negativas, que quando se somam levam ao restdtatide Gt. Apds a passagem de
um pulso 0t, ndo temos excitagdo na transicao de um féton, pois devidelmoomportmento os-
cilatorio, a parte positiva do pulso leva a transi¢do, entjugue a parte negativa leva ao processo
de emisséo estimulada. Isto resulta num comportamentiadso do processo de excitacao que
ao final da passagem do pulso o torna nulo.

Uma outra forma de se interpretar a auséncia de excitacdopdagao do nivel mais exci-
tado, apds a passagem de um pulsp & feita utilizando-se o dominio espectral. Um pulso de
duracédo temporal da mesma ordem de grandeza ou menor qup@mdermelaxacao da populacéo
atdbmica terd uma largura de banda espectral que é compartavedior que a largura de linha
espectral do meio em que o pulso esté se propagando. Com gd&vda propagacéo deste pulso,
0 meio absorve apenas as componentes espectrais do pulestgoem ressonancia com a tran-
sicdo atbmica. Desta forma, o espectro do pulso desenvoiviburaco” e pode ser comparado a
superposicao entre dois espectros de pulsos com freqaé@eritrais distintas. Como nenhum dos
pulsos presentes na superposi¢cao possui as frequénciessdadncia da transicdo atbmica, entéo
depois da evolucéo do pulso inicial até o desenvolvimentoutisn Qt, essa transicéo deixa de ser
excitada.

Em 1970, Crisp [65] apresentou uma teoria que descreve agagfa de pulsos de area pe-
guena em meios atbmicos densos. De acordo com a teoria taqusCrisp, apds propagar-se
por um meio ressonante, a envoltoria de um pulso de areampegoee ser descrita por:

1 [+, : nz
E(zt) = ET/_OO s(w)exp[—lw(t - E) — aA(a))z] dw, (1.18)
onden € o indice de refracdo do meio, considerado constante smly®tespectro do pulsé( w)
é a forma de linha da transic&o atdmiaa e 2N 2w /Ang senddN a densidade atdmicagéw)
é a transformada de Fourier da envoltoria do campo na erdadeeio:

E(w) = / +w£(0,t)ei“"dt. (1.19)

—00

Considerando apenas o efeito Doppler como a origem do alarganmdo homogéneo na
funcéo forma de linha da transicédo atbmica, podemos estas@mo:
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1 /+°°exp[—(60—5)2/zré]
V2w 1 i(0+w)

ondedy é a dessintoniay — wy entre a freqiiéncia da transi¢cao atdmica e a frequéncia egTas

€ 0 tempo de vida homogéneo da coerérciaé a largura da funcao forma de linha da transigédo
atdmica ed € a dessintonia extra vinda do alargamento ndo-homogénemef@iente de absor¢do
do meio é dado pang = a /2l G.

A(w) ds, (1.20)

A comparacao desta teoria com experimentos sempre resultowacordo excelente [66, 67,
68]. No primeiro trabalho, Rothenberg e colaboradores [8gfn um estudo experimental e
tedrico pioneiro para a propagac¢ao de um pulso fraco em uor eapmico, o que leva a formacao
de um pulso @. Os resultados obtidos nesse trabalho mostram a prin@patteristica deste tipo
de pulso, o comportamento oscilatorio de sua envoltoria. e mtilizado foi o vapor de sodio,
cuja densidade podia ser variada. Em particular, foi mdstgaie devido ao processo de excitacéo
e de-excitacdo do meio, criado pelo comportamento ostidadid envoltéria do pulso, podemos
atingir um limite em que o vapor atdmico fica transparente wleop0T que se propaga através
dele.

Kallmann e colaboradores [67] generalizam a teoria de @i de pulsosrDpara situ-
acOes em que 0s pulsos propagados podem ser ressonantesaoderdois niveis. O estudo
mostrou que a forma que o pulso adquire durante a sua prapgaga{ meio tem dois limites
caracteristicos: o primeiro limite € dominado pela esteufina do meio em questao, i. e., pelos
diversos sub-niveis que sédo excitados simultaneamerdeppido. Ja o segundo regime mostra
as oscilacdes na envoltoria do pulso, que € a caracterpstingipal da propagacédo de um pulso
Ort. A distincdo entre os dois regimes de propagacédo do pulsa atral/és da densidade atbmica
do meio. Para densidades baixas e intermediarias, a eatdds niveis hiperfinos se faz sentir
na forma que a envoltéria do pulso adquire durante a propaga@ssim o pulso ndo evolui até
atingir a condicéo de pulsorO Ja para o caso de altas densidades, a regidao do espectro que €
completamente absorvida na propagacéo engloba todashas hiperfinas. Por isso, a estrutura
desses subniveis ndo € mais importante e o sistema se car@o se tivesse apenas dois niveis.

No terceiro trabalho [68], € estudada uma transicéo segalamtre os niveis 5S» 5P/, —
5D do atomo de rubidio. A populacdo do nivel 5D, € monitordadevés da fluorescéncia entre os
niveis 6P e 5S, em func&o do atraso entre os pares de pulgosxcjtam a transicao sequencial.
Entre os diversos efeitos observados, os autores utilizaoria de propagacao linear para explicar
o surgimento de batimentos, na escala de picosegundos)alalsiinteresse. Isto é possivel, pois
0 momento de dipolo elétrico da primeira transi¢cao,-5%P;/,, € muito maior que o momento
de dipolo elétrico da segunda transicaos 5P~ 5D. Além disso, o campo elétrico utilizado no
trabalho em questdo é de baixa intensidade, fazendo com giseatomos realizem a primeira
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transi¢cdo, em comparagdo com a segunda, pois para a eral@ags&gunda transicdo é necessaria
a absorcao de dois fétons. Esses dois fatores fazem com qiera@cdo macroscopica relativa
a primeira transi¢cao exerca uma influéncia muito maior solm@mpo que a pequena polarizacao
excitada na segunda transicao. O pulso se propaga entacseastivesse interagindo apenas com
a primeira transicéo, e a teoria de propagacao linear poddikeada.

8 4 0 4 8
(GHz)

Espectro do Campo (unid. arb.)

(THz)

Figura 1.2 Espectro teéricoLé(v)]z, da envoltéria do campo apds a propagacédo por 5,0 cm da amostra.
Consideramosipz = 48. No quadro interno, temos uma ampliacdo da regido em torno da origem.

Para frisar mais o aspecto da teoria de propagacéo lineafgqma que as componentes de
frequéncia do pulso que fariam a transi¢&o entre os niveess®F5sdo completamente absorvidas
durante a propagacdo do pulso no vapor de rubidio, plotamdgura 1.2, 0 espectro teodrico
do pulso propagado, utilizando as equacdes (1.17) - (LH&@a obtermos essa figura, consider-
amosd =0, T=53,4 nsIg/2rmr=1,0 GHz ez=5,0 cm. O valor de T é aquele associado a
transicéo 58, — 5P/, do rubidio, para o caso de um alargamento homogéneo purmeent
diativo. O valor dd g representa um alargamento efetivo da ordem das contridsiigds varios
niveis hiperfinos participantes da transi¢éo, pois estaragegime de altas densidades, de modo
gue a estrutura hiperfina ndo altera o perfil do pulso que sgageo O campo inicial é dado
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por £(t) = gsechl,763/Tp), com Tp = 180 fs. O valor da densidade que utilizamos em nossa
figura foi igual a N = 2,1 x 18 cm™2, 0 que equivale a um produto do coeficiente de absorcéo da
amostra pela distancia percorrida na mesmagte= 48, que € o n0sso parametro de ajuste para a
densidade.

No quadro principal da figura 1.2, vemos 0 espectro total dsopicom sua parte central
consumida devido a propagacao. No quadro interno, temosumphbacao em torno da frequiéncia
central do pulso e podemos verificar que o0 minimo em freqaé&ecestende por mais de 6,0 GHz,
0 que é suficiente para englobar toda a estrutura hiperfineadsi¢gdo. Dessa forma, podemos
verificar que a propagacgéao do pulso pelo vapor de rubidioderéacdo de um "buraco" no perfil
espectral do pulso, exatamente na freqiiéncia da trandigdnca entre os niveis 3% — 5P;)5
e, assim, nao teremos transferéncia de populacdo enteerdgsss.

Campo Propagado (unid. arb.)

2 0 2 4 &6
t (ps)

Figura 1.3 Campo propagaquE(t)\z, apos percorrer 5,0 cm no vapor atbmico. Os parametros, utilizados
na obtengéo desta figura, foram os mesmos que os da figura 1.2.

Na figura 1.3, apresentamos o0 campo propagado apés umecdistiénb,0 cm no interior do
vapor de rubidio. Os parametros utilizados na obtencaadegsa foram 0os mesmos que 0s
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utilizados na figura 1.2. Podemos notar as oscila¢g6es ndt@maalo campo, que surgem devido
a absorcao de parte das suas componentes espectrais, cetredmoa figura 1.2.

Em todos os trabalhos citados anteriormente, os pulsdzaaiils nos estudos de propagacgao
linear eram pulsos ultra rapidos. Entretanto, Boucheneaboohdores [69] demonstram, tedrica
e experimentalmente, a formacdo de um pulsocOm luz incoerente. Os autores realizam um
experimento de correlacéo cruzada com pulsos de um laseraete, com duracdo temporal de
8,0 ns e tempo de coeréncia de 30 ps, em que um dos pulsos sggm@ipavés de um vapor
de estréncio opticamente denso. E verificado, entdo, quefibtpeporal da correlacéo cruzada
€ idéntico ao obtido se o experimento fosse realizado cosopude luz coerentes de duracéo
temporal de 30 ps. Mais uma vez, fica demonstrado que a résdiegporal de um experimento,
no qual se utiliza luz incoerente, é determinada pelo tenepmdréncia dos pulsos e ndo pela sua
duracao temporal.

1.6 Propagacao de Campos Eletromagnéticos em Meios Materiais

No capitulo 3 desta Tese, iremos utilizar a manipulacdoskada um campo eletromagnético
em conjunto com o controle temporal coerente para realizantrole de uma transicao de dois
fétons. A manipulacéo da fase do campo elétrico é obtida cauxdio de um sintetizador de
Fourier, cujo principio fisico basico é que o campo eletrgmésico, ao propagar-se através de
um meio material, adquire uma fase extra que tem caraategstontroladas pelo meio. Para
entendermos melhor como € possivel manipular a fase do caingyeés de sua propagacéo, vamos
desenvolver uma breve explicacdo de como a fase de um pulalbesg quando o0 mesmo se
propaga por um meio material.

O campo elétrico de um pulso radiativo pode ser descrito mhea@eral como:

E(t) = g(t)e @ttt (1.21)

O termoeg(t) representa a envoltéria do pulso, que pode assumirgtigefiormatos, e. g.,
Gaussianas, Lorentzianas, secantes hiperbdlicas, emtos.oVamos considerar, por simplicidade,
gue no nosso caso temos o formato Gaussiano, de modo que vsltarea na entrada do meio
(z=0), pode ser escrita como:

£(t) = ge (1.22)

onde a= 2In(2)1/§ e Tp € a largura a meia altura da intensidade do pulso. Assim,r@gsdo para
0 campo total do pulso fica:
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E(t) = 5Oe—atze—i[alt+¢(t)] . (1.23)

Pela equacéo (1.21), vemos que a parte oscilatoria do cami@deépor:@r(t) = w .t + @(t).
O primeiro termo é responsavel pela oscilacdo na frequéectampaw. e depende linearmente
com o tempo. Ja o segundo termo, denominado de fase do cagtgcoelbode depender do tempo
de varias fozrmas. Vamos considerar que a fase tem uma dememd@adratica com o tempo, i.
e., @(t) = bt

A freqUéncia instantanea do campo é definida por [70]:

dor(t)
dt

w(t) = : (1.24)

No nosso cas@r (t) = w_t + bt?, utilizando a equacéo (1.24) a freqiiéncia instantanea fica:

@ (t) = e+ 2bt, (1.25)

ou seja, a dependéncia quadratica da fase do campo eléinto tempo leva a uma dependéncia
linear da frequéncia instantanea.

Essa dependéncia linear com o tempo, na frequéncia insemtéambém é conhecida como o
"chirp” do pulso. Vamos considerar que nos pulsos emitidtslpser de Ti:safira temos b =0, i.
€., 0S pulsos ndo possuem “chirp". De modo que seu campo @kstri@ dado por:

E(t) = eoexp[—%?tz] glat, (1.26)
p

Como mencionado na sec¢édo 1.2, podemos relacionar o campocel& dominio temporal
com o campo elétrico no dominio espectral, através de soaftranada de Fourier (equacoes
(1.15)):

Et) = %/W E(w)e “dw,

E(w) = /:OE(t)é“dt. (1.27)

Sendo a transformada de Fourier de uma Gaussiana tambeémaussi&ha, podemos utilizar
a equacéo (1.26) para obter:
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E(w) = éoexp[—ZIn(Z) (wA—wm_)zl : (1.28)

ondeAw é a largura de banda espectral do pulso e sua unidade € oaadiasegundo.

Quando um pulso Gaussiano se propaga por um meio mater@bdipuma certa distancia z,
ele adquire um termo exponencial, dado pela constante gagaQaq (w) da seguinte forma [9,
65]:

- - . w— . 2|
E(w,2) = E(w,z=0)eP@? = Eoexp[—ZIn(Z) (T) ] dhlwz, (1.29)

Podemos expandir a constante de propagfi¢ay numa série de Taylor em torno da frequén-
cia central do laser:

B(w) = B(oa) + (90— ) {M

dw +

N (1.30)

(w—)? {dzﬁ(w)

2 dw?

... ..

O primeiro termo desta equacgao determina o atraso de fase poa

Aty = /3(;1&)27 (1.31)

gue esta associado a velocidade de fase da onda:

o8

Vp=— —— 1.32
?7 Blw) (1:32)
O segundo termo esta relacionado ao atraso de grupo:
Mg(w) = B'(w)z, (1.33)
e a velocidade de grupo da onda nesse meio:
1 dw
Vg(w) = =—. 1.34
= ) ~ a 439

Com esta definicdo para a velocidade de grupo, pode-se pegueba segunda derivada da
constante de propagacao (terceiro termo da equacéo (1e3@)relacionada a dispersao da ve-
locidade de grupo, DVG: dvy/dw, da seguinte forma:
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g d 1 -1
LA (W) - Fa e (1.35)

g
Outra forma de escrever a velocidade de fase, utilizandnigdice de refracdo do meio, €
dada por:

c

W 9 (1.36)

V(p:

onden;(w) é a parte real do indice de refracdo do meio € a velocidade da luz no véacuo.
Comparando as equacdes (1.32) e (1.36), podemos escrever:

B(w) = w. (1.37)

Analisando as equacdes (1.29) e (1.37) podemos notar que@oEagar um campo elétrico
em um meio material estamos introduzindo uma fase extreenem®po. Esta fase pode ser
moldada adequadamente, uma vez que se conheca a parte iadicgode refracdo do meio,
nr(w). A parte imaginaria do indice de refraca@y(w), esta associada a absorcédo do campo pelo
meio e néo sera utilizada na manipulacédo da fase do campic@ld®odemos entdo concluir que
a passagem de um pulso por um meio dispersivo constitui umairaasimples de introduzir uma
fase extra no campo elétrico que o descreve, e esta seraalitifirzada no estudo do capitulo 3.

1.7 Descricao da Tese

No Capitulo 2 desta Tese, utilizamos luz incoerente e canttelpolarizacdo para investigar o
sinal de mistura de quatro ondas resolvida no tempo de uemssatomico. O experimento é reali-
zado em vapor de rubidio e o sinal gerado esta associado aoaespo em quey = Wy + Wy — W3,
ondew; e wy, sao frequéncias provenientes de um laser com tempos denc@edd ordem de pi-
cosegundos e induzem uma transicdo de dois fotons sem aessointermediariagws também
provém do mesmo laser e induz uma emissao estimuladaéa frequéncia do sinal de interesse.
Observamos, entdo, batimentos na escala de fentosegundisahde mistura de quatro ondas
gerado, quando variamos o0 atraso entre os pulsos que reaizeansi¢cdo de dois fétons entre
0s niveis 5S e 16D, e 5S e 18S. Através da dependéncia deskeosina polarizacdo dos cam-
pos incidentes, podemos selecionar quais caminhos qaém@o contribuir para o sinal. Assim,
podemos aniquilar os caminhos quanticos que levam a o8edague tém a mesma frequéncia do
campo que induz a transicdo de dois fétons (oscilacbesadpticobservamos apenas oscilacoes
gue tém o dobro dessa frequiéncia (oscilagdes quanticas).
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No Capitulo 3, combinamos as técnicas de modulacdo de fasandpocoptico com a de
controle temporal coerente. Utilizamos dois pulsos pacéa@xa transi¢éo de dois fétons pura 5S
— 7S do rubidio. Um dos pulsos tem sua fase manipulada atravésiaintetizador de Fourier,

e 0 outro pulso, que provém diretamente do laser, passa&atiauma linha de atraso. Com essa
combinacdo de pulsos, mostramos que para uma determinagiofaplicada a fase de um dos
pulsos, no nosso caso uma funcao degrau, é possivel emaontdeterminado atrasg associado
ao outro pulso, para o qual rotas quéanticas especificas degsw de absorcdo de dois fétons sédo
aniquiladas. Em particular, obtemos uma situacdo em qusdlagdes Opticas sao destruidas e
observamos apenas oscilagcées quanticas.

O Capitulo 4 est4 dividido em duas partes. A primeira consigtanalise e caracterizacao
dos sinais provenientes da fluorescéncia e da mistura pairgende quatro ondas de um mesmo
sistema atdomico excitado por um laser de fentosegundos.rakttesizacao é feita em funcéo da
poténcia do laser incidente e da polarizacdo dos camposxgiiare a transicao de dois fétons e
permite distinguir entre as contribui¢cdes provenientefiudaiescéncia, das contribuicdes relativas
ao processo de mistura paramétrica de quatro ondas [713](2, 7

Na segunda parte do Capitulo 4, iremos analisar o sinal danaidé quatro ondas paramétrica
resolvido no tempo. Assim como no Capitulo 2, esse sinal esdc@do a um processo em
gue as frequéncias dos campos envolvidos nas transicdagaside interesse sao tais que—=
w + wp — w3, ondew; + wy induzem uma transicdo de dois fétons, mas desta vez a eatrutu
de niveis é tal que temos uma ressdnancia intermediarian digso, o campo de frequénaia
também é gerado pelo meio, diferentemente do estudo r@alizaCapitulo 2, em que esse campo
era proveniente de um outro pulso que interagia com o sistétnaestarmos tratando de uma
transicdo sequéncial, na absorcéo de dois fotons, vamesvab&feitos de propagacao no sinal
de mistura de quatro ondas resolvido no tempo. Além dissnpawmlaser utilizado para excitar
a transicao de dois fétons possui uma taxa de repeticdo ngeleoos tempos de relaxagdo das
populacdes e coeréncias dos estados de interesse tamb#s observar efeitos de acumulacéo
no meio em estudo.

No Capitulo 5, apresentamos as nossas conclusdes sobreeasodiestudos realizados ao
longo desta Tese. Revisitamos nossos principais resuleamhmscamos alguns desenvolvimentos
futuros, assim como perspectivas para a continuagao dezsksakos.






CAPIiTULO 2

Mistura de Quatro Ondas com Luz Incoerente

2.1 Introducao

Neste capitulo, vamos utilizar luz incoerente e controlealarizacéo para investigar a resposta
de um sistema atdmico sujeito a um processo de Mistura ded)atas (MQO), resolvida no
tempo. O experimento € realizado em vapor de rubidio e o geraldo € analisado na frequéncia
oy = w1+ Wy — ws, ondew; + wp excita uma transicao de dois fétons. Os feixes de freqU€agia
e wp sao provenientes de uma fonte de luz pulsada e de bandallazgadperente), que tem um
tempo de coeréncidg, da ordem de alguns picosegundos, sendo assim muito meaortgmpo
de duracao dos pulsos (da ordem de nanosegundos).

A intensidade do sinal gerado € analisada em funcédo do atagmral entre os pulsos in-
coerentes e apresenta batimentos na escala de fentosegagssiociados as transi¢cdes atdbmicas.
Através da dependéncia do sinal de MQO com a polarizagdoasogas que incidem no sistema
atdmico, somos capazes de selecionar os diferentes camipldmticos que contribuem para o
sinal, ver figura 1.1. Podemos, entéo, distinguir entre tifwis de interferéncias: as interferéncias
opticas (oscilacdes na mesma frequiéncia da luz que excaasi¢io de dois fotons) que ocorrem
guando os pulsos se sobrepdem temporalmente, dentro do tehgweréncia da luz incoerente, e
as interferéncias quanticas (oscilagdes no dobro da fnegaida luz que excita a transicéo de dois
fétons), que podem ocorrer para valores do atraso entreres ga pulsos menores que 0s tempos
de relaxacao do sistema atdmico, da ordem de centenas deegandos, no caso em estudo.

A figura 2.1 mostra, esquematicamente e fora de escala, es nig energia do atomo de
rubidio, relevantes em nosso experimento. Nela, sdo apeees o nivel fundamental, 5S, os
niveis que sdo simultaneamente excitados, a partir dagéande dois fétons, 16D e 18S, e 0
nivel ressonante por trés fotons ;6> Aléem disso, também estéo indicados os comprimentos de
onda centrais dos lasers que fazem a transicéo de dois fétonsspondendo as frequénciase
wp, do laser que estimula a transi¢ao dos niveis 16D e 18S, paEx@lbP;/,, que corresponde a
frequénciaws e 0 comprimento de onda do sinal gerado na frequéngia

Na secdo 2.1, iremos apresentar e discutir os resultadesimgntais obtidos e o aparato uti-

25
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Figura 2.1 Estados do atomo de rubidio relevantes no processo de Mistura de Qudae MQO) e os
comprimentos de onda dos campos envolvidos. Também estdo indicadod@datarmos trabalhando com
um laser cuja largura de banda é suficiente para excitar simultaneameiiteisd 6D e 18S, a separacao
de energia entre esses niveis, os comprimentos de onda dos lasers stédizidemissao coletada.

lizado. Vamos apresentar medidas realizadas sem o atrapori@ entre 0s pulsos que excitam
a transicao de dois fotons. Esse tipo de medida deixa claatoade estarmos trabalhando com
um laser cuja largura de banda é capaz de excitar simultaméarns niveis 16D e 18S. Nessa
mesma medida é possivel observar a ressonancia por trés,fétam o nivel 68,. Outro con-
junto de medidas mostra a dependéncia do sinal de MQO, coraspdaemporal entre os pulsos,
responsaveis pela transi¢éo de dois fotons. Utilizaremas dscalas temporais. Em uma delas,
iremos observar oscilagcfes interferométricas, i. e.Jages com freqiéncias da mesma ordem
de grandeza que a frequiéncia do laser que excita a tranggdoisifotons e analisamos o com-
portamento destas oscilagdes quando variamos a polasidagitrés campos que incidem sobre
o sistema atdbmico. Na outra escala, ndo temos resolucaotahspficiente para observar as os-
cilagdes interferométricas e assim observamos apenasia sufmte um periodo optico, do sinal
de MQO resolvido no tempo.

Os resultados experimentais sao analisados utilizandaria #esenvolvida na dissertagédo de
mestrado do autor [74]. Como fizemos todo o desenvolvimerdacte na dissertacao, iremos
apenas fazer uso dos principais resultados, sem a pre@oupacdescrever todos os detalhes
envolvidos nos calculos. Iremos mostrar que caminhos @gaéntontribuem para cada uma das
oscilagcdes observadas, assim como em que regides do attes@ pulsos elas podem ocorrer.
Também mostramos como, a partir do controle da polarizag&a@ampos incidentes, € possivel
selecionar os diferentes caminhos quanticos. Em pantjaitcutimos como é possivel aniquilar
0s caminhos que levam a oscilacdo &me assim explicar os resultados observados.
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2.2 Resultados Experimentais

Nosso aparato experimental estd esquematizado na figur&®2.pulsos de luz sdo gerados
a partir de um laser de Nd: YAG, com 5,0 Hz de taxa de repetiggmgrimento de onda igual
aAL = 1064 nm, com cerca de 10 ns de tempo de duracdo. O segundoniewndo laser de
Nd: YAG, A, =532 nm, é utilizado para excitar um laser de corante, morgagundo o arranjo
proposto por Littman [75], no qual grades de difracdo sdzadias para o controle da largura de
banda do laser. O corante utilizado como meio ativo é a rata61i0, diluido em etanol com uma
concentracdo de 5,1 x 1®molar. Os pulsos gerados tém comprimento de onda aproximerta
igual a 602 nm, com tempo de coeréndigx 1,8 ps, 0 que corresponde a uma largura de linha
da ordem de 18 cnt. O comprimento de onda do laser de corante é ressonante igdottms
do nivel fundamental, 5S, para os niveis de Rydberg, 16D esE8@p sua largura de linha capaz
de excitar simultaneamente esses dois estados. O feixeagde kser de corante passa por um
aplificador, de modo que a sua poténcia média é de aproxineadars,0 mW apos a amplificacéo.

Espectrométro
+
PMT
W,
Analisador
Célula de
Rb
A2 . 1
®, (532 nm) l Polarizador
> Laser de
Laser Nd: YAG corante
’ N\
4
A 4
Linha de : Eg
atraso . '
>

®, (1064 nm)

Figura 2.2 Aparato experimental utilizado nos experimentos de controle temporalnteera MQO uti-
lizando luz incoerente.
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Os pares de pulsos sdo obtidos pela passagem deste feixa puetferdmetro do tipo Mach-
Zender, no qual um dos bracos tem seu comprimento fixo, etmgar 0 comprimento do outro
braco,l, pode ser variado por uma linha de atraso. Na saida do iriierétro, os pulsos, tem-
poralmente atrasados, tém polarizagoes perpendiculamedes contém as frequéncias e wy,
necessarias para o processo de MQO. Podemos utilizar unizpdiar, apos o interferdmetro, para
gue os pulsos tenham polariza¢des paralelas. O tercexs fdilizado para estimular a transicéo
entre os niveis 16D e 18S de volta ao nive 6Pcorresponde ao harmonico fundamental do laser
de Nd: YAG e sera denominado dgEEste feixe contém a frequéncia, de modo que a conser-
vacao da energia no processo de MQO esta associada a peodeggracdo de uma quarta onda
cuja frequéncia é dada pay = w; + Wy — Ws.

Os trés feixes se sobrepdem espacialmente, numa configuwrelp@ear, e sao focalizados no
centro de uma célula selada contendo vapor de rubidio. Aactdm comprimento de 5.0 cm e
€ aquecida até uma temperatura de, aproximadamentéCl&drrespondendo a uma densidade
atébmica dex~ 3,72 x 104 atomos/crd. O sinal gerado na freqiiéncia, tem comprimento de
onda igual a 420 nm e é analisado por um espectrémetro e aldbdgudr uma fotomultiplicadora
(PMT). Antes da entrada do espectrometro, temos um potkmizatilizado como um analisador,
para selecionarmos a direc&o da polarizagdo do campodizteta

A figura 2.3 apresenta o espectro de emissao do sinal de M@@dquapenas um dos feixes
da linha de atraso é utilizado, 0 que corresponde a um atrdscentre 0s pulsos que excitam
a transicao de dois fétons e todos os pulsos possuem pglEegparalelas. Neste caso, o sinal
€ analisado pelo espectrometro, i. e., realizamos umadiaaena freqiiéncia de detecéo do es-
pectrdmetro, para uma freqiéncia fixa do laser de corantg€©picos que aparecem podem ser
entendidos se lembrarmos que a largura de banda do lasaatésé da ordem de 18 crh maior
que a separacéo de energia entre os niveis 16D e 18S, qué & giyd cnT! [76]. O processo de
MQO corresponde a absorcao de dois fétons do laser de codanfieeqliénciasy e wp, seguido
pela emisséo de um féton de frequénwige pela emissao de um féton com comprimento de onda
Aq =~ 420 nm. O sinal, entdo, apresenta um maximo semprevguew, for ressonante com uma
das transicGes atdmicas para os niveis de Rydberg 16D ou é8&®ifdncias por dois fotons).
O terceiro méaximo do sinal, localizado entre as ressonérpmia dois fotons, acontece quando
wy = w1 + wp — w3 for igual a freqliéncia da transicédo atdomica entre os nivjs @ o nivel fun-
damental 5S (ressonancia por trés fotons). Vale lembratogiaes essas ressonancias atbmicas tém
pequena separacao espectral, sendo a frequéncia dadwaestee os niveis 5S e 16kgs 160 =
33.180,03 cmi, a freqiiéncia de transicdo entre 0s niveis 5S e 485,155 = 33.194,44 cml e a
freqUéncia de ressonéancia por trés fotanst W5s-6P,, = 33.191,10 cm?, de modo que a largura
de banda do laser de corante é capaz de excita-las simultanta Para obtermos o espectro da
figura 2.3, a freqliéncia central do laser de corante foi sirdola emuwss 185 — 2w, = 1,2 e,
de forma a compensarmos as diferentes probabilidadesrdactia de dois fotons entre o nivel
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Figura 2.3 Espectro de emissdo da MQO para o comprimento de onda central do lasmadte igual
a 602,5 nm. A figura mostra as trés ressonancias atdmicas englobadagsqeta die linha do laser de
corante.

fundamental e os niveis 16D e 18S e obtermos o0s dois picos aymmmximadamente, a mesma
intensidade.

A figura 2.4 apresenta a variagao do sinal de MQO em funcéaascagntre os pulsos, para
uma varredura rapida, da ordem de 8,0 ps, sem resolucamtaetrica no atraso entre 0s pulsos.
Nesta medida, o laser de corante tem sua frequiéncia fixa fberted a excitar apenas o nivel 16D
e 0 espectrdmetro esta sintonizado na frequéncia de endss&t®O, «y. Para obtermos esse
resultado, os campos atrasados no tempo possuem polaszaedendiculares, ou seja, Eft)-

1 E(t), e o campo gerado,sEtem polarizacdo perpendicular ao campg. EA curva consiste,
simplesmente, de um pico na origem dos atrasos, superpastopatamar constante. Note que,
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Figura 2.4 Sinal da MQO resolvida no tempo para uma varredura longa do atrasmemiages de pulsos,
qguando apenas o nivel 16D é excitado. Configuragdo das polarszdgéeulsos: E(t¥) L E(t) e Br L
Es.

ao tirarmos a medida, tomamos o cuidado de marcar o zero ae gara termos uma indicacao
do valor deste fundo constante. Ao examinarmos a curvagpengos que a razao entre 0 pico
central e o patamar é de aproximadamente 0,94. Este pic@kcpate ser entendido através de
uma analogia com um experimento de auto-correlacdo, emequesta existéncia de um artefato
semelhante, cuja largura esta associada ao tempo de daatéspulsos que interferem. No nosso
caso, a largura deste pico central guarda uma relacdo compmtde coeréncia dos pulsos que
excitam a transi¢ao de dois fotons, como ficara claro nasantdorica.

Os resultados para uma varredura do atraso temporal conn rea@ucdo sédo apresentados
na figura 2.5. A coluna da esquerda se refere a varredurageonda origem, dentro do maximo
central mostrado na figura 2.4, ou seja, parar.. A coluna da direita mostra duas varreduras bem
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Figura 2.5 Sinal da MQO resolvida no tempo em funcao do atraso entre os paredsts para duas
configuragdes das polariza¢des dos pulsos. Em (a) e (b), todadsos pEm polarizacdes paralelas, (c) e
(d) E(t-1) L E(t) e Br // E4. Em (@) e (c) as varreduras sao feitas dentro do pico central 1., € em (b)

e (d) temos >> T..

distantes da origem, em torno de- 8,0 ps. A escala horizontal € a mesma nas quatro varreduras
apresentada®;r = 11 fs.

Variamos a configuracdo da polariza¢édo dos pulsos que@et@raom o sistema atdmico. Nos
quadros (a) e (b), todos os pulsos tém polarizacao parakelmedida € realizada de tal forma
a detectarmos o campo gerado com polarizacdo paralela dadgss que incidem no sistema
atdbmico. Ja nos quadros (c) e (d), os campos atrasados tanrzpobes perpendiculares, E(t)-

1 E(t), e utilizamos um analisador para detectarmos apenampanente do campo gerado que €
paralela ao campo gk

A diferenca entre as curvas (a) e (b) é a variacdo da regidtraknaentre os pulsos na qual a
medida com resolucéo interferométrica € realizada. Eamttet podemos notar que essa variacao
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leva & modificacdo do padrdo das oscilagdes observadas. s\umofora da origem (em =~
8,0 ps), a frequiéncia da oscilacdo interferométrica dobma elacdo ao seu valor na origem,
passando de uma frequéncia igual a frequéncia central dodascoranteq_ (= wy, wp), para

o dobro dessa frequénciag2 As oscilacdes que ocorrem na frequénmjasdo chamadas de
oscilacdes "Opticas", por terem um analogo classico, askmamefeito de interferéncia observado
em um interferdbmetro de Michelson. Este analogo consisfatoaleste tipo de oscilagao existir
apenas em regides, do atraso entre os pulsos, em que os nmessuwEepdem temporalmente,
porém a natureza deste tipo de oscilacdo é quantica, nasel®ique a mesma ocorre devido a
interferéncia entre dois caminhos quanticos indistingigiyver secdo 1.3). Ja as oscilacfes em
2w_, sdo denominadas de oscilacdes quanticas, por ndo possuiteanalogo classico. O fato
de que através da manipulacdo do atraso entre 0s pares de guésexcitam a transicdo de dois
fétons, somos capazes de modificar o comportamento do smalsso caso o sinal proveniente
de um processo de MQO, fazendo com que este oscile entre mgx@mMIinimos, é a base da
técnica do controle temporal coerente. Além disso, a mwddogadrao interferométrico, indo
das oscilagcBes "Opticas" em torno da origem, para as osefiagfinticas quando>> T., € um
efeito bastante conhecido na literatura [33, 37].

Nas curvas (c) e (d), quando E(t) L E(t) e Br // E4, 0 padréo interferométrico € o mesmo
tanto para ~ 0, como para >> 1.. Em particular, as oscilacdes observadas tém frequénaé ig
ao dobro da frequiéncia do laser de corante, indicando queases oscilagcdes quanticas estédo
presentes.

Uma comparacao interessante a ser feita nesse conjuntodigasmé entre as curvas (a) e (c),
pois para uma mesma regido do atraso temporal, em tornoggargré possivel modificar o padréao
interferométrico através da manipulacéo das polarizad@&esampos que incidem sobre o sistema
atdbmico. Passamos das oscila¢des "6pticas”, quando todagsos pém a mesma polarizagéao,
para as oscilagdes quanticas quando Et 4 E(t) e Gr // E4. Esse efeito pode ser explicado
utilizando-se as regras de selecéo do tensor suscetd@linio linear de terceira ordem, o que sera
feito através da teoria apresentada na proxima sec¢ao.

2.3 Modelo Tebrico e Discussao

A teoria utilizada para explicar os resultados experinmsmiatidos na se¢ao anterior foi desen-
volvida na dissertacdo de mestrado. Nesta secdo, iremoaspealicar as principais passagens,
para comparar e discutir com os resultados experimentaia.UPn maior detalhamento dos calcu-
los, sugerimos a leitura da referéncia [74, 77].

Estamos interessados em calcular a polarizagcdo macroaciopiuzida na frequénciay =
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w1 + wp — ws, devido & interacdo entre os campis E,, Ez e 0 meio atémico. Para isso, pre-
cisamos calcular, primeiramente, a coeréncia entre osd@ss atbmicos que ird gerar a polariza-
¢cao macroscopica associada ao processo de MQO de intddessa. primeira etapa dos calculos,
consideraremos que 0s campos incidem sobre o sistema atSimigltaneamente, i. e., eles inter-
agem com o sistema no mesmo instante de tempo. Posteriesnrentos relaxar essa condicao
para introduzirmos o atraso temporal entre os pares depdtsocampog; e E,. E importante
frisar que ambos os campds, e E,, possuem pulsos que interagem com o sistema atémico nos
instantes t e t ¥, como ficara claro quando escrevermos esses campos matemaie.

O sistema atdmico de interesse é constituido de quatremiganergia, rotulados pelos vetores
de estadola), |b), |c) e|d), como mostra esquematicamente a figura 2.6, os quais estimaas
aos estados 5S, §B, 16D e 18S do atomo de rubidio, respectivamente. Os esladds) e |d)
possuem a mesma paridade, sendo esta oposta a do fstado

< d
©)
0‘)3
@ N b
0,
®,
|a)

Figura 2.6 Estados atdmicos envolvidos no processo de geracdo da MQO e adntieglidos campos
envolvidos.

Queremos entdo obter a resposta do meio material quand@sdbra interagdo com o campo
eletromagnético total dado por:

E(zt) =
!

U {&(zt)expli(kz— wt)]+c.c.}, (2.1)

Mo
NI

ondek = k2 é o vetor de onda dos campos, que sao copropagantes, ao lamyecho z
define o vetor de polarizacdo dos campp&, t) representam suas amplitudes e c. c. significa o
complexo conjugado.
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Como estamos tratando da interagdo do campo descrito pedgdem(2.1) com um vapor
atdbmico, o termo nao linear de mais baixa ordem na expansE®)($era o de terceira ordem no
campo, uma vez que o meio de interesse € centro-simétricesoNnteresse esta em calcular a
polarizacdo macroscépica gerada no meio, cuja componerfteqgliéncia €y = w; + wy — wa,
de tal forma que esta polarizacdo é dada por:

— —

PO (wy = w1+ wp — w3) = X () 1 Ex(own)Ex(wp)ES (cw3) . (2.2)

Descreveremos o0 sistema atbmico como um conjunto de N digdédricos por unidade de
volume, onde cada atomo tem um estado especifico,Entretanto, para analisarmos efeitos
macroscopicos associados a esse conjunto de dipolossarexs levar em conta que o sistema
atdmico como um todo constitui uma mistura estatistica dtzles de cada atomo, onde cada um
dos atomos contribui com pesg para oensemble A descricdo desse conjunto de dipolos pode
entdo ser feita utilizando-se o operador matriz densigadeendo este definido como uma média
ponderada sobre todos os subestados acessiveis aos atenoosigpdem ensembl¢78]:

p= wili) . (23)

Através do formalismo do operador densidade é possivelleale valor esperado de grandezas
fisicas. S\ for o operador correspondente a um determinado obseniéigel, fseu valor esperado
sera dado por:

(A)=Tr(pA) (2.4)

onde Tr significa o traco da matriz associada ao produto estoperadoreg eA.

O operador densidade nos leva a definicdo da matriz densalgdal representa este operador
numa base de autoestados convenientes ao problema emecagd&a Os elementos diagonais,
Pnn, S80 as probabilidades de encontrarmos o sistema no adogste por isso estdo associados
as populacdes atbmicas. Ja os elementos fora da diagmpakepresentam a fase associada a
transi¢do entre os autoestadose |m) e correspondem as coeréncias entre esses autoestados.
matriz densidade tem sua dindmica governada pela equaddouddle:

2BO) i sy (9B)
=R PoA (%) (29

onde [p(t), I—ﬂ é o comutador entre o operador densidade e o Hamiltoniaabdotsistema e ja
introduzimos, fenomenologicamente, as taxas de relaxa@ggipopulacdes e coeréncias dos niveis
em estudo.
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Através da equacéo (2.4) e utilizando as matrizes assaecd@doperadores densidade e dipolo
elétrico, podemos obter a seguinte expressao para a agaoiznacroscopica:

P = N (UabPoa + MbcPeb + HbdPdb+C.C.) - (2.6)

Estamos interessados em calcular a intensidade do sina¢qi@éhcia da onda gerada pelo
processo de MQO, i. ewy = w; + Wy — w3. Apenas o termo proporcionala@y, na equagao (2.6)
ird contribuir para o sinal na freqiéncia de interesse. fodesntdo escrever que a intensidade
desse sinal sera dada por:

|;1teresse: I |FT(0‘)4)|2 = 4N2U§b|Pba|2 . (2.7)

A partir da equacéao de Liouville, equacéo (2.5), é possiveronos as equacdes de movimento
para cada um dos elementos da matriz densidade:

opij . 00ij 1.~ .
ot |(qu|J + ot re|.+|ﬁ|: mt.ap}” ) ( 8)
ondeHint. = —[i - E(zt) é o Hamiltoniano de interac&o entre os campos elétromagséti o

sistema atémico e estamos supondo apenas a intera¢édo teelgitco, w;j € a frequéncia cor-
respondente a energia da transicao entre os esfiadds).

Partindo da equacéo (2.8) e fazendo as seguintes aprox@sagéaproximacao de onda gi-
rante para os elementos da matriz densidade e para os ebsndlaninatriz do Hamiltoniano de
interacdo; ii) casamento de fase entre 0s campos que incidesistema atbmico e o campo que é
gerado no processo de MQO,; iii) expansao perturbativa dopaa que incidem sobre o sistema
atdbmico, na qual consideramos que o0 meio absorve ou emitegpen foton de cada campo;
iv) finalmente, considerando o regime estacionario, podechegar a seguinte equacéo para a
coeréncia de interesse [74]:

D) _ 1 _ { VacVeb - VadVdb | } (2.9)
ab (w4 — wap) —iyap] | [(W1+ o — Wac) —iVad]  [(Wr+ @ — Wag) —iVad] J

ondey;j € a taxa de relaxagéo da coeréncia entre os niegj® os fatores dados pelos V’s séo os
elementos da matriz do Hamiltoniano de interacéo, sendoide$i por:

- kigie
2h

(i =c,d), (2.10b)

(2.10a)
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ondees, & e &3 sdo0 as envoltdrias que variam lentamente no tempo dos calmp&s e Es,
respectivamenteky; € a constante de acoplamento efetiva da transi¢cdo de doisf&endo dada
por um somatério que leva em conta a contribuicédo de todowess imtermediarios, entre o estado
|a) e o estaddi) [79]:

_ 1 Hal Hi
ZHZ VO — /W —a’

ondew € a frequéncia da transicao entre os nivel$. A equacao (2.11) representa a constante
de acoplamento efetiva no caso da absor¢éo de um féton dadangpoutro féton do camphs.

Kai (2.11)

Pela equacao (2.9), notamos a presenca de dois termosadistancoeréncia entre os estados
|a) e |b). O primeiro termo dentro das chaves se deve ao "caminho goagtie envolve o estado
|c), enquanto que o segundo termo dentro das chaves é deviddado @5. Como veremos
mais adiante, esses dois termos originardo duas polaggatstintas, que contribuirdo para a
polarizacéo total de interesse.

A partir da equacao (2.9) para a coeréncia, podemos calglascetibilidade de terceira or-
dem [80], que sera dada por:

X® () N Uab { KacHcb N KadHdb } .

2P0 [(ws — wap) — 1Van] L [(@1+ @2 — wac) —iYad (@1 + W — @ad) — iYad]
(2.12)

A partir da equacao (2.12), podemos calcular a polarizag&waacdpica de interesse, uma vez
que a mesma é dada pela equacéo (2.2) . Entretanto, para pestanw; ) e E, («w), utilizados
no experimento, existe uma distribuicdo de freqiénciasuah esses campos podem oscilar e
gue deve ser levada em consideragcdo em uma descricéo tes@listéa dos mesmos. Ja o campo
Ez (ws) possui uma distribuicéo de freqiiéncia muito mais estreiteas dois primeiros, de modo
gue seréa considerado como descrito por uma funcéo deltarecda freqUéncimg. Dessa forma,
a polarizagdo macroscopica pode ser escrita como:

— —

P2 (o) = ///dwldwzdwsx@ (us) : Ex (n) B2 (002) B (w3) O (1 + o — 3 — ) & (w3 — &)
(2.13)
onded (w + wp — w3 — ay) € a fungdo delta que garante a conservagéo da energia noasiste

Introduzimos, agora, o atraso temporal entre os pulsos alopasE; e E;. Vamos consid-
erar, em primeiro lugar, 0 caso em que 0s pulsos atrasadp®taimente tém polarizacbes par-
alelas. Posteriormente, consideraremos que esses pulssaisem polarizacfes perpendiculares
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e mostraremos que a mudanca na configuracdo dessas pdlesizags leva a obter resultados
completamente distintos para o sinal da MQO resolvida n@der@m acordo com os resultados

experimentais da sec¢édo 2.2.

2.3.1 Pulsos Atrasados com Polariza¢g0es Paralelas

Devido as propriedades de simetria do vapor atdmico, o @uskitui um meio centro-simétrico,
pode-se mostrar que os elementos do tensor suscetibilid@deear de terceira ordem obedecem

as regras do conjunto de equacdes (2.14) [81]:

XX = VYWY — yz222 (2.14a)

YWYZZ— Y BBYY . T 3 XXZZ_ XYY 3 YYXX (2.14b)
XYBVZ— Y BYBY Y DXIX_ 3 XEXZ_ 39 3 VYK, (2.14c)
XYY — Y BIVZ y DT 3 XEDX_ 3 XPYX 3 YRy (2.14d)
KKK Y XKYY gy XYXY L XYYX, (2.14e)

Nessas equacdes, os trés ultimos indices sobrescritaaindis polarizacdes dos campos que
incidem sobre o sistema e o primeiro indice indica a poleéiaalo campo gerado pelo processo

de MQO.

O primeiro caso a ser considerado € quando os pulsos quagatercom o sistema atébmico
nos instantes t e t ¥ tém polarizacdes paralelas, que vamos considerar ao lcnglretaoy.

Podemos entdo escrever os camipgsv;) e Ex(ay), como:

E1(w) = E(an) [1+e77] g, (2.15a)
Ex(ap) = E(ap) [1+e7927]y. (2.15b)

O campoEs(ax,) é paralelo aos camp@s (wy) e Ex>(wy), de modo que podemos escrever:

Es(ws) = E(ws)y. (2.16)

Substituindo as equacdes (2.12), (2.15) e (2.16) na eqacEB) e realizando as integrais nas
deltas de Dirac, obtemos:
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g(r, w3+ g — wy; T)

Ry (ca) = — / E(w1)E(ws+ wy — w1)E”(w3)

2R3, (s — Wap) — i Vap)]

KPYY K ;
{[(w3+w4—wac)_iyac] T [(w3+w4—wad)—iyad]} W, (2.17)

onde definimos a fungéo:

g(cr, w3+ au — wp;T) = [L+e797] [1+ e*i<ae+w4fan>r} 7 (2.18)

e também utilizamos a seguinte notagéo para o produto tahsovolvido na equacéo (2.13):

K™ = pdoum o (i=cd), (2.19)

com j sendo a direcdo da polarizacdo do campo gerado no meéa polarizagdo do pulso
pertencente ao camgs e k,| sdo as dire¢bes das polarizagdes dos outros dois pulsos. Como
estamos supondo todos 0os campos paralelos ao longo daodfragijuacao (2.19) fica:

Y= R (e, 220)

que tem a forma das constant@s”” e K¥*?, presentes na equagéo (2.17).

Note também que na equacédo (2.17) temos a presenca de thois tgue contribuem para
a polarizacédo. Esses termos refletem o fato de que na expressdia coeréncia de interesse,
equacao (2.9), temos a presenca de duas parcelas que isdicatransicoes atbmicas do sistema
evoluiram através do estad ou [d). Na equacéo (2.17) identificamos o "caminho quéntico",
através do qual o sistema evolui, com as consta@f€$e KY*?, para os caminhds) — |c) — |b)
ela) — |d) — |b), respectivamente.

Por estarmos trabalhando com campos originados de umaderite incoerente, 0s campos
E; e E,, devemos realizar uma média de conjunto sobre esses capgi®ss mesmos sofrem
variaces aleatorias de amplitude. A média € entdo realigach que o sinal final ndo contenha
essas variagcdes. Experimentalmente, essa média é reatiaeathte o processo de medigéo, pois
os detetores utilizados ndo possuem resolucéo temporalestd para detectar essas variagoes,
gue ocorrem em intervalos de tempo muito curtos. No limitegei® o tempo caracteristico de
resposta dos detetores € muito maior que as variacdes @EesEncampo, podemos substituir a
média temporal, realizada no detetor, por uma média de ©mngobre 0s campos que possuem
essas variagdes (hipétese de ergodicidade [82]). Alérn,gisscisamos realizar uma integracao na
frequiéncia de saiday, pois como os campds; e E, possuem uma distribuicao espectral, 0 campo
E4, gerado no processo MQO também ira possuir uma distribuiga@ominio das freqiiéncias.
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Assim, ao realizarmos a integracdo e iremos levar em conta todas as contribuicdes dessa
distribuicdo espectral.

Podemos entéo escrever a intensidade do sinal de MQO comio geoporcional a:
2
0 [ ([Rlew)|) de. (2.21)

Substituindo a equacéo (2.17) na equacgao (2.21), consitleigue as distribuicdes de pro-
babilidade para as amplitudes dos campp® E, sdo Gaussianas, assim como suas densidades
espectrais, € possivel mostrar que a intensidade do sindQd® em funcdo do atraso entre pares
de pulsos do laser que excita a transicao de dois fotons, smara que todos 0os campos que
incidem sobre o sistema possuem polariza¢6es paraleladpédr [74]:

| N2n3/2|1|2|3/ doy exp[ (2@_—0,)3—0)4)2
y o 2
55 e ) ‘a

(A(T)-B}, (2.22)

ondely, I, I3 séo as intensidades dos camE‘iQ,sEZ, Es, respectivamente,)_ € a freqiiéncia central
do laser que faz a transig&o de dois fétams uma constante definida par—! =2 ,/In(2)1,
sendor; 0 tempo de coeréncia do laser de corante. Os fatores A e B dae dar:

A(T) = 2+4exp[—$] COS{M} +cos|(ws + wy) T) +exp[—a®T?],  (2.23)

(K2 (k™)
(a5 + @y — wac)® + Y [(wWs+ o — wag) + V2]
. KPP (w3 + s — ac) (w3 + @y — Wag) — YacYad]
[(003+ o — Wac)? + Y3l [(wWa + 4 — Wad)? + V2]

(2.24)

Antes de realizarmos uma anélise mais detalhada das egu@cd2) - (2.24), podemos fazer
uma comparacgao entre essas equacoes e 0s resultados erpeEsrabtidos, para verificarmos se
a teoria descreve, de forma satisfatéria, o experimentzada. Um dos resultados experimentais
obtidos na secao 2.2 é o espectro de emissdo da MQO, apdeseatéigura 2.3. Para obtermos
essa curva, todos 0os campos tinham a mesma polarizaca@amts apenas um dos bracos da
linha de atraso, de forma que nao existia atraso entre oggpli& obtencéo das equacgdes (2.22)
- (2.24), consideramos que todos os pulsos tém polarizggdiadelas e ao fazar = 0, nessas
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equacgdes, podemos reproduzir a situacdo experimental.ufafiy7 mostra a comparacao entre

0 experimeto e a teoria. Nesta figura os circulos abertos sfmraducao dos dados experimen-

tais ja apresentados na secdo 2.2, enquanto que a curva &alith ajuste teorico, baseado nas
equacodes (2.22) - (2.24) com= 0. Vemos entdo que as equacdes apresentadas descrevem, de
modo satisfatorio o espectro de emissdo da MQO.

Para o ajuste tedrico utilizamos que a relagéo é¥fé’ e K3, que vem do calculo da parte
radial dos elementos da matriz de dipolo elétrico entre wsisiienvolvidos na transicéo [83],
é dada por:K” = 4,2k, Além disso, também precisamos considerar que a resolugéo d
espectrémetro é de 2,0 crh a mesma utilizada no experimento.

o0
O

|

Intensidade da MQO (unid. arb.)

23790 23800
®, (Cm'1)

Figura 2.7 Espectro de emissdo da MQO. Os circulos abertos sédo uma reproduggara2f8. A curva
sélida € um ajuste tedrico baseado nas equacgdes (2.22)-(2.24)p&a

O fator B definido na equacao (2.24) corresponde aos possiaaiinhos quanticos quando
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um Unico pulso interage com o sistema. O primeiro e segundwmtede B indicam a passagem
do sistema através do caminho quéanteo— |c) — |b) ou|a) — |d) — |b), respectivamente. O
terceiro termo corresponde a interferéncia entre estedailinhos quéanticos. Ele surge devido a
indistinguibilidade entre os dois caminhos quanticos qaem levar o sistema do estad para

o0 estadgb), de modo que ambos os estados contribuem para o sinal de M&©srel é propor-
cional ao modulo ao quadrado da soma das amplitudes de jiidadé do sistema. Teremos entao
um termo proporcional ao quadrado da amplitude de probabié do sistema evoluir através do
estadoc), um termo proporcional ao quadrado da amplitude de pradal# do sistema evoluir
através do estadad) e um termo de interferéncia. Este efeito foi discutido enaltietpor S. S.
Vianna e colaboradores [36].

Nossa analise principal sera feita no fator A, pois este faiotém toda a dependéncia cam
presente na intensidade do sinal de MQO. Da equacéao (2&8ps/que este fator possui quatro
termos. O primeiro constitui uma componente de fundo e iexée do atraso. O segundo termo
consiste numa oscilacdo na metade da frequéncia da trargdcéois fétons, muito proxima,
portanto, da freqiéncia do laser que excita essa transi@nbém € importante notar que este
termo s6 existira dentro do tempo de coeréncia do laser gaetfansicdo de dois fotons, devido ao
fator exponencial que multiplica o cosseno. No terceinmtertemos uma oscilacao na frequéncia
da transicéo de dois fotons, ou seja, muito proxima do doarivedjiiéncia do laser que faz essa
transicdo. Essa oscilacdo ocorre para qualquer valatr geis ndo temos um fator exponencial
semelhante ao do segundo termo. Note que as oscilagdesnoadddibeqiéncia do laser que excita
a transicao de dois fétons sdo menores que as oscilacdesqi@ricia desse laser por um fator
de quatro. Isso indica que em regides de atrasm que ambas oscilacdes estiverem presentes sé
iremos observar as Ultimas, devido a sua intensidade sentaaon. Finalmente, o Ultimo termo
corresponde a uma Gaussiana, cuja largura é proporciortalhgm de coeréncia do laser que
excita a transicdo de dois fotons e que € um fator comum emdaedie convolucéo entre dois
pulsos atrasados temporalmente. O resultado obtido ng&ga.23) € bastante semelhante ao
obtido na referéncia [37], em que o0s autores estudam praxedssabsor¢cado de um e dois fétons,
com pulsos atrasados temporalmente, e mostram que, nagd@mde dois fotons, as oscilacdes
presentes em regides de atraso entre 0os pulsos maiores eupo de coeréncia do laser que as
excita é igual ao dobro da frequiéncia deste laser, enquaet@ara as transicées de um féton
s6 temos oscilacfes na mesma frequiéncia do laser. Até osdatomeéricos, que multiplicam os
termos que dependem do atraso temporal, sdo os mesmos. , P@ssa referéncia, os autores
utilizam lasers de fentosegundos com pulsos coerentasaios por TF).

Na figura 2.8, mostramos novamente a figura 1.1 que represgp@ssiveis caminhos quan-
ticos para a excitagdo de uma transi¢do de dois fotons casppatrasados temporalmente, com
a mudanca que o nivel mais excitado pode ser ou 0 eftadmu o estadod), definidos no nosso
modelo atdmico. Nesta figura, representamos o pulso quaggeom o sistema no instante t -
T como o0 pulso 1 e o pulso que interage com o sistema no instaotad o pulso 2. Os quatro
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caminhos quanticos, discutidos na secédo 1.3, sdo possiv@ema absorve dois fétons do pulso
1 (caminho quéntico A, esquematizado na figura 2.8) ou dts$ado pulso 2 (caminho quantico
D); o sistema absorve o primeiro féton do pulso 1, seguidadédton do pulso 2 (caminho quan-
tico B); e finalmente, o sistema absorve o primeiro foton dse@l seguido de um féton do pulso
1 (caminho quantico C), as amplitudes de probabilidade slielstas Ultimas formas de excitacao
séo nédo nulas, pois os pulsos se sobrepbem temporalmente.

As oscilacfes na frequéncia da transicao de dois fotans, @orrem devido a interferéncia
entre os caminhos quanticos A e D, enquanto que as oscilagdestade da freqiiéncia de tran-
sicdo de dois fétonsp_, ocorrem devido a interferéncia entre os caminhos Ae B,Ae C,B e
D, e C e D. Isso pode ser demonstrado experimentalmente senposi cancelar a excitagao da
transicdo de dois foétons pelos caminhos B e C, pois assim geesiruir parte dos caminhos que
interferem para levar as oscilacées emm. Uma forma de se fazer isso, experimentalmente, &
aumentar o atraso entre os pulsos até que os mesmos naomumaaikeuma relacéo de fase entre
si, i. e., aumentar o valor deaté que este seja maior que o tempo de coerépala laser que
faz a transicao de dois fotons. Esse fato pode ser vistoéastadavequacgao (2.23), pois o termo que
oscila ema possui um fator exponencial que decai coynA utilizagéo da variacédo depara o
cancelamento de caminhos quanticos € uma idéia que ja fisirbasitilizada na literatura e um
exemplo que explicita bem o seu uso € o estudo realizado pocl#ae colaboradores [33].

'y c) ou |d)
1 2 1 2
A
1 1 2 2
@)
A B C D

Figura 2.8 Representacao dos possiveis caminhos quéanticos para a transi¢c&fétds com atraso entre
0s pulsos. A seta em cinza escuro representa a excitagdo pelo prinlso@@tingir o meio, enquanto a
seta em cinza claro representa a excitacao pelo pulso atrasado de

Com ateoria desenvolvida até aqui, é possivel explicar @asdos quadros (a) e (b) da figura
2.5, pois para essas medidas do sinal de MQO com resolugitenoimétrica, todos os campos
presentes no sistema tinham polarizagfes paralelas. Nefegmo descrito nos paragrafos ante-
riores, as oscilacdes em so existirdo dentro do tempo de coeréncia do laser que fansi¢éo
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de dois fétons, fato este que pode ser verificado nas quaares(), pois quando a varredura é
realizada dentro do tempo de coeréncia essas oscilacaepessentes, enquanto que para valores
det >> 1, N0 observamos esse tipo de oscilacdo. Ja as oscilacdes exstdo presentes para
guaisquer valores de ndo sendo observadas dentrotdepois as oscilacdes em_, sdo quatro
vezes mais intensas, como mostra a equacao (2.23).

Como mencionado anteriormente, uma outra forma de se deapasnoscilacdes em_ e
2w_, muito difundida na literatura sobre o assunto, é chamddascilacdes "Opticas" e quanticas,
respectivamente. As oscilacdes "Opticas" sdo assim chandédo a possuirem um analogo
classico nas oscilagdes que surgem num interferometro dieeldon, sendo que nos dois bracos
do interferémetro se propagam feixes originados do messwr.l€Esse analogo se restringe ao
fato dessas oscilagbes sé existirem dentro do tempo dencigeed laser que excita a transicdo de
dois fotons, assim como no caso do interferometro, porémseiagem da interferéncia entre dois
caminhos quanticos distintos acessiveis ao sistema e gmws&npre utilizaremos aspas quando
nos referirmos a esse tipo de oscilagao.

2.3.2 Pulsos Atrasados com Polariza¢Oes Perpendiculares

Uma outra forma de se cancelar os caminhos quéanticos que lavascilacdo em_ € a
utilizacao das polarizagbes dos campos que interagem cogi@ Bm conjunto com as regras
de selecao do tensor suscetibilidade n&o linear de teroedem. Vamos agora desenvolver a
teoria necessaria para a analise desta situacdo, comsldegae os pulsos que interagem com o
sistema atdmico, nos instantest e t, tém polariza¢des ortogonais. Devido a simetria do meio,
podemos considerar que o pulso que interage com o sistenmstamte t possui polarizacdo ao
longo da direcaa 6uy, sendo a polarizagdo do outro pulso ortogonal & do primsém, perda de
generalidade. Os campﬁg ek, podem entdo ser escritos como:

E1(wr) = E(wr) [R+e77] (2.25a)
Ex(wp) = E(wp) [R+e71427y] . (2.25b)

Continuamos a considerar que o pulso do caffgaem polarizacdo ao longo da direg@io °
podendo ser escrito como na equacao (2.16).

Utilizando as regras de selecdo do tengt? cujos elementos da matriz que o representa
e que sao diferentes de zero sdo dados pelas equacgdes (PiOs que, desta vez, teremos
polarizacbes macroscopicas ao longo das direg@y. "Seguindo a nomenclatura da equacao
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(2.20), as constantes de acoplamento responséaveis piagggbes macroscopicas sdo: ao longo
da direcao K e K™ ao longo da direcag, K"’ e K™ com i = c ou d. Este efeito das
regras de selecéo do tensor suscetibilidade néo lineala@dzagao macroscopica pode ser melhor
entendido com o auxilio da figura 2.9, onde mostramos, esgfiamente, as polarizacdes dos
pulsos que interagem com o sistema nos instantasd t, respectivamente. Uma constante de
acoplamento efetivo do tip&™™” sera proveniente do caminho quantico C, onde o primeiro féton
a interagir com o meio é polarizado ao longo do gixo Segundo ao longo do eixoe o terceiro

com polarizacéo ao longo do eiyqpois é proveniente do camiifz), gerando uma polarizacdo
macroscopica ao longo do eixpdevido as regras de selecdo. Os caminhos quanticos A, Be D
estdo associados as constantes de acoplamento d&#g:K ¥ e K¥¥, respectivamente.

Ic) ou |d)
A AN AN AN
X y X y
VAN A A A
X X y y
|a)
A B C D

Figura 2.9 Transicdo por dois fotons atrasados temporalmente, explicitando a pgdaridas pulsos. O
primeiro pulso a interagir com o meio possui polariza¢do ao longo da diReg@&opulso atrasado deao
longo da direcég.”

Continuando com os calculos para a polarizacdo macros¢@bisanos as seguintes expressoes
para a suas componentes, ao longo da dirggdo ~

w1)E(ws+ ws — wp ) E* (ws)
(s — ) — i Yap)

N E
Plo) = 2£oﬁ3/dw1 (

[efiwHKéyXy n efi(ag+w4fw1)rKé<yyX] [efiwHKgyxy | gi(@stou—wn) TV

[(c3+ 01 — Wac) — i Yad) " (w34 (o — Wag) — 1 Yad] (2.26)

Para a direcay, teremos:
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w1)E (03 + ws — o) E* ()
(s — ap) — i Yab)

N E
Py(w4> = Zgoﬁg/da)l (

[K():/yxx " efi(w3+w4)rKg’yyy} [Ké/yxx n efi(ﬁb+w4)rKé/yyy]

(w3 + n — Gac) — iVad - (w3 + s — GWag) — 1 Yad] (2.27)

Para um meio isotrépico, as constantes de acoplamentecefgtie aparecem nas equacdes
(2.26) e (2.27), ndo tém, necessariamente, uma relac@stpor isso ndo podem ser fatoradas
(como foi feito quando os campos tinham a mesma polariza¢deEste caso, o sinal gerado pela
MQO néo deve apresentar nenhuma oscilacao, seja ela @m em 2y .

Para explicarmos as oscila¢des interferométricas, ochdasexperimentalmente, devemos lem-
brar que os estadds) e |d) correspondem aos estad@$D) e |18S) do &tomo de rubidio. Nos
metais alcalinos, essas constantes de acoplamento edptiesentam uma relacdo bem definida,
pois envolvem o produto de quatro transicfes de dipoloiebéemtre estados s, p e d. Neste
caso, utilizando as regras de selecdo dos coeficientes deh&Berdan, é possivel mostrar que as
constantes de acoplamento efetivo guardam as seguirdedesl[84]:

i) Para o nivel 18S:

KI = Ki¥s, (2.28a)
XyX XyyX
Kias = K3 = 0. (2.28Db)
i) Para o nivel 16D:
3Kyyyy_ 3KWXX_ KOYXY g XYYX 2.29
ZlGD__E 16D — "“6eD — "“1eD - ( )

Se considerarmos, separadamente, as transicoes de dospara os niveis 18S e 16D, vemos
gue podemos por em evidéncia a parte radial dos elementoatda de interacao e obtermos as
seguintes equacdes para as polarizacdes. Quando apermakk86ié excitado:

R (ay) =0, (2.30)
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(185, _ N E(wn)E(ws+ wy— wn)E*(w3)
R~ (o) = 25380 /dwl (0 — n) — T ya)

K{gY[l_}_efi(angwzl)r

(03 + s — Wag) — i Yad]

(2.31)

Ou seja, apenas a componente da polarizacdo macroscépicagaoda direcag, mesma
direcéio da polarizacdo do camipg é diferente de zero. Calculando a intensidade do sinal gerad
através da equacdo (2.21) e utilizando as mesmas congidergge no caso em que todos 0s
campos possuem a mesma polarizacdo, chegamos a:

(189 N2713/21 1151 5(KY% 2/ doy
[(

’ ah®eg WU — Wab)2 + Yap)”
, (2 —wz—w)?]  [1+cogws+ wu)T] 230
{exp[ 4a? } [((*)3+w4—(*’ad)2+yad]2}‘ (2:32)

Vemos que apenas as oscilagdes em @stao presentes no sinal de MQO resolvido no tempo.
As oscilagbes emy ndo aparecem, uma vez que os caminhos quanticos B e C, nexepséa
a sua observacao, ttm uma constante de acoplamento efg@tvé\iém do termo que caracteriza
as oscilagdes quanticas, temos a presenca de uma compdadutelo para qualquer que seja o
valor do atraso entre 0s pulsos.

Quando so o nivel 16D é excitado, as polarizacdes ao longdidgdes< ey sdo dadas por:

(16D) N E(wr)E(ws+ wy— wr)E*(w3)
R a) = s [ = R

Ki%'éy [efiwlr_i_efi(azﬁwﬁﬁwl)r

(w3 + g — Wac) — i Vac] (2.33)
E:
(60), v _ N E(wr)E(ws+ wy — w1)E*(ws)
A ) = 25‘°’<€o/dwl (s — wap) — i ab]
KyyXX 1-2 —i(w3+oy)T
D [ ° ] (2.34)

(034 4 — Wad) — iVad]
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E a intensidade do sinal de MQO resolvida no tempo, para eatisésera:

(160) . N271%/21115l3(K)? doy
U Rbc2 2 2
aheg [( — wap)? + Yap)

exp|— (2.35)

(200, — w3 — w4)2] [” ef(m)z}
4a? [(@3+ s — Wac)2+ Yad)®

Por esta equacado, podemos notar que nao teremos oscilapfieas’bou quanticas, apenas
um pico central, cuja largura estd associada ao tempo dércmardo laser que excita a transicao
de dois fétons, e uma componente de fundo constante paguguailor do atraso entre os pares
de pulsos.

Note que a equacédo (2.35) nos da a intensidade do sinal de pEp®uma configuracdo das
polarizacbes dos campos que interagem com o sistema at@juala situacdo experimental em
gue obtivemos a medida apresentada na figura 2.4, i. e., qeosaatrasados temporalmente tém
polarizacBes ortogonais e a detecédo é realizada em umaapecgpendicular a direcao do campo
Es, (E(t-1) L E(t) e BB L E4). Nesta figura, s6 temos a contribuicdo do nivel 16D, poisaccom
mostra a equacéao (2.30) o nivel 18S nédo contribui para o, sleanodo que a equacédo (2.35)
descreve a intensidade total do sinal detetado. Podemifisareque a razao entre o pico central
e a componente de fundo obtida a partir da teoria € igual aldr, vailito préximo do verificado
experimentalmentey 0.94.

O sinal gerado ao longo da direc@é dado por:

(160) N7/ 21alala(Kyg)? / doy
[(

I

’ ah®eZ W — Wap)? + Y]
' _(Zm_—ag—wll)Z} _ [5—4coqwz + w)T] 2 36
{eXp[ 4a? [(ws+w4—wac)2+yac]2} ' (2:39)

Este resultado apresenta as mesmas caracteristicas do pata a direcag do nivel 18S:
auséncia das oscilacdes "Opticas”, permanecendo apenasilagd@s quanticas e uma compo-
nente de fundo. A diferenca, entre a intensidade do sinal@®Ma direcaqy para os niveis 16D
e 18S, é dada pelas constantes de acoplamento efetivo qeledeega parte radial dos estados
envolvidos nas transi¢des de dipolo elétrico.

Ao compararmos os resultados da equacao (2.36) com os gu@jim (d) da figura 2.5, ve-
mos que o modelo tedrico, apesar de simples, consegueaxafigrincipais caracteristicas dos
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resultados experimentais. N&o teremos mais as oscilacptsd®', na frequénciey , mas as 0s-
cilagdes quanticas, enuf, estardo sempre presentes. Dessa forma, vemos como a lagagu
das polariza¢des dos pulsos que incidem sobre o sistem#&atpode levar a aniquilacéo de ca-
minhos quanticos. Em particular, numa transicédo de damm&vtimos que os caminhos quanticos
gue interferem para originar as oscilacdées@nsao os caminhosAe B, AeC,DeB,eDeC,
esquematizados nas figuras 2.8 e 2.9. Quando os pulsosdasdéan polariza¢gdes perpendicu-
lares, os caminhos B e C deixam de existir e assim ndo é pbhaier interferéncia entre dois
caminhos quanticos que levam as oscilacéeswemEntretanto, os caminhos A e D continuam
existindo e como a interferéncia entre eles leva a oscilagé@u, , ela esta presente no sinal da
MQO. O trabalho descrito nesse capitulo foi publicado nfes&acias [77, 85].



CAPiTULO 3

Controle Coerente na Absorcéo de Dois Fotons

3.1 Introducao

Neste capitulo, investigamos a transicdo de dois fétone estniveis 5S e 7S em vapor de
rubidio, combinando as técnicas de manipulagéo da fasendpacaletromagnético e de controle
temporal coerente. A transicao de dois fétons é realizadpysos, provenientes do mesmo laser,
gue podem ser atrasados temporalmente, sendo que em une delexiuzida uma fase externa
atraveés da utilizacdo de um sintetizador de Fourier.

I,1 pm
760 nm 6P, .

760 nm 420 nm

5S

Figura 3.1 Diagrama com os niveis de energia do rubidio relevantes para o estudongaulacgio da
fase em conjunto com o atraso temporal em uma transicdo de dois fototdm ilticados também os
comprimentos de onda do laser que faz a transigéo de dois fétons e éadkrmria observada.

Diferente do experimento anterior, onde detectamos o fgxado pela coeréncia induzida no
processo de MQO, neste experimento, a fluorescéncia gepadtralo decaimento do nivel 6f3
para o 5S é observada. Essa fluorescéncia, em 420 nm, é unuardeedia da populagdo do nivel
mais excitado 7S. Os niveis de interesse para o experimetdmapresentados, esquematicamente,
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na figura 3.1. Em particular, estudamos o comportamenta flastescéncia em fungéo do atraso
entre os pulsos;, que excitam a transi¢cao de dois fotons e em funcdo da fasmexdadicionada
em um desses pulsos.

O experimento consiste em utilizar dois pulsos, tempomalenatrasados, para excitar uma
transicdo de dois fétons. Para obtermos os pulsos quedetaraom o sistema atdmico, sepa-
ramos um feixe proveniente de um laser de Ti:safira em dois. dognfeixes passa através de
uma linha de atraso, enquanto o outro se propaga através dispmsitivo experimental, denomi-
nado sintetizador de Fourier, que introduz uma fase extrpate das componentes espectrais do
mesmo.

Iremos comegar o capitulo com a descrigéo do funcionamergmtktizador de Fourier. Nesta
primeira se¢cdo, vamos apresentar a montagem do sinteteadéscrever, matematicamente, a fase
externa que esse dispositivo introduz no campo eletrontizgrgtie se propaga através do mesmo.

Na sec¢ao 3.2, apresentaremos o0 aparato e os resultadosnexpars obtidos. Nossos resulta-
dos mostram oscilagbes quanticas, oscilacdes no dobregizéincia do laser que excita a transi¢cao
de dois fétons, @, para valores do atraso temporal entre 0s pulsos nos quadal®os observar
oscilacdes "Opticas”, oscilacbes em. Esse fato evidencia, experimentalmente, que alguns ca-
minhos quanticos acessiveis ao sistema, em uma transigmsiftons, podem ser aniquilados
utilizando-se uma combinacéo das técnicas de manipulacfasd do campo eletromagnético, e
do controle temporal coerente. Em particular os caminhéstipos destruidos sdo os que levam
a criacao das oscilacdes "Opticas".

Em seguida, utilizaremos o formalismo das amplitudes déaghitidade em conjunto com
uma expansao perturbativa de segunda ordem no campo @lédnia descrever, teoricamente, a
transicdo de dois fétons do nivel fundamental para o nivataso. Com a apresentacao desses
resultados, mostraremos como a introducéo da fase externanedos pulsos, em conjunto com
o0 atraso temporal, pode levar a aniquilagédo de alguns casigphidnticos acessiveis ao sistema e
assim confirmar, teoricamente, os resultados experinged$asecao anterior. Vale salientar que
a fase externa, presente em um dos pulsos que excitam g&w@uas dois fotons, € proveniente
da propagacédo do mesmo através de um meio material. Comesfoina sec¢édo 1.6 do capitulo
anterior, ao propagarmos um campo elétrico através de umdisgiersivo, podemos alterar a fase
do mesmo.

3.2 Sintetizador de Fourier
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O sintetizador de Fourier é um dispositivo utilizado parddana amplitude e/ou fase do
campo eletromagnético de um pulso. Ele é constituido de ump@ssor de pulsos formado por
um par de grades de difracdo e duas lentes dispostas em unorae&noptico, formando assim
um telescépio de magnificacdo um [43]. No plano de Fourieraopressor é colocada uma
mascara de amplitude e/ou fase. Seu nhome advém do fato dempaifacacdo implementada no
pulso por tal dispositivo € realizada no dominio espectral.

O objeto mais utilizado para a manipulacédo da amplitude/@® modulador espacial de luz,
SLM (do inglés, "Spatial Light Modulator"). Em geral,RLM consiste de uma placa de cristal
liquido, com diversos pixels, sendo que a tenséo aplicadala um deles € controlada por com-
putador. Variando-se a tensdo, podemos alterar as grafiigizas que governam a propagacao da
luz em meios materiais (e. g., indice de refracdo) de cadaasnpidels individualmente e assim
moldar, dentro da resolugéo dos pixels presenteSlid a amplitude e/ou fase do campo que se
propaga neste dispositivo.

Entretanto, o alto custo d8LM faz com que se busquem outras alternativas. As opgdes mais
utilizadas sé@o fendas ou meios materiais, colocados n@ mlar-ourier do compressor. Essas
alternativas sdo mais viaveis qu&hbM porém limitam a forma das funcdes que podem ser apli-
cadas a amplitude/fase do campo elétrico, devido a difidelde se criar em fendas ou meios
materiais que moldem a amplitude/fase com o formato de ung@tuarbitraria.

Na figura 3.2 mostramos, esquematicamente, o0 compressolsbs pe par de grades, utilizado
neste estudo. As grades do compressor possuem 1200 limhaséas lentes tém foco igual a 10
cm. llustramos o plano de Fourier, o plano equidistanteeeagduas lentes, e os eixosy, sendo
0 eixo Z, o eixo de propagacdo do pulso através do compressor. Umgaridagais utilidades
do compressor de par de grades € compensar dispersdes cidaadode grupo do pulso, o que
significa compensar o seu "chirp". Para que isso acontecaadeggdevem estar separadas por
uma distancia quatro vezes maior que sua distancia fodeddurwindo um "chirp" positivo no
pulso. Para se introduzir um "chirp” negativo, as gradesrdeasar separadas por uma distancia
menor que quatro vezes o seu foco.

Em nosso estudo, o compressor € utilizado apenas paragdispsrcomponentes de frequiéncia
do pulso que se propaga através do mesmo, ou seja, hdo gsergraduzir nenhum "chirp" no
pulso, seja positivo ou negativo. Para que isso aconte@adss de difragcdo devem estar sep-
aradas por uma distancia igual a quatro vezes o foco das leraalistancia entre cada uma das
grades e a lente mais proxima deve ser igual a distancia, fooalo ilustra a figura 3.2. Esta
dispersao nas frequéncias do pulso é importante, pois &pissivel introduzir uma fase extra
em algumas das suas componentes espectrais, enquantdrgigecomponentes ndo recebem essa
fase adicional.
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Figura 3.2 Compressor de pulsos de par de grades na configuracdo em que iécoduz nenhum
"chirp" adicional ao pulso que se propaga pelo mesmo.

Para entendermos o funcionamento completo do compressugsvanalisar separadamente
cada um dos seus elementos. Quando um pulso de laser atingeeaggrade, ele se dispersa,
sendo cada uma das suas componentes de frequiéncia dgrptadauma direcéo distinta, obede-
cendo a equacao da grade [86]:

a(serfy —serg) =mi | (3.1)

onde a é o parametro de difracdo da grade, igual a 1/1200 mnossm rcasof; e 6y SA0 0S
angulos de incidéncia e de difracdo, respectivamente, e mésima ordem de difracdo. A
ordem de difragdo que é utilizada no compressor é a primedeng de forma que podemos fazer
sempre m = 1, na equacao (3.1).

Quando os raios difratados atingem a primeira lente, eles@@nados e se propagam sepa-
rados espacialmente até atingirem a segunda lente. Deeskasseparacao espacial entre 0s raios
difratados, que estdo associados a diferentes comporesgestrais, é possivel introduzir fases
extras diferentes nas componentes espectrais do pulsoé tsalizado através da utilizacdo de
uma lamina de vidro, que possui um filme fino depositado ene plersua superficie. Essa lamina
€ colocada em uma posicao equidistante das duas lentes, grtamondenominado de plano de
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Fourier. Apds a passagem pela lamina, o pulso, dividido eins/éaios de comprimentos de onda
diferentes e ja com a fase extra, atinge a segunda lenteleébssdocaliza os diversos raios na se-
gunda grade de difracdo que reune espacialmente todas psmemes de freqiiéncia, revertendo
assim o trabalho realizado pela primeira grade.

Em nosso estudo, utilizamos uma funcao de fase simplesg¢adudegrau, a qual é introduzida
no plano de Fourier do compressor. Esta funcéo foi escotted@lo a dois fatores principais. O
primeiro deles é sua facil implementacéo experimental, z@@cessidade de se utilizar BaM
para isso. O segundo fator € que tal fungéo € de simples ngeteledrica. Além desses fatores,
tal funcéo de fase ja havia sido testada antes em trabaltersoses, demonstrando sua eficacia na
manipulacdo dos caminhos quanticos acessiveis ao sisd&med].

Espectro do Laser
— Fase Idealizada

()

Q
FreqUéncia

Figura 3.3 Fase extra introduzida no sintetizador de Fourier, no formato de umacfulegiau (preto) e
espectro do pulso (cinza).

Como parametros experimentais para a manipulacédo da faséstg pom a funcdo degrau,
utilizamos a frequénciagwy, a partir da qual introduzimos o degrau da fungcao de fase extr
a amplitude da funcéo degrap, que determina o valor da fase extra adicionada a uma parte
das componentes espectrais do pulso. A figura 3.3 ilustragifude fase extra introduzida no
sintetizador de Fourier, em relacdo ao espectro do pulsasao tie Ti:safira.
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3.3 Resultados Experimentais

Nesta secado, apresentaremos o0s resultados experimestdssdazendo uso combinado das
técnicas de manipulacao da fase do pulso com o controle tahqmerente. Mostramos, experi-
mentalmente, que com a escolha de uma determinada amgduale funcao degrau, que é a fase
extra introduzida em um dos pulsos do experimento, € pdssieentrar um atrasa,, entre 0s
pulsos que excitam a transicdo 587S do rubidio, em que caminhos quanticos da transi¢éo de
dois fétons séo eliminados.

Os pulsos utilizados neste experimento sédo gerados porsgmda Ti:safira, com as seguintes
caracteristicas: comprimento de onda cenfiak= 760 nm; largura de banda espectfal, = 6,5
nm; poténcia média de 570 mW na saida do laser e taxa de @pda@2 MHz.

Na figura 3.4, temos um esquema do aparato experimental.i©etk@s, cujo atraso relativo é
controlado, séo definidos por um divisor de feixes colocado bp0s a saida do laser de Ti:safira.
Um dos feixes passa através de uma linha de atraso, ondeeadguatraso temporal em relacao
ao segundo feixe, enquanto que esse ultimo se propagasatawntetizador de Fourier, a fim
de receber uma fase externa. Vamos chamar de pulso 1 o putsagante ao feixe que recebe
0 atraso temporal e pulso 2, o pulso que faz parte do feixe epebe a fase externa. O atraso
temporal é controlado por um motor de passo de resolucap®,1lo qual é comandado pelo
computador através do dispositikewport Motion Controller MM25000 percurso éptico dos
dois pulsos é arranjado de tal forma que quando o motor de ga$s na origem, os pulsos 1 e
2 percorrem a mesma distancia. Assim, a0 movermos o0 motoask®mpara frente ou para tras,
estamos adiantando ou atrasando o pulso 1 em relacdo a®2puspectivamente. O pulso 2, ao
se propagar atraveés do sintetizador de Fourier, recebeasaaflicional ao atravessar a lamina de
vidro, sobre a qual € depositado um filme fino.

Apods passarem pela linha de atraso e pelo sintetizador deFams pulsos 1 e 2 sao superpos-
tos em um segundo divisor de feixe. Os pulsos podem entaa slegaicaminhos distintos, sendo
a escolha de um ou outro feita pela inclusédo ou retirada delespemovivel que se encontra pre-
sente no aparato experimental. Quando o espelho remosgiggbesente no aparato experimental
0s pulsos 1 e 2 séo direcionados a um cristal gerador de sedanchdnico, que é utilizado por
nos para localizar o zero da linha de atraso, uma vez que quangulsos 1 e 2 se superpdem
temporalmente, o sinal de segundo harménico é maximizad@nd® o espelho removivel ndo
esta presente na montagem, os feixes sao focalizados rioriieuma célula de rubidio, por uma
lente de 20 cm de foco. A célula de rubidio se localiza dendrard forno, o qual foi aquecido
até uma temperatura de aproximadamenté@3que corresponde a uma densidade de 3,4% 10
cm~L. O forno é o mesmo que utilizamos no experimento do capitulo 2
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Figura 3.4 Montagem experimental utilizada para os experimentos de correlacé&maranlinear e de
detecdo da fluorescéncia. Os nimeros 1 e 2 indicam os pulsos preseetgserimento, sendo o pulso 1
0 que recebe o atraso temporal e o pulso 2 0 que recebe a fase extesegyropagar pelo sintetizador de
Fourier. Legenda: DF - Divisor de Feixes; SF - Sintetizador de Fqou#er Linha de Atraso; RD - Roda
Dentada ("chopper"); ER - Espelho Removivel; AF - Alto-Falante; PMdtefultiplicadora.
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Antes da superposicao espacial dos feixes, fazemos commtaesgassem por uma roda den-
tada €hoppelj, para que os pulsos 1 e 2 recebam uma freqiiéncia de moduldgiaada para
sincronizar os dispositivos de detecdo. Essa freqiéndea per a mesma para os dois pulsos ou
distinta, dependendo de que tipo de medida estamos irdeieesem realizar. ©hopperque uti-
lizamos é formado por duas circunferéncias concéntricasnptgpdulam com freqiéncias distintas
os feixes que passam através de cada uma delas. Quandomuiiiza mesma frequéncia, estamos
interessados em medir o sinal da absorcao de dois fotorependentemente de qual pulso esses
fotons sejam provenientes. Quando a freqiéncia de detediferénte para cada um dos pulsos,
realizamos a detecdo na soma dessas frequéncias, de fomalisaraapenas o sinal que depende
da absorcdo de um foton de cada pulso.

Como vimos no capitulo 2, a absor¢éo de dois fotons pode amyrde quatro formas dife-
rentes: o sistema atémico absorve dois fétons do pulso 19isdf@ons do pulso 2, ou ainda, um
foton de cada pulso, podendo ser o primeiro féton do pulso 4egondo féton do pulso 2 e vice-
versa. As interferéncias quanticas e "Opticas" surgem dd@néncia entre esses quatro caminhos
guanticos. A interferéncia quantica se deve a interfeeéecire os caminhos que absorvem 2 f6-
tons de um mesmo pulso, caminhos A e D na figura 2.8. Ja aseiréincias "6pticas" sao devidas
as interferéncias entre caminhos que absorvem dois fé®uoendmesmo pulso e caminhos que
absorvem um féton de cada pulso, ou seja, interferéncias estcaminhos Ae B, Ae C, B e D,

e C e D da figura 2.8. A idéia central do experimento desseuwapitutilizar a manipulacéo de
fase, em um dos feixes, para evitar que os caminhos quaBtied3 se formem e assim prevenir a

formacdo das interferéncias "6pticas".

O primeiro sinal investigado foi o sinal devido a contrildiecde um féton de cada pulso
atrasado temporalmente. Para isso, cada um dos feixes dadodror umchoppercom fre-
guéncias distintas e o sinal € detetadd_nok-In na soma dessas frequéncias. Os resultados para
a fluorescéncia parcial, i. e., o sinal de fluorescéncia qdeweapenas a absorcéo de um féton de
cada pulso, estao apresentados na figura 3.5. Nesta figunplitude do degrau de fase utilizado
foi 2,9 e as diversas curvas se referem a diferentes valores d@posigqual o degrau de fase é
adicionado como fase extra as componentes espectraissin pul

e
Aw
ondewy € a frequéncia de referéncia para a qual todas as compomknfesgiéncia do pulso

menores quey recebem a fase extray. é a frequéncia central do laser de fentosegurfi@ € a
largura espectral total a meia altura do maximo do pulsonte$egundo.

3 (3.2)

A variacdo da frequéncia de referénaigfoi feita através da variacao da posicéo x da lamina
de vidro que se localiza no plano focal entre as duas lentesanstituem o sintetizador de Fourier.
A calibracédo utilizada entre a coordenada x e a frequénaiefdegncia foi a mesma que a utilizada
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Figura 3.5 Fluorescéncia parcial em funcao depara diferentes posi¢cdes normalizadas da fase externa.

na referéncia [87].

Na figura 3.5, mostramos que, ao variarmos a posdga® partir da qual as componentes es-
pectrais do pulso recebem uma fase extra da,Z9Possivel cancelar os dois caminhos quéanticos
B e C, que se devem a absorcdo de um féton de cada pulso. Devibmeslamento de parte
dos caminhos quanticos que contribuem para o sinal da a@wsdecdois fétons, chamamos a fluo-
rescéncia observada de fluorescéncia parcial. O valor dauelg fase adicionado em parte das
componentes espectrais do pulso, igual arh8sta primeira parte dos experimentos, € obtido
através de um ajuste da teoria aos resultados experimeaqiaisera descrito em detalhes na pro-
xima sec¢ao. Partimos de uma situagdo em que nenhuma congeseprctral recebe a fase extra,
0y = 2, até a situagdo em gque exatamente metade das comporspeesas recebem o degrau de
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fase extrad, = 0, que corresponde@y = @ .

v

OFTm
o7

v
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Figura 3.6 Representacdo esquematica da distribuicdo de faser pafa quando um dos pulsos possui
uma amplitude do degrau de fase iguat @ o outro ndo possui fase extra (parte superior) e a distribuicdo
espectral do produto desses dois pulsos (parte inferior).

O efeito de anulamento da transicao de dois fétons pode s&rdddo com o auxilio da figura
3.6. Estamos analisando uma transicdo de dois fétons emngui®si pulsos recebe uma fase de
1T, N0 NOSSO caso 27D em exatamente metade de suas componentes espectrais. @omegial
do produto desses dois pulsos que determina a populacavedonaiis excitado, basta que metade
das componentes espectrais deste produto tenha uma ddeterfase der em relacdo a outra
metade. Na situacdo descrita pela figura 3.6, hA um minimomalacdo do nivel mais excitado.
Este minimo, porém, depende do valor do atraso, pois estgétarae manifesta como uma fase
no campo elétrico. A influéncia do atraso temporal e da aog@itio degrau de fase na populagéo
do nivel mais excitado ficara clara na analise tedrica daos&da

A principal caracteristica dos resultados apresentaddigma 3.5 € a comprovagao experi-
mental de que os caminhos quanticos B e C, da figura 2.8, podeanidados com a combinacgao
adequada da fase extra e do atraso entre os pulsos. Dessaderra ser possivel prevenir a for-
macédo das oscilacbes "Opticas”, uma vez que uma parte doshmentjpanticos que interferem
para originar essas oscilagdes nao existem.

Para demonstrar que o conjunto de técnicas de manipuladasel@intamente com o atraso
entre os pulsos pode ser utilizada, de forma eficiente, jpaw@etar determinados caminhos quanti-
cos acessiveis ao sistema, fizemos medidas da fluoresa@atdos atomos. Nesse caso os feixes
1 e 2 possuem a mesma frequiéncia de modulac@bagper O resultado obtido para a variacao
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Figura 3.7 Variacao da fluorescéncia total em funcéo do atraso temporal entnésusp (a) Varredura
rapida ent. Varreduras de alta precisdo paratby -190 fs e (c)r ~ -40 fs.

da fluorescéncia total em funcdo do atraso temporal entrellee1, para uma fase extra cuja
amplitude do degrau é de 3712 §, = 0, € apresentada na figura 3.7. No quadro (a), mostramos
uma varredura rapida do atraso. Para esse valor da fase &ssaimetria em um dos pulsos é
compensada pelo atraso entre os pulsos quando40 fs. Nesse valor do atraso temporal, a
intensidade da fluorescéncia total apresenta um minimoyatores comparaveis aos da fluores-
céncia para > 500 fs, quando os pulsos estéo totalmente separados témenta. Por outro
lado, parar ~ -190 fs et ~ 140 fs, quando a superposi¢do temporal dos pulsos é menoraque
origem dos atrasos, a intensidade da fluorescéncia apggaémimos locais.

Nos quadros (b) e (c) da figura 3.7, temos os resultados dedvaias rapidas em, para
dois valores diferentes deste atraso. £Em -190 fs, quadro (b), observamos interferéncias "6pti-
cas" com um periodo igual a 2,6 fs, que corresponde a fregliéewtral do laser de Ti:safiray .
Esse resultado indica que os quatro caminhos quanticogmsdzados na figura 2.8 estao pre-
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sentes, i. e., para esse valor do atraso temporal, os de@spaihda se sobrepdem temporalmente
e a contribuicdo das interferéncias "6pticas" para a irdedsi da fluorescéncia ainda é maior que
a contribuicéo das interferéncias quanticas, apesar dest@onos na origem do atraso temporal,

= 0. No quadro (c), temos um padrdo com uma frequéncia deag&oilque corresponde ao dobro
da frequéncia central do laserp2 indicando a presenca das interferéncias quanticas. A-obse
vacao deste tipo de interferéncia, mesmo para valores asoaemporal em que os dois pulsos se
sobrepdem, € uma demonstracdo clara que os caminhos gsaniE envolvem a absorcdo de um
foton de cada pulso foram destruidos.

3.4 Modelo Tedrico para a Transicao de Dois Fétons

Nesta sec¢do, discutiremos a excitagdo de um atomo de t&s rim cascata pelo campo de
um par de pulsos do laser. O sistema atémico de interesseslerpe capitulo ndo apresenta uma
transicdo sequencial, porém pode ser tratada como um cesmlaa da teoria mais geral para
o0 sistema de trés niveis. Além disso, o sistema de niveida$btuno capitulo 4 consiste de um
atomo de trés niveis em cascata, de modo que a teoria degdavatjui serd utilizada também
no préximo capitulo. Vamos obter expressdes para o prohlgifiimndo teoria de perturbacéo de
segunda ordem nos campos presentes no sistema. Postetmrirenos relaxar a condigdo de um
sistema atbmico em cascata, para uma absorgéo de dois $étarressonancia intermediaria e em
seguida essas expressdes serdo empregadas na integodeo@ssos resultados experimentais.

Na figura 3.8, apresentamos, esquematicamente, os nidigigcas, as frequéncias das tran-
sicdes e as frequéncias do laser, envolvidos na absorcaoisléotbns sem ressonancia inter-
mediaria. Os estado$), |2) e |3) utilizados no modelo tedrico, correspondem aos niveis B®, 5
7S do rubidio, respectivamente.

O hamiltoniano do sistema é a soma do hamiltoniano do atome, ko, com o potencial
dependente do tempo que descreve a interacdo do atomo compo,84(t), sendo dado por:
H =Ho+V(t). O hamiltoniano do atomo livre é:

Ho = Rwi2[2) (2] + hens[3) (3] , (3.3)

ondew,» e w3 sdo as freqiéncias que correspondem as energias dasdesbic— |2) e |1) —
|3), respectivamente. Na aproximacao de dipolo elétrico gaagéio entre o &tomo e o campo pode
ser escrita como:

V(t) = —H12E" () [1) (2] — posE* (1) [2) (3 + h.c., (3.4)
ondep, e Ur3 S840 0s momentos de dipolo elétrico da primeira e segundsi¢ess, respectiva-
mente, E(t) € o campo elétrico do laser e h. c. representa o0 hermitanjugado.
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Figura 3.8 Estados atbmicos envolvidos na transicao de dois fétons sem ressantarai@diaria, também
apresentamos, esquematicamente, as freqiiéncias das transi¢coes & dlvécasers.

Se|¥(t)) representar o estado do sistema em um instante de tegqopdguer, na representacao
de Schrodinger, entdo esse estado na representacao deaotérdado por:

W), = €PN |W(t)) = ci(t) [ 1) +ca(t) [2) + ca(t) [3) | (3.5)

onde ¢(t) sdo os coeficientes da expansédo da fungcéo de onda doaiagtémico em termos dos
estados atdmicos acessiveis e descrevem a evolucéo tédgsses estados atdmicos.

Vamos considerar que o atomo esta inicialmente no estadarfuental, logo:

W(0)), = [¥(0)) = [1) . (3.6)

A dinamica deW(t)), é determinada pelo operador evolugéo temporal, que naseieg&o
de interacédo [88] € dada por:

A

Oi(t) = 1— lﬁ /0 i ()0 ()t

. . 2 !
Ui(t) =1+ (‘ lﬁ) /otdt’Vu (t) + (_ lﬁ) /otdt’ /ot NI+, (BT)

onde:

Vi (t) = Hot/Mg (1)gHot/i (3.8)

€ o potencial de interacdo na representacao de interacéo.
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A grandeza investigada nos experimentos da secao anterftu@escéncia associada ao nivel
mais excitado, a qual esta diretamente ligada a populacie tével. Devemos, portanto, calcular
o coeficiente que multiplica esse vetor de estado na exp&B<g0

c3(t) = (W(t)), = (3]Ui (1) |W(0)), = (Ui (t)[1) - (3.9)

Vamos considerar que o campo elétrico atuando no sistemdcat@ fraco o bastante para
gue possamos aproximag(t) pelo termo de mais baixa ordem em sua expanséo de pdé&iwia
campo. Substituindo as expressoes pfe(lta eU, (t) na equacdo (3.9) para(t) e retendo apenas
o termo de mais baixa ordem, obtemos:

t t/ H ! H "
Calt) = —“1;’;23 /0 dt /0 e E(t')dt E(t"), (3.10)

ondewps = w3 — wyo € a frequéncia da transicdo entre os estazlos- |3).

Como vimos na secao 3.3, a manipulagdo dos campos elétriedatguragem com o sistema
atdbmico € realizada modificando-se as componentes espaltsamesmos. Para que a descricdo
tedrica seja realizada no dominio das frequéncias, devatiiaar as equacdes (1.15) para obter-
mos as transformadas de Fourier dos campos da equacéa (a3 a realizacdo das transfor-
madas de Fourier e considerando o estado estacionarioghtbquamos o limite £ o, podemos
escrever o coeficientg() como [87]:

w)E(w13— w)
W2 — W

_ Hi2H23
i2rh?

onde o simbolaJ representa o valor principal de Cauchy.

C3(t — ) = dw| , (3.11)

i”E(ale)E((A)zs)+D/o; E(

Vamos agora analisar o caso em que nao ha ressonancia idi@raeNesta situacao, a fre-
guénciawr» ndo pertence ao espectro do pulso. Assim o primeiro termaudacéo (3.11) ndo
existe e também nédo ha singularidades no denominador dad®¢germo, poigv hdo assume o
valor wy2. Desta forma podemos reescrever a equagao (3.11) como:

Ca(t — o) = lﬁle/oo E(w)E(wsz— w)dw, (3.12)

—00

onde;:

_ H3nHn1

€ a constante de acoplamento efetiva da transicéo de domsf@omo a descrita na equacao (2.11).

7 (3.13)
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O campo total que incide sobre o sistema € a soma dos campisosléos pulsos 1 e 2, que
recebem uma fase externa seja devido a propagacéao atravdsadmha de atraso, seja devido a
propagacao pelo sintetizador de Fourier, respectivamBoemos, entéo, escrever o campo total
como:

E(w) =E1(w) +Ez(w), (3.14)
onde:
Ei(w) = £(w)e®", (3.15)
e:
Ex(w) = £(w)e?@) (3.16)

Estamos considerando que as amplituglgs) dos dois campos séo iguais. A envoltoria dos
campos é dada por uma gaussiana e a fase @ivatem a forma de uma fungéo erro. A funcao
erro consiste de uma funcédo degrau, como a apresentadadma3sg"suavizada”. Na figura 3.9
apresentamos, esquematicamente, a funcéo erro que rgpradase externa adicionada pelo SF
e 0 espectro do pulso.

Podemos, entéo, escrever a envoltdria dos campos e a fasgaegdmo:

£(w) = eoexp[—ZIn(Z) <%> 2] : (3.17)
e:
o(w) = FE (“’;‘”") (n _Zt)wd , (3.18)

ondewy representa o parametro que determina quais componentasraspdo pulso serdo afe-
tadas pela fase e esta associado a posicdo x da lamina denviglmindice de refracdo do filme
fino depositado sobre a lamina, d € a espessura deste filme &reoyelocidade da luz no vacuo e
FE indica a funcgéo erro, definida como:

FE(X _1——/ y*dy, (3.19)

ondeo € o parametro que indica o quao abrupta € a mudanca de depresdante na funcéo erro.
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Figura 3.9 Fase externa (em preto) introduzida experimentalmente ao longo do espeqitdso (em
cinza). O pardmetra determina o quao abrupta € a descida da funcdo erro usada como madeto pa
funcdo de fase introduzida no pulso através de sua propagacaddelo S

Ao substiuirmos o campo total na expresséo (3.12) para cedk ¢, verificamos a presenca
de quatro termos diferentes, devido ao produtk @e)E (w3 — w). Esses termos estéo associados
aos diferentes caminhos quanticos possiveis em uma t#argsgdois fétons com pulsos atrasados
temporalmente. Temos entao:

Ca(T) = &X3TFy + €992TF o(T) + €%y (T) + Fag, (3.20)

onde as fungdesi, F12(1), F21(T) e B2, se referem aos caminhos quanticos A, B, C e D, da figura
2.8, respectivamente. Essas func¢des sao definidas de foranmealentamente no tempo, quando
comparadas com as oscilagdes interferométricas:
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= —7;#223/_0;8(0))8(0)13—0))(10), (3.21a)

Fio(T) = — 7;;‘%223 /_0:0 £(w)e (o3 — w)e @@ TdPB3=@) gy (3.21b)
Fou(T) = — 7;#223 /_0; g(w)e(wyz— w)e (@~ @2)Tde(@) gy (3.21c)
Foz = —Iigz—nl;_z; /_0:0 £(w)e (w3 — w)elPl@+el@-w)lge, (3.21d)

As funcdes k1 e Fyo, correspodem a caminhos quanticos referentes a absorgkusdétons
do mesmo pulso e ndo dependem, portanto, do atraso entreJéles fungbesik(1) e (1)
dependem do atraso e tendem a zero para valoresdggantes da origem. Isto se deve ao fato
da transicdo em estudo ndo apresentar ressonancia iniénaexr assim, necessitar de que 0s
dois fétons se sobreponham temporalmente, para que teshametransicdo de dois fétons em
gue cada pulso contribue com a absorcado de um féton. Na figl@aaPpresentamos o modulo
guadrado da funcao.p{(1), onde podemos observar as caracteristicas mencionadas.

A populacdo de um nivel atbmico é dada pelo quadrado do médudonplitude de probabili-
dade de o sistema se encontrar nesse nivel, matematicamente

P33(T) = |ca(T)|? = €13 Fy + €912 Fyy(T) + €% Fypy (1) + Fzz\z : (3.22)

Através de uma mudanca de variaveis € possivel escreMe) Em funcéo de £(1), de modo
gue podemos reescrever a equacao (3.22) como:
p33(T) = | 9Ty + 269027 Fyo(T) + Fop (3.23)

logo:

p33(T) = |Fuaf” + [Faol® + 4 |Fra(1) [+
F11F35€ 197 + FijFope 4"+
2F 1 1F15(T) €927 4 2F} Fio(T)e 9287 4

2F15(T) P 12T 4 2P o(T)e @2t (3.24)
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Figura 3.10 Modulo quadrado da func@o 1) para a situagdo em que ndo ha fase extra introduzida no
sintetizador de Fourier.

E importante notar as semelhancas do resultado expressguaad® (3.24) e o fator A da
equacao (2.23). Em ambos os resultados, temos oscilacdesgi@ncia da transicdo de dois
fotons, w3 e ws + wy Nnas equacoes (3.24) e (2.23), respectivamente, e osdlagdaproximada-
mente metade dessa frequénaig e wy3 na equacao (3.24), @ + wy)/2 na equacao (2.23).
Note também que as oscilacdes na metade da freqiéncia dedimade dois fétons sdo maiores
que a oscilacdo nessa frequéncia pelo mesmo fator, iguahtaoquAlém disso, o fato das os-
cilacbes nas freqUéncias de ressonancia por um féton pesssempre a funcao51) como
fator multiplicativo faz com que esse tipo de oscilagéo sstaxquando os pulsos temporalmente
atrasados se sobrepdem, assim como no resultado do cdhitrigquanto que, em ambos os re-
sultados, as oscilac6es na frequéncia da transicdo dedorsfexistem para qualquer valor de
T. Isso pode ser visto na equacao (3.24), pois as fungges i, independem do atraso entre os
pulsos.

Na figura 3.11, reproduzimos, teoricamente, o resultaderexgntal da figura 3.7. Os para-
metros utilizados forand, = 1/16 e a amplitude do degrau de fase de &,1& escolha destes
parametros se baseou no fato de conseguirmos fazer com queresfiéncia total fosse a um
minimo, com valores iguais aos obtidos quando o atraso espalsos é muito maior que a super-
posicdo temporal dos mesmos, quamdo-40 fs, reproduzindo assim o resultado experimental. E
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importante notar que um valor dg = 1/16 equivale a uma diferenca de apenas 0,008 rad/fs entre
awy e w_, de forma que ndo tinhamos controle experimental sobre anwcéo tdo pequena da
frequéncia a partir da qual o degrau de fase é adicionada. &Parredura na escala de ps, apre-
sentada na figura 3.11a, tomamos a média sobre um periodo dptequacao (3.24), de forma a
podermos compara-la com a medida experimental. A média sobrperiodo optico € obtida, a
partir da equacéo (3.24), através da seguinte integral:

}
(oo T)op = 7 [ Paslt+ 1)t (3.25)

Cada uma das func¢des F’s foi definida de forma a variar lentencem o atraso temporal entre
os pulsos, de tal forma que em um periodo 6ptico esta varmgd®ser considerada nula. Podemos
entao retirar essas funcdes da integracéo restando ap&ais de constantes e funcdes senos e
CO-Senos, que se anulam ao efetuarmos a média sobre umap@piozb. Logo, restam apenas 0s
trés primeiros termos da equacéo (3.24), que contribueen@egsultado do quadro (a) da figura
3.11.

Nos quadros (b) e (c), da figura 3.11, mostramos varredurasresolugao interferométrica,
para um intervalo dAt = 11 fs, em torno de -190 fs e -40 fs, respectivamente. Nest® ozo
€ necessaria a realizacdo da média sobre o periodo Opticuded® (3.24). Obtemos entdo uma
reproducéo dos quadros (b) e (c) da figura 3.7, em que obsesvasroscilacdes em e 2w .

Como vimos na figura 3.7, a medida experimental indica quenoctetF;»(7)|? vai a zero,
parat = -40 fs. Ao realizarmos uma medida com precisdo interfetncag em torno deste valor
do atraso, em que os dois feixes possuem e mesma frequénciadigacdo, todos os termos
da equacéo (3.24) estarédo presentes, exceto os termos sguepoa funcéox(1) como fator
multiplicativo. Isso indica que os termos que oscilam nagiiénciasu; » e wy3 serdo iguais a zero,
e portanto conseguimos anular os fatores que caracterigameaferéncias "opticas”. Também é
importante notar que os termos que caracterizam as irdadi@s quanticas, termos que oscilam
na frequénciav; 3, permanecem inalterados devido a manipulacao da fase twspu

Na figura 3.12, apresentamos o resultado tedrico pia ()| quando utilizamos os mesmos
valores dos parametros que os empregados na obtencao daJifjir Podemos notar que para
T = -40 fs 0 valor de (1) € praticamente nulo e assim os termos que foram multipEadr
essa fungdo sdo muito menores que os demais termos presar gsacao (3.24). Dessa forma,
verificamos teoricamente que a introducéo da fase extevaaale cancelamento dos termos que
caracterizam as oscilacdes "Opticas”, e assim como no casareental, as oscilacdes quanticas
permanecem inalteradas.

Logo, atraves da introducéo de uma fase externa em um dasjus realiza uma transicao de
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Figura 3.11 Gréficos tedricos para a intensidade total da fluorescéncia, (a)aaeduras rapidas em (b)
e (c) para varredudas com precisao interferométrica no atraso, rort®r190 fs e -40 fs, respectivamente.

dois fétons com pulsos atrasados temporalmente, em corjant um atraso especifico, é possivel
anular os caminhos quénticos que interferem levando atag8es em freqiiéncias proximas a
frequiéncia do laser que excita a transicdo de dois fétonssem, no entanto, alterar os caminhos
guanticos que inteferem, levando a oscila¢cées no dobradessgiéncia. Ou seja, ao aplicarmos
um degrau de fase qualquer a metade das componentes denfrieqdé espectro do pulso, €

sempre possivel obter um valor do atraso para o qual as @g@edddpticas" sao destruidas. O
estudo realizado neste capitulo encontra-se na referf@®&ia
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Figura 3.12 Modulo quadrado da fungéa ¥t) parad, = 1/16 e a amplitude do degrau de fase de 8,17






CAPITULO 4

Mistura Parameétrica de Quatro Ondas

4.1 Introducao

Neste capitulo, discutiremos uma série de resultados iexgatais relativos ao controle tem-
poral coerente, observado através de um sinal de Mistueariésrrica de Quatro Ondas (MPQO),
envolvendo uma transi¢do seqiencial em um sistema de quiaéis do atomo de rubidio. Uti-
lizaremos a configuracdo mais simples para o controle teahpoerente, ou seja, um unico par
de pulsos, a mesma utilizada nos capitulos anteriores.n&it@o sequiencial que iremos estudar
€ a 55— 5P5/, — 5D, que pode decair para o nivel fundamental do rubidio @sraa transicéo
5D — 6Pz, — 5S. O sinal observado tem comprimento de onda igual a 420 rerresponde a
transicéo entre os niveis §P — 5S. Também iremos analisar o sinal da fluorescéncia gerdalo pe
populacao do nivel 5D, de modo a comparar suas caractasistien o sinal da MPQO.

5,2 um
776 nm 6P, ,
SP; ), X
780 nm 420 nm
Y 58

Figura 4.1 Diagrama com os niveis de energia do rubidio relevantes para o estude@@ Mestéo indi-
cados também os comprimentos de onda de todas as transi¢cdes atdmicas.

Os campos que excitam o sistema atémico transferem poputega o nivel 5D. O sistema

71
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pode entdo relaxar para o nivel fundamental através da &méspontanea entre os niveis 5D e
6P;/,, € 6B/, € 5S, gerando o sinal de fluorescéncia em 420 nm que correspand dos sinais
analisados no estudo deste capitulo. Em um outro procassodqg o campo associado a transicao
entre os niveis 5D e Gf, se propaga pelo meio, sofre um processo de amplificacaoutetiay
devido a transferéncia de populacdo para o nivel 5D. Essad&pamplificacdo de um sinal de
emissao espontanea é denominada na literatura de Emisgéot&sea Amplificada (ASE, do
inglés"Amplified Spontaneous EmissiQré' iremos utilizar essa nomenclatura no decorrer deste
capitulo.

Na secéo 4.2, discutiremos os resultados experimentagostjuando ndo existe atraso tem-
poral entre o par de pulsos que excita a transicdo sequerki@éia € explicitar as principais
diferencas entre o sinal proveniente da MPQO e o sinal de A8&ff,a introducdo de um fator
complicador que € o atraso temporal entre 0s pares de puisggms mostrar que esses sinais tém
caracteristicas diferentes com relacdo a polarizacapapecéao e intensidade.

Os resultados experimentais, em funcao do atraso temprales pares de pulsos, seréo apre-
sentados na secdo 4.3. Na primeira parte, mostraremos aseéiaizadas quando a variacdo do
atraso temporal acontece com precisdo interferométriea, temos resolucao temporal suficiente
para observar oscilacdes, cujas frequéncias sdo da medema de grandeza da frequéncia do laser
gue excita a transicao sequencial. Estudaremos o compartardessas oscilagbes em fungéo do
atraso temporal e da polarizacao entre os pulsos que exaitaamsicdo seqiencial. Embora a
situacdo experimental discutida aqui seja muito semedremestudo do capitulo 2, veremos que,
a analise para as diferentes polariza¢des, quando conagararh o sinal da fluorescéncia, leva a
uma discussao mais clara sobre as interferéncias quéanticas

A segunda parte dos resultados experimentais da MPQO eraduww;atraso temporal entre
0s pulsos consiste de medidas onde a variacdo temporal atem¢@ entre os pares de pulsos
ocorre na escala de dezenas de fentosegundos, de modo qaipossivel observar as oscilacdes
interferométricas. Nesse conjunto de medidas, iremosraragtie a excitacdo de uma transicao
sequencial possui varias caracteristicas bem distintasaii@céo de uma transi¢cao de dois fotons
direta, como as realizadas nos capitulos anteriores. Ussaslearacteristicas, um batimento que
varia com a densidade da amostra, é esclarecida com o adailieoria de propagacao linear,
discutida na secao 1.5.

Para explicarmos a presenca de outro batimento (em torn@@és? no sinal de MPQO é
necessario levarmos em conta efeitos acumulativos nosist®dmico. Felinto e colaboradores [62]
desenvolveram um tratamento, baseado nas equactes de ogtym sistema atémico de trés
niveis, que leva em conta acumulacdo em todas as populagdeséncias presentes no sistema
atbmico. Apresentamos aqui um tratamento baseado no ismmatde amplitudes de probabi-
lidade que permite chegar as mesmas equacdes. Para isbénmartilizamos um sistema com
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apenas trés niveis e tratamos os campos perturbativam&rtemparacdo desta teoria com 0s
resultados experimentais mostra uma concordancia bastaaavel, apesar das simplificagdes no
modelo tedrico.

Laser de Ti:safira

(Tsunami)
Cubo C
Polarizador ! PREEN !
\'\‘ : i — Lock-In Computador
1
1
\,\ ! l
/6 ! © 1| Osciloscopio
_____ | | _ " Roda Dentada
! i
0, | : f—
o 1’ - _1 - Lente <:> PMT
| @— Vapor de Rb % Monocromador
t Polarizador

Espelho Removivel

Figura 4.2 Aparato experimental. O polarizador apés as linhas de atraso podd@eadmou removido
com o intuito de modificar as polarizagBes dos pulsos que incidem no vapeb.d O mesmo acontece
com o espelho na entrada do monocromador, para coletarmos a emisséjpod@ara frente ou a 90
respectivamente.

O aparato experimental utilizado nos estudos apresengadiomgo deste capitulo € apresen-
tado na figura 4.2. Os pulsos de luz se originam de um laser.skfifa com 82 MHz de taxa de
repeticdo e comprimento de onda centfal,= 778 nm. Eles tém cerca de 100 fs de duragéo e
alguns nanojoules de energia. O laser utilizado no pressitiieo € o mesmo laser do capitulo an-
terior. Os pares de pulsos séo obtidos pela passagem pomimaaé atraso, cujos bracos podem
ter seus comprimentolg, el,, variados. Em cada um dos bragos da linha de atraso existeodaa
dentadachopper que introduz uma frequiéncia de modulacdo no trem de pulsese propaga
através do mesmo. A frequéncia introduzida petopperpode ser a mesma nos dois bracos,
guando estamos interessados em medir o sinal total de abstegdois fotons, ou podemos mo-
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dular cada um dos bragos com frequéncias diferentes, qestamos interessados apenas no sinal
devido a absorcdo de um féton de cada braco da linha de a®ageixes sao entédo superpostos e
atravessam uma célula de rubidio cuja temperatura € vapadaitindo o controle da densidade
atdmica [90]. O feixe de laser € focalizado na entrada dafpor uma lente de 20 cm de distancia
focal, de modo que seu foco se encontra no meio da célula.téraido feixe no foco é de cerca
de 70um. O sinal em 420 nm é coletado na dire¢do para frente; & p@ra tras, em relacéo ao
feixe do laser de Ti:safira. Nos trés casos, o sinal € analigadum espectrdmetro e detectado por
uma fotomultiplicadora. Em seguida, o sinal € enviado paramplificadodock-in, que o remete
entdo para o computador. Os experimentos descritos ngsteloa&onsistem em medir a variacao
dessa intensidade no azul em func&o do atraso entre os @apedsds, que excitam a transicao
sequencial.

A necessidade de variar ambos os bracos da linha de atrasdasduas diferentes escalas
temporais em que ocorrem as variacdes do sinal da MPQO e dadstémcia: a escala dos ba-
timentos interferométricos nas freqiiéncias Opticas derss, e a escala em que observamos 0s
efeitos de propagacao e de acumulagdo em centenas de femdss. Num dos bracos, portanto,
temos um transladador que controla o atraso temporal comresotucéo de cerca de 0,67 fs,
gue éinsuficientepara distinguir os batimentos interferométricos, que téncade 1 fs de du-
racado, mas permite variar o atraso em até dezenas de piodesgwamos utilizar a letra grega
T para denominar o atraso temporal nessa escala. No outm, beagos um alto-falante que gera
vibracdes rapidas em torno de um certo atraso fixo. O sinalaalgl ao alto falante, que é uma
sendide com frequéncia em torno de 195 Hz, é utilizado pacamsiizar um osciloscépio. Obser-
vando o centro da rampa de variacdo do atraso no oscilost&pms um sinal que corresponde
a varias varreduras consecutivas. Utilizamos um oscifmeague permite gravar a tela, de modo
gue é possivel obter o resultado de uma Unica varreduraalawibracdo do alto-falante. Esta
varredura tem resolucéo suficiente para distinguir os lestios interferométricos. Para diferenciar
a variacdo de um dos bragos em relacao ao outro, vamosudiizzara designar as varreduras do
brago de maior resolugéo.

4.2 Mistura Paramétrica de Quatro Ondas (MPQO) sem Atraso Temporal

Nesta primeira secao, apresentaremos resultados exp&impara o sinal em 420 nm sem o
atraso temporal entre os pulsos. Nosso objetivo é difemenainal gerado no processo de MPQO
do sinal gerado no processo de ASE.

O aparato experimental utilizado nas medidas sem o atnagmtal entre os pulsos € mostrado,
esquematicamente, na figura 4.3. Ele consiste, basicantEnteesmo aparato apresentado na
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figura 4.2, do qual foi removida a linha de atraso. Uma outrdifitacdo é o fato de podermos
coletar o sinal em 420 nm contrapropagante ao feixe do l&s&r.shfira. Também introduzimos
dois polarizadores, um na entrada da célula de rubidio ero natentrada do espectrometro, que
iremos chamar de analisador, de modo que podemos compaskaraacao do sinal em 420 nm
com a polarizacao do laser de Ti:safira.

Laser de Ti:safira

T i . -
(Tsunami) Osciloscopio
Fotodetetor
Polarizador PMT
Lente
I | | ( Vapor de Rb Monocromador
Filtros Analisador

Neutros
Roda Dentada

Figura 4.3 Aparato experimental utilizado nas medidas sem atraso temporal. O espedmirada da
céluda de rubidio pode ser colocado ou removido com o intuito de coletaremissao em 420 nm copro-
pagante ou contrapropagante ao feixe do laser de Ti:safira, respeetite.

O comportamento do sinal em 420 nm, devido aos processos @EN\RIe ASE, foi estudado
em funcdo da poténcia do laser e em fungédo da densidade dod@apabidio. O controle da
intensidade do feixe incidente foi feito utilizando-serdift neutros e a medida dessa intensidade
foi realizada no fotodetetor, antes da entrada na célulaluieio. Por ser um processo coerente,
a MPQO é copropagante ao feixe do laser que excita o sistenmaedida do sinal de ASE foi
realizada na direcdo contrapropagante ao feixe desse pasarevitar contribuicdes do processo
de MPQO.

Na figura 4.4(a), mostramos a varia¢ao da intensidade dioesmé20 nm em funcéo da densi-
dade do vapor de rubidio para uma poténcia fixa do laser qite exeapor, P = 200 mW. Temos
o0 comportamento do sinal de MPQO quando o polarizador e esadal séo paralelos, cujos pon-
tos no gréafico sdo representados por quadrados, e perpaneécugue tém os pontos no gréafico
representados por circulos. Na figura 4.4(b), utilizamossma configuracdo para analisar o sinal
devido ao ASE.
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Figura 4.4 Intensidade do sinal em 420 nm, para: (a) o sinal copropagante (M@@Pcontrapropagante
(ASE) ao laser de Ti:safira. As medidas de intensidade foram realizadasedo da densidade do vapor
atbmico para uma poténcia fixa do laser de Ti:safira = 200 mW.

O fato de o sinal de MPQO ser muito mais intenso no caso em gqaknzador e o0 analisador
sao paralelos em comparacéo a quando estes sao perpemrdicudizca que o sinal gerado em 420
nm € polarizado com a mesma polarizagéo do feixe incideste.d®@mportamento € caracteristico
de um processo coerente e esta de acordo com os estudosd@saies [72, 73, 91, 92]. Em par-
ticular, Zhu e colaboradores [73], estudaram a mesma t@msitdmica com lasers de centenas de
fentosegundos e dezenas de nanosegundos de duracao tenmpsireal em 420 nm, resultante da
interacdo dos pulsos dos lasers com a transicao atomicaréaiterizado como sendo proveniente
de um processo de MPQO.

Em um outro trabalho, Boyd e colaboradores [72] mostram queitagdo por dois fotons,
entre o0s niveis 3S-» 3D do sddio, pode levar ao ASE, entre os niveis-3[BP e depois entre 0s
niveis 3P— 3S, concomitantemente com um processo de MPQO entre os me$ved citados.
O processo de MPQO leva a criacao de fotons nas frequéng@asatsicoes atbmicas entre os
niveis 3S e 3P, e entre os niveis 3P e 3D. Uma vez que temosenpaede fotons com essas
frequéncias, o sistema atdmico pode absorvé-los, de madaraim novo caminho quéantico para
a absorcéo de dois fétons entre os niveis 3S e 3D. Os autostsamajue a interferéncia entre 0s
caminhos quanticos, devido a absor¢éo de dois fétons dodaseexcita inicialmente o sistema e
devido a absorcao de dois fotons gerados no processo de MB@@,uma interferéncia destrutiva
gue impede a transferéncia de populacéo para o nivel 3Dim,asprocesso de ASE para frente
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€ suprimido. Esse mesmo tipo de interferéncia pode acanéecanosso sistema, de modo que
o sinal copropagante, observado quando o polarizador elisadhar s&o paralelos se deve a um
processo de MPQO.

No caso do sinal contrapropagante, nao é possivel obteromsl&gao de casamento de fase e
assim nao podemos observar um sinal coerente. Quando ls\ameconta o fato de que o espelho
utilizado na reflexao do sinal contrapropagante na said&ldéaae rubidio tem uma direcéo de
polarizacéo preferencial, obtemos a mesma intensida@degpsinal contrapropagante, quando o
polarizador e o analisador estdo na configuracdo paralglemendicular, indicando que o sinal
gerado neste processo nao é polarizado, caracteristica geogesso de ASE.
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Figura 4.5 Intensidade em 420 nm, para o sinal de MPQO, quadro (a), e para dsiASE, quadro (b).
As medidas de intensidade foram realizadas em funcdo da poténcia dddaBesafira para dois valores
distintos da densidade do vapor de rubidioaNL.5 x 133 cm™2 (quadrados) e Ne 4.6 x 103 cm™3
(circulos).

A partir de agora, vamos nos concentrar nos sinais de MPQOEeg8ndo o polarizador e
o analisador séo paralelos. A figura 4.5 mostra a variacaoteasidade do sinal em 420 nm em
funcdo da poténcia do Ti:safira, para dois valores distidtodensidade do vapor atémico. No
gréfico, para o sinal de MPQO, figura 4.5(a), podemos notaadniensidade do sinal em 420 nm
se mantém praticamente constante, até um certo valor dar litmipoténcia do laser de Ti:safira
e a partir dai comecamos a ter um processo de ganho. Vemostgueator de limiar depende
da densidade atdmica e que diminui conforme a densidaderganteor exemplo, para N 1,5
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x 1013 cm3, a poténcia de limiar é de 160 mW, enquanto que paradN 4,6 x 103 cm2 a
poténcia de limiar tem seu valor reduzido pard 00 mW. Também podemos observar um efeito
de saturacdo do sinal para a curva de maior densidade.
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Figura 4.6 Graficos, em escala logaritmica, da intensidade do sinal gerado em 43faram sinal de
MPQO, quadro (a), e para o sinal de ASE, quadro (b). As medidastelesidade foram realizadas em
funcdo da poténcia do laser de Ti:safira para trés valores distintos sidafts do vapor de rubidio, N
1,1 x 132 cm 2 (quadrados), M= 2,7 x 13 cm 2 (circulos) e Nx 5,9 x 10 cm 3 (triangulos).

Um formalismo tedrico que explica os processos de ganhoueagdb do sinal de MPQO
pode ser obtido utilizando-se as equacdes de Maxwell, rireetas, para descrever a evolugéo
dos campos gerados nesse processo em funcéo da distacoigamo meio atdmico [9]. Essa
teoria prevé uma dependéncia do tipo cosseno hiperbolimcadotensidade do campo que excita
a transicao atbmica quando o sistema ndo apresenta efeisagldacdo e um comportamento do
tipo tangente hiperbdlica quando a saturacédo € levada esidevacao.

No gréfico do sinal de ASE, apresentado na figura 4.5 (b), e@nifos 0 mesmo comporta-
mento para os dois valores da densidade do vapor de rubidimpditante observar as escalas
dos dois gréficos apresentados: a intensidade da MPQO,xq(&de cerca de duas ordens de
grandeza maior que a intensidade do ASE, quadro (b), indicgne a MPQO sofre um processo
de ganho ao se propagar no interior do vapor atdbmico.

A dependéncia do sinal gerado com a intensidade do feixdent? pode ser melhor visua-
lizada num gréfico log x log, conforme apresentado na figuapara trés densidades atbmicas
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distintas. No caso do sinal de ASE, as trés curvas apresentagsma dependéncia quadratica
com a intensidade do feixe incidente. Esse resultado éafperoricamente, pois estamos anali-
sando uma transicao de dois fotons. Ja no grafico para o sidiP@O, verificamos uma mudanca
na curva ao aumentarmos a densidade atdmica. Para a densidedbaixa, € possivel observar
gue ha uma poténcia de limiar a partir da qual a inclinacdadaa@umenta. Nas demais curvas,
notamos que a poténcia de limiar diminui com o0 aumento dadks e que o sinal satura.

E importante observar, nas figuras 4.5 e 4.6, os valores elasidiade do laser de Ti:safira que
levam a saturacdo do sinal de MPQO e sua relacdo com a demsitiadica. Para os valores de
maior densidade atémica apresentados, N = 4,6%%ct® 3 e N = 5,9 x 183cm3, o efeito de
saturacao é observado para poténcias acima de 150 mW. Egitade serd importante na analise
do sinal quando variamos o atraso entre os pulsos.

4.3 Mistura Paramétrica de Quatro Ondas com Atraso Temporal

4.3.1 Oscilag@es Interferométricas

Nesta secédo, apresentaremos 0s resultados experimdrtid@sgara varreduras da linha de
atraso com resolucéo temporal suficiente para observarsnoscdacoes interferométricas. Uti-
lizando a nomenclatura definida na introducdo deste capitwlestigaremos como o sinal varia
em funcao do atraso entre os pulsds, Dois casos distintos serdo analisados: no primeiro, ¢ sina
€ coletado em um angulo de“9€om relacéo a direcéo de propagacéao do laser de fentosegundo
no segundo caso, coletamos o sinal na mesma direcdo da agdpados pulsos incidentes. Em
ambos 0s casos, a luz é detectada em 420 nm. Na secdo amestiamos evidéncias de que o
sinal copropagante séo gerados no processo de MPQO, enquand sinal contrapropagante se
deve ao processo de ASE. No caso do sinal coletadd,a&f@mos uma medida da fluorescéncia
do nivel 5D, a qual é diretamente proporcional a populacésedeivel.

Os resultados obtidos para a fluorescéncia e para a MPQO agmsentados na figura 4.7
e 4.8, respectivamente. Nas duas figuras, a coluna da eagerefere a varreduras em torno
da origem, com o braco da linha de atraso que efetua varsedearanenor resolucéo fixo em
T = 0. A coluna da direita corresponde a uma varredura dist@enterigem, com o braco de
menor resolucdo em = 45 ps. Além disso, cada linha das figuras corresponde a ueramnte
combinacao das polarizacdes dos pulsos atrasados tempatal Na primeira linha, ambos os
pulsos tém polarizacdes lineares e paralelas e as indiga@msimbolo geométrico de paralelo,
/l. Na segunda linha, os pulsos atrasados tém polarizag@esds e perpendiculares entre si e sua
indicacao sera feita pelo simbalo Finalmente, na terceira linha, os pulsos possuem potdiza
circulares e ortogonais entre si e sua representacao na Bgta feita através dos simbotms,
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Figura 4.7 Variacdo da intensidade da fluorescéncia em 420 nm com o atrasoorelattie 0s pulsos para
varreduras curtas do braco da linha de atraso que tem maior resologdwaé Cada linha da figura cor-
responde a uma diferente configuracdo de polarizacdo dos pulsasi@ded. Na primeira linha, temos
polarizacBes lineares e paralelas; na segunda, polarizacdes liegmgeendiculares e, na terceira, polari-

5t (fs)

zacdes circulares e ortogonais. As varreduras foram realizadesmorder = 0 et = 45 ps.
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Figura 4.8 Variagcdo da intensidade da MPQO em 420 nm com o atraso relativo enprelsms para
varreduras curtas do braco da linha de atraso que tem maior resolugdarae Cada linha da figura
corresponde a uma diferente configuracéo de polarizacdo dos galsasitacdo. Na primeira linha, temos
polarizacdes lineares e paralelas; na segunda, polarizacGes liagegmndiculares e, na terceira, polari-
zacOes circulares e ortogonais. As varreduras foram realizadesmorder = 0 et = 45 ps.
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para o pulso polarizado circularmente a direitarg para o pulso polarizado circularmente a
esquerda. A escala horizontal, de = 16,5 fs, € a mesma para todas as medidas apresentadas e
o sinal foi detetado sem analisador. No caso das polarigggdialelas, podemos observar que a
frequéncia da oscilacdo interferométrica fora da origem45 ps) dobra com relacéo ao seu valor
na origem, passando de uma frequénaie= 211-2,6 rad/fs para uma frequéncia de 2= 211-5,2
rad/fs. Ja para as polariza¢Ges perpendiculares, obsesuama diferenca no comportamento das
oscilagBes. Para a fluorescéncia s6 observamos as ossilEmd®y_, seja na varredura em torno
da origem ou ent = 45 ps, enquanto que para a MPQO, temos as oscilacdes em torno da
origem e em & emT = 45 ps. No caso em que as polariza¢des sao circulares e oaisga
fluorescéncia ndo apresenta nenhum tipo de oscilacéo, moqyze a MPQO vai das oscilagdes
em ., em torno da origem parau emt = 45 ps. Como vimos no capitulo 2, as oscila¢cdes em
w_ sdo também chamadas de oscilagbes "Opticas" e as oscilag@es ee oscilagbes quanticas.

As diferencas entre os sinais com resolucao interferocaépara a fluorescéncia e para a
MPQO estao presentes quando 0s pulsos que excitam a tmagigidis fétons possuem pola-
rizagOes ortogonais, sejam elas lineares ou circularesalSio em que as polariza¢des dos pulsos
atrasados séo paralelas, o resultado € o mesmo e uma edpliga@ ele foi realizada na secéo
2.3.

Note que, no estudo do capitulo 2 ndo estavamos trabalhandoma transicdo sequencial e
sim com uma absorcao de dois fotons sem nivel intermedi&rntretanto, os pulsos do laser de
Ti:safira dentro da célula de rubidio evoluem para pulsogpaalir, como foi mostrado na se¢éo
1.5. Essa evolugdo é acompanhada pela absorcao de parfeedto@slo pulso. Dessa forma, ndo
existe transferéncia de populacao entre os niveis 5S e $Bjre a transicao de dois fétons com
a absorcao de um féton de cada pulso s6 ocorre quando o atesde os pulsos for menor que
o tempo de coeréncia do laser de Ti:safiga,da mesma forma que acontece quando temos uma
transicao de dois fotons pura, sem a presenca do nivel iat&no. Em um estudo realizado pelo
grupo do Silberberg [93], os autores utilizaram um sinéetor de Fourier, em conjunto com um
spatial light modulatoy para manipular o espectro do campo que faz a transicao siéddons na
mesma transicdo sequencial analisada nesta secdo. A tagdipioi realizada de modo a retirar
do espectro dos pulsos as componentes de frequéncia cume fatransicdo de um féton. Assim,
ndo teremos a transferéncia de populacdo entre os nivei$BSde maneira semelhante ao que
acontece quando os pulsos atrasados evoluem para um pulso 0

Quando as polarizacdes séo perpendiculares e linearefgranga se encontra na varredura
realizada em torno da origem. Para a fluorescéncia, obsesvaroscilacdo ema , enquanto
que para a MPQO temos a oscilagdo @m E importante notar que, mesmo no caso de uma
interferéncia puramente classica, como a obtida em um iexpeto com um interferdbmetro de
Michelson, quando as polariza¢gdes dos campos atrasadogremente sdo perpendiculares entre
si ndo observamos as oscilagdes na freqiéncia do campernteidA observacdo desse tipo de
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oscilagdo no sinal de MPQO indica, de forma inequivoca, gteafeito € de natureza quéantica,
sendo chamado de oscilacao "6ptica" devido apenas ao fatbedteréncia ocorrer na freqiiéncia
w_, igual ao caso classico.

m = -2 m = -1 m=0 m = +1 m = +2
5D
N A A N
Y ANy N & Y
5P

N N N
y X y
5S

Figura 4.9 Representacdo dos possiveis caminhos quéanticos para a transicés t#ahs quando os
pulsos com atraso possuem polarizacfes lineares e perpendicAlsustas em cinza escuro representam
0s pulsos que interagem com o sistema no instante t e possuem polaxzaggoanto que as setas em
cinza claro sao os pulsos que interagem com o sistema no instante pessuem polarizacdo ~

nZ

Assim, por estar claro que as oscilacdes "6pticas" se devemitasequanticos, precisamos
entender porque estas oscilagdes ndo ocorrem no sinal desftéacia em torno da origem. Para
gue dois caminhos quanticos distintos possam interfergisaraoriginar as oscilacoes e, ou
em 2., € necessario que ambos levem ao mesmo estado final. No castudo de uma tran-
sicdo ciclica, em que o sistema atdbmico parte e chega ao n@gelpisso sempre acontece. Esse
€ o0 caso do sinal de MPQO, em que o sistema atdbmico comeca iadesua evolucdo no nivel
5S. Entretanto, o sinal de fluorescéncia nao € caracterjzadoma transicao ciclica e assim de-
vemos em primeiro lugar verificar se 0s pulsos atrasadosaieimpente levam o sistema atémico
ao mesmo nivel final. Na figura 4.9, mostramos a transicao def@ons entre os niveis 5S
5P — 5D, explicitando a estrutura do momento angular orbitaseesiveis e os caminhos quan-
ticos acessiveis ao sistema atdémico quando os pulsosdusaamporalmente tém polarizacbes
perpendiculares. Vamos adotar a convencéo de que o pulsotgrege com o sistema no instante
t possui polarizagcédo ao longo da diregée 6 pulso atrasado detem polarizacdo ao longo da
direcdoy. Definimos que o eixo de quantizacdo do sistema atdmico defian eixox. 1Sso
implica que o pulso com polarizacdoso ird efetuar transicdes de um féton em que a variacédo
do momento angular orbital do atomo sAja = +1, enquanto que o pulso com polarizagdm”
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efetuar transi¢cdes de um foton cdxm = 0. Na figura, o pulso com polarizac&oque interage
com o sistema no instante t, esta representado pela setazesicuro, enquanto que o pulso com
polarizacéogy,”que interage com o sistema no instantett, €sta representado pela seta em cinza
claro.

Vemos, entdo, que apenas 0s subniveis com mi=1G&0 excitados por mais de um caminho
guantico. Entretanto, os subniveis em que mX séo excitados pela absorcdo de um foton de
cada um dos pulsos atrasados. Como foi visto no capitulo 2edeéréncia entre esses caminhos
nao leva a nenhum tipo de oscila¢do. Ja o subnivel com m = Gitddx pela absorcdo de dois
fétons do mesmo pulso, seja do pulso que interage com o sisterimstante t, seja do pulso que
interage com o sistema no instantet.#A interferéncia entre esses dois caminhos leva a oscilagdo

em 2w .

m = -2 m = -1 m=0 m = +1 m = +2
5D
N N N N
o C, . o,
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Figura 4.10 Representacao dos possiveis caminhos quanticos para a transicée fidothe quando os
pulsos com atraso possuem polarizacdes circulares e perpendicerdire si. As setas em cinza escuro
representam os pulsos que interagem com o sistema no instante t e ppstareracdes , , enquanto que
as setas em cinza claro sdo os pulsos que interagem com o sistema no instaatpossuem polarizacéo
o_.

Para o caso em que as polarizacdes dos pulsos atrasadoscséres e ortogonais entre si,
também temos situacdes distintas para a fluorescéncia e ®MPQaso da MPQO é mais sim-
ples e vamos comecar por ele. Temos uma transi¢ao ciclicaiertodos os caminhos quanticos
devidos a absorcao de dois fotons sdo possiveis. Desta,fengaanto os pulsos se sobrepdem
temporalmente, as oscilagdes "Opticas” ocorrem e sao @ \por serem mais intensas que as
oscilagdes quanticas, como foi visto no capitulo 2. Pamargaldo atraso em que 0s pulsos ndo se
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sobrepdem, as oscila¢des "épticas" deixam de existir evdrses apenas as oscilagfes quanticas,
as quais ocorrem para qualquer valor do atraso.

Para a fluorescéncia, precisamos mais uma vez analisar misaigtdo momento angular or-
bital que sdo excitados quando os pulsos tém polarizacdpernziculares e circulares. Na figura
4.10, representamos 0s possiveis caminhos quéanticosgsraaso. O pulso que interage com o
sistema no instante t tem polarizagéio e esta representado na figura por setas em cinza escuro,
enquanto que o pulso que interage com o sistema no instartéem polarizaca@_ e na figura
esta representado pelas setas em cinza claro. Para quésa daalariacdo do momento angular
orbital do atomo de rubidio fique mais simples, vamos comaidgie o eixo de quantizacdo dos
atomos € agora paralelo a direcao de propagacéo dos feitasedpi. e., € paralelo a dire¢do ~
Assim, o pulso com polarizac#@n. ira fazer transic6es de um féton em que o atomo tem uma vari-
acao de momento angulam = +1, enquanto que o pulso com polarizagaarealizara transicées
de um féton que acarretem uma variagdo de momento angufande-1.

Utilizando a figura 4.10, podemos notar que apenas o nivglLp3era excitado por mais de
um caminho quantico. Entretanto, os dois caminhos quesgwa@sse nivel dependem de um foton
de cada pulso e a interferéncia entre eles ndo leva a nenparddioscilagdo. Note que quando
0 atraso entre os pulsos for maior que o tempo de coerénciasdo de Ti:safira, os caminhos
devidos a absorcédo de um foton de cada pulso néo existir@erassim ndo teremos nenhum
nivel final que seja excitado por mais de um caminho quargimdanto nenhum tipo de oscilacéo
interferométrica existira. Nessa configuracéo das paladies dos pulsos que excitam a transicao
de dois fétons, ndo iremos observar nenhum tipo de oscilasga emw,, ou em 29, para
gualquer valor do atraso entre os pulsos. A Ultima linha dadig.7 mostra, experimentalmente,
este fato.

Uma teoria bem simples, baseada no formalismo da referffjigpara a explicacédo das 0s-
cilacbes interferométricas, que pode ser aplicada tamtg#uorescéncia quanto para a MPQO,
se baseia nas equagdes de Bloch. O desenvolvimento te@lzad® aqui é analogo ao do capi-
tulo 2, a Unica diferenca € que neste capitulo iremos trabat dominio do tempo, enquanto
no capitulo 2 o desenvolvimento foi realizado no dominiceespl. Vamos apresentar o formal-
ismo tedrico para o sinal da MPQO quando os pulsos atrasddgsasalelos. Porém, a descri¢ao
baseada no mesmo formalismo para o sinal da fluorescéncia @paemais configuracdes das
polarizacdes dos pulsos incidentes é direta e sera indimaldago da evolucéo tedrica. Nos calcu-
los que seguem, iremos considerar que os niveis 53, 5D e 6> sdo rotulados pelos estados
1), |2), |3) e |4), respectivamente.

As equacdes de movimento da matriz densidade para o sistém&@ esquematizado na
figura 4.1, sob a acdo de um campo elétrico total E(t), podemssetas como:
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. [
pi=— 3 Mipi + 3 ViPii + g (Hijpji — Hiipij)E(t), (4.1a)
]

i J<i i, >

pij = — (i) +Tij) + I—ﬁg(uikpkj — MkjPik) E(1) (4.1b)

onde E(t) € a soma dos campos de bombeamenta;din o campo gerado entre os niveis 5D e
6P3/,, Ei, e 0 campo do sinal,d=gerado entre os niveis §B e 5S,ij € 0 momento de dipolo

da transicéo entre os estadose |j), yj € a taxa de decaimento das populacdgs¢ a taxa de
decaimento das coerénciagug € a freqliéncia que corresponde a energia da transigéo entre o
estadogi) e|j).

A expansao perturbativa dos elementos da matriz densid@8e@dem no campo é dada por:
0,0,0 1,00 1,1,0 1,11

Pij :pi(j ' )+pi(j )+Pi(j )+Pi(j ), (4.2)
onde os sobrescritos representam a absor¢ao de um fotomgo €3, seguido de mais um féton

do mesmo campo e finalmente a absor¢édo de um féton do camyarios considerar qtmﬂ’o’o)

=1 epi(jo’o’o) =0, parai£jei=j# 1. Aprimeira ordem da expansdo da equacao (4.1b) é dada
por:
. . - ,
p&QO) (t) = Wlee—(lwlerrlz)t /_w gliwn2+T 1)t Ep(t/)dt’, (4.3)

e todos os outros elementos da matriz densidade, nessa dadetpansao perturbativa, séo nulos.
O termo que ird gerar a coeréncia na frequéncia detetadareepealmente é dado por:

i . t . /
pi5H0 (1) = i lnasTlt [ gltonsTaal 001yt (4.4)

Finalmente, o termo da matriz densidade em terceira ordecampo, que esta associado a
frequéncia de interesse, é:

) _ . /
pﬁ’li) (t) = I“%le*(lwlﬁ”rm)t /oo gliwatTaalt p%,l,O) (t/)Ei (t/)dt/. (4.5)

Se o sinal de interesse fosse a fluorescéncia, teriamos gtéeadrquarta ordem na expansao
pertrubativa dos elementos da matriz densidade e o elerdessa matriz que esta associado a

N ~ . , , . 2,2,
fluorescéncia € a populacao do nivel mais excitado, ou sigmas calculap§3’ 9 (t).

Os campos que aparecem nas equacdes (4.3) - (4.5), podesers@secomo:
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Ei(t) = (1) + g (t)e 'O (4.6)

comk=pouie, além dissag,é a amplitude do campo, que varia lentamente no tempo. O campo
total, que incide sobre o sistema atémico, é composto depdids®s que interagem com o meio
nos instantes t e tr, de modo que podemos escrevé-lo como:

Exr(t) = Ex(t) + Ex(t— 1)

= g (DM + g (t)e N 4 g (t — T)dXED 4 gt — 1) D) (4.7)

Na equacao (4.7), consideramos que 0s pulsos atrasadas émgnte possuem polarizagoes
paralelas. Para relaxar essa condi¢do, basta acrescergeson na direcdo em que 0S campos
se encontram polarizados. Ao substituirmos esse campoprass@o para a coeréncia entre 0s
estadoda) e |b), equacao (4.5), iremos obter todas as componentes de fficgitgie sdo com-
binacGes lineares d@,, wp € w. Porem, a frequéncia de detec¢éo do sinal de MPQO é igual a
ws = 2wp - wy. Para obtermos apenas esta componente de freqliéncia, cdexeter os termos
proporcionais &p&,€i. Fazendo essa selecao dos termos e considerando que o campmé
primeira aproximacao, pode ser descrito matematicamehdyncao delta de Dirac;@ = [d(t)
+(t- 1)][6€9 + g*e7 9], temos:

i . :
P,E,]lﬁlél())(t) — —“1#;23“12e(|w14+r14)t [5i (1_|_ e*'(wAS*m)Te(rlrﬁs)Tﬂ
[F(0) + €127 d TR (1) + el 13 T2 T e 1) 4. 1T Q) (4.8)

onde a funcéo F) é definida por:
® T (Tas—T1a)t 1ot it Bt /
F(T):/wdt/w dtelMTiztd ad dotddut g2 (1) (1) 4.9)

As funcdes F(0), A() e F(-T) estdo relacionadas as transicées de dois fotons e guamam u
analogia com as fun¢des F F1» e F»1, definidas na secdo 3.4. A parte da fase extra adicionada
pelo sintetizador de Fourier e pelos momentos de dipolordasitdes, estas fungdes estao rela-
cionadas pela transformada de Fourier (TF), sendo F(0) & HridF(t) a TF de ko e F(-1) a TF
de F»1. Desta forma, a funcédo F(0) esta associada a transicao slétlmns, quando esses fétons
pertencem ao mesmo pulsoflésta associada a absorcéo de dois fotons quando o priragro f
absorvido vem do primeiro pulso e o segundo féton do pulssatio e F() se refere a absorcéo
de dois fétons em que o primeiro fé6ton vem do pulso atrasadsegundo féton do primeiro pulso.

A intensidade do sinal de MPQO observado € proporcional a:
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Is(T) O /Tm]PMon(t,r)\zdt, (4.10)

onde Ripqo(t, T) € a polarizagéo na freqli€éncia de detecéo do sinal de MPQ@QG@o sgual a:

RpQolt, T) = NH14paaa(t, T). (4.11)

Para o célculo da polarizacao quando os pulsos atrasadpe@ndiculares, devemos levar
em conta as regras de selecdo do meio, através da inclus@osdo suscetibilidade n&o linear de
terceira ordem, como foi feito na secéo 2.3.2.

O sinal de interesse sera entéo proporcional ao médulo agadie Ripqo(t, T), utilizando a
equacao (4.8) e apo6s alguma manipulacéo algébrica, pod=sneyé-lo como:

2N2 4 .2 142
[Pupqol(t, T) ’2 = %ezrm [14+ coqdy3T)] -

2|F(0)]?+|F (=1) [+ |F (1)|*+ 2|F(0)|*cos2wpT) + (e ATF (—T)F*(1) + c.C.)
+2cos(wyT) [2Re(€A7/2F (0)F*(~1) )| +2c0swyt) [2Re(AT2F (OF (1)) ]],  (4.12)
ondeA = wp3— w2 € d43 = (3 — W.

Note que dos termos que caracterizam oscilagdes, apen@assENos entyT € 2wpT iIrdo
caracterizar oscilac6es com frequiéncia interferométpics os demais termos oscilam lentamente
guando comparados a eles. Teremos entédo a presenca dedescita frequiéncia central do laser
que excita a transi¢éo de dois fotons, que estéo associadas as oscilagdes "Opticas", e oscilagdes
em 2wy, que correspondem as oscilagdes quanticas. Por estaahakaindo com pulsos®néo
temos a transferéncia de populacao para o nivel intermedidtransicdo seqiencial e a absor¢ao
de dois fétons se comporta como se 0 mesmo nao existissea fdesE, os termos multiplicados
pelas funcdes R ou F(-T), s6 ocorrerdo quando 0s pulsos estiverem superpostostaimgnte.
Logo, as oscilagBes "Opticas" apenas existem para valoresmetorno da origem dos atrasos. Ja
as oscilacdes quanticas aparecem na equacao (4.12) livattgs pela funcéo F(0), que independe
de T e por isso esse tipo de oscilagcdo ocorre para qualquer \@alatraso entre os pulsos. Este é
exatamente o comportamento verificado experimentalmenpeimeira linha da figura 4.8.
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4.3.2 Controle Temporal Coerente na MPQO

Nesta secdo, iremos apresentar os resultados experimebtigios para o sinal gerado no pro-
cesso de MPQO quando as variacdes do atraso temporal eptrsos de excitacdo é da ordem de
dezenas de picosegundos. Neste caso, a varredura € feitarpeb de menor resolucao temporal
e realizamos uma média sobre um periodo Optico, de formagjosdlacdes interferométricas
nao sdo observadas. O aparato experimental € o mesmo dpdesea figura 4.2. A observacgao
do sistema continua a ser feita através da emissdo em 420 smieets relevantes para o estudo
foram apresentados na figura 4.1.

A figura 4.11 mostra a variacdo da intensidade do sinal gegatd@20 nm em funcéo do
atraso temporal para o sinal coletado & $fuorescéncia) e para frente (MPQO). As medidas
foram realizadas para o0 mesmo valor da densidade do vapabdtia, N = 1,1 x 143 cm3.
Apesar de estarem associados a processos distintos, ppddrservar que ambos apresentam
comportamentos semelhantes com um maximo em torno da odgs@trasos, um batimento em
cerca de 470 fs e um batimento na envoltdria do sinal com uiogeede dezenas de picosegundos.

O batimento em torno de 470 fs esta associado a diferen@anfrequéncias das transicbes
5S— 5P3/, € 5B, — 5D, que corresponde a um periodo de 473 fs. Ele ocorre de\efiitas
de acumulacado presentes no sistema atdbmico. Este efeitmdtisado em detalhe na tese de
Doutorado de Daniel Felinto [95] e é discutido nos artigds B, 96], e se deve ao fato de que
o tempo de repeticdo do laser que excita a transicédo atonmemeér que o tempo de decaimento
das populacdes e coeréncias envolvidas no processo. Assistema atdmico ndo relaxa com-
pletamente entre dois pulsos consecutivos do laser, de muelas populacdes e coeréncias vao
se "acumulando”, dai o nome dado ao efeito. A taxa de repetaésdr utilizado é de 82 MHz,
gue corresponde a uma separacao temporal entre pulsog/gebtes de- 12 ns. Por outro lado,
os tempos de decaimento caracteristicos das populacdesvetsSD e 5B, séo 241 ns e 26,7
ns, respectivamente [97].

O batimento na escala de picosegundos se deve ao efeito plEgpgéio, que modifica a en-
voltoria do campo quando este se propaga através de um wapuca. Este efeito foi discutido na
secao 1.5 e pode ser interpretado da seguinte forma: vinegsqise propagar no vapor atémico,
parte do espectro do pulso € absorvida pelo meio, ver figdrde tal forma que o pulso passa
a se comportar com se houvesse sido dividido em dois espelisitiintos e o batimento se deve
a diferenca entre as frequéncias desses dois pulsos. Tabttimentos em 473 fs quanto os da
escala de picosegundos foram estudados na tese de Damé&b F#5], através da analise do sinal
de fluorescéncia.

Apesar das semelhancas entre os dois sinais, algumashgdsreambém sdo observadas. A
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Figura 4.11 Intensidade da emissao em 420 nm para o sinal coletad®, igfrescéncia no quadro (a) e
na mesma direcao do feixe do laser de Ti:safira, MPQO no quadro (B),pe mesma densidade do vapor
de rubidio, N = 1,1x 10" cm 3.

primeira € que o sinal da fluorescéncia € menos intenso queladsl MPQO. Isto se deve ao fato
de o sinal de MPQO ser direcional, sendo quase que totalresritielo na mesma direcéo do feixe
gue excita a transicdo atdmica, enquanto que no sinal desic@ncia ndo temos uma direcéo de
emissao preferéncial, de forma que a intensidade do sipahde do angulo sdlido de coleta do
mesmo. Na nossa detecdo apenas uma parte do sinal totaldiaidm a parte que incidiu sobre
a lente de aquisi¢do posicionada & @dn relacdo a dire¢do de propagacao do laser de Ti:safira
(ver figura 4.2). Na obtenc¢&o da curva para a fluorescéncigmafi.11, realizamos uma média
sobre trés varreduras com o objetivo de visualizarmos melh@aracteristicas do sinal. Ja para
a MPQO néo foi necessaria a realizacdo de tal média e a cumsesmpada € o resultado de uma
Unica varredura. Os dois sinais apresentam um pico cegtrah(lo os pulsos estdo sobrepostos
temporalmente) e um fundo que independe do atraso. Ernetarelagéo entre o pico central e 0
fundo € menor para a fluorescéncia do que para a MPQO, conesalerg,, = 3,15 € Ripgo =
16,13. Arazéao para esta diferenca entre os dois sinais seddsato de que o sinal de MPQO sofre
uma amplificacéo ao se propagar na célula de rubidio, ermgaeto sinal associado a emissao
espontanea ndo tem essa caracteristica, como vimos nadsgc&odemos também notar que a
visibilidade dos batimentos em torno de 470 fs é maior par@ogsso de MPQO.

A dependéncia do sinal de MPQO com a densidade atdmica éafada na figura 4.12. Da
curva inferior para a superior, as densidades s&o 8,1ch0 3, 1,1 x 1d3cm=3,1,5x 133 cm 3,
2,7 x103cm 3 e 3,5 x 133 cm 3, respectivamente. Nesta figura, as curvas séo apresentadas
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Figura 4.12 Intensidade da emissdo em 420 nm para o sinal na mesma direcao do fleizerdte Ti:safira
(MPQO), em funcao do atraso entre os pulsos, para varias densidiagapor de Rb.

o fundo e deslocadas verticalmente para uma melhor congmaeagre elas. Podemos, entdo, notar
varias caracteristicas do sinal em relacéo a variagcdo camsadhde atdmica. Em primeiro lugar,
0s batimentos em torno de 470 fs ndo variam com a densidadebakimento na envoltoria do
sinal, na escala de picosegundos, aumenta sua frequémtia aumento da densidade.

Um estudo comparativo, levando em conta a variagdo do fuadoacdensidade atomica, é
apresentado na figura 4.13. Podemos notar que, embora e@malum todo aumente, conforme
a densidade aumenta, a variacdo ndo é a mesma para todvalntkar. Uma forma de observar
isso é olhar para a razéo entre o pico central e o fundo. Exsia chminui com o aumento da den-
sidade, indicando um crescimento menor quando os pulsis ggperpostos, guando comparado
com o crescimento pam> 1.. Este comportamento se deve ao fato de no pico central osspuls
estarem superpostos e assim a intensidade do sinal € naai€aitho vimos na secéo 4.2, o limiar
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em que o sinal de MPQO comeca a saturar em funcdo da densiepeledd da intensidade dos
pulsos que excitam o sistema. Assim, a razao pico/fundmdinabm o aumento da densidade do
vapor de rubidio.

Intensidade em 420 nm (unid. arb.)
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Figura 4.13 Intensidade da emissdo em 420 nm para o sinal do processo de MPQhgio do atraso
entre os pulsos. Nesta figura, apresentamos o zero do sinal patancadias medidas realizadas.

Na figura 4.14, comparamos os resultados obtidos para a Mg@@do utilizamos diferentes
frequéncias para modular os dois bracos da linha de atra&simAomo no capitulo trés, queremos
observar a variacdo do sinal quando alguns caminhos qoénti sistema sao cancelados. No
quadro superior, ambos os bracos da linha de atraso possuesnaa frequiéncia de modulacéo, f
=f,, e a aquisi¢cdo dos dados é realizada nessa freqiiéncia.,Asd0m 0s caminhos quanticos de
uma transicao de dois foétons estdo presentes. Ja no quéahioriras frequiéncias de modulacao,
em cada um dos bracos, sédo diferentes e a aquisicao é reatiasgbma dessas frequéncias, f
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+ f,. Medimos, portanto, a contribuicdo de um féton de cada umpddsos na transicdo de
dois fétons. Como vimos no capitulo 2, quando apenas essashmanguanticos estdo presentes,
nao observamos nenhum tipo de oscilacédo inteferométmja,esnc. ou em 2o . Entretanto,
podemos observar que tanto os efeitos de propagacéo, quénstiimento em torno de 470 fs,
permanecem inalterados. O fato interessante € que embadnalaccemo um todo diminui de
intensidade, na detecéao emf fo, a razéo pico/fundo aumenta de aproximadamente um fator 2,
indicando claramente que existe diferenca entre os casointicos que contribuem para o sinal
emt~0eemr > 1.
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Figura 4.14 Intensidade da emissdo em 420 nm para o sinal do processo de MPQ®arauredura
rapida. As curvas foram obtidas quando a aquisicdo dos dados @deatia mesma freqiiéncia que modula
os dois bracos da linha de atraso, quadro (a), e na soma das friegilguee modulam os bracos da linha de
atraso, quadro (b).
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4.4 Modelo Tedrico e Discussao

O sistema atdomico do presente estudo é constituido porognib#eis, como foi apresentado
na figura 4.1. O sinal de MPQO é proporcional ao médulo quauddaadcoerénciaj,p14|2 entre
os niveis 6B/, e 5S, ep14 € por sua vez proporcional @3, a coeréncia entre os estados 5S
e 5D, de modo quée;3 deve conter as principais caracteristicas presentes abaservado.
Essa consideracdo € valida quando estamos interessaddsesne comportamento do sinal em
funcdo dos campos que excitam o sistema, de forma que edsgosiados a eles estaréo presentes
no resultado tedrico, tais como efeitos de propagacao dopazmno vapor de rubidio e efeitos
acumulativos, devidos a taxa de repeticdo do laser queaexaistema. Porém, devido a essa
simplificacdo, ndo esperamos que efeitos, como o de ampéficdos campos gerados, associados
ao processo de MPQO estejam presentes na descri¢ao tedrica.

Podemos encontrar na literatura estudos em que, devido gleddade do sistema atdmico,
é utilizado um formalismo simplificado que considera apexsgsoeréncias que exercem maior
influéncia no comportamento do resultado da interacéo at2mna [98, 99, 100]. Em particular,
Okada e colaboradores [99] mostram que o sinal de MPQO estréveis 2P e 2S do litio é
diretamente proporcional a coeréncia entre os niveis 25 ex@8ada por uma absorcao de dois
fotons. O sistema analisado por Okada guarda muitas semgaiaom o nosso sistema. Devemos,
entdo, obter uma descri¢cdo razoavel do sinal em 420 nmgatda/coeréncia entre os estados 5S
e 5D.

Nosso modelo tedrico € constituido por um atomo com umaig@mnsequencial sob a acéo
de um campo elétrico ft), de um pulso de um laser, com frequéncia cerdfal Os estados
fundamental, intermediario e mais excitado do atomo sadaaos pelos kettl), |2) e |3), res-
pectivamente. O hamiltoniano do sistema tem a mesma fornfachiitoniano apresentado na
secao 3.4, podendo ser escrito como uma soma entre o haanmilbaho atomo livre com o poten-
cial de interagdoH = Ho+V, ondeHg = Raw2|2) (2] 4 Rans|3) (3|. O potencial de interagéo, na
aproximacao de dipolo elétrico, é dado por:

V() = —p2EL (1) 1) (2] — posEL(t)[2) (3 +h.c.. (4.13)

O estado do sistema, na representacao de interacdo, namténde tempo qualquer, é dado
por:

W(t)) = MM IW(t))g = ca(t) [1) +ca(t) [2) + Calt) 3) (4.14)
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onde os subindices, nos vetores de estado, correspondezprasentacdes de interacdo e de
Schrddinger.

O primeiro passo, para incluir os efeitos de acumulacéo serigéo tedrica, € considerar que

o pulso do laser, ao interagir com o sistema atdmico, ndangrecos atomos no nivel fundamental,
mas numa superposicao arbitraria dos auto-estados do:atomo

Wt =0)) =ci(t=0)[1) +c2(t=0)[2) +-c3(t =0)[3) . (4.15)

A dinamica dgW(t)), é determinada pelo operador evolugdo temptté), o qual no quadro
de interacdo € dado pela equacao (3.7), i. e.:

Ji(t) = 1—%/;\7'('[/)0 t"dt’
. - 2 /
U(t) =1+ (—'—ﬁ) /Otdt’\z (') + (—'—ﬁ) /otdt//ot dt"Vi (W (1) 4 - - . (4.16)

Estamos interessados em calcular a coeréncia entre os |ijvei3), a qual & expressa mate-
maticamente como:

p13(t) = ca(t)ca(t), (4.17)
onde:
cu(t) = (LW(t)), = (1] e /M wie)), (4.18)
e.
ca(t) = (3W()), = (3/e Mo/ wt)), . (4.19)

Analisando a resposta do sistema de forma perturbativanepdo o operador evolugao tem-
poral até segunda ordem no campo. Substituindo 4.13 emtérh6s:

- [ t i ' - /
Gi(t) =1+ (—ﬁ) [ dtl—pua ()8 B 1) (2] - i (V)BT 2) (3

— iy o] (') B2 BN 2y (1] — pipsEf ()€ Bs BN/ 3y (2]
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+ (—%)2 /_t wdt’ /_ w dt” [ opipsEL (t)EL (t7)€ BB /R (Ba-Ba)t"/R 7y (3
+UEEL (t)E} (t")e BBt/ BB/ ) (g
+UBEL (1) Ef (t")e E2 Bt /Mg BB/ ) ()
+UEE] (1) EL(t")e B2 EIU/M BB/ ) (o)
+USE] (t)EL (1) FemE /Mg BBt/ 3) (3
+akpsEf (1) Ef (1) Fom Bl N (B BU/M 3y ()] (4.20)

onde utilizamos a equacéao (3.8) para obter o operador dagdéie na representacdo de interagao,
e B, E; e B3, representam as energias dos estatlos2) e |3), respectivamente.

A evolucao temporal do coeficientg(t) € dada por:

cu(t) = (L& oM W(t)), = (1] NG (t) Wt = 0)), (4.21)

utilizando o fato de que o pulso do laser encontra o sisteémiab numa superposicéo arbitraria
dos auto-estados do atomo, descrita na equacéao (4.15)agdeqi4.21) fica:

ca(t) = e "EMey (0) (/Ui (1) 1) + c2(0) (1] Uy (1) [2) + c3(0) (1] Uy (1) [3)] (4.22)
Procedendo de forma analoga pagé)¢ obtemos:
ca(t) = e "3/ Mey (0) (3| Ui (1) 1) + c2(0) (3| Ui (1) [2) + c3(0) (3| U (1) [3)] (4.23)

Substituindo a equacéao (4.20) para o operador evolucamtaimpa equacao para(t), obte-
mos:

Cl(t) :e—iElt/ﬁ[Cl(O) <1+< ) / dt/ dt”“lZEL E*( //) _'wlzt’elaazt”)
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+c2(0) <——)/ it (— 1) B ()22

i 2 t tl H ! "
+ ¢3(0) (—lﬁ) / dt'/ dt” p1opipsEy (t)EL (t")e' 92 g2 (4.24)
Para g(t), teremos:

; i\?2 t t i ar "
c3(t) = e_IE3t/ﬁ[Cl(0) (— I—ﬁ) / dt’ dt//ulzuggEE (t/) =y (t”)e"*’ZSt gt

+¢2(0) (_lﬁ) /t dt’(— piza) Ef (1) &9

+ c3(0) <1+< ) / dt / At L2E; (t)EL(t")d e "*’B‘”)]. (4.25)

O campo elétrico do pulso do laser pode ser escrito como:

EL(t) = g ()@ + g (t)e (4.26)

ondeg(t) é a envoltéria do pulso que varia lentamente no tempondmaomparada com a fre-
guéncia central do lasey .

Substituindo a equacéo (4.26) nas equacdes (4.24) e (4a28ndo uso da aproximacao de
onda girante, na qual retemos apenas 0s termos que varitamksrte no tempo em comparagao
com as frequiéncias Opticas presentes no sistema, podecnegsgs coeréncia de interesse como:

p13(t) = €913 {c (0)Kz — C5(0)Ka + C5(0) [1 — Ks] } {€1(0) [1 — Ka] — C2(0)K1 +¢3(0) [KaKo — K3},
(4.27)
onde:
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Ky = iu_%z di'e(t)e 2, (4.282)
Kz = 'u_és/ di'e(t)e %", (4.28Db)
Ks = —“1;523 / dt'e(t')e 1% / dt’e(t")e"a2" | (4.28¢)
u2 0 i PR . "
K4:ﬁ_l22/ di'e(t')e ' / dt’e* ("), (4.280)
IJZ 0 . ;[ . "
K5:ﬁ_223/_ di'e(t')e o /_ dt’e*(t")e%" (4.28€)

séo integrais simples. As dessintonias entre o laser e esfiy e |2) do sistema atdmico estdo
presentes nas integrais e séo definidas §or= w2 — w_ e &3 = w3 — W, respectivamente.

E importante observar alguns aspectos fisicos das integefinidas no conjunto de equacdes
(4.28). As duas primeiras, Ke K, sdo proporcionais a transformada de Fourier do campo nas
frequéncias das transicbes12 e 2— 3, respectivamente. Essas integrais estao relacionaslas ao
processos de emissdo estimulada e absorcao, nessasigangicintegral K estd associada aos
processos de dois fotons. Ja as integraj® ks sao contribuicbes de segunda ordem no campo
para processos de transicdo de um foton.

Efetuando a multiplicacdo que aparece na equacgédo (4.27¢redreapenas os termos até se-
gunda ordem no campo, ficamos com:

P13(t) = €9 [Kg + (1 — Kg — Ks) p13(0) + K1p23(0) — K2p12(0)
—(K1Kz2 + K3)p22(0) + (K1K2 — 2K3)033(0)] - (4.29)

Definimos as coeréncias que aparecem na equacao (4.29) eaofda suas envoltorias, que
variam lentamente no tempo:

(et (4.30a)
t) = op3(t)e! (4.30b)
pa(t) = ora(t)e?t. (4.30c)
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A equacdo para a coeréncia que varia lentamente no tempoosntstadodl) e |3) é entdo:

Ulg(t) — ot [Kg + (1 —Ksg— K5)O’13(0) + K10'23(0) — K20'12(0)
—(K1K2 4 K3) p22(0) + (K1Ko — 2K3)p33(0)] (4.31)
onded 3 = wi3— 2w € a dessintonia para a transi¢ao de dois fotons.

Procedendo de maneira analoga, podemos chegar a equagtdkasges para todas as co-
eréncias e populacdes do sistema atdbmico em estudo. Parmobta dindmica das populacdes e
coeréncias, devemos considerar o decaimento dessasdgukastem funcdo do tempo. Isso é rea-
lizado através da introducado de um fator exponerecidlii, multiplicando cada uma das equacdes
(4.32) - (4.36), onde T € o tempo de decaimento da respectiva populagéo ou coer@uriaisso,
temos a solugéo, num instante de tempo qualquer t, para alapdps e coeréncias de um sistema
atdbmico de trés niveis, excitado por um pulso de laser ajpirtim estado inicial arbitrario. Elas
podem ser usadas para obter o estado do sistema antes dog@panso do laser atingir o atomo,
ou seja, quando t =g, onde Tk é o tempo de repeticdo do laser. Podemos entdo escrevedo esta
do sistema atémico antes do n + 1 pulgdi!, em funcéo do estado” antes do pulso n. As
equacoOes para as populagdes e coeréncias sdo dadas por:

pit = & RT3 |K3 % + (1— |Ko|?)pls + |Ka)? 08y — (K3 a5+ c.c)
+(K3o13+c.c.) — (KoK3o1h, +c.c.)l, (4.32)

Pt =& TWT22[|Ky|? + (1 2[Ke | — [Kal*)pBy+ (K2l — Ky [?) 0S5
—(KiK3013+c.c.) — (Ko +c.c.) + (K; 053+ ¢.c.)], (4.33)

opyt = &O8TRTR/Tas|_KiKg + (1— K + 2Ks) 055 — K308, — Kol

-I-szgs — szgz + KI K20{‘2+ Kgag‘]j , (4.34)

0‘11;1 = eialzTR_TR/le[—Kl +(1-Kg —2Kg) o7, — Kfo3, +Ks 01

+2K1p£‘2 + K1p§3+ K;]_Kék 05‘3—|— (K1K2 — K3) O'gz] , (4.35)

o7yt = &28T T/ Tis[Ks 4 (1 Ky — Ks)0fs + K10%s — Ka0f)

+(KiKo — 2K3)p§‘3 — (KiKo + K3)p£‘2] . (4.36)
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E importante observar que como estamos calculando o estée® @0 pulso n + 1, devemos
utilizar o n-ésimo campo do pulso do laser no calculo dagiate K; a Ks. Com isto, essas
integrais sao agora escritas como:

Ky iHa2 / dt'e,(t')e 0 (4.37a)

Ke=it2 [ dient)e @, (4.37b)

ng—ulélzlz3 / dt'e (ot )e "% / dt"gn(t”)e 32", (4.37¢)
IJZ o0 . ;% ; "

Ka= Flzz/mdt’en(t')e_'alzt | _dvetneo, (4.37d)

IJ23 / dt en(t)e 1% / dt’e* (1) (4.37€)

onde podemos observar que a Unica diferenca entre o comanitegrais nas equacoes (4.28) e
nas equacoes (4.37) € o fato de estarmos utilizando o camp@siono pulso.

Note-se que ao utilizarmos o formalismo das amplitudes dbgtilidade para o calculo das
populacdes e coeréncias do sistema atdmico ndo levamosesid@@cao as taxas de decaimento
das populagdes e coeréncias dos niveis atbmicos. Dessa, fessas taxas nao aparecem no cal-
culo das integrais presentes nas equacoées (4.37), 0 queeaaa se utilizassemos o formalismo
das equacdes de Bloch [95]. A duracédo temporal do pulso é @snodé 100 fs, enquanto que
as taxas de relaxacao séo da ordem de dezenas de nanosedendosio que ao realizarmos as
integrais das equacoes (4.37), podemos considerar queemaisdo sofreu nenhum decaimento
devido a relaxacao e assim n&o é necessario a inclusdo demsies calculo dessas integrais.

Na nossa descricao teorica, estamos considerando quemaiatdmico interage com um trem
de pulsos proveniente do laser de Ti:safira e ndo apenas caimiampulso. Para implementar a
interac&o entre o sistema atdmico e o trem de pulsos, bastaque as equacodes (4.32) - (4.36)
descrevem a interacéo de pulsos individuais do trem comrocaton estado inicial arbitrario e
podemos utiliza-las para determinar a evolugcédo temporaisiema com a seqiiéncia de pulsos.
Isto é feito através do uso sucessivo das equacdes (4.3236),(4 partir de um estado inicial
qualquer, quando o trem de pulsos incide sobre o sistema. Esseaonjunto de equacdes fornece
o estado do sistema antes do proximo pulso atingir o meiouslieacao sucessiva acaba por
descrever a desejada evolugéao temporal durante todo o &@uisbs.
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Iremos utilizar as equacdes (4.32) - (4.36) para investigainal de MQO em um sistema
atdmico de quatro niveis, cujos resultados experimeradsf apresentados na secao 4.3.2. Para
fazermos a conexdo entre 0 modelo teorico e esses resyliaangs considerar 0s parametros
para um vapor de rubidio excitado por um laser de Ti:safisoremte com a transicao sequencial
58S — 5P3/, — 5D do rubidio. O comprimento de onda central do laser &.de 778 nm e sua
largura temporal sera da ordem dg ¥ 140 fs. O periodo de repeti¢éo do laser, utilizado nos
calculos, sera derl= 13 ns. No modelo tedrico desenvolvido até aquketsde estadol), |2) e
3), se referem aos niveis 5S,HPe 5D, respectivamente. Os tempos de vida dos nivejs &P
5D séo by = 26,7 ns e 3= 241 ns [97]. Para o alargamento homogéneo, considerarsoasp
processos radiativos, de modo que F 2T,, =53,4ns, T3=2Tz3=482ns e B3 =[(2T2n) 1 +
(2T33) Y] = 48,1 ns. Vamos também levar em conta um alargamento ndod@mao, devido ao
efeito Doppler, com largura de linkig/2m = 0,2 GHz. A razdo entre os momentos de dipolo da
primeira e segunda transicoegis/ 12 = 0,2 [101].

Considerando qué? representa as dessintonias para um grupo de atomos emaeyorese-
rencial do laborat6rio, as dessintonias para um grupo aedgtarbitrario no perfil ndo homogéneo
podem ser escritas comdiz = 8%, — 8, &z = 65— 8, €613 = 55— 25, onded é o desvio Doppler
com respeito a transicdo de um foton. Para simplificarmosiolgma do desvio Doppler, consid-
eramos qu«*Sf3 = 0, o que significa que a frequiéncia central do laser € ressopar dois fotons
com o grupo de atomos em repouso no referencial do labarat®fodemos entdo escrever as
dessintonias como:

Sip= —A—3, (4.38a)
Sp3=0—0, (4.38b)
Siz= 25, (4.38¢)

ondeA = (wp3— wy0)/2.
Para levarmos em consideracdo todos os grupos de atomosyetocidades diferentes no

perfil Doppler, é necessario realizar uma média sobre asedifes dessintonias possiveis para
esses atomos. Essa média sobre o perfil ndo homogéneo éalptinid

<plj \/27/ _62/26'3911 (0)dd, (4.39)
TT

ondep;j € o elemento da matriz densidade para o qual estamos rekizamédia sobre o perfil
nao homogéneo.
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Vamos agora introduzir o atraso temporal entre os pares B®pque excitam o sistema
atdbmico, para que possamos analisar o sinal de controletahgoerente como mostram os resul-
tados experimentais da secdo 4.3.2. A introducéo do atrass®as pares de pulsos que excitam o
sistema atémico é feita de forma direta, bastando notar gnedtoria do n-ésimo par de pulsos
pode ser escrita como:

Enp(t) = &n(t) + € ' AT g (t—T). (4.40)

Desta forma, as integrais de l& Ks passam a depender de& podem ser escritas como:

Ki(T) = i“—%z [14 e o] /_ o:o dt’gn(t')e 102 (4.41a)

Ko(T) = i“—? [1+e 7] / 0:0 dt’gn(t')e 1% (4.41b)

Ka(T) = F*(0) + & '“?"F*(—1) + & " “»'F*(1) + & "“'F*(0), (4.41c)
Ka(T) = 2G(0) + €“2TG(—T) + & 02T G(T), (4.41d)

Ks(T) = 2H (0) + €“12TH (1) + e '@2TH(T) . (4.41¢)

onde as fungdes E), G(1) e H(r) séo definidas por:

F(1) = “12“23 / dt / Attt g (e (1) (4.42a)
G(1) —%122 / dt / dte iAot g () (1), (4.42b)
H(T) = %223/ dt/ dt'e '%ddal g (t)eX (1) . (4.42c)

As funcdes F() sdo as mesmas funcdes que foram definidas na secédo 4.3dinéxas
taxas de decaimento das coeréncias, que estdo presentpsagace(4.9) mas ndo aparecem nas
equacoes (4.42), e os momentos de dipolo das transicoexasogue aparecem na definicdo da
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equacao (4.42), mas nao estao presentes em (4.9). Essaésd@stdo associadas, portanto, aos
possiveis caminhos quéanticos de uma transicdo de doissf@mm pulsos atrasados temporal-
mente. As funcdes @] e H(r) representam processos de segunda ordem no campo reivos
transic6es de um féton.

E importante notar que o parametrg, © periodo de repeti¢do do laser de Ti:safira, aparece
de forma explicita no conjunto de equacdes (4.32) - (4.38)erponenciais do tipgdi TR, Isto
faz com que este parametro influencie, de forma fundamestagsultados que iremos obter para
a coeréncia entre os nivell e |3). Quando realizamos as medidas experimentais, ndo tinhamos
meios de controlar a variacdo deste parametro e sua vateggoral € lenta, comparada com o
tempo em que as medidas foram realizadas. Por isso, ndo psaemsiderar uma média sobre
seus varios valores possiveis, e tivemos que utilizar uor ealpecifico obtido a partir do ajuste
entre as curvas tedricas e o0s resultados experimentais.

Nossa principal intencé@o é mostrar que a teoria deste tapfevé o surgimento de curvas que
observamos experimentalmente, para valores razoavepad@setros. NAo vamos nos preocupar
com todos os detalhes que observamos com a variacao de calds parametros individualmente.
Apresentaremos apenas o valor final de cada parametr@dtlizo ajuste.

Vale lembrar que as envoltérias dos campos, que aparecenmteggais kK a Ks, sdo as
envoltérias apOs a propagacdo do campo através do vapombikoru Iremos utilizar a teoria
de propagacéo linear, desenvolvida na secdo 1.5, paramusexr envoltoria do campo apos a
sua propagacdo por uma distancia z, dentro do vapor de oubAB equacdes (1.18) - (1.20)
descrevem o efeito da propagacdo na envoltéria do campdp sercampo inicial dado por:
g(t) = gsech{1,763/Tp), com T, = 140 fs. A escolha de pulsos do tipo secante hiperbolica
se deve ao fato desta ser a forma usual do pulso obtido em endadi:safira.

Na figura 4.15, apresentamos duas curvas tedricas pardweaasgapidas empara a excitacao
da coeréncidp; 3|2 por um trem de pares de pulsos.ONesta figura, consideramog ¥ 140 fs
e a amplitude do campo no inicio da célula de rubidio é taligye,/h = 1,4 THz. O pardmetro
gue governa a dependéncia do sinal com a densidade do vépuicatigz = 36, ondeqg foi
definido na secdo 1.5 e esté associado ao coeficiente de &@bslorgneio e z é a distancia que
0 campo percorreu dentro do vapor de Rb e a distancia peraoracamostra foi z = 2,5 cm,
que corresponde ao centro da célula. E importante obsemearcgm a teoria proposta, estamos
calculando as coeréncias e popula¢cdes devidas a um Unito poimterior da célula e por isso
nao vamos considerar efeitos que estdo associados aossgempoos no processo de MPQO.
Cada ponto da curva € uma média de 200 calculos da coerénd:ipifgirpmra diferentes valores de
T dentro de um periodo 6ptico, especificado puf @, .

O parametro modificado, para a obtencdo dos quadros (a) a fmgula 4.15, foi o tempo de
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Figura 4.15 Variagcédo de}p13|2 em uma varredura rapida deobtida a partir das equacdes (4.32) - (4.36).
Os parametros utilizados foram, F 140 fs, uio60/h = 1,4 THz eapz = 36. No quadro (a), temosRT=
13,000405 ns e no quadro (bg F 13,0001685 ns.

repeticéo k do laser de fentosegundos. No quadro (a), tengos IT3,000405 ns e no quadro (b),
Tr=13,0001685 ns. Para entendermos a escolha desses vedones, voltar as equagoes (4.32)

- (4.36) e observar a dependéncia destas equacdesgohodas as coeréncias possuem um fator
exponencial que oscila em funcdo dg Devido a isso, podemos ter a presenca de interferéncias
construtivas ou destrutivas pallmg\z. Podemos fazer uso das equacotes (4.38) para escrever a

condicao de interferéncia construtiva:

010 = —A— 0 = 2Ny, (4.43a)
523 =A—-90= 2N237T, (4.43b)
013 = —20 = 2N1311, (4.43c)
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e as condicdes de interferéncia destrutiva ocorrem paoaeginteiros e impares de Escolhe-
mos, entdo, g de modo a termos os primeiros valores deste parametro empkaen interferéncias
construtivas e destrutivas apds 13 ns, gaea pois o sinal de interesse é proporcional ao modulo
guadrado dessa coeréncia.

(@)
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Py (%)

01}
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Figura 4.16 Comparacao entd@13|2 e p33 para uma varredura rapida. Os parametros utilizados foram T
=140 fs e |k = 13,000405 nst1260/h = 1,4 THz eapz = 36.

Porém, pela figura 4.15, notamos que o sinal praticamentevand® ao passarmos de uma
condicéo de interferéncia construtiva para a de interé&aéfestrutiva. 1sso acontece por estarmos
trabalhando com pulsos®de tal forma que as ressonancias por um féton ndo sao impssta
para a transicao de dois fétons consideramos, em nossaet&rica, que estamos na condigcéo
de ressonancia. Dessa forma, as interferéncias conasuivdestrutivas aparecerao na obtencao
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da média sobre o perfil Doppler, que foi realizada para olstduas curvas, e por isso ndo ha uma
variagao significativa comgno resultado obtido.

Fizemos uma comparacéo entre as curvas obtidas para a gépuala nivel mais excitado e
a coeréncia entre os estadds e |3). O resultado encontra-se na figura 4.16. Os parametros
utilizados foram |, = 140 fs e 'k = 13,000405 nspy260/h = 1,4 THz eapz = 36. Podemos
notar que a unica diferenca entre os dois sinais esta nalidisde dos batimentos em 473 fs, que
para a coeréncia é maior que para a populacdo. O mesmo a&anteaso experimental, em que
o sinal devido ao processo de MPQO tem uma visibilidade ntpiera fluorescéncia para esses
batimentos. E importante notar que a relacdo de intensiglaitle o pico central e a componente
de fundo é praticamente a mesma para a populacao e a coedntia@rio ao que observamos
experimentalmente, indicando que algum efeito importpara a descricdo do sinal de MPQO
néo foi considerado.

Na figura 4.17, utilizamos os mesmos parametros da figurgpéuBGanalisar o comportamento
da teoria quando alteramos a intensidade do campo inicairgude sobre a célula. Na figura
4.16(a), essa intensidade é tal queso/h = 0,7 THz, enquanto que na figura 4.16(b) utilizamos o
mesmo valor que o utilizado na obtencéo da figura 4.15, ji1egp/h = 1,4 THz. A primeira mu-
danca que observamos é que o sinal como um todo diminui desidsele. Esse fato € esperado,
uma vez que diminuimos a intensidade do campo inicial qudersobre o vapor atdmico. Para
o valor da intensidade do campo inicial do quadro (a), asagges em 473 fs praticamente desa-
parecem, enquanto que as oscilacdes na escala de picosegdiadse alteram. Para entendermos
a diminuicéo da visibilidade devemos lembrar que este leatimesta associado a diferenca entre
as freqliéncias das transicdes atomicas entre os niveis BB)£ & 5B, e 5S. Essas transicoes
ocorrem devido a emisséo estimulada entre os niveis 513 g R absorcao de um foton entre os
niveis 5B/, e 5S. Ao diminuirmos, portanto, a intensidade do campo qeidersobre o sistema
atdbmico, estaremos diminuindo a intensidade do campo qlue in processo de emisséo estimu-
lada e a absorcao de um foton, fazendo com que aconteca urimigéio da probabilidade de
ocorréncia deste processo.

Na figura 4.18, apresentamos trés curvas teoricas paraduesierapidas no atraso para a
excitacdo da coerénci@13|2 por um trem de pares de pulsog.0Nesta figura, consideramos
Tp=140fs e k= 13,000405 ns @i1269/h = 1,4 THz. O parametro modificado foi o que governa
a dependéncia do sinal com a densidade do vapor atbmjzoPara os trés quadros da figura, esse
parametro foi igual &z = 19,00z = 36 eapz = 95, nos quadros (a), (b) e (c), respectivamente.

Através da figura 4.18, podemos observar que conseguimasltegir as principais caracteris-
ticas dos resultados experimentais, i. e., temos um battinegn 473 fs que se mantém constante
para variagOes do parametrgez, 0s batimentos na escala de picosegundos diminuem o dedger
com o aumento depz. Este fato pode ser interpretado da seguinte maneira:@ogagar por um
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Figura 4.17 Variacéo ddp13\2 para uma varredura rapida do atraso. No quadro (a) a intensidadédoicia
campo elétrico é tal quei2e0/h = 0,7 THz, enquanto no quadro (b) temos uma reproducéo do quadro (a)

da figura 4.15.

vapor atdmico denso, o espectro do pulso tem parte de sectespbsorvido, ver figur?, de

tal forma que este pulso se comporta com sendo a combinaghmsdeutros pulsos separados es-
pectralmente pelas componentes espectrais que foranvelasorTeremos, entdo, um batimento
devido a diferenca entre as frequiéncias centrais dessasspélo aumentarmos a densidade essa
separacao espectral aumenta, de forma que a diferencaasniregiiéncias centrais dos novos
pulsos aumenta, o que implica na diminuicdo do periodo dmbato.

A razao pico/fundo é de- 2,0 para as trés curvas. O fato de ndo levarmos em considera-
céo efeitos de amplificacdo dos campos gerados no proce$4B@© na descricdo tedrica deve
estar associado a essa discrepancia entre a razao picodypdrimental e tedrica. Uma teoria
para descrever corretamente o sinal de MPQO que estamdsaadal deve considerar os efeitos
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acumulativos devido a interacdo entre o trem de pulsos genssatdomico, de propagacao dos
campos que excitam o sistema atdbmico e de amplificacdo dgmsagne sao gerados no processo
de MPQO. Nosso modelo leva em conta os principais efeitax@sos aos campos do laser de
Ti:safira que excita os atomos. Entretanto, ele despre#tasfie propagacao e interacdo com
0 meio dos campos que sédo gerados no processo. A principegmigh associada ao processo de
MPQO e a fluorescéncia é a amplificacdo dos campos em funcést@iacia de propagacéo no va-
por de rubidio. Como vimos na sec¢éo 4.2, uma formulagéo tepara a amplificacdo dos campos
do processo de MPQO é feita utilizando-se as equac¢des de@laRwrtanto, para obtermos uma
descricdo mais realista do sinal de MPQO, devemos utilg@gaacdes de Maxwell-Bloch para
descrever a dinAmica temporal do sinal de interesse e seadf&pcia com a distancia percorrida
no vapor atémico.

A teoria desenvolvida nesta secdo é o primeiro passo naadig obtermos uma descricao
gue leva em conta os principais efeitos que influenciam d da&PQO. Com o intuito de sim-
plificar o problema, uma vez que iremos precisar utilizarcasaedes de Maxwell para descrever
a propagacao dos campos gerados no processo de MPQOmuizeformalismo de amplitudes
de probabilidade para levar em conta os principais efegse@ados aos campos que excitam o
sistema atdmico e obtivemos resultados que apresentanincgpprs efeitos associados a esses
campos.
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Figura 4.18 Variacao dqp13|2 para uma varredura rapida obtida a partir das equacdes (4.32) - (0S86)
parametros utilizados foramy,F 140 fs e &k = 13,000405 nsji1060/h = 1,4 THz. Nos quadros (a), (b) e
(c) variamos o parametro que controla a densidade da amostra, sendmo igeal acdgz = 1900z =36 €
apz = 95, respectivamente.






CAPITULO 5

Conclusao

Nesta tese, estudamos varios aspectos do controle coeraritansicées de dois fotons, em
vapor de rubidio. Investigamos tanto a absorcdo de doisgpwem ressonancia com nivel in-
termediario, quanto a transicdo sequencial de dois fotdlts trés experimentos realizados, a
resposta do sistema atdémico é analisada em funcéo do atrapor@al entre pares de pulsos, re-
sponsaveis pela excitacao do sistema.

No primeiro estudo, uma fonte de luz incoerente foi respegigéela transicdo de dois fétons
entre o nivel fundamental, 5S e os niveis de Rydberg 16D e 18&pbsta do sistema atdmico é
analisada através da emisséo entre os nivejs 85S devida a um processo de mistura de quatro
ondas em fun¢éo do atraso entre 0s pulsos que excitam afamg dois fotons.

Observamos dois tipos de oscilacdes no sinal detetadoneipai, na freqiéncia central do
laser que excita a transicao de dois fétons, denominadacdag#o "Optica”, s6 ocorre para valores
do atraso em que os pulsos se sobrepbem temporalmente. Adsegscilacdo, no dobro da
frequéncia central do laser, ocorre para valores do atnaise es pulsos menores que o0 tempo
de decaimento dos niveis envolvidos no processo. Estdadeud conhecido na literatura para
o controle temporal coerente de uma transicdo de dois fétBnsretanto, em nosso estudo foi
utilizada uma fonte de luz incoerente, enquanto que nalitea se empregam fontes de pulsos
ultracurtos para a obtengdo dos mesmos resultados. latnedsi mais um grau de liberdade no
sistema, através da manipulacdo das polarizacbes dos saupancidem no sistema atdomico.
Com a manipulacao dessas polarizacbes fomos capazes déacasceaminhos quanticos que
interferiam levando as oscilacdes "Opticas" e observamesaapas oscilacdes quanticas, para
gualquer valor do atraso entre os pulsos.

Utilizamos as equacgdes de Bloch em uma expanséo perturbsdigg@gunda ordem no campo
incidente para modelar a interacdo entre o sistema atom@@mpos que interagem com 0
mesmo. Como trabalhamos com luz incoerente, desenvolvenfimsmalismo matematico no
dominio das frequéncias, para considerarmos todas asbrigides devidas a distribuicdo espec-
tral dos campos que excitam a transi¢do de dois fétons. Catexssa, fomos capazes descrever
as regides em que ocorrem as oscilagdes "Opticas"” e quarticdacio das magnitudes destas os-
cilacdes e a razao existente entre o pico central e a comodefundo. Além disso, utilizamos a
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simetria do meio, presente no descri¢do tedrica atravéndot suscetibilidade, em conjunto com
o controle da polarizagdo dos campos incidentes, para oianips diversos caminhos quanticos
existentes em uma absor¢ao de dois fotons com pulsos aisasad

No segundo experimento, estudamos a transicdo de doisfptoa 5S— 7S excitada por
pares de pulsos atrasados temporalmente, provenientas deser de fentosegundos. Em um
dos pulsos, uma fase externa € adicionada utilizando-sentetizador de Fourier. O degrau de
fase e a posicdo do espectro do pulso sobre a qual a faseaegtadicionada sédo parametros ex-
perimentais e podem ser variados. Neste experimento, onamibs o sinal devido a populacao
do nivel 7S em funcéo do atraso entre os pares de pulsos gteneectransicdo de dois fotons.
Mostramos que com uma combinacao especifica do atraso @neptre os pulsos e da fase ex-
terna adicionada, podemos controlar os caminhos quarasientes na transi¢cao de dois fotons.
Em particular, mostramos que € possivel cancelar os casgu#nticos que interferem para origi-
nar as oscilacdes "opticas", sem, no entanto, alterar os bamiuéanticos que levam as oscilacées
guanticas.

Utilizamos o formalismo das amplitudes de probabilidadegee consideramos os termos até
segunda ordem no campo elétrico, para modelar a intera¢@oacesistema atdbmico e 0s campos
elétricos, atrasado no tempo e com a fase externa devidatatizador de Fourier. Obtivemos uma
Otima concordancia entre os resultados experimentais edelmtedrico. Com a utilizagdo deste
ultimo, podemos prever que para um determinado degrau deafdcado a metade do espectro
de um dos pulsos, é sempre possivel obter um atraso temporpleas oscilagdes "Opticas" sdo
destruidas.

No terceiro experimento, investigamos a transicao sedgileste — 5P;, — 5D, onde temos
a ressonancia com o nivel intermediario;pP Essa ressonancia foi responsavel pela presenca
de diversos outros efeitos, que ndo ocorreram nos dois ipoisnestudos realizados nesta tese: o
efeito de propagacédo dos campos que excitam o sistema aténuaefeito de acumulacao nas
populacdes e nas coeréncias dos niveis desse sistema.

O primeiro passo, realizado no estudo da transicdo sedlefaia realizacdo de medidas
na emissao em 420 nm, entre os niveig 6@ 5S, em funcado da poténcia do campo que excita
a transicéo e da densidade do vapor atomico. Coletamos onsimedl direcdo perpendicular ao
feixe de laser que incidia sobre o sistema atdbmico e na mesead deste feixe. Fizemos a
caracterizacéo desses dois tipos de sinal, mostrandangata que o primeiro esta associado
a populacdo do nivel mais excitado da transicdo sequemrealim processo de fluorescéncia,
enquanto que o segundo esta associado a coeréncia entreigsoif , e 5S, resultante de um
processo de MPQO.

Passamos, entdo, ao estudo da transicdo sequencial quapdtsos que a excitavam pos-
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suiam atraso temporal. Foram realizadas medidas com &oeiciterferométrica e medidas de
varredura rapida no atraso entre 0s pulsos e mais uma vdarooke o sinal devido aos processos
de fluorescéncia e de MPQO. Nas medidas com precisao imerdtrca, fizemos uma analise do
comportamento dos dois sinais em funcéo da polarizacacatmsas que incidem sobre o mesmo.
Pudemos notar que a diferencga entre os processos fica aaidi@rgriando os pulsos atrasados
possuem polarizagdes perpendiculares. Em particulaa, @processo de MPQO, quando as po-
larizacBes sdo lineares e perpendiculares, mostramossqpseidacoes "Opticas" estdo presentes,
assim ficando comprovada sua natureza quantica. Utilizanmesma descri¢cao teorica que foi
utilizada no capitulo 2, porém desta vez no dominio temppea mostrar a ocorréncia das 0s-
cilacdes "dpticas" e quanticas. Em particular, a teoria ésiethvolvida para a MPQO guando os
pulsos atrasados no tempo possuem polarizagOes paraéetastanto, indicamos as modificagbes
necessérias para o calculo da fluorescéncia e/ou para qaanomarizacdes dos pulsos forem

perpendiculares.

Para a varredura rapida, verificamos que o sinal gerado megso de MPQO apresenta algu-
mas caracteristicas semelhantes ao comportamento jdoidoki@ fluorescéncia. Em particular, a
presenca de batimentos na envoltoria do sinal, na escalaaegundos, que variam com a densi-
dade do vapor atbmico e uma oscilacdo em 473 fs, que é indepierdh densidade do vapor. Uma
das diferencas observadas entre os dois sinais, verifitad@sadas medidas experimentais, € que
eles ndo guardam as mesmas relages de intensidade entxermroéntral e o fundo constante.

Utilizamos o formalismo de amplitudes de probabilidadesa paodelar a interacao entre o
sistema atébmico e o trem de pulsos, proveniente do laser.skfifd. Nessa teoria, consideramos
0s principais efeitos associados aos campos que exciteansigéo de dois fotons, os efeitos de
propagacao e os efeitos acumulativos. Como estavamossisael@s apenas nos efeitos associados
aos campos que excitam a transi¢cao, utilizamos um sistertr@slaiveis para modelar o nosso
sistema atdmico. Apesar de ja existir na literatura um fdisme tedrico, baseado nas equacoes
de Bloch, que descreve o mesmo sistema, o formalismo dastadgptie probabilidade é mais
simples e leva aos mesmos resultados.

Os resultados tedricos descrevem o0s principais efeitaxiasos aos campos do laser de
Ti:safira, porém falha ao tentar descrever alguns aspectsigal experimental obtido. A principal
discrepancia entre teoria e experimento € verificada aartans comparar a razao pico/fundo dos
dois resultados. Essa discordancia deve estar associddtoat® ndo considerarmos efeitos de
propagacao dos campos gerados no processo de MPQO e deesagdiotcom o vapor atémico.
Uma sugestéo é feita, no sentido de incluir esses efeitasrnafismo teorico, através do uso das
equacles de Maxwell, uma vez que essas equacdes descrexgpagagao de ondas eletromag-
néticas em meios materiais.

A utilizacao das equacdes de Maxwell-Bloch para a descrigdtteéracao entre campos eletro-
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magnéticos e a matéria, e sua propagagdo em um meio mgtéegabastante conhecida na lite-

ratura. Porém, ndo se consideram os efeitos de acumulagaestio presentes no sistema que
estudamos. O desenvolvimento de uma descricdo para a cizeedire os estados de interesse foi
0 primeiro passo, realizado neste trabalho, para a incldegse efeito em uma formulacdo que
também considere os efeitos de propagacéao e interacao mpes@erados com 0 meio em que
se propaga.
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