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Resumo

Neste trabalho estudamos um sinal de fluorescéncia ressonante por dois fotons em
vapor de rubidio ao interagir com um feixe de laser de diodo e com um laser de Ti:safira
de femtossegundos na transicao em cascata 551/ — 5P32 — 5Ds5/5. Os dtomos contidos
em uma célula fechada e aquecida interagem com os feixes de lasers na configuracao
copropagante, tendo comprimentos de onda em torno de 780 nm e polarizacoes lineares e
paralelas entre si. Analisamos o sinal de fluorescéncia detectado para frente, na direcao de
incidéncia dos lasers, bem como na dire¢ao perpendicular aos lasers (fluorescéncia a 90°).
Analisamos o sinal de fluorescéncia no comprimento de onda 421 nm devido ao decaimento
espontaneo do estado excitado 63/, para o estado fundamental 55 /5, em funcao de vérios
parametros do sistema, como a polarizacao do sinal em relagao a polarizacao dos lasers, em
funcao da frequéncia de varredura do laser de diodo e em funcao da densidade atomica da
amostra. Observamos efeitos de saturacao no sinal de fluorescéncia detectado variando-se a
intensidade do laser de diodo e a densidade atomica. Efeitos de bombeio éptico do laser de
diodo no sinal de fluorescéncia detectado também foram observados e explicados com um

modelo tedrico simples.

Palavras-chave: absorcao de dois fétons, vapor de rubidio, fluorescéncia, lasers continuos

e pulsados.
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Abstract

In this work we study a resonant fluorescence signal generated by two-photon absorp-
tion in rubidium vapor, when the atomic system interacts with a continuous wave laser from
a diode laser beam and one ultrashort pulse train from a femtosecond Ti:sapphire laser, in
the ladder transition 55/, — 5P3/2 — 5D5/2. The atoms contained in a closed and heated
cells interact with the pair of laser beams in a co-propagating configuration. The laser beams
have wavelengths of about 780 nm and linear and parallel polarization. We analyze the fluo-
rescence signal detected forward, in the same direction of the incidence laser beams, as well
as in the direction perpendicular to lasers (fluorescence at 90°). We analyze the fluorescence
signal at 421 nm generated by the spontaneous decay of the excited state 6.3/, to the ground
state 5512 of rubidium, as a function of the many parameters of the system, such as: the
signal polarization with respect to the polarization of the laser beams, the frequency and the
intensity of the diode laser, and the atomic density of the sample. We observed saturation
effects on the fluorescence detected signal varying the intensity of the laser diode and the
atomic density. Effects of an optical pumping from the diode laser beam on the fluorescence

signal were observed and explained with a simple theoretical model.

Keywords: Two-photon absorption, Rubidium vapor, Fluorescence, continuous wave and

pulsed lasers.
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Capitulo 1

Introducao

Este trabalho descreve a interacao de um vapor de rubidio aquecido com lasers pul-
sado e continuo, através de um processo de absorcao ressonante de dois fétons na transicao
531/2 — 5P3/2 — 5D5/2.

O objetivo desta dissertacao é estudar o sinal de fluorescéncia ressonante no rubidio
devido a interacao do vapor alcalino com o pente de frequéncias de um laser de femtossegun-
dos de Ti:safira e com um laser continuo (cw) de diodo, coletando o sinal de fluorescéncia
tanto para frente como na direc@o lateral da célula de rubidio (sinal a 90°). Como objetivos
especificos, demos continuidade aos experimentos realizados no Laboratorio de Espectrosco-
pia Atomica do DF - UFPE sobre a dependéncia do sinal de fluorescéncia ressonante por dois
fotons com parametros como a frequéncia e a intensidade dos lasers incidentes, em funcao

da polarizacao, da temperatura e da densidade atomica da amostra atomica.

A éptica e a interagao da luz com a matéria tém importantes aplicagoes cientificas
e tecnolégicas. Em particular, a geracao e o estudo de feixes de luz (LEDs e laser) na
regiao azul do espectro eletromagnético tem sofrido importantes avangos nos tltimos anos.
Recentemente, por exemplo, o prémio Nobel de Fisica de 2014 foi concedido conjuntamente
a Isamu Akasaki, Hiroshi Amano e Shuji Nakamura, pela construcao de eficientes diodos
emissores de luz (LED’s) na regido azul [1]. Isso teve intmeras aplicagoes praticas nas
areas de iluminacao e em displays de dispositivos eletro-eletronicos, dentre outras. A area de

armazenamento 6ptico (CDs e DVDs) também se beneficiou amplamente com a tecnologia de
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armazenamento de dados de alta densidade em regioes cada vez menores das midias opticas,
em decorréncia da diminuicao do comprimento de onda da emissao laser usada na regiao azul
do espectro, como por exemplo, no caso da tecnologia ”Blu-ray”. Por tras dessas grandes
descobertas existem intimeras pesquisas basicas sendo realizadas, as quais contribuem direta

ou indiretamente para a evolugao da ciéncia e da tecnologia em geral.

O estudo experimental envolvendo a interacao coerente entre luz e matéria teve inicio
logo ap6s a invengao do primeiro laser por T. H. Maimam [2] em 1960, em decorréncia de
um efeito de emissao estimulada de radiacao pela excitacao de um cristal de rubi. Grande
contribuicao tedrica para essa area foi dada por Albert Einstein ja em 1916, sobre a emissao
estimulada de radiagao eletromagnética [3], a qual teve como base a teoria quantica proposta
por Max Planck em 1900. O laser revolucionou muitas areas da fisica e de toda a ciéncia
em geral. Entre suas muitas aplicacoes encontram-se destaques nas areas de medicina,
telecomunicagoes, biologia, aplicagoes em cirurgias de alta precisao [4], na industria para
cortes de metais e objetos em geral [5] e na fisica para o desenvolvimento da espectroscopia
atomica [6], caracteriza¢do de novos materiais [7], dentre outras. Por volta de 1981 surgiu
o laser de diodo com cavidade externa na configuracao de grade rasante (”Littrow”) [8],
bastante usado ainda hoje em estudos de espectroscopia atomica. Com essa configuracao
do laser de diodo, a largura de linha do dispositivo pode ficar abaixo da faixa de 1 MHz,
permitindo a realizagao de inimeros experimentos de Gptica com alta resolucao espectral [9]

e relativo baixo custo.

Ainda na década de 1960, em paralelo a invencao dos lasers de diodo foi desenvolvida
a técnica de travamento de modos ("mode-locking”) [10], com a qual se tornou possivel a
geracao de trens de pulsos com duracao temporal extremamente curta. A duragao de cada
pulso é determinada pela quantidade de modos travados, ou seja, pelos modos que interferem
entre si e que oscilam em fase dentro da cavidade do laser, e que também é responsavel pela
relacao de fase bem definida entre os pulsos emitidos pelo laser no regime "mode-locked”. Um
dos desafios iniciais desta drea era atingir a estabilidade destes lasers, isso porque pulsos uni-
formemente espagados no tempo equivalem a modos de frequéncia uniformemente espacados,
o que foi notado varios anos depois [11]. Mais tarde essa caracteristica ficou conhecida como

pente de frequéncias Opticas, contribuicao dada a ciéncia por Theodor W. Hénsch e John
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L. Hall, os quais ganharam o prémio Nobel de Fisica em 2005 por suas contribuigoes para o
desenvolvimento de espectroscopia de precisao a base de laser, incluindo a técnica de pente

de frequéncias 6pticas [1], com importantes aplica¢oes na drea de metrologia.

Somente em 1982 foi construido o laser de Titanio-safira (Ti:safira) por P. E. Moulton
[12], primeiramente operando apenas no regime continuo (cw). Hoje, um laser de Ti:safira
tipico, operando no regime de modos travados, produz pulsos épticos com duracao entre 10
femtossegundos (fs) e alguns picossegundos, a uma taxa de repetigao entre 70 MHZ e 10
GHz. Uma possivel aplicacao dos pulsos ultra-curtos consiste em produzir um laser com luz

branca, cuja emissao possa cobrir todo o espectro visivel.

O uso dos lasers de diodo e de Titanio-safira em espectroscopia atomica no estudo de
metais alcalinos tem sido descrito em intimeros artigos e trabalhos cientificos. A geracao e
deteccao do sinal de fluorescéncia ressonante no azul, especificamente no comprimento de
onda em torno de 420 nm, usando simultaneamente estes dois tipos de lasers foi estudado
pelo grupo da professora Sandra Vianna [13, 14]. Os autores destes trabalhos usaram fei-
xes contra-propagantes [13] e co-propagantes, mas nao fizeram a comparagao dos sinais de
fluorescéncia detectados para frente ou a 90° [14]. Essa relagdo entre os feixes de lasers
contra ou co-propagantes esta discutida na ref. [15], para lasers de diodo, onde podemos
observar que, dependendo da configuracao adotada, as larguras de linha Doppler resultantes
podem variar significativamente. Por exemplo, para o rubidio, a largura Doppler resul-
tante para a absorcao de dois fétons nas transicoes 551/ — 5FP39 — 5Ds5/5 com lasers
contra-propagantes ¢ igual a 0,5 MHz e na configuracao co-propagante, a largura Doppler
resultante aumenta para 12,7 MHz. O processo de absorcao de dois fétons no Rb envolvendo
os estados 5512 — 5P/ — 5D5/, também foi estudado por Pichler e colaboradores [16] o
qual observou a fluorescéncia usando s6 laser de femtossegundos para excitar as transicoes e

aplicou um campo magnético para investigar a depéndencia com o efeito Zeeman.

Nesta dissertacao de mestrado faremos a comparacao da fluorescéncia ressonante por
dois fotons detectada para frente e a 90° em vapor de rubidio, variando alguns parametros
do sistema. Durante os experimentos deste trabalho, usamos um laser de diodo na transicao
ressonante 5572 — 5P3/5 e um laser pulsado de Tisafira na transicao 5P — 5Ds)s.

A combinagao desses dois feixes de lasers co-propagantes, focalizados no centro da célula
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do vapor de Rb, contribuiu para a geracao do sinal 6ptico de fluorescéncia em todas as
diregoes (sinal isotrépico de fluorescéncia). Em particular, estudamos a gera¢ao do sinal
para frente e na dire¢@o lateral da célula (sinal a 90°) a partir do espectro de excitagao. A
fluorescéncia detectada foi gerada por um processo de emissao espontanea na regiao azul
(421 nm), decorrente do decaimento espontaneo na transicao 6Ps/, — 5S1/2. O processo de
decaimento espontaneo entre os niveis 5D5/5 — 632 deve ocorrer internamente no sistema,

criado pelo préprio meio atomico, gerando radia¢do no infravermelho distante (5,2 pm).

No capitulo 2, discutiremos os fundamentos tedricos essenciais para o entendimento
dos resultados experimentais obtidos neste trabalho. Estudamos inicialmente como ocorre
a interacao da luz com um sistema atomico formado por atomos com apenas dois niveis
de energia. Em seguida analisamos teoricamente um processo de absorcao de dois fétons
em um sistema atomico de trés niveis. Escrevemos as equagoes opticas de Bloch a partir do
formalismo da matriz densidade para calcular as populagoes atomicas do sistema. Com essas
equacoes estudamos a interacao de um par de feixes de lasers com o sistema de trés niveis.
Analisamos algumas caracteristicas de um trem de pulsos épticos ultracurtos, de maneira
que mostramos que o trem emitido pelo laser pulsado equivale a um pente de frequéncias
visto pelo meio atomico, o que equivale a dizer que o meio atomico enxerga varios lasers
continuos, o laser de diodo e o pente de frequéncias. Discutimos também o processo de
absorcao de dois fotons. Por fim, analisamos a propagacao e a absorcao do sinal gerado em

um vapor atomico, através da Lei de Beer-Lambert.

No capitulo 3, descrevemos o sistema experimental que trabalhamos e a montagem
experimental empregada para a obtencao das medidas de fluorescéncia ressonante no rubidio.
Apresentamos os resultados obtidos, seguidos de suas discussoes. No sistema experimental,
foi descrito o sistema atomico estudado, detalhes sobre o laser de diodo que foi usado para
fazer a primeira transicdo atomica (5512 — 5P5/2), bem como para fazer o processo de
absorcao saturada, que serviu como a referéncia de frequéncia para todos os experimentos.
Discutimos também alguns aspectos do laser pulsado de Ti:safira que foi usado na segunda
transicao atomica (5P55 — 5Ds5/2). Na sequéncia, discutimos as caracteristicas gerais dos
sinais de fluorescéncia detectados tanto para frente como a 90°. Analisamos o deslocamento

dos modos do pente de frequéncias do laser pulsado no espectro observado. Analisamos as
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diferencas entre os sinais de fluorescéncia detectados para frente e a 90°, devido a efeitos
como absorcao e propagacao do sinal gerado no vapor ao longo da célula. Analisamos a
dependéncia da largura de linha dos sinais de fluorescéncia como func¢ao da frequéncia e da
intensidade do laser de diodo, bem como em funcao da temperatura e da densidade atomica
da amostra. Por fim, discutimos alguns picos observados nos sinais de fluorescéncia, em
decorréncia de bombeios Opticos e alargamentos de algumas linhas Doppler do rubidio. A
parte experimental deste trabalho foi realizada no Laboratério de Espectroscopia Atomica e
Lasers no Departamento de Fisica da UFPE sob a coordenagao da Professora Dra. Sandra

S. Vianna.

Finalmente no capitulo 4, serao apresentadas as conclusoes e algumas perspectivas de

trabalhos que complementem esta dissertacao de mestrado.



Capitulo 2

Fundamentacao Teorica

Neste capitulo faremos a discussao tedrica béasica para a compreensao e entendimento
de alguns dos fenomenos observados nos experimentos realizados nesta dissertacao de Mes-
trado, os quais serao apresentados e discutidos em detalhe no capitulo 3. Faremos um
tratamento semiclassico, considerando o campo eletromagnético classico e tratando o meio
atomico quanticamente, através do formalismo da matriz densidade, nas aproximacoes de
dipolo elétrico e de onda girante. Inicialmente estudaremos a interacao de um feixe de laser
com um sistema de dois niveis.

Modelamos depois um sistema atomico de trés niveis interagindo com dois feixes de
laser continuos (cw), em um processo de absor¢ao de dois fétons ressonante e em cascata,
simulando o sistema fisico real que estudaremos do ponto de vista experimental no capitulo
3 deste trabalho, a transicao ressonante e em cascata de dois fétons 5S51/2 — 5P3/2 — 5D59
em rubidio. Discutiremos ainda neste capitulo tedrico os efeitos de alargamento por poténcia
dos lasers que excitam o sistema, bem como efeitos de propagacao e de absor¢ao do sinal de

fluorescéncia gerado pelo meio atomico.
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2.1 Interacao Atomo Luz Laser

Neste primeiro tépico discutiremos a interacao de um sistema atomico simples com
apenas dois niveis de energia com um feixe de laser. Faremos algumas aproximacoes para
simplificar os calculos tedricos. Devido a alta intensidade do feixe de laser, iremos tratar o
campo eletromagnético como uma grandeza puramente classica, sem quantizar os modos do
campo eletromagnético. Consideramos o sistema atomico formado por atomos de um metal
alcalino com apenas um elétron de valéncia e opticamente ativo, o qual sera responsavel por
interagir com o campo na aproximagao de dipolo elétrico [6]. Na figura 2.1 mostramos um
sistema de dois niveis, onde o estado fundamental é representado por |0), enquanto o primeiro
estado excitado é dado por [1). A diferenga de frequéncia entre os estados atomicos é repre-
sentada por wig, enquanto que w; é a frequéncia do feixe de laser incidente. Considerando
que o meio atomico interage com os modos do vacuo eletromagnético e que ocorre emissao
espontanea de |1) para |0), definimos ~1; como sendo a taxa de relaxagao da populagao
atomica do estado excitado para o estado fundamental. Definimos ainda a dessintonia do

laser com a transi¢ao atomica como: 0 = wig — wWi.

l
= by

r

@, @y, )’

Figura 2.1: Representacao do sistema de dois niveis interagindo com um laser de frequéncia
angular w;. A taxa de relaxacao do sistema é definida como 7y, e a dessintonia do laser com

a transicao atomica é dada por d; = wyg — wy.

O operador energia total do sistema, o Hamiltoniano, terd a contribuicao de dois

termos principais, sendo definido da seguinte maneira:

H=Hy,+V, (2.1)
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onde o Hamiltoniano do dtomo livre (na auséncia do campo) é dado por:

Hy =) hwyln){n], (2.2)

ja o termo de interagao por dipolo elétrico é definido como:

V = —er- E(t). (2.3)

O termo de interagao do atomo com o campo foi considerado do tipo dipolar, onde e
representa a carga do elétron, Féo operador posi¢ao do elétron (posigado média do elétron
em relagao ao centro de massa do dtomo) e E (t) representa o vetor campo elétrico. Adiante
iremos usar a notacdo e - E(t) como sendo 4E(t), onde p é a componente do operador

momento de dipolo na dire¢ao do campo.

Para calcularmos a evolucao do sistema quando este interage com o campo eletro-
magnético da luz, iremos usar o formalismo da matriz densidade e resolver a equacao de
Liouville para a evolucao temporal do operador matriz densidade p:

dp .~
— —"[H. 5 2.4

onde a probabilidade de que o estado [i) seja populado apds a interagdo com o campo é
dada pelos elementos da diagonal principal da matriz densidade (p;;). Os elementos nao
diagonais (p;;) representam as coeréncias épticas entre os estados atoémicos. Fenomeno-
logicamente podemos incluir o decaimento espontaneo do estado excitado na equacgao de
Liouville, levando-se em conta que a evolucao temporal da populagao desse estado ocorrera

sob a forma de um decaimento exponencial, quando o campo é desligado:

dpoo

relaxacdo 2.5
i |relaxag +Y11P11 (2.5)
dpn

relaxacdo — y 2.6
i | laxag Y11P11 ( )

ou seja, supomos que o sistema de dois niveis é fechado e que o estado |1) somente decai
para |0), sendo 77 a taxa de decaimento espontaneo do nivel |1), o que equivale ao inverso

do tempo de vida (7}) deste nivel: vy = 1/77.
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Ja para as coeréncias, os termos de relaxacao devem levar em conta tanto a taxa de
decaimento do nivel |i) como do nivel |j):
%‘relaxagéo = —YijPij- (27)
Normalmente as taxas transversais 7;; sao muito maiores do que a média das taxas longitu-
dinais, de tal forma que geralmente temos: ~;; > (v; +;)/2. Sempre que ocorrem processos
fisicos que geram alargamentos inhomogéneos no meio atomico, como por exemplo, colisoes,
alargamentos por pressao ou temperatura, tempo de voo, fotoionizacao, dentre outros, as
taxas de relaxacao das coeréncias Opticas sao bem maiores que as taxas de decaimento das
populagoes [17]. Por simplicidade, iremos considerar despreziveis as colisoes, de tal forma que
consideramos g, = 2* [18], sendo |0) o estado fundamental, o qual nao decai por definicao.

O Hamiltoniano do atomo livre pode ser escrito, na forma matricial, como:

N 0 0
o= , (2.8)
0 hwig

cujos elementos diagonais representam os autotermos de energia (autovalores) dos estados

atomicos do sistema. Por defini¢do temos: Hyy = 0 e Hyy = hwio|1)(1].

Definimos o campo elétrico da radiacao incidente de maneira a ficarmos apenas com

sua parte real, assim:

B(zt) = 5 [Eoe’(kz’wlt) + Bremithe—eant) | (2.9)

Ja o operador momento de dipolo elétrico pode ser escrito como:

fi = for|0) (1] + firo[1) (0], (2.10)

onde sao considerados apenas os elementos fora da diagonal do operador dipolo elétrico, ja
que o campo elétrico aplicado ao sistema somente contribui para a criacao de um dipolo

induzido entre os niveis atomicos, nao existindo momento de dipolo permanente no sistema.

Usando as expressoes para o campo elétrico e para o dipolo elétrico (equagoes 2.9 e

2.10), e utilizando a aproximacao de onda girante, na qual analizamos apenas os termos na
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frequéncia do campo incidente, podemos escrever o operador de interacao do Hamiltoniano

~

V', como:

~ 1 = . . o . .
V=3 (,szge*m\o><1yewlt + ﬁwEOesz|1><0|e’“’1t) . (2.11)

A frequéncia de Rabi (€2) do sistema pode ser definida como:

- o ikz
o - Eoe
Q=

o (2.12)

Finalmente podemos escrever V' e soma-lo com H, para termos a expressao do Hamil-

toniano do sistema.

. 0 —hQ* ettt
V= | (2.13)
—hQe it 0
e
. 0 —hQretnt
A= . (2.14)

—th_iwlt hwlo
De posse dessas equacoes podemos escrever explicitamente as equacoes da matriz den-

sidade para o sistema de dois niveis, considerando o caso de um sistema fechado:

Poo = Z'Q*ploemlt — Z'mee*wlt + 711011

—iw1t

P11 = 1Qpoe — i proe™" — Y1111

Por = (iwlo - 701),001 + iQ*ewlt(ﬂll - POO)- (2-15)

As equacgoes descritas acima sao conhecidas como as equagoes 6pticas de Bloch para o
sistema. Fazendo-se uso da aproximacao da variagao lenta da envoltéria do campo e fazendo

wi = w, reescrevemos os termos da coeréncia optica como:

poi(t) = oo (t)e™, (2.16)
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onde og; (t) é uma funcdo que varia lentamente no tempo comparada com a parte exponencial
rapida.

Finalmente as equacoes opticas de Bloch para o sistema sao:

poo = +y11p11 + Q2019 — Q00 (2.17a)
p11 = —y11p1 + Q0o — Q010 (2.17b)
o1 = (101 — y01)001 + 2" (P11 — poo)- (2.17¢)

Considerando que a amplitude do campo E(t) seja constante no tempo, isto é, para
um laser continuo, podemos obter uma expressao analitica para a populacao atomica do
estado excitado do sistema, no regime estaciondrio, quando p;; = 0 [19]:

210

oy — , 2.18
H Y11Y01 + 512(711/701) + 4|Q? ( )

A figura 2.2 mostra alguns graficos, feitos usando o MatLab, da populacao do estado
excitado do sistema em funcao da dessintonia do campo, para alguns valores diferentes da
frequéncia de Rabi. Tipicamente obtemos um perfil lorentziano para a populacao. Notamos
ainda que a largura de linha da populacao é dominada pela largura de linha natural da
transicao para o gréfico (a) quando € = 0, 111, ou seja, para baixas intensidades do campo.
Aumentando-se a frequéncia de Rabi, i.e. a intensidade do campo, observamos um aumento
na largura de linha da populagao atomica devido ao alargamento por poténcia gerado pelo
aumento de intensidade do laser. Os valores da frequéncia de Rabi para os gréficos (b), (c)
e (d) foram respectivamente: Q(b) = 0, 5711, Q(c) = 1,0711 e 2(d) = 2,0713.

Discutiremos mais adiante no capitulo 3 alguns resultados experimentais que mostram
efeitos de alargamento por poténcia do laser de diodo no sinal de fluorescéncia detectado.

Retornaremos entao mais adiante a discussao do fenomeno de alargamento por poténcia.
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51;’}/11 51/’}’11

(c) (d)

Figura 2.2: Populacao do estado excitado |1), no regime estaciondrio, em fungao da dessin-

tonia do campo para valores diferentes da frequéncia de Rabi.

2.2 Trem de Pulsos Ultracurtos

Antes de entendermos o conceito de trem de pulsos, devemos definir o conceito de pulso
optico ultracurto. Podemos definir esse pulso como tendo duragao temporal muito curta,
em comparacao com muitos processos fisicos e quimicos naturais. Por exemplo, pulsos de
picossegundos até femtossegundos (107'%s a 107'5s) podem ser considerados ultra-curtos.
J& um trem de pulsos é uma sequéncia de pulsos épticos cujas envoltérias sao idénticas e
estao separados temporalmente por um intervalo constante, e com uma relacao de fase bem
definida entre si. Uma sequéncia de pulsos com esta caracteristica pode ser obtida, por
exemplo, com lasers pulsados que possuam travamentos de modos ("mode-locked”), como

ocorre em alguns tipos de lasers de Ti:safira.
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O modulo do campo elétrico de um trem de pulsos pode ser escrito através do seguinte

somatoério dos modos do laser [20]:

N-1
E(t) =Y Eq(t — nTp)e (et meclntnad) (2.19)

n=0
onde Ey(t) representa a amplitude do campo elétrico de um modo do laser, N indica a
quantidade de pulsos, T o intervalo de tempo entre dois pulsos consecutivos, w,. a frequéncia
da onda portadora e A¢ a diferenca de fase pulso-a-pulso introduzida pelos elementos épticos
da cavidade do laser. Fazendo a transformada de Fourier desta equagao, podem-se ver as

componentes de frequéncia do campo elétrico [21]:

oo N—1
E(w) = / Z E()(t _ nTR)e—i(wct—nwcTR—i-nAd)) ez’wtdt
% n=0

N-1

Ez
£
I
(]

efin(wcTRJrAd)) / EO (t . nTR)ei(wfwc)tdt

3
o

=z

E(w> — ein(WcTR+A¢)/ Eo(t)@i(wiwc)tdt
n=0 —0o0
~ N-1
Ew) = Eo(w—w,) ) e meTr=a9), (2.20)
n=0

A equagao 2.20 é a representagao de um pente de frequéncias. A figura 2.3 mostra o

trem de pulsos (no dominio do tempo) e o pente de frequéncias (no dominio das frequéncias).

A largura de cada um dos modos (L,,), AL, ou dentes do pente de frequéncias, visto
em 2.3(b), depende do tamanho do trem de pulsos, ou seja, AL, ~ 1/NTg [21]. Em outras
palavras, quanto mais pulsos o trem possuir, mais estreito serao seus modos. A frequéncia
de cada modo pode ser escrita como: w,, = 27 (fo+mfr), onde fy é a frequéncia de ”off-set”,
associada ao laser de bombeio do Ti:safira; enquanto que fr é a taxa de repeticao do laser
pulsado, dada por fr = 1/Tg[22].

Um trem de pulsos ultracurtos pode ser gerado por um laser pulsado com travamento
de modos ("mode-locked”) de um laser Ti:safira, o qual foi usado na parte experimental
deste trabalho e sera comentado em detalhe no capitulo 3. O trem de pulsos emitido pelo

laser nos possibilita um tratamento como sendo uma sequéncia de lasers continuos para o
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E(t)
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tempo
Transformada
= de Fourier
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<y frequéncia
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Figura 2.3: Representagao diagramética de um trem de pulsos [(a), equagao 2.19] e de um
pente de frequéncias [(b), equacao 2.20]. A curva em azul é a envoltéria dos pulsos. Tomada

da referéncia [21].

sistema atomico, uma vez que os a&tomos irao enxergar o laser pulsado como uma sequéncia de
modos com intervalos bem definidos em frequéncia e fase zero entre eles. Como o intervalo de
tempo entre os pulsos é menor que o tempo de decaimento espontaneo dos estados atomicos,
podemos dizer que o sistema atomico enxergara o laser pulsado como vérios lasers continuos

em sequencia.

2.3 Absorcao de Dois Fétons

A absorcao de dois fétons se da quando um atomo faz a transicao desde um estado
inicial a um estado excitado, absorvendo simultaneamente dois fétons [6, 13, 19]. Esse
processo pode ocorrer de forma direta ou com um nivel intermediario [15]. Os dois tipos

mais comuns de absor¢ao de dois fétons sao:

e Absorcao em duas etapas ou ressonante com um nivel intermediario. Neste caso um

primeiro féton excita o dtomo do estado fundamental para o nivel intermediario e
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depois um segundo féton excita o a&tomo do estado intermedidrio para o estado final.

e Absorcao direta. Neste caso a transicao ocorre quando dois fétons chegam simultane-
amente ao atomo e a soma das frequéncias é proporcional a diferenca de energia entre
o estado inicial e o estado final, de modo que se tem a transicao em uma sé etapa

absorvendo os dois fétons simultaneamente.

Em nosso sistema iremos considerar apenas absorcao de dois fétons do tipo ”cascata” ou
com um nivel intermediario ressonante; ja que nos experimentos teremos um laser fazendo a
primeira transicao ressonante com um nivel intermediério e outro laser realizando a segunda
transicao atomica. Mas podera ocorrer também absorcao direta, realizada pelo laser pulsado,
o qual tem uma elevada largura de banda e podera contribuir para a geracao de um fundo
nao ressontante devido ao processo direto de absorcao de dois fétons deste laser.

A figura 2.4 mostra o esquema de niveis que iremos utilizar nos calculos tedricos para
o modelo da absorcao de dois fétons. Com este modelo iremos calcular, de forma semelhante
como fizemos na segao 2.1, a probabilidade de transigao entre o nivel |0) (fundamental) e
o estado excitado |2). Fazendo-se a analogia com o sistema fisico real que estudamos no
capitulo 3 desta dissertacao, iremos encontrar a probabilidade de transicao de 5S — 5D,
passando pelo nivel intermedidrio 5P. Ou seja, o nivel |0) teérico corresponde ao estado
fundamental 551 /2, o nivel |2) serd o estado 5D5/,, enquanto que o nivel |1) serd o estado

5P/ do rubidio. Os estados excitados decaem com taxas de relaxagao 11 e Yao.

O Hamiltoniano do atomo livre da interacao pode ser definido agora como:

Hy =) hw,ln)(n], (2.21)

onde fuww,, é a energia do nivel |n) e considerando a energia do nivel fundamental igual a zero,

temos que:

Hy = hwio|1) (1] 4 Fws|2) (2], (2.22)

onde wyy e wy sao as diferengas de frequéncias entre os niveis |0), |1) e |0), |2), respectiva-

mente. Assirn, Wop = W1g + Wa1-
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\ 2 ‘ 0>

Figura 2.4: Diagrama do modelo tedrico de absorcao de dois fétons em cascata para um
sistema de trés niveis. As frequéncias dos campos incidentes sdo w; e wy. As dessintonias

dos lasers sdo definidas como: 7 = wig — wy € g = Wy — Wa.

O termo V continua sendo a interacao dipolar do campo aplicado no sistema com o

atomo.

V=—ii E@). (2.23)

Definindo os campos dos lasers incidentes de maneira a ficarmos apenas com suas

partes reais, temos:

[Eloei(lﬁz—wlt) +Ef0€_i(k1Z_W1t):| (224)

N — DN -

|:E»2oei(k227w2t) 4+ E’goefi(kzzfumt)} ) (225)

ja os momentos de dipolo serao escritos como:

fir = fio1|0)(1] + fi10[1)(0] (2.26)

fiz = fao|1)(2] + fiza [2) (1], (2.27)
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De posse das expressoes para I e [i; e usando a aproximacao de onda girante podemos

obter V.

Iremos definir as frequéncias de Rabi (€2;) para as duas transigoes atomicas:

firo - Erpe*?

o = P (2.28)
7 E eikgz
0, = “212—20 (2.29)

O operador Hamiltoniano total do sistema pode ser definido da forma matricial como:

0 —h€Q), Fetert 0
H=| —pQeiet hwro RO, et | (2.30)
0 _hQQQ_int hWQO

Podemos escrever agora as equacoes Opticas de Bloch para o sistema de trés niveis,

considerando por hipdtese que o sistema atomico seja fechado:

poo = =i pore” M + Q] 1o + Y1111 (2.31a)
P11 = —iQp1oe™t +iQpore” M — iQoprae” ! + i 3™ — Y11p11 + Y22p22 (2.31D)
paz = — i P + il prae” 2 — yo9psy (2.31c)
por = (iw1g — Y1) por — 12p02e " + Q7™ (11 — poo) (2.31d)
pra = (i1 — Ma)pra + iQupose™ M + Q5™ (pgy — 1) (2.31e)

)

poz = [i(wa1 + wi0) — Y02)]Po2 — z'Qgpglei“’Qt + Q% proe™rt. (2.31f
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Novamente podemos utilizar a aproximacao da variacao lenta da envoltéria dos campos

(como na segao 2.1), reescrevendo as equagoes de Bloch como:

poo = —ifhioo + 010 + Y1111 (2.32a)
p11 = —i8djo19 + i€ 001 — 182012 + 125001 — Y1111 + V2222 (2.32b)
Pz = —1825091 + 122012 — Ya2p22 (2.32¢)
o1 = (101 — Yo1)001 — i€22002 + 27 (p11 — poo) (2.32d)
012 = (i — Y12)012 + 121002 + 15 (P22 — p11) (2.32¢)
do2 = [1(01 + 02) — Yo2)]o02 — 125001 + Q] 001. (2.32f)

As tltimas equacoes representam um sistema de nove equagoes e nove incégnitas, uma
vez que cada termo de coeréncia tem parte real e parte imaginaria. Supomos que o operador
densidade seja hermitiano (p;; = pj;). Entretanto, a equagao para 2.32b pode ser omitida em
decorréncia do sistema ser considerado fechado [pgg = 1 — (p11 + pa2)]. Com isso teremos um
conjunto de oito equagoes independentes e oito incognitas, formando um sistema linear do
tipo 8x8. Usando as transformacoes citados nas referéncias [23, 24] podemos tornar explicitas
as partes real e imaginaria das coeréncias atomicas e as diferencas das populacoes, definindo

os parametros (componentes dos vetores de Bloch):

Tij = pij + pji = 2Re(py;) (2.33)
yij = —ilpij — pji) = 2Im(pij) (2.34)
Zij = Pii — Pjj- (235)

Usando 7;; correspondendo a média das taxas dos dois niveis, [3(v; + 7;;)], obtemos

um novo sistema de equacoes na nova base:
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. T

Tor = Tor — 01Yo1 + Qayo2 (2.36a)

. T

Yor = —5 Yo + 01701 — 221201 — Qawon (2.36D)
—2 2 2 2v11 —

S = wo LGt 2e) G m) a0 g (2360)

=+t

Ti2 = M%z — day12 — 1Yoz (2.36d)

o —(m

Y12 = M!Ju + 02212 + 1 Zo2 — 2822212 (2.36¢)
-2 4 27990 —

51g = W_S’V)Z _ W+_37>Z N % 20 — Dy (2.36f)

Tog = _;22 To2 — (01 + 02)yo2 — 1y12 + oy (2.36g)

y02 = 2 Yo2 + ((51 + (52).7302 + 91.1712 — 922301. (236h)

2

O conjunto de equacgoes Opticas de Bloch pode ser colocado em uma forma matricial

como fizemos na equagao 2.37, definindo um vetor coluna cujas componentes (z,y, z) re-

presentem fisicamente a parte real das coeréncias, a parte imaginarias das coeréncias e a

diferenca de populagdo, respectivamente: w= (o1, Yo1, 201, T12, Y12, 212, Loz, Yo2) [23, 24].

dw R
Y _RB. b
dt Wb,

(2.37)

onde o vetor coluna b é definido como: b = (O, 0, 27”3_722 ,0,0, 27223_7” ,0, O). J& a matriz

828 B pode ser escrita em termos dos coeficientes das equagoes 2.36 [23, 24]:

o>

=T 0 0 0 0 ]

6 = 2 0 0 0 —Qy

0 20, bzml 0 —Q, e 0

0 0 0o  Zhubml g 0 0

0 0 0 5 “hute) o _oq, of

0 —q uzkmloog 20,  “luthml

0 0 0 — 0 L2 (6 +6y)
|- 0 0 o) 0 0 (61 + 82)

(2.38)
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Considerando a resposta do sistema no regime estaciondrio, temos que Cfi—‘;" =0. O

sistema de equagoes de Bloch pode entao ser resolvido pela equagao matricial: w = —B~1.b.

Com os valores da matriz B e do vetor b encontramos o vetor coluna w no estado
estaciondrio e consequentemente, encontramos toda a matriz densidade do sistema. Em par-
ticular o que é de nosso interesse, encontramos os termos que permitem calcular as populagoes

dos niveis atomicos do sistema:

1
P22 = 5(1 — 201 — 2212) (2.39)
1
P11 = g(l — 201 — 212) (240)
1
Poo = 5(1 + 2201 + 212). (2.41)

Com os valores das populagoes atomicas, obtidos com as ultimas equacoes, fizemos com
o software Matlab os graficos vistos na figura 2.5, para as populacoes do sistema em funcao
da dessintonia do primeiro laser. Todas as frequéncias estao normalizadas em unidades de
Y11- Vemos um resultado esperado. Fora da ressonancia toda a populacao encontra-se no
estado fundamental e a medida que a frequéncia do primeiro laser aproxima-se da frequéncia
da primeira transicao (9; — 0) notamos que a populagdo nos niveis excitados aumenta e
consequentemente a populacao no estado fundamental diminui. A aproximacao de que o
sistema seja fechado também se verifica na linha constante, a qual mostra a soma das trés
populagoes do sistema: poy + p11 + pe2 = 1. Consideramos neste gréafico que (02 — 0) e as
frequéncias de Rabi foram: ©Q; = 0.71 711 e Q5 = 0.16 71;1.

Outra analise tedrica que podemos fazer é sobre o alargamento por poténcia no sis-
tema de trés niveis. Como ja vimos na secao 2.1, um aumento na frequéncia de Rabi €2; deve
levar mudancgas as populagoes dos estados atomicos. Na figura 2.6 vemos algumas curvas da
populagao pse do nivel mais excitado do sistema em funcao da dessintonia do primeiro laser.
Novamente todas as frequéncias do problema estao normalizadas pela taxa ~;;. Considera-
mos o segundo laser ressonante (d; = 0) e a frequéncia de Rabi §2; variou ao longo das curvas,
sendo: Q4(a) = 0.71 y11, Q1(b) = 0.87 11, Q1(c) = 1.22 41 e Q1(d) = 1.5 711. A frequéncia
de Rabi do segundo laser foi mantida fixa em Q9 = 0.16 ~7;. Vemos nitidamente nestas

curvas que ocorre alargamento por poténcia na populacao atomica do nivel mais excitado
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Figura 2.5: Célculo das populagoes do sistema de trés niveis em funcao da dessintonia do

primeiro laser. Curvas geradas a partir do MatLab.

do sistema.

Iremos analisar no capitulo 3 o alargamento por poténcia variando o parametro de

saturagdo S; (j = 1,2). Para isso definimos as intensidade de saturacdo da seguinte
maneira[21]:
hwody;i
[iouy = —22 2.42
st T o2 ( )

onde c ¢ a velocidade da luz no vdcuo. Os valores de wj; e 7;; podem ser encontrados nas
tabelas 3.1 e 3.2 do capitulo 3. Com os valores das intensidades de saturacao para as duas
transi¢goes podemos definir os parametros de saturagao, como (j = 1,2):.

= 2—93 = i (2.43)
Vi djsat

Para as curvas da figura 2.6, o primeiro parametro de saturagao assumiu os seguintes

valores: Si(a) = 1,0; S1(b) = 1,5; Si(c) = 3,0 e Si(d) = 4,5. Mantivemos o parametro de

S;

saturacao da segunda transicao fixo em Sy = 10.
A figura 2.7 mostra o gréafico da populagao p em funcao da dessintonia do primeiro
laser, variando também a dessintonia do segundo laser: 9o = 0, +0,4 ;7. As frequéncias de

Rabi dos lasers incidentes foram: €2y = 0.71 17 e Q9 = 0.16 v1;. Esse resultado é um efeito
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Figura 2.6: Curvas de alargamento por poténcia da populagao do nivel mais excitado do
sistema, em funcao da dessintonia do primeiro laser, variando-se €2;. A dessintonia do
segundo laser foi mantida fixa em d, = 0 e a frequéncia de Rabi da segunda transicao foi (2,

= 0.16 Y11-

de dupla ressonancia 6ptica, pois a soma das dessintonias d; e 05 deve ser constante e igual a
diferenca de frequéncia wyg, como consequéncia da conservacao da energia total do sistema.
Este resultado tedrico sera util para entender um resultado experimental observado no sinal
de fluorescéncia, a ser discutido em detalhe no capitulo 3, referente a evolucao do modo do

laser pulsado de Ti:safira.

Podemos observar ainda na figura 2.7 que a populagao pyy ¢ maior fora da ressonancia
da segunda transigdo (dy # 0). Isso ocorre em fun¢ao da mudanga na frequéncia de Rabi
generalizada [€y(2)] da segunda transicao, a qual é dependente tanto da intensidade do laser

quanto da dessintonia, sendo definida por:

g2y = \/ Q3 + 03 (2.44)



2. Fundamentac¢ao Tedrica 23

0.3 T T T T T T T

@52=0.471
@ 5:=0
@ 8=—04y1 |

0.25

0156

01r

0.06 -

S1/yn

Figura 2.7: Populacao pss do nivel mais excitado em fun¢ao da dessintonia do primeiro laser,

para alguns valores da dessintonia do do segundo laser.

2.4 Propagacao e Absorcao da Luz em um Vapor

Atomico

Por fim neste capitulo tedrico, devemos discutir os possiveis efeitos de propagacao e
de absorcao do sinal gerado pelo meio atomico. Consideramos neste capitulo que o sinal de
fluorescéncia na regiao azul do espectro (em 421 nm), o qual serd discutido em detalhe no
capitulo 3 do ponto de vista experimental, foi devido exclusivamente a populagao excitada
P22, em decorréncia do processo de absorcao de dois fétons ressonante gerado pelos dois
lasers incidentes. Como este sinal éptico deve ser gerado no interior de uma célula aquecida,
alguns possiveis efeitos de absorgao e de propagacao do sinal dentro do meio atomico devem
ocorrer. De fato, comentaremos no capitulo 3 alguns efeitos de absor¢ao do laser de diodo
pela célula, bem como alguns efeitos de propagacao do sinal de fluorescéncia observado no

interior do meio atomico.
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O problema da propagacao de um sinal éptico em um vapor atomico para baixas
intensidades dos campos e no regime estacionario, segue uma equacao de onda com um
termo de fonte. A equacao que rege a propagacao de uma onda eletromagnética na direcao
z em um meio atomico é dada por [21]:

0? 1 9 0?

(@ - g@)E(ZJ) = MO@P(ZJ) (2.45)

onde P(z,t) representa o médulo da polarizagdo macroscépica induzida no meio e py é a
permeabilidade magnética do vacuo. Essa polarizacao total serd responsavel por gerar e
emitir (reirradiar) o campo elétrico responsavel pelo sinal 6ptico de fluorescéncia ressonante

no azul.

A lei de Beer - Lambert estabelece como a intensidade (z) de um feixe de laser, ao

propagar uma distancia z no interior de um meio atéomico, pode ser atenuada [18]:

I(2) = Iye @@ (2.46)

onde a(w) é o coeficiente de absorgao do meio, o qual depende da densidade da amostra, que
por sua vez depende da temperatura. O inverso deste coeficiente (I = 1/a) é o comprimento
tipico para a intensidade do laser ser atenuada por um fator Iy/e na saida da célula, devido
a absorcao linear do laser pelo meio atomico. A intensidade do feixe de laser na entrada da

célula (antes de ser absorvido) é definida como sendo Ij.



Capitulo 3

Sistema Experimental, Resultados e

Discussoes

Neste capitulo, inicialmente descrevemos a montagem experimental e apresentamos
os resultados para a transicao de dois fotons 5S — 5P — 5D em vapor de rubidio, quando
esta é excitada simultaneamente pelos lasers de Ti:safira, pulsado, e de diodo, continuo. Em
seguida, discutimos a relagao entre os nossos dados experimentais e o modelo tedrico apre-

sentado no capitulo 2, procurando entender ou explicar alguns dos efeitos fisicos observados.

3.1 Sistema Experimental

3.1.1 Atomo de Rubidio

O rubidio é um metal alcalino da coluna 1A da tabela periédica e possui dois isétopos
mais abundantes na natureza: o % Rb, que compoe cerca de 72,17% [25] dos dtomos encon-
trados naturalmente, e o 8" Rb, com abundancia isotépica de cerca de 27,83% [26]. Neste
trabalho iremos estudar a excitagao do tnico elétron de valéncia do &tomo de rubidio, tendo
em vista que este elemento ¢ um metal alcalino e seu niimero atomico Z = 37. Portanto, seu

elétron mais externo, no estado fundamental, corresponde a um estado 55.
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=

Cada um dos isétopos do atomo de rubidio tem um momento angular nuclear [/
diferente, ja que os isétopos diferem no nimero de néutrons em seus nucleos. Isso nos da um
momento angular atomico F' diferente também para cada isétopo, ja que pela equacao 3.1

vemos sua dependéncia com [ e com o momento angular total J do elétron mais externo.

25, 26]

F=J+1I (3.1)

O momento angular total J do elétron nao depende do ntcleo, o que da valores iguais
para os dois isotopos. A definicao do momento angular J ¢ dada pela equacao 3.2, onde J
depende apenas do momento angular L e do momento de spin S do elétron.

—

J=L+5S. (3.2)

Esses nimeros quanticos JeF descrevem, respectivamente, as estruturas fina e
hiperfina do dtomo de rubidio. Pode-se dizer que a estrutura fina é observada pela quebra
da degeneresceéncia dos niveis do rubidio devido ao acoplamento do momento angular orbital
L do elétron mais externo com o seu spin S. J4 na estrutura hiperfina, essa quebra é feita pelo
acoplamento entre .J e o momento angular do nicleo I. [25][26]. Com esses acoplamentos

podemos descrever os niveis de energia do atomo decorrentes das estruturas fina e hiperfina.

A magnitude do momento angular total do elétron segue uma desigualdade triangular:

IL-S|<J<L+S5. (3.3)

A magnitude do momento angular atomico também segue uma desigualdade triangu-

lar:

J—I|<F<J+1I (3.4)
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Portanto, para o caso do rubidio, o estado fundamental 55,5 é caracterizado por

5

z 7 87 _ 3
5. J& para o is6topo *'Rb — I = 5. No

L =0eJ =3 e para o isétopo Rb — [ = 2,

primeiro estado excitado do rubidio, 5P, existe uma separacao de energia entre os dois
primeiros estados excitados, decorrente da estrutura fina: L =1e J = % ouJ = g Essas
transigoes 5S — 5P(L = 0 — L = 1) correspondem as transigoes conhecidas como as linhas
D do rubidio, que, devido a estrutura fina, dividem-se em linha Dy (55,2 — 5P;/2) e linha
D5(5S1)2 — 5P3/5). Nossas andlises ficarao restritas a linha D, do rubidio, com o laser de
diodo tendo comprimento de onda em torno de 780 nm. Assim as transi¢oes atomicas a

serem exploradas podem ser resumidas como:

e Estado fundamental: o estado 55/, para o 8"Rb pode ser F, =1 ou F, = 2 e para o

8 Rb pode ser F, =2 ou F, = 3.

e Primeiro estado excitado da linha D, do rubidio: o estado 5P/, para o 87 Rb pode ser
F.=0,F.=1,F,=2ouF,=3eparao ®Rbpodeser F, =1, F. =2, F, = 3 ou
F.=4.

e Segundo estado excitado: o estado 5Dj5/, para o " Rb pode ser F/ =1, F! =2, F/ =3
ou F! =4 e parao ®Rbpodeser F! =0, F! =1, F/ =2, F/ =3, F.=4o0u F! =5.

A figura 3.1 mostra o diagrama dos niveis de energia do rubidio que serao relevantes
em nossos experimentos. Pelo fato do experimento ter sido realizado com feixes de lasers
copropagantes, a estrutura hiperfina do nivel mais excitado do sistema (5D) nao pode ser
resolvida espectralmente, devido ao alargamento Doppler das linhas (Avp = 12,7 MHz).
Embora a separagao entre os niveis de estrutura fina 5D5/5 € 5D3/5, da ordem de 80 GHz,
esteja dentro da banda dos nossos lasers, nao observamos no sinal de fluorescéncia detectado
nenhuma contribui¢ao devido ao nivel 5D3/5. Isto pode ser entendido devido aos valores do
momento de dipolo elétrico entre os niveis 5P3/5 - 5D3/5 - 63/, serem bem menores do que

os momentos de dipolo envolvendo o nivel 5D5 5.
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Figura 3.1: Esquema das estruturas fina e hiperfina dos niveis 552, 5P3/2 e 5D5/2 para o
8TRb (a) e para o °Rb (b) [27]. As possiveis transi¢oes ocorrem respeitando as regras de
selecao por dipolo elétrico: AF = 0 ou +1, tendo em vista que consideramos que nosso

sistema atomico interage com os lasers incidentes através de interagoes por dipolo elétrico.

3.1.2 Laser de Diodo

O laser usado para acessar a primeira transicao atomica (557 2 — 5P /2) foi um laser
continuo de diodo da Sanyo, modelo DL — 7140 — 2015, monomodo, operando em 780
nm (figura 3.2). Embora seja visto uma grade de difragdo junto ao laser, na figura 3.2,
a mesma nao foi utilizada. Nosso laser tem uma largura de linha de aproximadamente 1
MHz, e tem uma varredura de frequéncia de 10 GHz sem saltos de modo. A sintonizagao
em frequéncia ocorre por meio do ajuste da corrente de injecao do laser, através de um

controlador especifico construido para este fim. O controle da corrente de injegao do laser é
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o principal elemento fino de sintonizacao de frequéncia, pois utiliza o efeito da mudanca do
caminho éptico no indice de refracao devido a excitacao dos elétrons da banda de valéncia
para a banda de condugao do dispositivo semicondutor [28]. A figura 3.3 ilustra como a
poténcia do laser depende da corrente. Sua montagem consiste de um apoio metalico que
serve de reservatorio térmico (“heat sink”), o qual, através de uma pastilha termoelétrica do
tipo Peltier, regula e estabiliza a temperatura da base do laser. Uma temperatura com boa
estabilizacao é de fundamental importancia, pois além de evitar saltos de modos indesejaveis
pelo laser, a temperatura também modifica a estrutura de bandas do diodo semicondutor,
influenciando na frequéncia da luz emitida pelo laser. Observamos que o limiar de corrente,
para que o laser de diodo inicie a emissao laser, foi de 35 mA. Para nosso experimento usamos
um ajuste de corrente de 63,7 = 0,1 mA e a placa térmica estava a uma temperatura de

26,6 £ 0, 1°C.

Figura 3.2: Dispositivo que contém o laser de diodo usado nos experimentos.
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Figura 3.3: Grafico da poténcia (mW) pela corrente (mA) do laser de diodo usado tanto

no experimento de absor¢ao saturada, como para acessar a primeira transicao do rubidio:

55’1/2 — 5P3/2.

Para conhecermos a varredura de frequéncia (“dessintonia”) do laser de diodo, é ne-
cessario termos alguma referéncia de frequéncia, a qual sera fornecida através de um expe-

rimento de absorcao saturada no vapor de rubidio, discutido na préxima secao.
3.1.3 Absorcao Saturada

O processo de absorcao saturada em vapores atomicos é amplamente utilizado em
experimentos de espectropia [29]. E um método de espectroscopia sub-Doppler [18] aplicado
muitas vezes para resolver as transicoes hiperfinas em um metal alcalino com alargamento
inomogéneo, como é o caso, por exemplo, de um vapor de rubidio contido em uma célula
Optica aquecida. Além disso, o espectro de absorcao saturada pode ser um importante
parametro de comparacao de frequéncias, ou seja, ¢ com a obtencao desse espectro que

temos uma escala de diferenca de frequéncias para os nossos experimentos.
Para obtermos o espectro de absor¢ao linear experimentalmente podemos fazer incidir

em uma célula de vapor de rubidio um feixe de laser de diodo, ressonante preferencialmente

com a linha Dy do rubidio, e coletar o sinal com um fotodetector.
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A configuracao hiperfina do estado atomico 5P, do rubidio nao é perceptivel no
espectro de absor¢ao linear, devido ao alargamento Doppler nao homogéneo. Quando os
atomos do vapor de rubidio sao irradiados por um feixe de laser com frequéncia vy, no
referencial do laboratdrio, ocorre que a frequéncia (v) percebida pelos &tomos em movimento
estard deslocada (“Doppler shift”) em decorréncia do movimento atomico. Em um vapor
alcalino, a distribuicao de velocidades dos atomos segue uma distribui¢ao do tipo Maxwell-

Boltzmann [30]. O deslocamento Doppler devido ao movimento atomico é dada por:

[27]

v =1+ %}, (3.5)

onde v, é a componente das velocidades atomicas ao longo do eixo de incidéncia do laser

(eixo z) e ¢ é o mbédulo da velocidade da luz.

Para observarmos a estrutura hiperfina do nivel 5P/, incidimos na célula de rubidio
dois feixes contra-propagantes do mesmo laser. Na figura 3.4 temos um esquema simplificado
do experimento de absorcao saturada utilizada neste trabalho. A seta preta representa o feixe
forte do laser que tem maior intensidade (“pump”), o qual seré responsavel pelo processo de
absor¢ao linear. A seta vermelha representa o feixe de menor intensidade (“probe”), formado
pela reflexao do feixe forte atenuado por filtros, o qual propaga-se em sentido contrario ao
feixe “pump”. Esse feixe “probe”ao passar pela célula sera menos absorvido, uma vez que
as transigoes atomicas estao saturadas pelo feixe “pump”, gerando um espectro de absor¢ao
saturada. Neste caso as condigoes de ressonancia sao que a frequéncia do laser seja igual a
frequéncia da transi¢ao atomica e que as velocidades atomicas v, sejam préximas de zero.
Essa é uma técnica espectroscopica com resolucao sub-Doppler, uma vez que os feixes de

laser que interagem com o sistema atomico estao na configuracao contra-propagante.

A figura 3.5 mostra o espectro medido da absorcao saturada do rubidio, com as qua-
tro linhas Doppler correspondendo, respectivamente, da esquerda para direita as linhas do
" Rbp,—2, ¥ Rbp,—3, ® Rbp,— € * Rbp,—. O espectro de absor¢ao saturada exibe dentro das
linhas Doppler a estrutura hiperfina e os “crossovers”, que sao picos mais intensos e que

ocorrem nas regioes intermediarias de frequéncia, entre as transicoes hiperfinas, correspon-
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Figura 3.4: Esquema simplificado do processo de absor¢ao saturada usado como referéncia
de frequéncia. A seta preta que incide no vapor corresponde ao feixe forte e a seta vermelha
corresponde ao feixe fraco. F(1, 2 e 3) - Filtros atenuadores do feixe “pump”, BS - divisor

de feixe e E(1, 2, 3, 4 e 5) - Espelhos.

dendo a uma saturacao dos atomos com velocidades +v, e -v,, 0 que ocasiona em uma nao
absorcao dos atomos pelo feixe “probe”. Essas regioes terao uma profundidade maior no
grafico de absor¢ao, comparada com as regioes das transi¢oes hiperfinas simples, tendo em
vista que dois grupos de dtomos irao contribuir para o sinal. Essas transi¢oes recebem o
nome de ressonancias do tipo “crossover”. Nas figuras 3.5 vemos as transi¢oes hiperfinas e
os crossovers intermediarios entre os niveis hiperfinos. As diferencas entre as estruturas hi-
perfinas foram a referéncia para converter a escala de varredura do laser de diodo da escala
de tempo dada pelo osciloscopio para a escala de frequéncias vista na figura 3.5. Nossos
experimentos estarao concentrados nas duas primeiras Doppler, correspondentes aos estados

fundamentais 87Rbpg:2 e 85Rng:3.
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Figura 3.5: Espectro de absorcao saturada do rubidio. Embora com legenda de transmissao,
iremos sempre nos referir a essa curva como absorcao. Usamos a absorcao invertida para

que fique melhor o entendimento das posigoes dos picos que iremos analisar.

3.1.4 Laser Pulsado de Ti:safira

O laser de Tisafira pulsado (figura 3.6) pode ser entendido como um gerador de
trens de pulsos 6pticos [31, 32]. Empregamos em nossos experimentos um laser de Ti:safira
comercial da BR-Labs [33], modelo TS — M L — 01. Sua cavidade 6ptica é formada por um
cristal e seis espelhos em formato de anel, permitindo uma sintonizagao de comprimentos de
onda de emissao entre 760 nm e 850 nm; gerando pulsos ultracurtos com aproximadamente
100 fs de duracao temporal e com taxa de repeticao em torno de 1 GHz. O laser de Ti:safira
usa como meio de ganho um cristal de safira (Al,O03) dopado com fons de titanio (T43),
com uma concentracao de 0.1% em substituicao aos dtomos de aluminio do cristal. Este
laser é excitado por um feixe de laser em 532 nm gerado por um laser do estado sélido
comercial Verdi da Coherent, formado por um cristal de Nd : YV O, (Nd:Vanadate), e
dobrado em frequéncia a partir de um cristal de LBO (Lithium Triborate). O trem de

pulsos ultracurtos é visto pelos atomos de rubidio como um pente de frequéncias no dominio
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espectral, uma vez que os tempos de vida dos estados excitados do sistema (em torno de
dezenas de nanosegundos) sdo muito maiores do que o intervalo de tempo entre os pulsos do

laser de Ti:safira, dado pelo inverso da taxa de repeticao deste laser.

Figura 3.6: Foto superior do laser Ti:safira pulsado usado nos experimentos deste trabalho.

O feixe de saida do laser de Ti:safira possui poténcia média que pode variar entre
300 e 800 mW. O laser de Ti:safira, quando operado no regime pulsado de modos travados
(modelocked), emite pulsos com largura de banda da ordem de 15 nm. Um perfil espectral

tipico da luz emitida pelo laser, obtido com um espectrometro USB 4000 da Ocean Optics

[34] esta visivel na figura 3.7.
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Figura 3.7: Espectro de emissao do laser pulsado de Ti:safira, coletado por um espectrometro
portatil USB 4000 da Ocean Optics. Observamos uma largura de banda do laser de Ti:safira

da ordem de 15 nm.
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3.2 Montagem Experimental

O diagrama de energia dos niveis do rubidio a serem explorados nos experimentos estéa
mostrado na figura 3.8. Os atomos excitados no nivel 5D decaem através de dois possiveis
caminhos: 5D — 5P (776 nm) e 5D — 6P (5,2 pm). A fluorescéncia no infravermelho
(em 776 nm) é muito préxima do comprimento de onda dos lasers incidentes, de forma que
sua detecgao se torna dificil. A fluorescéncia no azul (em 421 nm) pode ser mais facilmente
detectada devido ao processo de decaimento espontaneo entre os estados 6P3/; € 5512, a
qual depende da populagao do nivel excitado 5D do sistema e pode ser separada das outras

fluorescéncias, usando-se filtros épticos interferométricos.

5D5/2 I ———
t 5.2 uum
776 nm
Of
A A
780 nm a)cw a)f
421 nm
58

1/2

Figura 3.8: Diagrama dos niveis de energia e transicoes de interesse do rubidio. A frequéncia
do laser de diodo esta representada por we,,, enquanto que wy e w} representam as frequéncias
mais préximas das ressonancias dos modos do pente de frequéncia do laser pulsado. As
linhas curvas representam os possiveis caminhos que o atomo pode seguir no decaimento

espontaneo.

Os parametros para as transi¢oes atomicas estudadas nos experimentos podem ser

vistos nas tabelas 3.1 e 3.2, dados coletados das Ref. [35, 36], com exce¢ao do momento de
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dipolo elétrico que foi retirado da Ref. [17]:

Tabela 3.1: Propriedades da Primeira Transicao 551/, — 5Ps/5 (linha D2) do Rubidio.

Frequéncia da transicao w1 21 x 384 THz
Comprimento de onda (no vacuo) A 780,2 nm
Tempo de vida do primeiro estado excitado | 71 26,2 ns
Largura de linha da transi¢ao Y11 21 x 6,1 MHz
Intensidade de saturacao da transicao Tt | 1,67 mW /cm?
Momento de dipolo elétrico por | 4,6 x 1072 C.m

Tabela 3.2: Propriedades da Segunda Transicao 5P/, — 5D5/5 do Rubidio.

Frequéncia da transicao wo1 | 2m x 386,6 THz
Comprimento de onda (no vacuo) A2 775,8 nm
Tempo de vida do segundo estado excitado | 7 370 ns
Largura de linha da transicao Yoo | 2m x 0,43 MHz
Intensidade de saturagao da transicao Lsar | 0,12 mW/ cm?
Momento de dipolo elétrico pio | 1,5 %1072 C.m

O esquema simplificado do aparato experimental utilizado neste trabalho esta re-
presentado na Figura 3.9. Usamos um feixe de luz constituido por um trem de pulsos de
femtossegundos gerado pelo laser de Ti:safira, com uma taxa de repeticao medida da ordem
de 986,50 MHz, A¢; ~ 780 nm e AX = 15 nm. Com este laser espectralmente largo é possivel
excitar as transigoes 5512 — 532 € 5P3/5 — 5D do vapor de rubidio. Uma pequena re-
flexao deste feixe é enviada para um analisador de espectro eletronico Agilent N9320B, o que
nos permite determinar com grande precisao a taxa de repeticao deste laser.

O feixe do laser de diodo foi usado para excitar ressonantemente a transicao 55/ —
5P3/5. Uma parte desse feixe foi desviada para um experimento de absorcao saturada, ne-
cessario para a calibracao da escala de frequéncias. Os feixes dos lasers de Ti:safira e de

diodo, copropagantes e com polarizagoes paralelas, sao focalizados pela lente L; no centro
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Figura 3.9: Esquema experimental. As linhas vermelha e preta representam o caminho
percorrido pelos feixes dos lasers incidentes. Onde, divisores de feixes: BS - (beamsplitter)
e PBS - por polarizacao, Ly, Ly, L3 e L4 - lentes esféricas convergentes com distancias focais
de 20, 25, 15 e 5 cm, FM - fotomultiplicadora, F(1 e 2) - Filtros interferométricos, % - placa

de meia onda.

da célula de Rb, com diametros de 1,4 mm e 0,8 mm, respectivamente. Esses diametros
foram medidos com o auxilio de uma camera C'C'D modelo DCU 224C da Thorlabs [37].
A resolugao da camera era de 1064 pixels x 1064 pixels e cada pixel tinha uma &area de
4,65um por 4,65um. Para encontrarmos a largura dos feixes coletamos a imagem detec-
tada pela CCD no centro da célula de vapor atomico, em seguida com o software MatLab
transformamos a imagem em pontos ao longo da CCD e fizemos um ajuste (“fitting”) por
uma gaussiana com o software Origin (versao 8.5), de maneira a encontrar a largura plena

espacial a meia altura (FWHM) dos feixes dos lasers.

Podemos ver na figura 3.10 as imagens detectadas pela C'C'D e seus respectivos perfis
gaussianos ajustados. Em 3.10(a) temos a imagem para o feixe de diodo na entrada da
célula, em 3.10(b) temos o perfil coletado a partir da figura 3.10(a). Em 3.10(c) temos a

imagem da C'CD para o feixe do laser pulsado na entrada da célula e em 3.10(d) temos a
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gaussiana coletada a partir da figura 3.10(c).
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Figura 3.10: Medidas do perfil espacial dos lasers incidentes. As curvas em vermelho corres-

pondem ao ajuste gaussiano feito pelo software Origin.

A célula de rubidio foi aquecida entre 40°C e 110°C, aproximadamente. O aquecimento
foi feito com uma fita térmica ligada a uma fonte de tensao variavel (Variac) que, por efeito
Joule, aquecia as bordas da célula causando um actimulo maior de atomos na parte central

da célula, alterando a densidade do vapor de rubidio de acordo com a equagao 3.6 [38]:
A

onde N é a densidade atoémica expressa em cm™>, T' é a temperatura absoluta (K) e A =
4302; B = 1.5; C' = 11.722 sao constantes obtidas experimentalmente.

Coletamos o sinal de fluorescéncia azul em duas dire¢oes distintas: para frente (na
mesma diregao dos feixes de lasers incidentes e copropagantes) e na lateral ou a noventa graus

(90°). O sinal para frente foi coletado pelas lentes Ly e L4 e enviado para um espectrometro
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e para uma fotomultiplicadora Hamamatsu. O cubo polarizador PBSy permitiu analizar o
sinal detectado para frente com polarizagoes paralela e perpendicular as polarizagoes (pa-
relelas entre si) dos feixes de lasers incidentes. O sinal de fluorescéncia detectado a 90° foi
coletado pela lente L3z em uma outra fotomultiplicadora, nao sendo usado um espectrometro
para este sinal de fluorescéncia. Um filtro interferométrico F; permitiu analisar no sinal
a 90° apenas a contribuicao da fluorescéncia azul, bloqueando os outros comprimentos de

onda, em particular, o infravermelho.

3.3 Resultados e Discussoes

Nesta secao apresentamos os resultados obtidos e faremos uma breve discussao dos
mesmos, utilizando a teoria discutida no capitulo anterior. Numa primeira parte veremos
algumas caracteristicas gerais do sinal, por exemplo, a forma do sinal para frente em com-
paracao com a fluorescéncia a 90°. Na sequéncia, apresentamos o comportamento do sinal
quando foram variados dois parametros: a intensidade do laser de diodo e a temperatura
ou a densidade atomica. Nas duas sequéncias de medidas analisamos trés parametros: as
caracteristicas gerais do espectro de excitacao, o efeito de propagacao ao longo da célula de
vapor de rubidio e a largura de linha dos espectros medidos. A descrigao e discussao destes

comportamentos serao apresentados na sequéncia.

3.3.1 Caracteristicas Gerais do Sinal

Aqui iremos descrever as caracteristicas do sinal e como procedemos para minimizar
os ruidos nos espectros medidos. Além dos ruidos presentes nos sinais detectados ocorreu
um deslocamento dos modos do pente de frequéncia, uma vez que este laser nao estava com
sua taxa de repeticao travada durante os experimentos. Isso impediu que fizéssemos um
nimero maior de médias. Observamos também que, dependendo da posicao do sinal dentro

da linha Doppler, tinhamos a magnitude do sinal variando significativamente.

A figura 3.11 mostra na curva em azul o sinal de fluorescéncia detectado para frente
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(Irpr, em unidades arbitrarias) no comprimento de onda 421 nm, como fungao da frequéncia
do laser de diodo. A curva vermelha representa o espectro de absorcao saturada de referéncia
das quatro linhas Doppler do rubidio. Vemos nesta figura que a resposta do sinal para os
estados ¥ Rbr,—o € ¥ Rbp,—3 ¢ mais intensa, o que nos levou a restringir as medidas nos
experimentos a apenas essas duas linhas Doppler. Definimos como o zero da escala de
frequéncia, de forma arbitraria, o pico da absorcao saturada referente a transicao Fg =2 —
Fe = 3 no 8 Rb. Para esta medida a temperatura da célula de rubidio foi 7 = 110° C e
as intensidades dos lasers de diodo e pulsado, foram, respectivamente: I; = 50 mW /cm? e

Its = 3,9 mW /cm?/modo.

[, (unid. arb.)

Frequéncia (GHz)

Figura 3.11: A curva em vermelho representa o espectro medido de absorcao saturada do
rubidio, enquanto que a curva em azul é o sinal de fluorescéncia detectado para frente no
comprimento de onda azul em 421 nm. A temperatura da célula de rubidio foi de 7" = 110
°C. A intensidade do laser de diodo foi I; = 50 mW /cm? e a intensidade do laser de Ti:safira

foi Irs = 3,9 mW/cm?/modo.

De um modo geral, existe uma semelhanca entre o sinal de fluorescéncia emitido pelos
atomos de rubidio quando detectado a 90° e para frente em temperaturas mais baixas ou
intermediarias, para determinados valores de intensidade do laser de diodo. A curva rosa

na figura 3.12 representa o espectro de absorcao saturada de referéncia. As curvas azuis em
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3.12a e 3.12¢ sdo os sinais de fluorescéncia detectados para frente (Ipp), na diregao dos feixes
de lasers incidentes e com polarizacoes paralelas, para valores diferentes de temperatura e de
intensidade do laser de diodo. J4 as curvas verdes em 3.12b e 3.12d mostram a intensidade do
sinal de fluorescéncia a 90° (Iggpe). Comparando-se 3.12a e 3.12b, bem como 3.12c e 3.12d,
podemos observar que o espectro do sinal de fluorescéncia apresenta picos bem definidos nas
regioes proximas onde se encontram as duas linhas Doppler do rubidio, correspondentes as
linhas 8 Rb Fg =2 ¢ ¥ Rb Fg = 3 do espectro de absorcao saturada. Observamos também
que os sinais detectados para frente e na lateral, embora apresentem algumas semelhancas
na forma de linha, sdo dependentes da temperatura e da intensidade do laser de diodo.
Iremos analisar separadamente mais adiante a dependéncia do sinal para frente e a 90° com

a densidade atomica e com a intensidade do laser de diodo.
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Figura 3.12: Graficos comparativos entre os sinais de fluorescéncia a 90° e para frente. As
curvas em rosa representam o espectro de absorcao saturada, enquanto que a curva verde é

o sinal a 90° e a curva azul é o sinal de fluorescéncia para frente.
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De forma geral apresentamos nos gréaficos dos resultados experimentais o sinal detec-
tado para frente na cor azul. Ja o sinal coletado a 90° é representado na cor verde; enquanto

que o sinal de absor¢ao saturada esta na cor rosa.

3.3.1.1 Escala de Fundo

Na fig. 3.13 comparamos o sinal detectado quando s6é um dos feixes de laser incide
na célula, isto é, na figura 3.13a s6 temos o feixe do laser de diodo, enquanto que na figura
3.13b estd incidindo na célula de Rb somente o feixe do laser pulsado. Com apenas o laser de
diodo vemos que o fundo do sinal para frente é zero, enquanto que existe um pequeno sinal
de fundo a 90°. Com apenas o laser de diodo nao é possivel gerar o sinal de fluorescéncia
azul, pois s6 com 780 nm nao é possivel fazer a transicao 5P - 5D. Como nao usamos um
espectrometo no sinal coletado a 90°, temos um maior ruido no sinal de fundo lateral. No
grafico sé com o laser pulsado 3.13b, vemos um sinal de fundo maior, tanto a 90° como no
sinal para frente, o que pode ser explicado pelo fato de dois modos do pente de frequéncias
poderem fazer a transicao de dois fétons: 551, — 5D. Este fundo ("background”) estard

presente no sinal azul detectado.
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Figura 3.13: Figura com gréficos da escala de fundo com apenas o laser de diodo fig. 3.13a e

com apenas o laser Ti:safira fig. 3.13b. Para essas curvas tinhamos T = 69°C' e a intensidade

do laser de diodo foi I; = 0,25 mW /cm?.
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3.3.1.2 Dependéncia do Sinal com a Polarizagao

Na montagem experimental temos divisores de feixe por polarizacao (PBS) tanto na
entrada como na saida da célula de rubidio. Essa configuragdo nos permitiu analisar a
polarizacao do sinal detectado para frente, podendo ser paralela ou perpendicular a pola-
rizacao dos lasers incidentes. Este é um fator importante para determinar a natureza do
sinal éptico coletado para frente; se este era devido a uma fluorescéncia ou se tratava de um

sinal direcional e paramétrico de mistura de ondas.

A figura 3.14 mostra algumas curvas dos sinais de fluorescéncia para frente e a 90°,
em funcao da polarizacao do sinal detectado. A temperatura da célula foi mantida fixa
em T = 90° C e as intensidades dos lasers foram: [; = 0,23 mW/cm? e Iy, = 3,9
mW /cm? /modo. Ambos os lasers entram com polarizagoes paralelas na célula. Na figura
3.14a nao ha polarizador na saida da célula. As intensidades dos sinais nesta curva, em
unidades arbitrarias e subtraindo-se o fundo do sinal, sao: para o 8Rb - 8 Ipp = 0,168
e 8 Tpgpe = 0,032. J4 para o ¥Rb sao: BIpp = 0,110 e Ipgpe = 0,074. Inserindo-se
o polarizador na saida da célula vemos que o sinal para frente se altera, enquanto que a
fluorescéncia a 90° mantém-se inalterada (Iggpe & constante). Quando o polarizador PBS,
é posto com polarizacao paralela (curva 3.14b) em relagao a polarizacao de entrada temos
as seguintes intensidades: 8 Irp = 0,062 e ¥ Ipr = 0,086. Quando o polarizador tem pola-
rizagao perpendicular (curva 3.14¢) a polarizagao de entrada temos as seguintes intensidades:
8 Irp = 0,052 (w.a.) e Ipp = 0,068 (u.a.). Esses valores sdo, aproximadamente, equiva-
lentes a metade do sinal sem polarizacao. Isso indica que o sinal detectado para frente nao

é polarizado, tendo caracteristica de um sinal de fluorescéncia.
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Figura 3.14: Sequéncia de curvas da polarizacao do sinal de fluorescéncia.

rizador na saida da célula.

perpendicular na saida.

3.3.1.3 Minimizando o Ruido
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Tanto no sinal mostrado na figura 3.12 como na figura 3.13 temos um nivel razoavel

de ruido. Isso em parte ocorre pelo fato das fotomultiplicadoras estarem funcionando em alta

tensao (800V), o que torna a detecc@o dos sinais muito sensiveis aos ruidos. Algumas medidas

foram tomadas para minimizar esse ruido, como, por exemplo, a utilizacao de fendas menores

de 1,25 mm na entrada e saida do espectrometro e o isolamento do aparelho para que nao

detectasse luz externa. Outra medida que tomamos foi a realizagao de médias no osciloscépio

para ambos os sinais (a 90° e para frente) o que nos possibilitou uma melhora consideravel na

A (unid; arb.)
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resolucao do sinal, como pode ser visto na figura 3.15. Infelizmente, nao podiamos fazer um
nimero muito grande de médias pois estavamos limitados pela evolucao dinamica dos modos
do pente de frequéncias, devido ao nao travamento da taxa de repeticao; o que implicava
em um deslocamento dos modos do laser durante a realizagao dos experimentos. Isso nos

limitava a fazermos médias com no maximo 20 varreduras.

Na figura 3.15 temos em azul o sinal detectado para frente, com uma média de 5
varreduras; ja a curva em cinza é o sinal detectado para frente sem nenhuma média (uma s6
varredura). A curva rosa é o espectro de absor¢ao saturada. Percebemos na curva com média,
picos que ficam escondidos na curva sem média. Por exemplo, um efeito de bombeamento

optico, que serd discutido mais adiante, é imperceptivel na curva cinza.

85 _
012k Rb, Fg =3
o |, = 20 mW/cn
2 0,08 | \ .. = 3,9 mW/cny
= J. T=84°C
3 I I ‘
b l I l | ‘}I.
— il '
0,04 Ll !

-600 -300 0 300 600
Frequéncia (MH2z)

Figura 3.15: Vemos nas cores azul e cinza os graficos do sinal com e sem média, respecti-
vamente. Essas curvas representam o sinal para frente, ja a curva em rosa é a nossa escala
de referéncia (absorgao saturada). As condigoes para essa curva foram: T = 84°C e I; = 20

mW /cm?.

Durante os experimentos foram feitas médias com 5 varreduras no sinal para frente
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e médias com 20 varreduras no sinal perpendicular a célula, o qual era mais ruidoso, e

consequentemente, necessitava de mais varreduras.

3.3.1.4 Deslocamento do Modo e Posicao nas linhas Doppler

O fato do laser pulsado nao estar com sua taxa de repeticao travada fez com que
o sinal detectado variasse sua posicao no espectro. Essa mudancga de posicao do sinal no
espectro também limitou o nimero méximo de médias possiveis para filtragem de ruidos
no sinal. Se o travamento da taxa de repeticao do laser pulsado estivesse ativo, além de
mais médias também seria possivel selecionar a posicao dos modos em posicoes especificas
do espectro, por exemplo, préximo das transicoes ciclicas do espectro de absorc¢ao saturada,
onde o sinal fica mais intenso, conforme pode ser observado na figura 3.16. Esse aumento do
sinal ocorre, tipicamente, préximo das transicoes ciclicas pois temos uma maior probabilidade
de transicao e consequentemente uma maior possibilidade de geracao do sinal no azul. A
figura 3.16 mostra o sinal de fluorescéncia detectado para frente em fungao da frequéncia
do laser de diodo em trés instantes diferentes. As trés curvas foram obtidas em sequéncia
e mostram claramente a variacao da posicao em frequéncia dos picos. A explicacao para
isso vem do fato de que, como no processo de absor¢ao de dois fétons ocorre conservacao da
energia, entao a diferenca de energia entre os estados 55 —5D devera ser proporcional a soma
das frequéncias dos lasers incidentes, ou seja: AE(5S—5D) = E(5D)—E(55) = hMwa+wys).
Uma vez que a frequéncia wy, do laser pulsado estd variando devido as variagoes térmicas da
cavidade do laser, entao wy; também ira variar para manter a diferenca de energia entre os
estados atomicos fixa. Esse resultado foi visto no capitulo 2 no célculo tedrico da populacao

atomica do nivel mais excitado do sistema, sendo um efeito de dupla ressonancia optica.
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Figura 3.16: Sinal de fluorescéncia para frente em funcao da frequéncia do laser de diodo.
As curvas em azul, verde e laranja representam o sinal para frente em diferentes instantes de
tempo, enquanto que a curva em rosa € o espectro de absorcao saturada. Nessa representacao
temos os sinais com a mesma escala para mostrar a dependéncia do espectro com os modos

do laser pulsado. Cada curva corresponde a uma unica varredura.

3.3.2 Dependéncia do Sinal com a Densidade Atomica

Na figura 3.17 vemos que, embora o isétopo 8 Rb seja mais abundante na natureza que
o 8" Rb, nem sempre o sinal para o 8 Rb sera maior que no 8 Rb. Isso dependera da densidade
atomica e das intensidades dos lasers. Com I; = 0,25 mW /cm?, por exemplo, temos para
temperaturas mais altas, acima de 85°C', um efeito de redugao no sinal, em particular para
o 3 Rb. Isso ocorre porque aumentando-se a temperatura da célula, aumentamos também
a densidade atomica, de acordo com a Eq. (3.6). Consequentemente temos uma maior
absorcao do feixe do laser de diodo, o que leva a uma diminuicao da intensidade deste feixe

ao longo da célula, de acordo com a Lei de Beer-Lambert. Outro efeito é quando a intensidade
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do laser de diodo estd muito alta, que ao invés de aumentar o sinal de fluorescéncia, pode
haver um efeito de saturagao do sinal por poténcia. Essa saturagao pode ser vista para uma
temperatura constante, quando diminuimos a intensidade do laser de diodo através de filtros,
por exemplo. Neste caso, a diminui¢ao da intensidade do laser por filtros é andlogo ao efeito
da variacao da temperatura da célula. Podemos obter uma condi¢ao em que a intensidade

do laser de diodo foi reduzida pela absor¢ao no centro da célula, devido a alta densidade

atomica em altas temperaturas.
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Figura 3.17: (a) Grafico com sinal no 8" Rb menor que o sinal no 8 Rb para uma tempera-

tura mais baixa (T' = 81°C) e (b) grafico com sinal no 8 Rb maior que no 8°Rb para uma

temperatura maior (7" = 104°C).

Este resultado observado nas curvas da figura 3.17 é um efeito de absor¢ao devido a
propagacgao ao longo de uma célula densa. Se pensarmos que o sinal a 90° é resultado da
interacao dos feixes de laser com somente uma amostra menor da célula, localizada proxima
a regiao central da amostra de rubidio; e que o sinal para frente é resultado de todo o
caminho ao longo da célula (fig. 3.18), isso poderia explicar a diferenca entre os espectros

observados nas duas direcoes em altas temperaturas, quando o sinal devido ao **Rb nao é

mais observado a 90°.
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Célula de Rubidio

Figura 3.18: Esquema da célula de rubidio sendo irradiada pelos feixes de lasers. O sinal
coletado a 90° corresponde a uma regiao menor da célula, comparada com o caminho per-
corrido dentro da célula pelo sinal coletado para frente. L - Lente de 15cm, E - Espelho,
seta em vermelho - lasers de diodo e pulsado, seta em azul - sinal de fluorescéncia gerado

para frente e a 90°.

3.3.3 Dependéncia do Sinal com a Intensidade do Laser de Diodo

As curvas da Fig. 3.19 mostram os sinais de fluorescéncia Irr e Ipgoe em funcao
da frequéncia do laser de diodo, para uma temperatura fixa 7" = 85 °C e variando a in-
tensidade do laser de diodo. A intensidade do laser pulsado foi mantida fixa em Iy, = 2,6
mW /cm? /modo. Percebemos que o sinal a 90° e o sinal para frente diminuem & medida que
baixamos a intensidade do laser de diodo. Também verificamos que, para o **Rb, o sinal vai
diminuindo em comparacao ao sinal para o 8" Rb, e se continuarmos diminuindo a intensidade
do diodo (fig. 3.19¢) vemos que na dire¢ao perpendicular & célula o sinal é perdido no % Rb;
enquanto que na direcao para frente ainda observamos o sinal. Esse resultado é analogo ao
observado na figura 3.17(b), onde o efeito de absorcao é percebido para menores tempera-
turas e menor intensidade do feixe. Também ¢é nitido o efeito de alargamento por poténcia
entre as curvas 3.19a e 3.19b. O parametro de saturacao para a primeira transicao para essas

curvas foi, respectivamente: Si(a) = 0,93; S;(b) = 0,35; Si(c) = 0,18 e S;(d) = 0,03.
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Figura 3.19: Graficos da dependéncia do sinal para frente e perpendicular a célula para

diferentes intensidades do laser de diodo.

3.3.4 Comparacao da Largura de Linha do Sinal

A figura 3.20 mostra dois graficos do sinal Irp na temperatura fixa T = 90°C e com
as intensidades I; = 0,23 mW/cm? e Iy = 3,9 mW/cm?/modo, onde fizemos um ajuste
gaussiano em (a) e um ajuste lorentziano em (b). O ajuste lorentziano (figura 3.20b) se ajusta
melhor aos dados medidos do que o gaussiano. Iremos entao adotar ajustes lorentzianos
para as larguras de linha dos sinais medidos. Definimos o parametro FW HM como sendo

a largura plena a meia altura do ajuste lorentziano.

Analisamos a dependéncia da largura plena a meia altura do sinal com a intensidade
do laser de diodo e também com a densidade atomica. Na figura 3.21 a temperatura da
célula foi mantida fixa em 7" = 80°C. Nesta figura o grafico 3.21b representa os sinais de
fluorescéncia para uma intensidade do laser de diodo I; = 0,58 mW /cm?. Observamos
tanto um alargamento por poténcia como uma diferenga na largura de linha dos sinais para
frente e a 90°. Esse alargamento é explicado pela alta intensidade do laser de diodo, fazendo

com que haja transicoes de atomos que nao estejam em ressonancia com a frequéncia deste
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Figura 3.20: Em vermelho ajuste gaussiano 3.20a e lorentziano 3.20b do sinal coletado para

frente.

laser, isto é, pelo fato do laser estar tao intenso, alguns atomos préximos da ressonancia
acabam sendo levados para o nivel 5P e em seguida o laser pulsado faz a segunda transicao
atomica. Este é um fenomeno usual de alargamento por poténcia, tendo em vista que a curva
alarga a medida que outros grupos de atomos fora da ressonania sao excitados. Esse tipo de
alargamento pode esconder alguns detalhes mais discretos, como vemos na fig. 3.21a para
a qual a intensidade do laser de diodo foi reduzida para I; = 0,10 mW /cm?. Discutimos
na se¢ao 2.1 o alargamento por poténcia e vimos na figura 2.2 esse efeito, obtido através de

calculos tedricos que podem agora explicar os resultados experimentais observados.
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Figura 3.21: Alargamento por poténcia do sinal com a intensidade do laser de diodo.
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A figura 3.22 faz uma andlise comparativa do sinal para frente e a 90° variando-
se a intensidade do laser de diodo, para uma temperatura fixa de T" = 80°C. Vemos uma
maior largura (FWHM) no sinal perpendicular (fig. 3.22) para maiores intensidades do
diodo. Atenuando-se a intensidade do laser de diodo, observamos que a FWHM se aproxima
bastante nos dois sinais (para frente e a 90°). Na fig. 3.22a para o 8"Rb e para o ®°Rb
temos diferencas de larguras (AL) entre os sinais para frente e a 90°: 8"TAL = (130 =+ 10)
MHz e AL = (113 £ 10) MHz, respectivamente. Se observarmos agora a fig. 3.22d para
o 8"Rb e para o 8 Rb temos diferencas de larguras (AL) entre os sinais para frente e a 90°:
STAL = (14 + 10) MHz e AL = (34 & 10) MHz, respectivamente. Esse resultado nos
mostra a aproximacao da largura de linha dos sinais quando a intensidade do laser de diodo
é reduzida. A barra de erro de 10 MHz é decorrente da configuracao dos feixes de lasers
copropagantes, o que corresponde a uma largura Doppler efetiva para a transicao de dois

fotons da ordem de 12 MHz, conforme ja foi comentado anteriormente.

Outro processo que também altera a largura de linha dos sinais detectados (para frente
e a 90°) é a alteracao da temperatura da célula, ou seja, a mudanca na densidade atomica
do vapor de rubidio. Para verificar isso, é necessario manter fixas as intensidades dos lasers
e variar apenas a temperatura da célula. Observamos na figura 3.23 que a mudanca da
temperatura nos da uma resposta semelhante a que obtivemos quando relacionamos a largura
de linha do sinal com a intensidade do laser de diodo. O fato de alterarmos a densidade
atomica, mantendo fixas as intensidades, ocasiona uma variacao na intensidade do laser de
diodo devido a absorcao do feixe dentro da célula.

Vimos que alterando a densidade atémica e/ou a intensidade do laser de diodo obtemos
respostas diferentes entre o sinal para frente e perpendicular a célula, tanto na intensidade
do sinal como em sua largura de linha. As curvas da figura 3.23 mostram este fato.

Na figura 3.23a para o 8" Rb e para o 8 Rb temos diferencas de larguras (AL) entre os
sinais para frente e a 90° de 8" AL = (27+10) MHz e AL = (17+10)MHz, respectivamente.
Se observarmos agora a fig. 3.23d para o 8"Rb e para o 8°Rb temos diferencas de larguras
(AL) entre os sinais para frente e a 90° de AL = (150 + 10) MHz e AL = (65 + 10)
MHz, respectivamente. Com esses resultados notamos a mudanca da largura de linha entres

os sinais para frente e a 90°, quando alteramos a temperatura da célula, e consequentemente
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Figura 3.22: Caracteristica da largura de linha do sinal com a intensidade do laser de diodo.

As larguras de linha dos sinais se aproximam quando o laser de diodo esta menos intenso.

a densidade atomica. Essa diferenca é aceitavel se pensarmos que, no centro da célula, ao

diminuirmos a temperatura mantendo fixo I;, a resposta do sinal a 90° ira se aproximar do

sinal obtido ao longo de todo o meio atomico.

3.3.5 Bombeamento ()ptico

Para baixas intensidades do laser de diodo obtivemos resultados sem alargamento por
poténcia em temperaturas especificas. Nestas condi¢oes observamos a presenca de dois picos
fora do intervalo dos modos do pente de frequéncias, indicando possivelmente um efeito de

bombeamento éptico pelo laser de diodo nos sinais de fluorescéncia detectados nas duas
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Figura 3.23: Graficos da dependéncia da largura do sinal para frente e perpendicular a célula

com a temperatura, para uma intensidade fixa I; = 0, 25mW/cm?.

diregoes.

No gréfico (a) da figura 3.24 vemos & esquerda da Doppler ¥ Rbg,—o dois pequenos

picos invertidos no sinal de fundo, para ambos os sinais de fluorescéncia. O gréfico (b) é
apenas um destaque do (a), contendo apenas o sinal de fluorescéncia para frente da linha
Doppler ¥ Rbry—. A diferenga de frequéncia entre os dois pequenos picos invertidos no sinal

de fundo ¢ da ordem de 157 MHz, o que corresponde exatamente a diferenca de frequéncia

entre os subniveis hiperfinos 8" Rbp.—s ¢ 8" Rbp.—; da figura 3.1. Isto é possivelmente um efeito

de bombeamento 6ptico pelo laser de diodo no sistema, ilustrado pela figura 3.25. Podemos
entender esse processo de bombeio 6ptico da seguinte maneira: em algumas situagoes o laser

de diodo pode estd ressonante com a transigao 3" Rbp,—s para 8" Rbp.—s e nao encontrando
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um modo do pente de frequéncias do laser pulsado, decai para o nivel ¥ Rbp,_, diminuindo
assim a populagao do nivel ao qual tinha partido (3" Rbr,—2). O mesmo pode ocorrer para
situagoes que o laser de diodo estd ressonante com a transi¢ao 5" Rbg,—o para 3" Rbp.—1, nao
encontrando um modo do pente de frequéncias do laser pulsado, acaba decaindo para o nivel
8" Rbpy—1, diminuindo assim a populagao do nivel 8" Rbpy_s. Esse aumento ou diminui¢ao na
populacao do nivel fundamental (F, = 2) ocasiona uma mudanca no sinal de fundo detectado.
Como vimos antes, o laser pulsado é responsavel pelo sinal de fundo, por ser responsavel
por fazer sozinho a transi¢do de dois fétons direta: de ¥ Rbpy—s para 3" Rbpe.—s na figura
3.25. Neste caso, como o laser de diodo pode ocasionar uma diminui¢ao na populagao do
nivel 8" Rbp,—o, ocorrerd entao uma diminui¢do na escala de fundo do sinal de fluorescéncia,
resultando em picos invertidos e separados exatamente pelo intervalo de frequéncia (157

MHz) entre os subniveis hiperfinos (5" Rbpe—s € 8" Rbpe—1).
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Figura 3.24: Picos de bombeio éptico no 8" Rb com Az ~ 157M H z.
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Figura 3.25: Esquema do efeito de bombeio 6ptico. A frequéncia w,, corresponde ao laser
de diodo, enquanto wy corresponde a frenquéncia de um modo do laser pulsado, realizando
a primeira transicao; ja w} corresponde a frenquéncia de outro modo do laser pulsado,
responsavel pela segunda transicdo. A linha ondulada equivale ao decaimento espontaneo,

na auséncia de um modo do pente de frequéncia do laser pulsado.

3.3.6 Outros Resultados Relacionados

Em outro momento vimos alguns picos fora do intervalo entre os modos do pente de
frequéncias do laser pulsado também no % Rb, como pode ser observado na figura 3.26. Como
primeira hipoétese, suspeitamos de um outro tipo de bombeio 6ptico no sistema, embora a
diferenca de frequéncia entre os picos observados nao correspondesse com nenhuma sequéncia
de modos do laser pulsado para o ®Rb. A diferenca de frequéncia observada (Azz = 260
MHz na figura 3.26) também nao era compativel com nenhuma das frequéncias que separam
os subniveis hiperfinos do® Rb na figura 3.1. A diferenca de frequéncia entre os subniveis
hiperfinos 8" Rbpe—3 ¢ 8" Rbp.—s do outro isétopo é igual a 267,1 MHz. Uma possibilidade

para entender esse efeito é supor que ele seja gerado ainda pelas transicoes no 8" Rb, devido
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ao alargamento das linhas Doppler pelo alto aquecimento da célula de rubidio (7" = 104 °C).
Como podemos observar na curva 3.26b, a diferenca de frequéncia entre as duas transicoes
ciclicas entre as linhas Doppler " Rb, F, = 2 e ¥ Rb, F, = 3 vale Azz = 1210 MHz. Isso
corresponde aproximadamente a soma entre a taxa de repeticdo do laser pulsado (986,5
MHz) e a diferenga de frequéncia (267,1 MHz) entre os subniveis hiperfinos F, =3 e F, = 2
do 8" Rb. Um outro grupo de velocidades de 4tomos de rubidio, ainda ressonante com o 87 Rb,
contribui para o sinal na regiao do espectro, préximo das linhas Doppler do 8 Rb. A figura
3.27 mostra picos fora da sequéncia de modos do pente de frequéncias do laser pulsado para

o 8"Rb na curva (a) e para o ¥ Rb na curva (b).
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Figura 3.26: Picos no fundo do sinal de fluorescéncia para o % Rb.

A figura 3.28 mostra algumas curvas retiradas da ref. [39] em que a absorgao linear
do laser de diodo pela célula de rubidio foi estudada em funcao da temperatura da célula,
para as linhas 8" Rbg,—» € ® Rbp,—3. Notamos um alargamento das linhas Doppler conforme
aumentamos a temperatura do vapor atomico. Como se observa, conforme aumenta-se a
temperatura, primeiro ocorre um aumento da absorcao do feixe do laser de diodo por parte
dos atomos, e em seguida ocorre um processo de alargamento desta absorcao, ao ponto
de ambos os picos tenderem ao “overlap”com a elevacao da temperatura. Este efeito de
alargamento pelo aumento da temperatura e da densidade atomica ¢é devido ao aumento da

distribuicao de velocidades dos atomos, o que leva a um alargamento das curvas Doppler.
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Figura 3.28: Absor¢ao linear variando com a temperatura [39].



Capitulo 4

Conclusoes e Perspectivas

Nesta dissertagao, estudamos a emissao de luz azul gerada pela combinagao de um
laser de diodo e um laser de Ti:safira, na configuracao co-propagante, interagindo com um
vapor de rubidio contido em uma célula aquecida. Estudamos a fluorescéncia ressonante por
dois fétons, de forma comparativa, com o sinal coletado nas direcoes paralela e perpendi-
cular a direcao de incidéncia dos feixes de lasers. Analisamos a dependéncia dos sinais de
fluorescéncia detectados em funcao de varios parametros do sistema, como a polarizacao dos
sinais em comparagao com a polarizacao dos lasers. Em func¢ao da frequéncia e da intensi-
dade do laser de diodo, o qual fez a primeira transicao atémica do sistema, também como

funcao da temperatura e da densidade atomica da amostra de rubidio.

Observamos que, de fato, ambos os sinais detectados (para frente e a 90°) tratam-se
de sinais de fluorescéncia. As principais diferencas entre os dois sinais coletados ocorrem
quando efeitos de saturacao e de absorcao durante a propagacao do sinal gerado ao longo da
célula estao presentes. Para situagdes de pouca absorc¢ao (e/ou pouca saturagao) os sinais

se assemelham bastante em suas formas de linha.

Durante os estudos do espectro de emissao no azul nas duas direcoes em funcao da
temperatura, mantivemos fixas as intensidades dos lasers em I; = 0,25 mW/cm? e I, =
3,9 mW /cm?/modo. Comparando-se o comportamento dos dois sinais gerados, destacamos
alguns resultados particulares em condicoes distintas da densidade atomica. Por exemplo,

para temperaturas menores que 81°C ambos os sinais para as linhas Doppler do 8 Rb eram
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menores do que para o ®®Rb. J4 para temperatura maiores, na faixa dos 104°, ocorria o
inverso, os sinais da Doppler do 8" Rb eram maiores do que para o ®Rb. Em particupar,
verificamos um efeito de cancelamento da fluorescéncia a 90° no 8 Rb em condicoes de altas
temperaturas, o que nao ocorreu com o sinal gerado para frente. Efeitos de propagacao do
sinal gerado para frente e de absor¢ao do feixe de laser de diodo dentro da célula sao as

possiveis explicacoes para estas observagoes experimentais.

Na anélise do sinal variando-se a intensidade do laser de diodo, observamos efeitos
de alargamento por poténcia em ambos os sinais detectados para intensidades I > 0,58
mW /cm?. Para intensidades abaixo desse valor notamos uma diminui¢ao no sinal para a
linha Doppler ¥ Rb F, = 3. Isso é nitido em ambas as dire¢des, porém, nossos resultados
indicam que, para intensidades menores ou préximas a I; ~ 0,30 mW /cm? nao observamos
mais o sinal de fluorescéncia a 90° no % Rb, F, = 3. Isto ocorre provavelmente devido a um
efeito de maior absorcao do laser de diodo para esse isétopo, antes de chegar ao centro da
célula. Esses resultados foram observados para temperaturas da ordem de 85 °C e com a

intensidade do laser pulsado fixa em Iys = 2,6 mW /cm?/modo.

Quando os efeitos de absorcao e de propagacao do sinal para frente nao era tao intensos
(em temperaturas menores ou em altas intensidades I; do laser de diodo) as larguras de linha

dos dois sinais de fluorescéncia (para frente e a 90°) deram resultados bastante préximos.

Observamos ainda efeitos de bombeamento éptico pelo laser de diodo no sistema,
contribuindo para diminuir o sinal de fundo com alguns picos invertidos, abaixo da escala
de fundo no sinal para o 3 Rbp,—s. A diferenca de frequéncia observada entre esses picos
invertidos (157 MHz) é compativel com a diferenca de frequéncia entre os subniveis hiperfi-
1n0s 8" Rbpe—s € 3" Rbp.—1, indicando um efeito de bombeio éptico devido a uma retirada de
populacao pelo laser de diodo, contribuindo para diminuir o sinal de fundo da fluorescéncia
detectada para o 8" Rbp.—. Outro efeito de bombeio ptico foi observado no sistema, corres-
pondendo agora a alguns picos menores no sinal de fundo, localizados para cima, indicando,
possivelmente, tratar-se de um outro modo do pente de frequéncias do laser pulsado, inte-
ragindo com outro grupo de velocidade referente ainda ao ®"Rbp,—», embora na escala de

referéncia da absorgao saturada o sinal se mostrasse proximo da linha Doppler % Rbp,_3.

Como perspectivas de continuidade deste trabalho destacamos algums possiveis expe-
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rimentos que poderiam complementar este trabalho no futuro. Por exemplo, o travamento
da taxa de repetigao (fr) do laser de femtossegundos de Ti:safira poderia permitir andlises
mais precisas e a observacao da dependéncia do sinal com a posicao do modo do pente de
frequéncia, nas proximidades das transigoes ciclicas mais intensas. Também seria possivel
obtermos médias dos sinais com mais varreduras, minimizando assim os ruidos presentes
nos sinais de fluorescéncia. Outra possibilidade seria introduzir um campo magnético ex-
terno controlado para analisar a dependéncia do sinal com o efeito Zeeman, deslocando os
subniveis de energia com o campo externo aplicado. Chegamos a montar uma bobina so-
lendide apropriada para ser usada no interior de um sistema de blindagem (p-metal )de
campo magnético para isolar a célula de rubidio do campo magnético terrestre. Essa monta-
gem esta pronta e podera ser usada para dar continuidade as observacoes experimentais no
sistema que estudamos neste trabalho. Outra possibilidade interessante seria colocar o laser
de diodo ressonante com a segunda transigao atomica (em 776 nm) e acessar a linha Dy do
rubidio com o laser pulsado. Essa inversao do papel dos lasers no processo de absorcao de
dois fotons permitiria sintonizar o laser na transicao superior enquanto um modo do pente

de frequéncias fizesse a primeira transicao.
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