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Resumo

Este trabalho apresenta os resultados de um estudo experimental da geragao de fluo-
rescéncia na regiao azul do espectro (421 nm), quando um vapor de rubidio contido em uma
célula aquecida interage com um feixe de laser de diodo continuo (na transicao 55 /2 — 5Ps9)
e um feixe de laser de pulsos ultracurtos de Ti:safira (na transicdo 5Ps/, — 5D5/9). Os feixes
de laser sao focalizados copropagantes no centro da célula 6ptica de rubidio, tendo pola-
rizacoes perpendiculares. Efeitos de acumulacao coerente sao esperados no sistema, uma vez
que os tempos de vida dos estados excitados sao muito maiores do que o intervalo temporal
entre os pulsos do laser de Ti:safira. Ambos os lasers operam com comprimentos de ondas
em torno de 780 nm, porém o laser pulsado por ter uma largura de banda elevada consegue
fazer uma transicao de dois fétons nao ressonante nos comprimentos de onda em 780 nm
e 776 nm. Os dtomos excitados podem decair para o estado fundamental (55;,2) através
do estado intermedidrio 6%/, emitindo a fluorescéncia no azul em 421 nm. Estudamos a
resposta desta fluorescéncia quando variamos alguns parametros como: a frequéncia e a in-
tensidade do laser de diodo, a densidade atomica da célula, e a influéncia do bombeio 6ptico

do laser de diodo no sinal.

Palavras-chave: Espectroscopia atomica, absorcao de dois fétons, trem de pulsos ultracur-

tos, vapor de rubidio.
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Abstract

This work shows the results of an experimental study of the generation of a fluorescence
signal in the blue range of the electromagnetic spectrum (421 nm), when a Rubidium atomic
vapor inside a heated optical cell interacts with a pair of laser beams, one cw from a diode
laser (in the transition 55,2 — 5Ps/;) and one ultrashort pulse train from a Ti:sapphire
laser (in the transition 5P/, — 5D5/2). The laser beams pass through the vapor cell in a co-
propagating configuration and are focused into the cell, having perpendicular polarizations.
We have observed coherent and acumulation effects in the system, because the lifetimes of
the excited states are larger than the temporal interval between the optical pulses. Both
lasers have wavelengths near 780 nm, although the pulsed laser has a large bandwidth and
can make a non-ressonant two-photon transition at the wavelengths 780 nm and 776 nm. The
excited atoms can decay to the ground state (5S;/2) by the intermediate state 6Ps/,, emiting
a fluorescence signal in the blue range at 421 nm. We study the response of the fluorescence
signal as a function of the many parameters of the system, such as: the frequency and the
intensity of the diode laser, the atomic density in the optical cell, and the effect of an optical

pump from the diode laser on the detected signal.

Keywords: Atomic spectroscopy, two-photon absorption, ultrashort optical pulses, Rubi-

dium vapor.
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Capitulo 1

Introducao

Esta dissertacao de Mestrado apresenta os resultados sobre o estudo experimental da
interacao de um vapor alcalino de Rubidio com lasers continuo e pulsado. O trabalho foi
realizado no Laboratério de Espectroscopia Atémica do Departamento de Fisica (DF') da Uni-
versidade Federal de Pernambuco (UFPE) sob a coordenagao da Professora Sandra Sampaio
Vianna e com a orientagao do Professor Wictor Carlos Magno do Departamento de Fisica
da Universidade Federal Rural de Pernambuco (UFRPE). A motivagao inicial do trabalho
foi realizar experimentos em vapor de Rubidio, estudando a interacao deste sistema com
trens de pulsos ultracurtos de um laser pulsado de Ti:safira, e o efeito do campo magnético
sobre uma amostra aquecida do vapor alcalino, dando continuidade e complementacao aos
experimentos realizados anteriormente no Laboratorio de Espectroscopia Atomica e Lasers

do DF - UFPE.

Em um primeiro momento utilizamos a técnica de absorcao saturada em uma célula
selada de Rubidio, mantida na temperatura ambiente do laboratério (21°C), para ganhar
familiaridade com o uso do laser de diodo, aprender nog¢oes sobre instrumentagao eletronica
e sobre técnicas de Fisica Experimental na area de Optica. O estudo do sinal no azul em
421 nm emitido pelo estado 63/, do Rubidio vem sendo estudado por vérios grupos de
pesquisa e em particular, pelo grupo da Professora Sandra S. Vianna do DF - UFPE. A
detecgao do sinal que observamos e estudamos neste trabalho teve como objetivo especifico

estudar a absorcao de dois fétons do Rubidio na transicao em cascata 5512 — 5P, — 5D e
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verificar se o sinal detectado era paramétrico e coerente ou se este sinal era uma fluorescéncia
decorrente de um processo natural de emissao espontanea do sistema. Como objetivos gerais
deste trabalho queriamos estudar e entender melhor alguns efeitos de saturacao e efeitos de
bombeio 6ptico que foram observados anteriormente no sistema, procurando os mecanismos

fisicos responsaveis pela geracao do sinal no azul.

O processo de absor¢ao de dois fétons estudado neste trabalho pode ocorrer por duas
principais vias: uma forma é por um processo de dois passos a partir do nivel inicial (|7))
através de um “nivel virtual” V para o nivel final (|f)) [1]. O nivel virtual é representado por
uma combinagao linear das fung¢oes de onda de todos os niveis reais que fazem com |i) uma
transigdo de um féton. A outra forma é com um nivel intermedidrio ressonante real (|k)),
onde um primeiro f6ton excita o &tomo do estado fundamental (|i)) para o nivel intermedidrio
e depois um segundo féton excita o 4tomo do estado intermedidrio para o estado final (| f)),

como mostrado na figura 1.1.

/) /)

Figura 1.1: a) absorc¢ao de dois fétons ressonante com nivel intermedidrio; b) absorcao de

dois f6tons direta. Extraido de [1].
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A absorcao de dois fétons foi analisada teoricamente pela primeira vez na década de
1930 por Maria Goppert-Mayer [2], sendo que a pesquisadora foi premiada com o Prémio
Nobel de Fisica em 1963 pelo seu trabalho tedrico sobre as estruturas dos ntcleos atomicos
13]. Este processo sé foi observado experimentalmente em 1961 [4], por Kaiser e Garrett [5],

logo apds a invengao do laser.

O primeiro laser foi desenvolvido pelo fisico americano Theodore H. Maiman em 1960
com um cristal de rubi [6] como meio ativo. Porém, em estudos pioneiros, Albert Einstein
explicou o mecanismo em que se baseia o laser, a amplificacao estimulada da emissao de
radiacao eletromagnética [7]. Apesar do primeiro laser de rubi ter limitagdes de estabilidade
e de duragao do pulso, o trabalho de Maiman pode ser considerado um marco e revolucionou
muitas areas da Fisica e de toda a ciéncia. O primeiro laser de diodo foi inventado em 1962,
porém, uma largura de linha de 1 MHz (igual a do laser usado em nosso experimento) foi con-
seguida apenas em 1981 por meio da configuragao Littrow [8]. Também na década de 60, foi
desenvolvida a técnica de geragao de trens de pulsos ultracurtos conhecida como travamento
de modos (“mode-locking”). Cada pulso tem sua duragao determinada pela quantidade de
modos travados. Uma sequéncia de pulsos ultracurtos, separados temporalmente por um
intervalo constante correspondem a modos de frequéncia também uniformemente espacados
[9]. Estudos sobre essa caracteristica, conhecida como pente de frequéncias, deu a Theodor

W. Hénsch e John L. Hall o prémio Nobel de Fisica em 2005 [10, 11].

Na decada de 1980, P. E. Moulton apresentou o laser de Ti:safira, operando em regime
pulsado. O uso de lasers pulsados tornou mais facil a técnica de absorcao de dois fétons
para investigar processos fisicos com maior resolucao temporal; além de permitir o estudo
de outros processos épticos nao lineares importantes, como geracao de altos harmonicos,

mistura de ondas, aplicagoes em metrologia dptica, dentre outros.

No ano de 2012 o grupo da Professora Sandra Vianna investigou a agao combinada de
um laser de diodo com um trem de pulsos ultracurtos gerado por um laser de Ti:safira, numa
transicao de dois fétons em vapor de rubidio na configuracao cascata para 551/ — 5P/ —
5D [12]. Como comentado anteriormente este trabalho teve como motivacdo inicial dar
continuidade aos trabalhos anteriores realizados no Laboratorio de Espectroscopia Atomica

e Lasers do DF - UFPE.
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No ano de 2013 o grupo de Pichler apresentou um trabalho onde uma absorcao de dois
fotons em vapor de Rubidio ¢ induzida por um pente de frequéncias gerado por um laser
de femtossegundos dopado com érbio. O laser é sintonizado para fazer as duas transicoes:
5512 — 5P3/5 — 5Ds/5, sendo estudada a resposta do sinal para diferentes valores da
taxa de repetigao e para diferentes campos magnéticos externos [13]. Também em 2013,
Kienlen e colaboradores realizaram um trabalho nas mesmas transicoes, porém com dois
lasers de diodo. Cada laser de diodo era sintonizado em uma das transigoes (5512 — 5Ps3/5
e 5P3)2 — 5D5/5) e produzia um feixe azul coerente ao decair para o estado fundamental via

o estado 6P [14].

Nesta dissertacao estudamos a absorcao de dois fétons na configuracao tipo cascata em
vapor de Rubidio induzida por um laser de diodo e por um trem de pulsos gerado por um
laser de femtossegundos de Ti:safira pulsado. O laser de diodo foi sintonizado na transicao
55172 — 5P3; e o Tisafira na transigao 5P3; — 5D5/5. Investigamos as caracteristicas
do sinal de fluorescéncia emitido na regiao azul do espectro, quando o atomo decai para
o estado fundamental via o estado intermedidrio 6/,, bem como sua resposta a variacao
de alguns parametros do sistema, como a frequéncia e intensidade do laser de diodo e a
densidade atomica da amostra alcalina. Estudos sobre a regiao azul do espectro deram a
Isamu Akasaki, Hiroshi Amano e Shuji Nakamura o prémio Nobel de Fisica em 2014 [15].
O prémio foi concedido pela fabricacao dos LEDs, diodos emissores de luz na regiao azul
do espectro, o que gerou intimeras aplicagoes praticas, como por exemplo, na tecnologia de

displays épticos e na geragao economica de luz branca.

No capitulo 2 deste trabalho discutimos a fundamentacao tedrica necessaria para a
realizacao dos experimentos e a compreensao dos resultados obtidos. Inicialmente analisamos
o funcionamento de um trem de pulsos ultracurtos e apresentamos o conceito de pente de
frequéncias. Logo apds explicamos a interacao da luz com um sistema atomico de dois
niveis, a partir do formalismo da matriz densidade. Encontramos as equacoes de Bloch
correspondentes e usamos estas equagoes para estudar a interacao do sistema atomico com
um campo continuo. Em seguida ampliamos este raciocinio para uma absorcao de dois fétons

numa configuragao do tipo cascata.
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No capitulo 3 desta dissertacao apresentamos o sistema experimental empregado, bem
como os resultados obtidos e uma breve discussao e andlise dos dados coletados. Na primeira
parte deste capitulo, descrevemos o esquema de niveis de energia do &tomo de Rubidio envol-
vidos no experimento, assim como as caracteristicas dos lasers empregados e uma descricao
da técnica de absor¢ao saturada, a qual foi usada para obter uma referéncia de frequéncia
para o sinal 6ptico detectado. Depois explicamos em detalhes a montagem experimental
utilizada. Em seguida sao apresentados e discutidos os principais resultados obtidos neste
trabalho. Inicialmente é feito uma andlise das caracteristicas gerais do sinal, numa segunda
parte de andlises discutimos a resposta do sinal quando foram variados alguns parametros
como: taxa de repeticao do laser de Ti:safira, intensidade do laser de diodo, temperatura ou
densidade atomica e efeitos de bombeio 6ptico no sistema devido ao laser de diodo. Por fim,

no capitulo 4 apresentamos as conclusoes e as perspectivas de trabalhos.



Capitulo 2

Fundamentacao teodrica

Neste capitulo apresentaremos alguns conceitos basicos e necessarios para a compre-
ensao dos fenomenos envolvidos nos experimentos realizados neste trabalho. Inicialmente
discutiremos a interagao de um sistema atomico na presenca de um campo eletromagnético
para um sistema de dois niveis. Em seguida discutiremos o processo de absor¢ao de dois
fotons dando énfase na importancia deste conceito em nosso experimento, que sera discutido

no capitulo seguinte.

2.1 O trem de pulsos ultracurtos

Um trem de pulsos ultracurtos é definido como uma sequéncia de pulsos eletro-
magnéticos ultracurtos com envoltérias idénticas, separados temporalmente por um intervalo
constante, e com uma relacao de fase bem definida entre si. Um pulso ultracurto é um pulso
cuja duracao temporal estd na faixa entre picosegundos e femtossegundos, algo entre 107125
e 1071%s. Estes trens de pulsos épticos sdo obtidos através de lasers pulsados como o que foi
utilizado em nossos experimentos, o laser de Ti:safira (“modelocked”). O médulo do campo
elétrico de um trem de pulsos é definido como [16]:

N-1
E(t) = Ey(t — nTg)e imneclntnad) (2.1)

n=0

onde FEy(t) representa a amplitude de um pulso, N indica a quantidade de pulsos, T o
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intervalo de tempo entre dois pulsos consecutivos, w. a frequéncia da onda portadora e A¢
a diferenga de fase induzida pela interagdo com elementos da cavidade (espelhos, cristal,
prisma, etc). Fazendo uso da transformada de Fourier, podemos visualizar as componentes
de frequéncia do campo eletromagnético [17]. Portanto, ao fazermos a transformada de

Fourier da equacao (2.1) temos a representagao de um pente de frequéncias, que é dada por:

N-1
E = Ej(w—wy) Y e nln=a9 (2.2)
n=0

Na figura 2.1 estao representados o trem de pulsos e o pente de frequéncias. Na figura
2.1b, a largura de cada um dos modos (dentes) do pente de frequéncias é ~ 1/(NTg), ou

seja, quanto mais pulsos o trem possuir, mais estreitos serao os modos do pente [17].

E(1) A¢ 2A0

E((u)

..1[1'” II“IU.

O == frequéncia
1/ T, q

(b)

Figura 2.1: Em (a) temos a curva de um trem de pulsos representado pela equagao (2.1) e
em (b) a representacao de um pente de frequéncias descrito pela equacao (2.2). Extraida de

17].
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A frequencia de cada modo representado na figura 2.1b pode ser escrita como:
wm = 27(fo+mfr) (2.3)

onde w,, representa a frequéncia do m-ésimo modo do pente de frequéncias, f, é conhecida

como a frequéncia de offset [18] e fr ¢ a taxa de repeticao do laser pulsado (fgr = 1/Tg).

2.2 Sistema de dois niveis

Nesta secao apresentamos um modelo tedrico simplificado para o sistema de dois niveis
que estd representado na figura 2.2. Nesta configuragao representamos os estados |1) e |2),

onde o estado |1) é o estado fundamental e por isso tem energia zero e |2) é o estado excitado.

}
L 2)

@

. 1)

Figura 2.2: Sistema atomico de dois niveis interagindo com um laser de frequéncia w e

dessintonia . A taxa de relaxacao do estado excitado ¢é ~.

Um feixe de laser interage com o sistema como mostrado na figura 2.2. Vamos fazer um
tratamento semiclassico, onde consideramos o campo eletromagnético classicamente, mas o
sistema atomico tratamos quanticamente. Assim, o hamiltoniano do sistema pode ser escrito
como:

g = IA{O + [A{int ) (24)

onde Hy é o hamiltoniano do atomo livre e H;,; é o hamiltoniano de interacao do sistema.
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Consideramos que a interacao é dada pela aproximacao de dipolo elétrico e escrevemos

o hamiltoniano de interacao do sistema como:
Hint = _/I ’ E(Z7 t) ) (25)

onde i é o operador momento de dipolo elétrico atomico e E (z,t) o campo elétrico da luz.

Definimos o operador momento de dipolo e o campo elétrico da seguinte forma:

fi = jir2|1) (2] + i [2)(1] (2.6)

—

1. - . -
E(Z, t) — 5[Evoez(szo.)t) + Egefz(szwt)] ’ (27)

onde Ej é a amplitude do campo elétrico. Substituindo as equagoes (2.6) e (2.7) na equagao
(2.5) e fazendo aproximacao de onda girante [4, 19, 20| o hamiltoniano de interagao pode ser

reescrito da seguinte forma:
Hipy = —hQ|1) (2]t — hQ|2) (1]e ™t | (2.8)

onde 2 é a frequéncia de Rabi, definida como:
_ piaEoe’>

Q
2h

(2.9)

Tomando o estado |1) como estado fundamental, ele terd energia nula. Assim, o ha-

miltoniano para o atomo livre é:
Hy = hwn[2)(2] (2.10)

onde woy; é a frequéncia da transi¢ao |1) — |2). Com isso, podemos calcular o hamiltoniano

A

do sistema (H), que na forma matricial é representado por:

. 0 —Qreiwt
H=h . (2.11)

_Qe—iwt Wa1

A evolucao temporal do operador densidade é descrita pela equacao de Liouville:

dp S
dp_ i

o = A (2.12)
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onde p é o operador matriz densidade. Na diagonal da matriz densidade estao as populacoes
atOmicas, e as coeréncias sao representadas pelos elementos fora da diagonal.
Resolvendo a equacao de Liouville para o sistema e acrescentando de forma fenome-

nolégica o termo de relaxacao, obtemos as equagoes 6pticas de Bloch:

p11 = i pare’™’ — iQprae™™" + ypa (2.13a)
pa2 = iQprae ™" — iQ* pare™’ — pas (2.13Db)
pr2 = (w1 — y2)p12 + i€ (paz — p11) - (2.13c)

Fazendo aproximacao em termos das variaveis lentas das coeréncias podemos escrever:

P12 = 012 € py; = o917 Assim, as coeréncias oscilarao aproximadamente com a

frequéncia do campo. Com isso as equacgoes de Bloch podem ser reescritas da seguinte

forma:

pu1 = 8001 — 82012 + P22 (2.14a)
P22 = 12019 — 12" 091 — VP22 (2.14b)
012 = (10 — 112)o12 + Q" (p22 — p11) (2.14c)

onde § = wy; — w é a dessintonia do laser com a transicao atomica.

Resolvemos este sistema de equagoes para um campo continuo e no regime estacionario
para encontrar a populagao atomica do nivel excitado. Nestas condicoes a solucao das
equagoes para a populacgao do nivel |2) é dada por:

B 2|Q)?
YY1z 4+ 02(y/m2) +4[Q2

P22 (215)

onde 715 ¢ a taxa de relaxacao ou de descoeréncia da coeréncia atomica, que em geral é dada
por v12 = /2 [1, 13] na auséncia de colisdes e outros efeitos que defasem ou destruam a fase

das funcoes de onda dos estados atomicos interagentes.

A partir desta equagao obtivemos os graficos para a populagao do nivel |2) em fungao

da dessintonia ¢, representados na figura 2.3.
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0.04 — 0.4 o
Q=+v/10 Q=vy/2
0.03 - -
N 0.021
No.
0.01f
0 | L 1 L 1 L I 1 | |
4 -3-2-1 0 1 2 3 4 L

4321 01 2 3 4 YY1 2 3 4
oy oly

Figura 2.3: Populac¢ao atomica do nivel |2) (ps2) em funcao da dessintonia do campo (0)

para diferentes valores da frequéncia de Rabi ().

Podemos perceber que ao variar o valor da frequéncia de Rabi a largura da curva
também varia. Este resultado ird nos ajudar a explicar o alargamento por poténcia visto
em um dos nossos resultados experimentais a serem apresentados e discutidos adiante (segao
3.6.3). A largura de linha da populagao do nivel excitado varia como uma lei de poténcia em
relacao a frequéncia de Rabi, o que caracteriza um tipico comportamento de alargamento

por poténcia.
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2.3 Absorcao de dois fétons

A absorcao de dois fétons ocorre quando um atomo que se encontra em um estado inicial
absorve simultaneamente dois f6tons e é excitado para um estado final [19]. A absorcao de

dois fétons pode ocorrer de duas maneiras [1, 3, 21]:

e Ressonante com o nivel intermediario: Neste caso um primeiro féton excita o
atomo do estado inicial para o nivel intermediario e depois um segundo féton excita o

atomo do estado intermediario para o estado final. Apresentado na figura 2.4a.

e Direta: Ocorre quando dois f6tons chegam simultaneamente ao dtomo e a soma das
frequéncias é igual a diferenca de energia entre o estado inicial e o estado final, de modo
que se tem a transicdo em uma s6 etapa absorvendo os dois fétons simultaneamente.

Apresentado na figura 2.4b.

— |/ — /)

1) L

Figura 2.4: a) absorc¢ao de dois fétons ressonante com nivel intermedidrio; b) absorcao de

2)

dois fotons direta.

Para calcular a probabilidade da transigao do nivel fundamental |i) para o nivel excitado
|f), faremos um modelo tedrico simples que consiste em um sistema em cascata de trés niveis

independentes que interagem com dois lasers CW [12], explicado na se¢do seguinte.
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2.3.1 Modelo tedrico para campos continuos

Nesta secao apresentamos um modelo tedrico simplificado que descreve a interagao por
dois fétons entre um sistema atomico e a radiacao eletromagnética. Para isto analisaremos
um sistema de trés niveis na configuracao cascata que esta indicado na figura 2.5. Nesta
configuragao temos os estados |1), |2) e |3) representando os niveis 5S, 5P e 5D do rubidio,
respectivamente. Portanto, no modelo tedrico, o estado |1) serd o estado fundamental e
por isso tem energia zero. Os demais estados |2) e |3) serdo estados atdomicos excitados.
Alguns parametros especificos das transigoes atomicas do Rb descritas no modelo tedrico
estao indicadas nas tabelas 2.1 e 2.2. Os dados para organizacao das tabelas foram obtidos

das referéncias [22], [23] e [24].

! 3
T 3)

w, V33

Ly ,
- 2

Qi

. D

Figura 2.5: Sistema atomico de trés niveis na configuracao cascata.
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Tabela 2.1: Propriedades da Primeira Transicao 551/, — 5P/, (linha D2) do Rubidio.

Frequéncia da transicao w1 21 x 384 THz
Comprimento de onda (no vacuo) A1 780, 2 nm
Tempo de vida do primeiro estado excitado | 7 26,2 ns
Largura de linha da transicao " 2m x 6,1 MHz
Intensidade de saturacao da transicao Lt | 1,67 mW/cm?
Momento de dipolo elétrico pio | 4,6 x 1072 C:m

Tabela 2.2: Propriedades da Segunda Transicao 5P/, — 5D5,2 do Rubidio.

Frequéncia da transicao wy | 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 Y2 21 x 0,43 MHz
Intensidade de saturacao da transicao Ingat | 0,12 mW/cm?
Momento de dipolo elétrico tog | 1,5 x 1072 C-m

A intensidade de saturagao (;s) para cada transicao atomica (i = 1,2) é calculada

com a seguinte equagao [17]:
ha} i

isat —
127c?

(2.16)

Tendo calculado a intensidade de saturacao podemos obter os parametros de saturacao

de cada transigao (i = 1,2) da seguinte forma:

20)? I;
S =—t=— 2.17
V@Q Iisat ( )

A interacao dos feixes de laser com o sistema atomico como mostrado na figura 2.5 é
dada pela aproximagao de dipolo elétrico. Assim, o feixe w; acopla o estado |1) com o estado
|2) e o feixe wy acopla o estado |2) com o estado |3). Logo, o hamiltoniano do sistema pode

ser escrito como [25]:

H=Hy+ Hy,; |, (2.18)
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onde f[o ¢ o hamiltoniano do atomo livre e Hmt ¢ o hamiltoniano de interagao do sistema
[26].

Podemos escrever o hamiltoniano de interagao do sistema como:
Hipy = —fi- E(z,t) (2.19)

com fi representando o operador momento de dipolo e E (z,t) o campo elétrico total, definidos

nas equagoes (2.20) e (2.21) respectivamente.

fi = 2| 1) (2] + fiza|2) (1] + fi23]2) (3] + Fia2[3)(2] (2.20)

E(z,t) = Ei(z,t) + Ey(2,1) | (2.21)

onde os campos Ej(z,t) e Fy(z,t) sdo:

. 1. - -
Ei(2,t) = 5 [Eie ™70 4 Ejpehemad] (2.22a)
. 1. - . -
Ey(2,t) = o [Exge’ ™70 4 Efyem!Beme0] (2.22b)

com Fg e Eyy sendo as amplitudes dos campos E, (z,t) e Eg(z, t), respectivamente.

Entao, o hamiltoniano de interacao pode ser escrito da seguinte forma:

R E . . E* . .
Hmt _ _:U’122 10 ezklz‘1><2’671w1t _ M122 10 efzklz‘1><2’ezw1t
i H21 L0710 ezklz|2> <1|6_w)1t . Ha1 10 e—zk1z|2> <1|6’Lw1t
2E 2E (2.23)
_,u232 20 eik?z\2>(3]e’i‘“2t . M232 20 efikgz‘2><3’eiw2t
_ H32L020 eZk2Z|3)<2|6_W2t _ H32Lt9g e—zk2z|3><2|ezw2t

2 2

Fazendo aproximagao de ondas girantes [4, 19, 20| e definindo as frequéncias de Rabi

COIMo:
E' ik1z
0= (2.24a)
E ik‘gz
Q, = % (2.24b)

Podemos entao escrever o hamiltoniano de interacao como:

Hipy = —hOU[1) (2] — hOy|2) (1]e ™™ — hOS|2) (3|e2t — hEYy|3) (2]e~™2t . (2.25)
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Tomando a energia do estado |1) como nula, temos que o hamiltoniano para o d&tomo
livre é:
Hy = hwn|2) (2] + h(wss +wn)[3)(3] (2.26)
onde, wy; é a frequéncia da transicao |1) — |2) e wss é a frequéncia da transigao |2) — |3).

Assim, o hamiltoniano do sistema (H) na forma matricial é representado por:

0 —Qretwnt 0
I:_] =h- _Qle—iwlt W1 _Q;eiwﬁ . (2.27)
0 — Qe 2t (wsy + way)

A evolucao temporal do sistema é descrita pela equacao de Liouville para o operador
matriz densidade p, como mostrado na equagao (2.12). Resolvendo esta equagao para o
sistema de trés niveis na configuracao cascata e acrescentando de forma fenomenolégica a

relaxagao, obtemos as equagoes 6pticas de Bloch [27]:

pr1 = =i proe” M 4 i} a1 €M + Yoz (2.28a)
a2 = —iQ pare™ + i prae” " — iQapaze T 4 i p3ae™ — Yonpas + Ya3psz  (2.28D)
Pz = =i psae™?* + i paze”“?" — 333 (2.28¢)
pra = (iwg1 — Y12)p12 — 2prze” 2 + Q7™ (p2 — p11) (2.28d)
paz = (iwgs — Yo3)pas + i prae” M + iQ5e™ (p33 — pas) (2.28e)
P13 = [i(wsa + war) — Y13)]p13 — i p12€™2" + iU poze™t . (2.28f)

Fazendo aproximacao, em termos das varidveis lentas, das coeréncias, podemos es-

Crever: pro = 012€™', pog = 0932t € pi3 = 013! @12t Assim as coeréncias oscilardo

aproximadamente com as frequéncias dos campos. Com isso as equagoes de Bloch podem
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ser reescritas da seguinte forma:

p11 = =il 012 + Q7091 + Vo222 (2.29a)
pa2 = —i82{oa1 + 1801019 — 182093 + 125032 — Y22P22 + V33033 (2.29b)
P33 = —i805032 + {22093 — Y33p33 (2.29¢)
F12 = (101 — Y12)012 — €201 + 12} (P22 — p11) (2.29d)
Oa3 = (102 — Ya3)023 + 11013 + 125 (p33 — p22) (2.29¢)
o13 = [i(61 + 02) — Y13)]o13 — 15012 + Q093 (2.29f)

onde 01 = wo; — wy € 0y = w3z — we. Este é o sistema de equagdes que vamos resolver para
obter a evolucao das populagoes e das coeréncias [4, 20].
Para resolvermos o sistema iremos separar a parte real da parte imaginaria da matriz

densidade e reescrever as equacoes de Bloch da seguinte forma:

. -2 2799 + 2 2799 —
Wiy = (733 sz)W X (2722 733)W23 + ( 7223 V33) 20 Vig — QoVas (2.30a)

3 2 3
Wos = MWH - MWB + M + 205 Ves — Vi, (2.30b)
Upp = _;22 Uiz — 01Vig + Q2Vi3 (2.30¢)
Uy — w@g — 53Vay — Vg (2.30d)
Uy = _;33 U — (61 + 62)Vig — Q0 Vag + Qo Vi (2.30e)
Vi = _;22 Vie + 61015 — 200 Wis — Qo (2.30f)
Vs = MV% + 55U + QU — 205 Was (2.30g)
Vis = _;33 Vi + (81 + 02)Uss + QUss — QUss (2.30h)
onde Uij = pij + pji = 2Re(pij), Vij = —ilpi — pi) = 2Im(piz) e Wi = pi — pjj. As

equacoes de Bloch podem ser colocadas na forma matricial, usando o vetor coluna X =

(U, Via, Wia, Uas, Vag, Wag, Uy, Vi3) e resolvendo a seguinte equagao:

—

dX

T _B.X+b . 2.31
o + (2.31)
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onde b = (0,0, w, 0,0, M, 0,0) e B é uma matriz 8x8 dada por [28, 29]:

2 = 0 0 0 0 0 Qs
o =2 20 0 0 0 —9 0
0 20, (’733*—32722) 0 —Q, % 0 0
s | 0 0 0  “lmbw)l g, 0 0 —
0 0 0 §, bl o0, oh 0
0 - (722——32733) 0 20 w 0 0
0 Qs 0 0 - 0 -3 —(01 + 09)
—Q 0 0 0 0 0 (61 + 92) -3
(2.32)
No regime estacionario, temos % = (0 e assim o sistema pode ser resolvido pela equagao
matricial: X = —B~'-b. Agora podemos calcular as populacoes em cada nivel (|1), |2) e
3)) usando as seguintes equagoes:
| g quag
1
P33 = g [1 — ng — 2W23] (2333)
1
P22 = g [1 — W12 + W23] (233b)
1
P11 = g [1 + 2W12 -+ ng] . (2330)

As solugoes e os gréficos das equagoes (2.33) foram obtidos usando o software MATLAB.
Na figura 2.6 temos as curvas para a populacao de cada nivel e a soma das populagoes, em
funcao da dessintonia do primeiro laser que faz a primeira transicao atomica. A dessintonia
01 estd em unidades de ~v95. Percebemos que a soma das populagoes é igual a 1, o que
indica que o nosso sistema é fechado, como foi suposto nas equagoes Opticas de Bloch. As
frequéncias de Rabi consideradas nestes calculos foram: 2; = 0,71-795 € 5 = 0,16:722, 0
que equivale aos seguintes parametros de saturacao: S; = 1 na primeira transicao e Sy = 10
na segunda transicao. Esses parametros de saturagao sao compativeis com os valores tipicos
das intensidade dos lasers usados nos experimentos deste trabalho e serao discutidos adiante

no capitulo 3.
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1.2 T T

a ;
4 3 2 1

a
51 / ?/22

Figura 2.6: Populagoes dos niveis |1), |2) e |3) em fungao da dessintonia do laser que faz a

primeira transicao atomica. A dessintonia atomica estd em unidades de ~os.

Na figura 2.7a apresentamos os graficos para a populagao do nivel |3) em funcao da
dessintonia do primeiro laser, variando o valor da frequéncia de Rabi do primeiro laser. A
frequéncia de Rabi do segundo laser foi mantida fixa em 25 = 0,16-795. Percebemos que
ao variar o valor da frequéncia de Rabi a largura da curva também varia. Este resultado
ird ajudar a explicar o alargamento por poténcia visto em um dos resultados experimentais
que esta discutido no capitulo 3 deste trabalho. Na figura 2.7b temos a populagao do nivel
mais excitado com as frequéncias de Rabi fixas: €2y = 0,71-795 € 25 = 0,16-792, porém
para diferentes valores da dessintonia do segundo laser (d,). Percebemos que esta variagao
implica num deslocamento do pico do grafico, o que podemos usar para explicar outro de

nossos resultados discutidos no capitulo 3 (se¢oes 3.6.3 e 3.6.2).
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Figura 2.7: Em (a) temos a populac¢ao atomica do nivel |3) (ps3) em funcdo da dessintonia

do primeiro campo (d;) para diferentes valores da frequéncia de Rabi (£2;). Em (b) temos a

populagao atomica do nivel |3) (ps3) em funcao da dessintonia do primeiro campo (d;) para

diferentes valores da dessintonia do segundo campo (ds).



Capitulo 3

Resultados Experimentais e

Discussoes

Neste capitulo apresentamos o sistema experimental empregado para o estudo do
sinal de fluorescéncia devido a absor¢ao de dois fétons no Rubidio, bem como os resultados
experimentais obtidos e uma breve discussao e anélise dos dados. Inicialmente descrevemos
o esquema de niveis de energia do atomo de Rubidio envolvidos no experimento, assim
como as caracteristicas dos lasers usados e a montagem experimental. Analisamos alguns
aspectos da resposta do Rubidio quando excitado pela combinagao dos lasers de diodo e
Ti-safira pulsado (“modelocked”), numa transigao de dois f6tons no sistema atoémico do tipo
cascata (“ladder-type”). Mais adiante discutiremos as caracteristicas dos resultados obtidos
para o sinal gerado na regidao azul do espectro (421 nm), bem como alguns parametros do
sinal gerado, como por exemplo, o alargamento dos picos do sinal de fluorescéncia detectado
devido ao aumento da intensidade do laser de diodo; o deslocamento dos picos dentro das

linhas Doppler e o efeito de bombeio 6ptico no sinal detectado.

3.1 Sistema Atdomico

O Rubidio (Rb) é um elemento quimico de nimero atomico 37, do grupo dos metais

alcalinos e possui dois isétopos mais abundantes encontrados na natureza: o ® Rb (proporgao
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natural de 72%) e o 3" Rb (proporgao de 28%) [30, 31]. Este elemento tem em sua camada
mais externa (5S) apenas um elétron de valéncia, o elétron opticamente ativo; o qual é
responsavel por todas as propriedades opticas do atomo. Nos experimentos realizados neste
trabalho, utilizou-se vapor de Rubidio em diferentes temperaturas, contido em uma célula
Optica de quartzo hermeticamente fechada, contendo os dois is6topos naturais do Rubidio

nas proporcoes citadas acima.

3.1.1 Estrutura Fina e Hiperfina do Rubidio

Para o estudo da estrutura atomica fina temos que o nimero quantico J é definido por:
J=L+8 , onde L é o momento angular orbital do elétron e S é o momento angular de spin

do elétron. Devendo-se respeitar a desigualdade triangular para os operadores quanticos:

IL—S|<J<|L+S| (3.1)

Para o estado fundamental 557/, temos: L =0e § = %, logo J = 5. J& no primeiro

1

estado excitado (5P) temos: L =1e S = %, portanto, J pode ser 5 ou

NI o=

. Esta separacao
divide as linhas mais intensas do Rubidio em linha Dy (5512 — 5P;/2) e linha D, (55,2 —
5P5/;). Neste trabalho os experimentos concentraram-se na linha D, do Rubidio, por ser
mais intensa e por facilidade de acesso pelos lasers disponiveis no laboratério. Para o estudo
da estrutura hiperfina analisa-se 0 momento angular total do dtomo (F), o qual decorre do
acoplamento entre J e I, sendo I o momento angular de spin do ntcleo atomico. Assim, F é

definido por: F=J+ f, podendo assumir valores entre:

I <F<|J+1]. (3.2)

Como citado anteriormente o Rubidio tem dois isétopos mais abundantes (3 Rb e 3" Rb)
e cada isétopo tem um momento angular do nticleo (I) diferente. Para o ®®Rb no estado

fundamental temos: I =2 e J = 1, logo resulta que: F, =2 ou F, = 3. J4 para o " Rb no

1
29
estado fundamental, temos: I = % e J = %, logo, resulta que: F, =1 ou F, = 2. [30, 31]

Temos, portanto, para os estados hiperfinos da linha Dy (5P5),): F. = 1,2,3,4 para o 85 Rb.
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J4 para o isétopo 8" Rb temos: F, = 0, 1,2, 3, como mostrado na figura 3.1. As diferencas de

frequéncias entre os niveis hiperfinos dos isétopos do Rubidio estao indicadas nesta figura.
De acordo com a regra de selecao de dipolo elétrico, temos que: AF = 0,+1 para

cada transi¢ao atomica. Portanto, tomando como exemplo o elétron em F, = 1 do ®"Rb a

transicao ocorrera para F, = 0, 1,2, com a transicao ciclica: F, =1 — F, = 0.

STRb

F,=3
F.=2

5D5/2
23.0 MHz
15.9 MHz

78024 nm
-.-lﬂ"

Fy=3

551 /2 551 /2
- 6834.7 MHz _ 3035.7 MHz
Fg=2

F=1

Figura 3.1: Esquema dos niveis de energia dos isétopos 85 e 87 do Rubidio. Extraido da

referéncia [32].

3.2 Espectro de Absorcao Saturada

Esta secao descreve o espectro de absorgao saturada do dtomo de Rubidio, que servira
para os experimentos como uma referéncia da escala de frequéncias envolvidas nas medidas;
uma vez que o laser de diodo teve sua frequéncia de emissao variada continuamente através
da aplicacao de uma rampa de tensao triangular na corrente de injecao do laser. Assim, o

espectro de absorcao saturada serve para medir a varredura de frequéncia ou a dessintonia
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do laser de diodo incidente na amostra atomica.

A distribuicao de velocidades dos dtomos em um vapor atomico segue uma distribuicao
gaussiana do tipo Maxwell-Boltzmann [32], assim, podemos observar a ocorréncia do efeito
Doppler nos sinais épticos medidos. O perfil Doppler observado reflete a temperatura abso-
luta T na qual os &tomos encontram-se no interior da célula aquecida. Devido ao movimento

atomico na presenca do feixe de laser de frequéncia wy, a frequéncia vista pelos atomos sera:

w=wy,—k-7, (3.3)
onde k é o vetor de onda da luz e 7 é a velocidade atomica.

A obtencao do espectro de absorcao saturada do Rubidio permite observar a estrutura
hiperfina, a qual tipicamente esta oculta pelo efeito Doppler no espectro de absorcao linear.
Para isto utilizamos um laser de diodo operando em 780 nm. O processo consiste em fazer o
feixe vindo do laser (feixe forte) passar pela célula que contém o vapor alcalino; em seguida
outro feixe do mesmo laser, com uma intensidade menor, é colocado contrapropagante e
superposto ao primeiro. Este segundo feixe é chamado de feixe de prova. O esquema da

absorcao saturada estd representado na figura 3.2.

Osciloscépio k ——————— Fotodetector

. Il Vapor de | I
p I \

— U - Rb -

Laser de =
Diodo Ispla_dor
Optico
o |
» y S
E, E,

Figura 3.2: Esquema experimental da absorcao saturada. Legenda: BS - divisor de feixes

(beam splitter); £y, Es, E3, Ey e Es5 - espelhos; Fy, F, e Fy - filtros.
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O feixe forte ao passar pela célula interage com um grupo de atomos com componentes
de velocidades aproximadamente iguais a v, = 0 e satura estes atomos; em seguida passa o
feixe de prova que nao é mais absorvido pelos mesmos atomos, resultando nos picos referentes
as ressonancias com os niveis hiperfinos do Rubidio. Na figura 3.3 esta representada a
transicao 5512 — 5P; /o para os niveis F, = 2 do " Rb e F, = 3 do * Rb. Quando a frequéncia
do laser estd situada entre dois niveis hiperfinos, w;, = (w; +ws)/2, o feixe interage com dois
grupos de atomos, com +v, e —v,. Assim o perfil da absorcao saturada mostra picos mais
intensos devido a interacao com os dois grupos de dtomos, os quais sao os “crossovers”’ que

sa0 os picos nao nomeados na figura 3.3.

0,85 0,65

0,80

0,75

Intensidade (unid. arb.)
Intensidade (unid. arb.)

0,70

1 1 1 1 1 1 1
500 600 700 800 900 1000 1100 300 400 500 600 700
Frequéncia (MHz) Frequéncia (MHz)

(a) (b)

Figura 3.3: Espectroscopia de absorcao saturada de um vapor de Rubidio, obtida medindo a
transmissao do feixe de prova. Os picos sinalizados representam as transicoes entre os niveis

hiperfinos e os picos nao sinalizados correspondem aos “crossovers”.

3.3 Descricao do Aparato Experimental

A figura 3.4 descreve o aparato experimental utilizado para obter as medidas deste
trabalho. Basicamente temos uma célula contendo vapor de Rubidio, a qual foi aquecida
entre 50°C e 110°C com o objetivo de aumentar a densidade de atomos em seu interior. A

partir da temperatura absoluta T podemos determinar a densidade atomica no inteior da
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célula, utilizando a equagao da referéncia [33]:

A
logig(N) = —7 — (B +1)logyo(T) + C + 18, 985, (3.4)

onde N ¢ a densidade atomica da amostra expressa em dtomos/cm3, T é a temperatura

absoluta (em Kelvin), A = 43021, B = 1,5 e C = 11,722 sao constantes empiricas.

Foi usado um laser pulsado de Ti:safira (a ser comentado em detalhe na sequéncia), o
qual emite um trem de pulsos, cada pulso com duracao de aproximadamente 100 femtosse-
gundos, com uma taxa de repeticao em torno de fr = 1,01 GHz e comprimento de onda da
ordem de 780 nm. O laser pulsado no regime de modos travados (“modelocked”) tem uma
largura de banda da ordem de 15 nm e sua taxa de repetigao foi medida com um analisa-
dor de espectro, Agilent N9320B, conectado a um fotodector rapido de 1 ns, o qual recebe
uma pequena reflexdo do feixe pulsado vindo do cubo polarizador PBS (divisor de feixes
por polariza¢ao). Devido a sua grande largura espectral, este laser pulsado consegue excitar
simultaneamente as transicoes 5S;/2 — 5P3/2 € 5P3/5 — 5D, usando dois de seus modos pre-
sentes no pente de frequéncias. Por este motivo o sinal de fluorescéncia detectado tem um
grande fundo (“background”) devido somente as transicoes feitas pelo laser de Ti:safira. Um
laser de diodo continuo (“cw”) com comprimento de onda igualmente em 780 nm e com uma
largura de linha préxima a 1 MHz foi usado para excitar a primeira transicao 5512 — 5P52
do Rubidio. Uma parte do feixe deste laser de diodo foi desviada para um experimento de
absorcao saturada, o qual serviu como referéncia para a calibracao da escala de frequéncias

dos experimentos. Serao dadas na sequéncia mais informagoes sobre este laser de diodo.

Os feixes dos lasers de diodo e Ti:safira sao focalizados pela lente L; (distancia focal
de 30 cm) no centro da célula, incidindo de forma copropagante e com polarizagoes per-
pendiculares. Pelo fato dos feixes serem copropagantes os picos aparecem mais largos em
relagdo a um experimento de feixes contra-propagantes [21]. Seus diametros focalizados no
centro da célula sao respectivamente: 0,8 mm e 1,1 mm. Os dtomos no interior da célula
sao excitados e ao decair geram o sinal de fluorescéncia. Tal fluorescéncia é coletada pela
lente Ly , na mesma diregao (para frente) dos lasers incidentes, passa por um espectrometro

(Minimate), e é enviada para uma fotomultiplicadora Hamamatsu (FM), a fim de amplificar
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o sinal 6ptico detectado no azul. Antes de chegar a fotomultiplicadora os feixes passam por
um filtro que permite apenas a passagem de feixes no comprimento de onda que queremos
estudar (421 nm), devido ao decaimento espontaneo (fluorescéncia) do estado intermedidrio
63/, para o estado fundamental 55/, do Rubidio. O decaimento espontaneo entre os es-
tados 5D — 6P/, do Rubidio nao foi estudado e deve ocorrer no comprimento de onda do
infravermelho distante (5,2um). A fotomultiplicadora converte, pelo efeito fotoelétrico, os
sinais luminosos detectados em sinais elétricos e os encaminha para analise no osciloscépio
digital. No canal de entrada 1 do osciloscopio é monitorado o sinal de referéncia da absorcao
saturada; enquanto que no canal 2 do osciliscopio detecta-se o sinal éptico da fluorescéncia

no azul.

FM |— —_— -
|
Laser de J 1
Ti:safira Espectrometro |
a
Analisador :
de Espectro L, L I
|
a
= Filtro \ 4
Ll LZ . ;.
PBS ‘. Vapor de m & Osciloscopio

| Rb | S A
E, |
BS E, !
|
Absor¢go | _ _ _ 1

Las?er de Saturada
Diodo

Figura 3.4: Esquema experimental. As linhas vermelhas e pretas representam o caminho
percorrido pelos feixes dos lasers, a linha azul representa o sinal estudado e as linhas verdes
representam os sinais eletronicos detectados. Legenda: BS - divisor de feixes (beam splitter);

PBS - divisor de feixes por polarizacao; Ly, Ls e L3 - lentes esféricas convergentes; FM -

A

fotomultiplicadora; 5 - placa de meia onda.

Como explicado no capitulo 2 deste trabalho, no processo de excitacao dos atomos

pelos lasers podemos considerar nosso sistema como constituido de trés niveis em cascata.
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Na figura 3.5 estd representado o processo de absorcao de dois fotons que ocorre no sistema
atomico. Temos dois modos do laser de femtossegundos (w,, e w,) fazendo as duas transigoes
55 — 5P — 5D por absorcao de dois fétons direta e nao ressonante com o nivel atomico
intermediario (5P). O laser de diodo (we,) é responsavel pela primeira transi¢ao ressonante
55 — 5P, enquanto que um dos modos presentes do pente de frequéncias realiza a segunda
transicao 5P — 5D.

Estando no nivel 5P os elétrons podem decair espontaneamente de volta para o estado
fundamental 5S5. Quando se encontram no nivel 5D os elétrons podem decair para dois niveis:
o 5P, e em seguida para o 55; bem como para o nivel 6, para ai entao decair para o estado
fundamental, emitindo um sinal de fluorescéncia no azul (421 nm). Esta fluorescéncia na
regiao do violeta/azul é o sinal 6ptico que detectamos e iremos analisar suas caracteristicas

em detalhe na sequéncia deste capitulo.

5D,
5D, , 5,2um

776 0m 0P,

Oers 421nm
780nm

55,

Figura 3.5: Diagrama simplificado dos niveis de energia e transicoes de interesse. O simbolo
wew Tepresenta a frequéncia do laser de diodo, enquanto que w,, e w,, representam as
frequéncias dos modos do pente de frequéncias mais proximas das ressonancias mostradas
na figura. As linhas curvas representam os possiveis caminhos que o atomo pode seguir no

decaimento espontaneo.
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3.4 O Laser de Diodo

Para o laser de diodo utilizamos o modelo DL7140-201S da Sanyo, como mostra a figura
3.6a. O sistema foi construido anteriormente no Laboratorio de Espectroscopia Atomica do
Departamento de Fisica da UFPE e conta com controle ativo de temperatura e corrente.
Uma lente asférica é colocada logo apds a saida da cabeca do laser para corrigir o forte
astigmatismo intrinseco do laser de diodo. Para os experimentos realizados neste trabalho
nao foi necessario usar o estagio de cavidade estendida, tendo o laser uma largura de linha em
torno de 1 MHz apenas com os controles de temperatura e corrente. Como comentado antes,
este laser foi usado nos experimentos para acessar ressonantemente a primeira transicao
5512 — 5P35. O laser operou em 780 nm e numa temperatura de 26,6°C. A corrente
elétrica que trabalhamos foi de 63,7 mA e tinha uma corrente de limiar em torno de 30 mA,
como mostra a figura 3.6b. A sintonizacao em frequéncia ocorre através de uma rampa de
tensao controlada por um gerador de fungoes, aplicada na corrente de injecao do laser. O

controle da frequéncia do laser é feito através do experimento de absorcao saturada.
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Figura 3.6: Em (a) temos uma foto da montagem do laser de diodo usado em nossos experi-
mentos. Em (b) temos uma curva caracteristica do laser, a qual mostra o limiar de corrente

para comegar a emissao de luz em fungao da temperatura do laser (extraida de [34]).
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Usamos uma camera CCD da THORLABS [35], modelo DCU 224C, para medir o
perfil espacial do feixe no foco, representado na figura 3.7a. Com a imagem obtida pela
CCD, usamos o software MATLAB para estimar o diametro do feixe, como mostra a figura
3.7b, para o laser de diodo. Nosso modelo de CCD tem um pixel com tamanho 4,65 pm,
e com isso calculamos um diametro do feixe focalizado no centro da célula em torno de 0,8

111.

NP° de Pixels
(a) (b)

Figura 3.7: Em (a) temos a imagem do feixe do laser de diodo obtida com a CCD. Em (b)
curva ajustada com o MATLAB para calcular o diametro espacial do feixe, onde a abscissa

¢ medida em unidades de pixels da camera.

3.5 O Laser de Ti:safira Pulsado

O laser usado para a geragao do trem de pulsos ultracurtos foi um laser de Ti:Safira,
tendo como meio ativo um cristal de safira dopado com ions de titanio. Utilizamos um
modelo comercial TIS-ML-01 da BRLABS [36] que esté representado na figura 3.8. O laser
de Ti:safira é um laser sintonizavel entre 760 e 850 nm e tem uma taxa de repeticao de
aproximadamente 1 GHz; podendo esta taxa ser controlada ativamente por um sistema de
controle eletronico que consiste em enviar uma tensao a um elemento piezoelétrico (PZT)

montado em um dos espelhos internos a cavidade do laser, permitindo variar o tamanho
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efetivo da cavidade optica do laser. No nosso experimento a taxa de repeticao nao foi
mantida travada, o que implicou na evolucao temporal dos modos do laser pulsado, o que

serd discutido em detalhe mais adiante neste capitulo.

O laser de Ti:safira foi bombeado opticamente por um laser Verdi da Coherent de 5 W
(laser do estado sélido de Nd:YVO4 bombeado por diodos 6pticos). O laser Verdi tem uma
poténcia maxima de operacao de 5 W e um comprimento de onda de 532 nm. Trabalhamos
com um poténcia do feixe na saida do laser de Ti:safira tipicamente na faixa de 470 mW para
5W de bombeio do Verdi. O laser de Ti:safira no regime de modos travados tem uma largura
de banda da ordem de 15 nm. Um perfil do espectro de luz emitida pelo laser Ti:safira, obtido

com um espectrometro Ocean Optics [37] USB 4000-VIS-NIR esta apresentado na figura 3.9.

Figura 3.8: Temos a foto da cavidade do laser de Ti:safira usado em nossos experimentos

(extraida de [17]).
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Figura 3.9: Temos um espectro de luz emitida pelo laser de Ti:safira.

Obtivemos o diametro do laser pulsado no foco, da ordem de 1,1 mm, usando o mesmo

procedimento adotado no laser de diodo. A imagem da camera CCD estd visivel na figura

3.10a e o ajuste no software MATLAB pode ser visto na figura 3.10b.
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Figura 3.10: Em (a) temos a imagem do feixe do laser pulsado obtida com a CCD. Em (b)

curva ajustada com o MATLAB para calcular o diametro do feixe, onde a abscissa é medida

em unidades de pixels.
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3.6 Resultados e Discussoes

Nesta secao serao apresentados e discutidos os principais resultados obtidos neste tra-
balho. A principio analisaremos algumas caracteristicas gerais do sinal, por exemplo a origem
do fundo presente e a separacao dos picos no dominio de frequéncia. Em seguida, discuti-
remos o comportamento do sinal devido a variacao de alguns parametros no experimento
como: intensidade do laser de diodo, temperatura ou densidade atomica, taxa de repeticao

do laser de Ti:safira e também efeitos de bombeio éptico no sistema.

3.6.1 Caracteristicas Gerais do Sinal de Fluorescéncia Detectado

Na figura 3.11 apresentamos o sinal de fluorescéncia em 421 nm emitido pelos atomos
de Rubidio (com T = 110°C) quando excitados simultaneamente pelos lasers de diodo e
Ti:safira com intensidades I, = 50 mW /cm? e I = 3,9 mW /em? por modo, respectivamente.
Resolvendo a equagao (2.17) para estes valores de intensidades temos os parametros de
saturagao (.5;) para cada transi¢ao: S; = 30 e Sy = 32. Na figura a curva em azul representa
o sinal de fluorescéncia gerado quando foi variada a frequéncia do laser de diodo. A curva em
vermelho corresponde ao espectro de absorcao saturada, usado como referéncia para calibrar
a escala de frequéncia. Definimos o zero da escala de frequéncia na posicao da transicao
ciclica: F, = 2 — F, = 3 do 8"Rb. Podemos ver que o sinal de fluorescéncia apresenta
quatro picos coincidentes com a regiao das quatro linhas Doppler do espectro de absorcao
saturada do Rubidio, sendo que os mais intensos ocorrem préximos as linhas 8"Rb, F, = 2
e ¥Rb, F, = 3. Como ja foi comentado antes, o fundo (“background”) do sinal é devido
as transicoes feitas apenas pelo laser pulsado, quando dois dos seus modos podem induzir
diretamente a transicao 5512 — 5D, sem ressonancia com o estado atomico intermedidrio
5P. Verificamos que o sinal de fundo depende apenas do laser pulsado bloqueando cada feixe
de laser e notamos que o “background” era insensivel ao laser de diodo. Podemos observar
nesta figura que, conforme variamos a frequéncia do laser de diodo, sempre encontramos um
grupo de atomos que, por efeito Doppler, podera ser excitado para o estado 5P. Entretanto,

o sinal de fluorescéncia somente é observado quando um grupo de atomos também esta
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ressonante com um dos modos do pente de frequéncias e assim, o atomo é excitado para o
nivel 5D. Como os modos do pente de frequéncias estao separados de 1,01 GHz, s6 observamos
sinal devido aos grupos de atomos que estao ressonantes simultaneamente com o laser de
diodo e com um modo do Ti:safira. Isto faz com que sejam observados picos separados de

aproximadamente multiplos inteiros da taxa de repeticao.

Os maiores picos do sinal de fluorescéncia estao localizados préximos da regiao das
linhas Doppler referentes as transicoes ciclicas, pois estas sao mais provaveis de ocorrer
devido aos seus momentos de dipolo elétrico. Por exemplo, no 8 Rb, F, = 2 este pico refere-
se as transi¢oes F; =2 — F, =3 — F. = 4. As demais transicoes contribuem com efeitos de
bombeio 6ptico, motivo de estudo em uma secao posterior. Por serem mais intensos, iremos
concentrar a andlise do sinal gerado a partir dos estados fundamentais F, = 2 no ¥ Rb e

F,

» = 3 no ®Rb. Na figura 3.11 vimos que os picos sdo separados, aproximadamente, por

multiplos 1,01 GHz, que é o valor da taxa de repeticao do laser de Ti:safira. Na sequéncia
iremos discutir como o sinal de fluorescéncia varia em funcao da mudanca nesta taxa de

repeticao do laser pulsado.
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Figura 3.11: Em azul temos o sinal de fluorescéncia em fungao da frequéncia do laser de

diodo. Em vermelho, o espectro de absor¢ao saturada, usado como referéncia de frequéncia.
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3.6.2 Evolugao dos Modos do Ti:safira

Na figura 3.12 apresentamos trés curvas (verde, marrom e azul) que representam o
sinal de fluorescéncia gerado. As curvas foram tiradas nas mesmas condi¢oes, porém com
um intervalo de tempo entre as medidas. A curva em vermelho corresponde ao espectro de

absorcao saturada, usado como referéncia para calibrar a escala de frequéncia.
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Figura 3.12: Curva em vermelho representa a absorcao saturada, e as demais curvas repre-

sentam o sinal de fluorescéncia gerado, evoluindo no tempo.

O laser de Ti:safira usado durante o experimento estava com uma taxa de repeticao em
torno de 1,01 GHz, embora nao estivesse com essa taxa de repeticao travada. Assim, devido
a pequenas flutuagoes térmicas na cavidade, a taxa de repeticao do laser pulsado podia
variar de alguns KHz durante uma sequéncia de medidas ao longo de alguns minutos. Nao
tinhamos portanto, precisao suficiente para medir esta variagao na taxa de repeticao. Mas,

aplicando esta variacao na equacao (2.3) podemos perceber que a frequéncia do modo do
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laser de femtossegundos podia variar de alguns MHz. Uma vez que os modos do laser pulsado
estavam livres (“free running”) para se movimentar, observamos uma variagao dinamica no
sinal de fluorescéncia detectado no azul ao longo das linhas Doppler. Como a frequéncia
do laser de diodo também estava sendo variada, tinhamos o laser de diodo em ressonancia
com varios grupos de atomos diferentes, fazendo a primeira transicao. Quando este grupo,
que foi excitado, encontrava um modo do laser de femtossegundos para completar a segunda
transicao atomica, o sinal de fluorescéncia sofria um aumento significativo. Sendo assim,
conseguimos observar os modos do laser de femtossegundos evoluindo ao longo das linhas

Doppler como representado na figura 3.12.

3.6.3 Dependéncia do Sinal com a Intensidade do Laser de Diodo

Nesta secao iremos estudar como o sinal de fluorescéncia gerado depende da intensidade
do laser de diodo. A intensidade do laser de Ti:safira foi mantida fixa (3,9 mW /ecm? por
modo), juntamente com a temperatura da célula de Rubidio (110°C). Na figura 3.13 temos
os espectros obtidos para a linha Doppler 8" Rb, F, = 2, variando a intensidade do laser
de diodo (I;) e mantendo os demais parametros fixos. A curva vermelha é o espectro de
absorcao saturada usado como referéncia e a curva azul representa o sinal de fluorescéncia
gerado pelo sistema. Como mostrado anteriormente, a intensidade do sinal de fluorescéncia
depende da posicao da linha Doppler em que os dtomos sao excitados. Assim, analisamos a
dependéncia do sinal com [I;, sempre para uma mesma posicao em frequéncia.

Comecamos com uma intensidade do laser de diodo baixa e fomos aumentado-a, com
o objetivo de entender a dependéncia do sinal com a variagao de intensidade. Na figura
3.13a a intensidade do laser de diodo corresponde a 0,05 W/cm? e tivemos uma largura
a meia altura de [110 & 10] MHz (FWHM) no pico da fluorescéncia. Na figura 3.13b
aumentamos a intensidade do laser de diodo para 0,11 W/cm? e percebemos um aumento
tanto na intensidade do sinal de fluorescéncia, quanto na largura a meia altura, indo esta
ultima para [150 £ 10] MHz. Na figura 3.13c¢ aumentando um pouco mais a intensidade do

laser de diodo para 0,29 W/cm? e temos mais uma vez um aumento na largura a meia altura
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e na intensidade do sinal gerado, com uma largura FWHM de [240 £+ 10] MHz.
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Figura 3.13: Intensidade da emissao azul como funcao da frequéncia do laser de diodo, para

intensidades do laser de diodo (I;) entre 0,05 W/cm? e 0,29 W/cm?. A densidade atomica

e a intensidade do laser de Ti:safira foram mantidas fixas.

Podemos entender este alargamento do sinal devido ao aumento da intensidade do
laser de diodo, pois o laser estd tao intenso que consegue excitar diferentes grupos de atomos
com velocidades distintas, mesmo que nao estejam em ressonancia, aumentando assim a
populacao que pode ser excitada e gerar o sinal azul. Na figura 3.14 mostramos um novo

conjunto de medidas que também indicam a dependéncia da largura do pico de fluorescéncia
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com a variagao da intensidade do laser de diodo. As analises foram feitas nas linhas Doppler

STRb, F, = 2 ¢ ¥ Rb, Fy = 3.
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Figura 3.14: Intensidade da emissao azul como funcao do laser de diodo, para intensidades
do laser de diodo (1) entre 0,05 W/cm? e 0,29 W/cm?. A densidade atomica e a intensidade

do laser de Ti:safira foram mantidas fixas.

Para uma melhor andlise da dependéncia do sinal com a intensidade do laser de diodo,
fizemos gréficos (log-log) dos valores da largura plena a meia altura (FWHM) e da intensi-
dade do sinal ({f,r) pela intensidade do laser de diodo (1), realizando um “fitting” linear
conseguimos medir a inclinacao da reta que melhor ajusta os pontos, como esta representado

na figura 3.15.
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Figura 3.15: Graficos log-log da largura a meia altura da fluorescéncia (a) e intensidade (b)

em funcao da intensidade do laser de diodo. As curvas sélidas sao ajustes lineares.

3.6.4 Influéncia da Média sobre as Medidas

A figura 3.16 mostra dois espectros tipicos do sinal de fluorescéncia em funcao da
frequéncia do laser de diodo. Em cinza temos uma curva gerada por uma unica varredura
do osciloscépio. Na curva em azul fizemos uma média com cinco varreduras do osciloscopio.
A principio o objetivo de realizar médias ou integracoes nas medidas era melhorar a relagao
sinal /ruido, maximizando o sinal e minimizando os ruidos. Percebemos com a média alguns
detalhes do sinal que ficaram mais nitidos e que antes estavam mascarados pelo ruido. Um
destes detalhes foi a influéncia do bombeio éptico do laser de diodo, o qual sera explicado

na seccao seguinte.
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Figura 3.16: Sinal de fluorescéncia com média (azul) e sem média (cinza). Em vermelho, a

absorcao saturada.

3.6.5 Bombeio ()ptico do Laser de Diodo

O sinal de fundo devido a transicao de dois fétons, realizada somente pelo laser de
femtossegundos, pode sofrer um aumento ou uma diminui¢dao. Isto ocorre nos casos onde
um mesmo grupo de atomos esta ressonante com o laser de diodo, para uma transicao de
um foéton, e com o pente de frequéncias, para uma transicao de dois fétons. Um possivel
esquema é apresentado na figura 3.17. A presenga do laser de diodo (w.,) na transi¢ao
F, =2 — F, = 2 excita a populagao do nivel hiperfino F;, = 2 para o hiperfino F, = 2 e
nao encontrando um modo do Ti:safira para realizar a transicdo F, = 2 — F!, decaem para
o nivel hiperfino F, = 1, o que diminui a populagao de dtomos que podem ser excitados,
por dois fétons do laser de femtossegundos, para o nivel mais excitado F, do sistema. Um
determinado grupo de atomos pode absorver dois fétons do laser de Ti:safira, dos modos

W' € Wy, saindo do nivel F; = 2 e indo para um dos niveis F do estado excitado 5D. Este
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processo contribui para a fluorescéncia azul responsavel pelo fundo. Entretanto, para uma
determinada frequéncia do laser de diodo, este mesmo grupo de dtomos pode ser excitado
de F, = 2 para F, = 2 ou 1. Se estes atomos nao encontram nenhum modo do pente de
frequéncias que os excite para o estado 5D, eles acabam decaindo para 5S. Quando decaem
para F; = 1 nao conseguem mais ser excitados pelo laser pulsado. O processo de excitacao
do diodo para o nivel F, = 2 ou 1 e o decaimento para I, = 1 é conhecido como bombeio

optico.

87Rb

FGZZOUI _——

F,=1 N S—

Figura 3.17: Influéncia do bombeio 6ptico do laser de diodo (w,,,) na transi¢ao de dois fétons

do laser de Ti:safira.

Na figura 3.18, estao duas curvas da fluorescéncia em funcgao da frequéncia do laser
de diodo, obtidas para uma média de cinco varreduras. Estas curvas mostram dois picos
para baixo, os quais indicam uma diminui¢ao do sinal induzida pelo bombeio 6ptico do
laser de diodo [17]. Na figura 3.18a um dos picos ocorre devido a um mesmo grupo de

dtomos do ®"Rb estar ressonante com o laser de diodo na transi¢io F, = 2 — F, = 2 ¢
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com dois fétons com o laser de Ti:safira na transicao F, = 2 — F/. O outro pico ocorre

quando o diodo estd na transicao F, = 2 — F, = 1. A diferenca de frequéncia ¢é de

aproximadamente 157 MHz. Seguindo o mesmo raciocinio, a figura 3.18b mostra os picos
de bombeio 6ptico para o ¥ Rb que acontece quando um grupo de dtomos estd ressonante
com o laser de femtossegundos numa transicao de dois fétons, F, = 3 — F, e com o laser
de diodo na transi¢ao F, = 3 — F, = 3. O outro pico vem da transicao fy, = 3 — F, = 2,
como explicado anteriormente. Os picos estao separados de aproximadamente 66 MHz. As
diferencas de frequéncia obtidas para ambos os isdtopos sao aproximadamente as separacoes

dos niveis hiperfinos F, = 1e F, =2 parao 8 Rbe F, = 2 ¢ F, = 3 para o % Rb, concordando

com os dados da literatura [13].
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Figura 3.18: Fluorescéncia em funcao da frequéncia do laser de diodo, para a linha Doppler

F,=2do¥Rbem (a) e F, =3 do ¥ Rb em (b). Os picos induzidos por bombeio Gptico do

laser de diodo estao indicados pela separacao de 157 MHz para o 8" Rb e de 66 MHz para o
% Rb.

3.6.6 Influéncia da Densidade Atomica

Na figura 3.19 estao representados espectros do sinal de fluorescéncia em funcgao da
frequéncia do laser de diodo, variando a densidade atomica e mantendo fixas as intensidades

do laser de diodo (159,2 mW /cm?) e do Ti:safira (3,4 mW /em? por modo). A curva vermelha
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é a absorcao saturada usada como referéncia. Percebemos que quando a densidade atomica
na célula é baixa, temos que a intensidade do pico de fluorescéncia no isétopo 85 do Rubidio
¢ maior que a intensidade do isétopo 87, como mostrado na figura 3.19b. Ao aumentarmos a
densidade percebemos uma diminuicao na intensidade da fluorescéncia no 8% Rb, representado
na figura 3.19a. Como se observa na figura 3.19 conforme aumenta-se a temperatura, o
isotopo 85 do Rubidio passa a absorver mais o feixe do laser de diodo e assim a intensidade
da fluorescéncia diminui.
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Figura 3.19: Espectros de excitacao (curva azul) obtidos como fungao da frequéncia do laser
de diodo para diferentes densidades atomicas. Em vermelho, a absorcao saturada usada

como referéncia.
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Na figura 3.19 temos alguns picos menores que inicialmente suspeitamos que se tratava
de bombeio 6ptico no sistema como visto e explicado anteriormente. Porém, a diferenca de
frequéncia entre os picos observados nao corresponde a nenhuma das frequéncias que separam
os subniveis hiperfinos do ® Rb. Portanto, uma hipétese para entender melhor esses picos é
que sao gerados ainda pelas transicoes no 8" Rb, ja que estao separados de aproximadamente
o valor da taxa de repeticao do laser pulsado.

Na figura 3.20 podemos perceber um efeito de alargamento das linhas Doppler causado
pelo aumento da temperatura da célula de Rubidio. Assim, para altas temperaturas teremos
basicamente uma tnica linha Doppler com os isétopos 85 e 87. O que fortalece a hipdtese de
que os picos menores da figura 3.19 sao devidos ao 87 Rb, pois com esse alargamento podemos

encontrar atomos do 8" Rb onde achariamos ter apenas o 8 Rb.
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Figura 3.20: Absorgao linear variando com a temperatura. Extraida de [38].



Capitulo 4

Conclusoes e Perspectivas

Nesta dissertacao de Mestrado, estudamos o sinal de fluorescéncia azul em 421 nm
gerado pela interacao de um vapor atomico de Rubidio com uma combinagao de um laser

de diodo e um laser pulsado de Ti:safira, numa configuracao do tipo cascata.

Estudamos o espectro da fluorescéncia azul gerado para a frente, na mesma direcao dos
feixes de laser copropagantes, em funcao de alguns parametros do sistema como frequéncia e
intensidade do laser de diodo. Fizemos um experimento de absorcao saturada em uma célula
de vapor de rubidio na temperatura ambiente do laboratério (21°C) para servir de referéncia
da diferenca de frequéncia entre os lasers e as transicoes atomicas entre niveis hiperfinos
dos isétopos 87 e 85 do rubidio. Pudemos visualizar e analisar um alargamento do sinal
acompanhando o aumento da intensidade do laser de diodo, devido a efeitos de saturacao
por poténcia.

Durante os experimentos a taxa de repeticao do laser de Ti:safira nao estava travada.
Devido as pequenas flutuagoes térmicas na cavidade do laser pulsado, a taxa de repeticao
deste laser podia variar de alguns KHz. Como os modos do laser de femtossegundos estavam
livres (“free runing”) para se movimentar ao longo das linhas Doppler, observamos a evolugao
destes modos e a variacao dinamica do sinal de fluorescéncia detectado. Percebemos que as
intensidades e larguras dos picos de fluorescéncia variam com a posi¢ao em que os modos do
laser pulsado encontram-se na linha Doppler, devido as interagoes com diferentes grupos de

atomos.
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Fazendo-se médias para melhorar a relagao “sinal-ruido” observamos um efeito de bom-
beio 6ptico do laser de diodo na transicao 55,2 — 5P3/2, que é visualizado pela variagao da

magnitude do sinal de fundo (“background”) da fluorescéncia detectada.

Observamos ainda que a densidade atomica é um parametro que modifica o sinal gerado.
Detectamos mudancas significativas no espectro da fluorescéncia quando a densidade atomica
da amostra era variada. Isso ocorre devido ao aumento da absorc¢ao do feixe do laser de diodo

pelos atomos da amostra.

Conseguimos explicar qualitativamente o sinal éptico detectado através de uma analise
tedrica das equacoes Opticas de Bloch da matriz densidade para um sistema de trés niveis

em cascata interagindo com dois lasers continuos.

Por fim, como perspectivas de continuidade do trabalho propomos travar a taxa de
repeticao do laser pulsado, o que permitira estudar com maior controle e precisao a posicao
dos modos do laser de Ti:safira e com isso, obter resultados sobre a dependéncia do sinal
de fluorescéncia com o deslocamento dos modos no espectro. Além disso, seria interessante
inserir um campo magnético externo no sistema e uma blindagem magnética do campo
terrestre, para estudarmos a resposta do sinal gerado com o campo externo aplicado, uma
vez que a frequéncia dos niveis hiperfinos dependera do campo aplicado ao sistema devido
ao efeito Zeeman. Outra possibilidade é colocar o laser de Ti:safira para fazer a primeira
transicao 5512 — 5P5s; enquanto que o laser de diodo faz a segunda transicao 5P3/, —
5Ds,5 para termos maior poténcia na segunda transicao, e com isto, aumentar a intensidade

do sinal gerado.
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