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Resumo

Lasers de femtosegundos operando no regime de travamento de modos tém sua taxa de
repeticdo determinada pelo tempo de ciclo do pulso na cavidade laser (Tg = 2L/c). A taxa de
repeticdo de lasers de Ti:safira é tipicamente da ordem de 100 MHz, com Tg = 10 ns. Com isto
Tr pode ser menor que os tempos de relaxacdo da populagéo (T1) e coeréncia (T2) em meios
atdbmicos, que podem ser da ordem de varias dezenas de nanosegundos, no Rb, por exemplo. O
resultado é que a interagdo de um pulso com o meio atdmico ocorre antes que a modificagdo
produzida no sistema pelo pulso anterior tenha decaido completamente, o que produz efeitos
interessantes.

Neste trabalho, serdo apresentados resultados tedricos e experimentais do acoplamento
de dois feixes (two-beam coupling) em vapor de Rb, onde sdo estudadas modificacdes do sinal
detectado na direcdo do feixe de sonda, apds o acoplamento deste com o feixe de bombeio. O
experimento é realizado em uma célula contendo atomos de Rb em densidades que variam
entre 10 a 10™ atomos/cm®. No nosso experimento focamos duas transicdes distintas: 5S—
5Py, € 5S-5P3,-5D, onde a primeira corresponde a uma transicdo de um foton e a segunda
envolve uma transicdo de dois fétons.

No estudo da transicdo 5S-5P3,—5D, 0 efeito de acumulagdo da populagdo em um
sistema de trés niveis produz batimentos de 2,11 THz nos sinais de experimentos de
fluorescéncia e two-beam coupling e que séo observados em nossos resultados experimentais;
além dos efeitos de propagacdo linear que produzem oscilacdes do sinal na escala de
picosegundos. Também estudamos a transicdo 5S-5P1,, que é mais simples de analisar, pois 0s
batimentos em 2,11 THz ndo estao presentes.

SimulacBes numéricas foram realizadas baseadas em uma teoria de perturbacdo de
terceira ordem para o sistema de dois niveis, levando em conta os efeitos de propagacéo linear
dos pulsos até a regido de interacdo dos dois feixes, mas sem considerar a acumulagdo. Através
desta teoria é possivel explicar e compreender melhor algumas das caracteristicas essenciais
presentes nos resultados experimentais.

Palavras-chaves: 1. Optica ndo-linear. 2. Fisica atbmica. 3. Acoplamento de dois feixes.
4. Lasers de femtossegundos. 5. Propagacéo linear de pulsos curtos.



Abstract

Femtosecond lasers operating in the mode-locked regime have a repetition rate
determined by the round trip time of the pulse inside the laser cavity (Tg = 2L/c). For
Ti:sapphire lasers the repetition rate is typically of the order of 100 MHz, with Tg =~ 10 ns.
Under this condition Tg may be smaller then the population relaxation time (T;) and the
coherence relaxation time (T,) in atomic systems, which may be of the order of several tens of
nanoseconds in Rb, for example. The result is that the interaction of a pulse with an atom
happens before the modification produced in the system by the previous pulse has completely
decayed, resulting in new interesting effects.

In this work we present theoretical and experimental results of two-beam coupling in
Rb vapor, where the modifications produced in a probe beam by its coupling with a pump
beam. The experiment is made in a cell containing Rb atoms with densities which vary
between 10 and 10* atoms/cm®. In our experiments we have focused in two distinct atomic
transitions: 55-5Py, e 55-5P3,-5D, the first corresponding to a one-photon transition while
the second involves a two-photon transition.

For the 5S-5P3,,-5D transition, the effect of population accumulation in a three level
system produces 2.11 THz beatings in the signals for fluorescence and two-beam coupling, as
observed in the experimental results. Linear propagation effects are also observed, and produce
beatings in the observed signals on a picosecond time scale. We also study the 5S-5P1),
transition, which is simpler to analyze because the 2.11 THz beating is not present.

Numerical simulations were performed based on third order perturbation theory for a
two-level system, including linear propagation of the pulses until the interaction region of the
two beams, without considering accumulation. Through this theory it is possible to explain and
understand better some of the essential characteristics present in the experimental results.

Keywords: 1. Nonlinear Optics. 2. Atomic Physics. 3. Two-beam coupling.
4. Femtosecond lasers. 5. Propagation linear of short pulses.
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Introducao

Os primeiros 27 anos do século XX foram marcados na historia das ciéncias naturais
pela revolucionaria mudanca no entendimento de fendmenos que ocorrem na escala atémica,
ndo sé pelas limitagcdes da fisica classica, mas também pelo desenvolvimento de uma teoria
com um largo alcance de aplicabilidade. A partir do postulado de Max Planck em 1900, varios
cientistas, tais como Einstein e Compton desenvolveram trabalhos que propuseram
modifica¢bes no entendimento que se tinha da interacdo entre luz e matéria, onde a troca de
energia ocorria por meio de pacotes de energia denominados de fétons. Durante o primeiro
quarto do século passado, cientistas como Heisenberg, Dirac e Schrodinger e outros
contribuiram para a formulac¢do da mecanica quantica como conhecida hoje.

A partir de entdo, estudos de respostas nao-lineares que ondas eletromagnéticas causam
em meios materiais deram inicio a optica ndo-linear. A Optica ndo-linear teve origem
experimental na descoberta da geracdo de segundo harménico por Franken e colaboradores [1]
em 1961, logo apos a construcdo do primeiro laser por Theodore Harold Maiman em 1960. O
desenvolvimento da Optica ndo-linear, desde o0 seu surgimento até os dias atuais, esta
intimamente ligado ao dos lasers. Tipicamente, apenas campos emitidos por lasers, cuja
intensidade é grande se comparada com a dos campos internos dos atomos, torna evidente nao-
linearidades dos meios. O estudo da Optica ndo-linear tornou-se mais facil com o surgimento
dos lasers pulsados devido a alta intensidade de pico.

Pulsos ultra-curtos de luz, cuja duracdo é na ordem de femtossegundos (10™ s), s&o
utilizados em diversas areas da fisica, quimica e biologia. Lasers deste tipo sdo utilizados para
0 estudo em espectroscopia de alta resolucdo resolvida no tempo [2,3]. Pulsos de
femtossegundos também sdo usados para investigar dindmica de processos ultra-rapidos [4],
controle coerente temporal [5, 6] e estudo de processos de mistura de ondas [7-10]. Na
medicina, pulsos de femtossegundos sdo utilizados em cirurgias para remover tecidos sem
afetar térmica ou estruturalmente outros tecidos. Além disso, existe um enorme potencial nas
areas de comunicacdes, eletrénica de alta velocidade e processamento de sinais.

As interagBes Opticas ndo-lineares com uso de pulsos ultra-curtos, tais como
acoplamento de dois feixes (two-beam coupling — TBC) e mistura de quatro ondas s&o
importantes ferramentas experimentais para investigar a dindmica de estados excitados,
monitorar reacGes quimicas, determinar taxas de relaxacdo, estudar espectroscopia transiente e
interacdes entre luz e matéria. No caso da técnica de acoplamento de dois feixes, um feixe de
pulsos ultra-curtos incide sobre a amostra (moléculas ou atomos), modificando as propriedades
oOpticas do meio, e pulsos ultra-curtos de um segundo feixe, atrasado temporalmente em relacéo
ao primeiro, sonda essas modificacdes. Neste trabalho estaremos interessados em investigar a
troca de energia entre dois feixes incidentes num meio n&o-linear, onde tal meio foi escolhido
como o vapor de rubidio (Rb) e nas quais nossas medidas experimentais foram focadas em
duas transi¢oes: 5S-5P1/; e 5S-5P3,—5D.



No capitulo 1 deste trabalho apresentaremos uma rapida discussdo sobre as técnicas de
geracdo de pulsos ultra-curtos, suas caracteristicas e alguns efeitos ao se propagarem por um
meio dispersivo. Primeiro, com relacdo a geracdo de pulsos ultra-curtos, neste primeiro
capitulo, voltaremos nossa atengédo para a geragdo de um trem de pulsos por meio da técnica de
travamento de modos passivo. As caracteristicas do meio laser também serdo apresentadas. O
laser utilizado em nosso trabalho é o laser de Ti:Safira, um laser comercial e bastante
confidvel capaz de gerar pulsos da ordem de dezenas de femtossegundos. A fim de entender
melhor a propagacdo de pulsos ultra-curtos em meios dispersivos apresentaremos conceitos
como dispersao da velocidade de grupo, atraso de grupo e varredura de frequéncia.

No capitulo 2, além de uma breve revisdo a respeito da propagacdo de ondas
eletromagnéticas em meios materiais, discutiremos sobre as polarizacbes nédo-lineares
induzidas por campos intensos em um meio. Em seguida, a técnica de acoplamento de dois
feixes, para o caso de um laser continuo (Continuos Wave — CW), sera apresentada, e
comparada com lasers pulsados. O acoplamento de dois feixes é a principal técnica utilizada na
realizacdo de nossos experimentos.

A interacdo ndo-linear entre luz e matéria e seus efeitos serdo abordados, onde
calcularemos a variacdo da energia transmitida pelo campo de sonda apds os dois feixes
interagirem entre si no vapor de Rb. Antes de interagirem no vapor, cada um dos feixes
percorre um comprimento ao longo do meio. Esta propagacdo ressonante através do meio
provocara fortes modificacdes na forma do pulso propagado, modificando assim a variacédo da
energia transmitida [7, 8]. Finalizaremos este segundo capitulo fazendo uma abordagem dos
efeitos da propagacao linear baseados no trabalho do Crisp [11].

No terceiro capitulo apresentaremos o aparato experimental e os resultados obtidos para
as duas transi¢des estudadas do Rb. No que se refere a transicdo 5S-5P3,-5D, que envolve a
absorcédo de dois fotons, efeitos de acumulacéo [12] estdo presentes, e podem ser visualizados
por meio de batimentos correspondente as frequéncias de transicdes 5S-5P3/, e 5P3,—5D.

Tratando-se da transicdo 5S-5Py,, que € feita por meio da absor¢do de um féton, tais
batimentos ndo estdo presentes. Baseados no calculo da variacdo da energia do feixe de sonda
apresentadas no capitulo 2, simulagbes numéricas foram realizadas modificando algumas
propriedades dos pulsos e do meio, tais como duracdo do pulso, densidade do meio e varredura
de freqliéncia. Apesar do experimento ter sido realizado no dominio do tempo, utilizamos,
também célculos da variacdo da energia transmitida em um acoplamento de dois feixes no
dominio da freqliéncia para melhor explicarmos nossos resultados.

No ultimo capitulo, apresentaremos nossas conclusdes e perspectivas a respeito dos
resultados apresentados neste trabalho.



Capitulo 1

GERACAO DE PULSOS ULTRA-CURTOS

Pulsos com duracdo da ordem de femtossegundos sdo usados em diversas areas de
pesquisas tais como Optica ndo-linear, fisica dos semicondutores, estudo de processos de
relaxacdo ultra-rapida de moléculas, espectroscopia nao-linear, processos Opticos coerentes,
biofisica, bioquimica, quimica molecular, medicina e telecomunicacGes. Hoje em dia, €
possivel obter pulsos com duraco de até dezenas de attossegundos (10™% s).

A técnica fundamental para a geracdo de pulsos ultra-curtos é o acoplamento de modos
longitudinais (mode-locking) de um laser, através da qual os modos de oscilacdo do laser
apresentam uma relagdo de fase fixa entre si. Com isto, a saida do laser apresenta uma
modulacdo de amplitude resultante de batimento entre os modos oscilantes acoplados. Esse
sistema foi demonstrado primeiramente por Hargrove [13] e seus colaboradores em um laser de
He-Ne em 1964. Neste caso, um modulador de amplitude foi inserido dentro da cavidade, de
modo a forcar a oscilacdo acoplada dos modos. Naquela época pulsos com duracdo na ordem
de 100 ps foram observados, porém com poténcia de pico muito baixa, de apenas alguns watts,
uma vez que se tratava de um laser de operacao continua. Este tipo de modulador atuava por
meio de um sinal elétrico externo a cavidade laser, e este tipo de acoplamento foi denominado
de acoplamento de modos ativo (active mode-locking).

Pulsos com duracdo de picosegundos e alta poténcia foram obtidos pela primeira vez
por Mocker e Collins [14] que fizeram uso de um laser pulsado de Rubi, no qual introduziram
no interior da cavidade um elemento passivo constituido de um absorvedor saturavel [15]. Tal
acoplamento é chamado de acoplamento de modos passivo (passive mode-locking). Pulsos com
duracdo da ordem de dezenas de picosegundos e poténcia de alguns gigawatts foram obtidos
nesses experimentos, gerando assim pulsos mais curtos e estaveis. A partir de entdo, varias
técnicas foram introduzidas para reduzir a duracdo temporal dos pulsos.

Neste primeiro capitulo, sera feita uma breve descricao sobre a geracdo de pulsos ultra-
curtos de luz baseada na tese de Doutorado de Carlos A. C. Bosco [4]. O objetivo € discutir as
principais caracteristicas do laser de Ti:safira, usado em nosso trabalho.



1.1 Duracao de pulsos e largura espectral

Um dos pardmetros mais importantes para caracterizar um laser de femtossegundos é a
duracdo do pulso. Consideremos um campo elétrico linearmente polarizado na dire¢éo x, e que
se propaga na direcdo do eixo z positivo:

E(z,t) = &(z,t)cos|o, (t—nz/c) — p(z,t) % (1.1)

tal que e(z,t)e ¢(z,t) sdo, respectivamente, a envoltdria e a fase do campo elétrico que variam
lentamente em um periodo Optico ou ao longo de uma distancia de um comprimento de onda.
Ainda sobre a Eg. 1.1, n € o indice de refracdo do meio, w_ a frequéncia angular da onda

- . =0,
eletromagnética. O vetor de onda é dado por k = —-2.
C

A intensidade I(t) deste campo, isto é, a energia transmitida por unidade de area e por
unidade de tempo, é proporcional ao médulo quadrado da envoltéria do campo, 1(t) oc| £(t) [*.

Definimos a duracdo de um pulso Tp, como sendo a largura a meia altura (full width at
half maximum — FWHM) do perfil da intensidade. Na verdade, pela dificuldade de definir a
forma exata do pulso, as formas mais comuns para descrever o perfil foram selecionadas. Os
mais comumente citados sdo os pulsos Gaussianos, para qual a dependéncia do perfil do campo
no dominio temporal é:

gt)y=¢,- exp(— 2In_|(_—22)t2J (1.2)

e 0s pulsos secante hiperbdlica:

(1.3)

e(t)=¢, sech[— 1763 tj

P

Muitas vezes e importante relacionar o perfil do campo elétrico ¢(t) no dominio
temporal com perfil do campo elétrico no dominio espectral €(w) através da transformada de

Fourier e de sua inversa, da seguinte forma:

g(t)= 2—171'[_: E(®)e 'do (1.4a)

F(o)= j: g(t)e'dt (1.4b)



A largura espectral Awp é definida como sendo a largura a meia altura da intensidade
espectral, S(w) =| £(w) [*. Devido as caracteristicas temporais e espectrais dos campos estarem
relacionadas através da transforma de Fourier e sua inversa, a largura espectral Awp € a duracéo
do pulso Tp ndo variam independentemente uma da outra. Existe um produto minimo entre Tp
e Awp:

TeAwp = 2nAvVpTp > 271a (15)

onde a é uma constante numérica na ordem de 1, cujo valor depende da forma do pulso.
Alguns valores de a sdo mostrados na terceira coluna da tabela 1.1. A igualdade surge para
pulsos sem varredura de frequéncia (ou chirp), e neste caso, diz-se que 0s pulsos séo limitados
por transformada de Fourier. Tais pulsos exibem a mais curta duragdo possivel para uma dada
largura espectral e forma do pulso.

Envoltdria do campo Perfil daintensidade a  Tg/Tp
Gaussiana op(-4InQ2) t? /TZ) 0441 1,441
Secante Hiperbolica sech?(1,763t/T,) 0,315 1,543
Lorentziana [1+@287t/T,P]* 0142 1544

Tabela 1.1: Valores de a e T (ver proxima seccdo) para diferentes perfis temporais de pulsos [16].

1.2 Medicdo de um pulso ultra-curto

Dado que ndo existem sistemas de deteccdo suficientemente rapidos para realizar
medidas do perfil de intensidade de pulsos’, torna-se entdo necessario fazer uso de técnicas
alternativas. Uma das técnicas mais utilizadas é a autocorrelacdo por geracdo de segundo
harmonico. Este tipo de técnica permite obter a duracdo dos pulsos a partir de uma funcéo,
chamada de fungéo de auto-correlacgéo, G(t) [17].

A configuracdo que utilizamos € a ndo-colinear, como mostrado na figura 1.1, que
permite obter um sinal livre de fundo (back-ground). O feixe do laser passa por um divisor de
feixes, gerando assim dois pulsos que percorrem os bragos do autocorrelacionador. Um dos
bracos possui um refletor canto de cubo sobre um motor de passos, que permite controlador o
atraso relativo entre os dois pulsos. O atraso entre os pulsos € dado pela diferenca de caminho
optico AL = L, — L,, de forma que, o atraso entre os pulsos € t = 2AL/c. Os dois feixes em
seguida sdo focalizados em um cristal dptico ndo-linear, por exemplo, um cristal de BBO
(beta-BaB,0,), que gera um feixe de segundo harmdnico na direcdo de cada um dos feixes
incidentes. Um terceiro feixe é gerado quando os pulsos estdo temporalmente sobrepostos, e
sua direcdo é determinada pela condicdo de casamento de fase. A intensidade deste terceiro
feixe € maxima quando os pulsos estdo sobrepostos temporalmente e diminui a medida que o
modulo do atraso, |t|, aumenta.

Uma outra técnica para determinagdo da largura de pulsos de femtossegundos é o FROG, técnica na qual permite medir a amplitude e a fase
de lasers de femtossegundos [18].
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Figura 1.1: Autocorrelacionador por geracao de segundo harmdnico em configuracdo ndo-colinear.

Um detector lento em relacdo a duracdo do pulso € utilizado para fazer as medidas de
autocorrelacdo, que integra a intensidade do sinal gerado. O sinal medido é proporcional a
funcdo de autocorrelacao:

G(m = 1(t-)I(t)dt (1.6)

A largura a meia altura da funcdo de autocorrelagdo, T, esta relacionada a largura
temporal do pulso Tp. A relacdo entre T e Tp depende da hipdtese da forma do pulso. Na
tabela 1.1 sdo mostradas algumas relacGes entre os dois. A figura 1.2 mostra o perfil de
intensidade e funcbes de autocorrelacdo (normalizadas) para pulsos secante hiperbdlica e
gaussiano como descritos pelas Eq. 1.2 e 1.3, respectivamente.
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Figura 1.2: (a) Perfil de intensidade e (b) a funcéo da autocorrelacdo para pulsos secante hiperbélica e
gaussiano de mesma durag&o Tb.



1.3 Acoplamento de Modos

A técnica do acoplamento de modos pode ser implementada de duas formas: (i): o
acoplamento de modos ativo ou (ii) passivo. No primeiro deles, um modulador € inserido na
cavidade laser e atuado por um circuito externo. J& no segundo, insere-se na cavidade laser um
elemento Optico ndo-linear com a propriedade de tornar as perdas menores para maiores
valores de intensidades circulantes (absorvedor saturavel). Nos lasers de Ti:safira isto pode ser
feito por meio de um elemento auto-focalizador acoplado a uma abertura, como veremos

Figura 1.3: Esquema das duas formas bésicas de acoplamento de modos [4]
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Para o melhor entendimento da técnica de acoplamento de modos, consideraremos um
ressoador com dois espelhos a uma distancia de separagdo L, onde sdo permitidos neste N
modos de oscilacdo longitudinal do campo eletromagnético, no qual a separacao de frequéncia
destes modos é:

(1.7)

onde ¢ é a velocidade da luz, e n é o indice referente ao n-ésimo modo de oscilacdo da
cavidade. A quantidade de modos e quais destes modos longitudinais oscilam quando o laser
estd em operacdo dependem da largura de banda do ganho do meio laser utilizado, o tipo da
cavidade laser e elementos intracavidade que limitam o nimero de modos. O campo na saida
do laser é dado pela soma dos campos dos diversos modos:

E(t) = E, (t)exp[-i(w,t + A, (1))] (1.8)

Quando ndo existe nenhum controle sobre os modos permitidos, En(t) e Ad,(t) podem
variar livremente em funcdo das perturbacdes externas, e assim, o laser apresenta uma saida
instavel devido a interferéncia entre os modos oscilantes. O ndmero méximo de modos em
oscilagédo, N, pode ser estimado pela razdo entre a largura de linha Awyg do meio laser e a
separacgdo entre 0s modos Awc: N = Awg/ Awc. Para lasers de femtossegundos tipicos, N € da
ordem de 10° a 10°. A figura abaixo ilustra como o niimero de modos de oscilagdo da cavidade
é limitado pela largura de linha de ganho do laser.
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Figura 1.4: Esquema dos modos da cavidade vazia, largura de ganho do laser, e dos modos de
oscilacéo laser resultante limitado pela largura Avg, onde. Avy= Amy/2r € Av, = Aw/2T.

Suponhamos que todos estes modos sdo excitados de tal forma que os diferentes modos
mantém uma mesma fase relativa e com iguais amplitudes, ambas constantes no tempo. Esta
situacdo € chamada de acoplamento de modos (mode-locking), e faz com que a intensidade dos
campos emitidos consista de um trem de pulsos periodicos. Sejam E(t) = Eq e Adn(t) = 0 para
todos modos de oscilacao, teriamos:

(Bl . . NAwt2)
E(t) = E. exp|—i(m. +nAo Jt]=E e-'wotL . (1.9
0= 3, Ewopl-i, +nsa =k, [ o) || @9

A primeira consequiéncia importante da Eqg. 1.9 é que a taxa de repeticdo do laser € Aw./2m.
De fato, para Tr = 2/Aw :

(N-1)2 _ o
Et+T:)= D Eep|-i(o, +ndo ) t+— ||=

~(N-1)2 Aw

C

(1.10)

Et+T,) = (NED/Z E exp[-i(o, + nch)t]EXD{— 2mi [Am“ +1H = E(t+Tg) = E(t),
Q)]

~(N-1)2

C

desde que ®, /Aw_ =m seja um inteiro.

Podemos obter a intensidade do campo de saida uma vez que I(t) « |E(t)|2, assim:

sen(NA(Dt/Z)} i

sen(Awt/2) (1)

I(t) = |{

9



Vemos que a intensidade do campo de saida de um laser de modos acoplados é emitida
na forma de um trem de pulsos com um periodo Tr = 2n/Aw., € na qual cada pulso tem uma
duracdo dada aproximadamente por Tp = Tgr/N. Usando a expressdo para 0 nimero de modos
da cavidade N = Awg/ Awc, bem como a expressdo Tr = 21/Awc, obtém-se que:

2n _ 1 (1.12)

PR T
Awy  Av,
de modo que a largura do pulso é aproximadamente o inverso da largura espectral de ganho do
laser.

Ainda com resiaeito a Eq. 1.10, vemos que a intensidade maxima I(sTg), onde s é um
inteiro ndo-nulo, é N° vezes intensidade de um Unico modo do laser; e que tal intensidade
méaxima é N vezes a média temporal da intensidade.
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Figura 1.5: Efeito do nimero de modos acoplados sob a intensidade e duracdo dos pulsos na saida do

laser: N = 10 e N = 100. Nestes graficos, T, = 12 ns (corresponde a uma taxa de repeticdo de
aproximadamente 82 MHz)
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1.4 O Laser de Titanio-Safira (Ti:Al,O5)

Com a introducéo do laser de femtossegundos de Ti:safira [19, 20], no inicio da década
de 90, os lasers de femtossegundos deixaram de ser instrumentos complicados que
necessitavam de varias horas de trabalho para a preparacdo e ajuste, e tornou-se um
equipamento simples e confiavel. O meio de ganho, o cristal de Ti:safira, que possui uma
largura de banda grande e € um meio ativo no estado sélido, junto com a descoberta dos
espelhos com compensacao de varredura de freqiiéncia levou a possibilidade de se obter pulsos
com duracdo inferior a 10 fs, a uma poténcia média de mais de 500 mW e taxa de repeticdo na
ordem de centenas de MHz.

Para o funcionamento de um laser de femtossegundos operando por meio de
travamentos de modos passivo sdo necessarios alguns requisitos: um meio de grande largura de
banda, um modulador de fase e/ou amplitude, e um dispositivo para compensar a varredura de
freqUéncia causada pela dispersdo dos diversos elementos que constituem a cavidade, e além
do mais, que o controle de ganho/perda seja feito pela propria intensidade do pulso. O cristal
de Ti:safira além de ser um meio de ganho de banda larga, também é um modulador de fase
gue desempenha uma importante funcdo na modulacéo das perdas.

O mecanismo para a geracdo de pulsos ultra-curtos no laser de Ti:safira é baseado nos
efeitos de automodulacdo de fase, que leva a geracdo de novas freqliéncias, e da
autofocalizacdo, que junto com uma fenda, atua como um absorvedor saturavel. Ambos efeitos
ocorrem devido & ndo-linearidade produzida pelas altas intensidades dos pulsos propagantes.
Os principios basicos dos efeitos 6pticos ndo-lineares serdo discutidos no capitulo 2.

Para gerar pulsos com a menor duracdo possivel é preciso reduzir a dispersdo da
velocidade grupo (group velocity dispersion — GVD), onde tal dispersdo intracavidade ¢
dominada pela dispersédo da propagacdo dos pulsos no cristal de Ti:safira e tem sinal positivo
no intervalo de sintonizagdo. A compensacdo desta dispersdo de velocidade grupo é
usualmente feita por um par de prismas no interior da cavidade.

A seguir discutiremos um pouco sobre o meio de ganho do laser de Ti:safira e os efeitos
ndo-lineares: automodulacdo de fase e autofocalizacao.

1.4.1 Meio de ganho

O fon de titanio Ti** é responsavel pela acdo laser de Ti:safira. O Ti:safira é um
material cristalino produzido pela introducdo de Ti,O3 em uma quantidade de Al,O3 (safira)
fundido. Um rubi sintético deste material é desenvolvido desta fundicdo onde os fons Ti** sdo
substituidos por um pequeno percentual dos fons AI**. A figura 1.6a e 1.6b mostra a estrutura
dos niveis, e 0s espectros de absor¢do e emissao, respectivamente.

As transicdes de absorcdo ocorrem sobre uma largura de banda que abrange
comprimentos de onda de 400 nm a 600 nm, onde apenas uma destas é mostrada na figura
acima. As transi¢Oes de fluorescéncia ocorrem do menor nivel vibracional do estado excitado
para o maior nivel vibracional do estado fundamental. A emissdo e absorcdo espectral
resultante sdo mostradas na figura 1.6 (b).
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Apesar da banda de fluorescéncia estender-se em comprimentos de ondas de 600 nm a
1000 nm, a acdo laser somente € possivel em comprimentos maiores do 670 nm. Isso é devido

as bandas de fluorescéncia e absor¢do se sobreporem em comprimentos de onda de 600 a 670
nm.

A estrutura eletronica do fon de Ti** possui uma camada fechada e mais um elétron
livre no nivel 3d, cujos niveis tem suas degenerescéncias levantadas pelo campo cristalino do
hospedeiro, Al,Os. O estado excitado °E, que é duplamente degenerado, com uma energia que
é da ordem de 19000 cm™ acima da energia do estado “T,. Além disto h4 o estado fundamental
e mais dois outros estados separados por energias de 38 cm™ e 107 cm™. O ganho no meio é
produzido com a excitagdo para o nivel “E usando um laser de A ~ 500 nm. A emisséo laser
ocorre entre o estado °E e o estado de mais alta energia em *T, (0 estado de 107 cm™). Para

evitar popular termicamente o nivel inferior da transicio T, é importante resfriar o cristal, em
torno de 17°C.

20
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Figura 1.6: Espectro de absorcdo e emissdo do Ti:safira [21].

1.4.2 Nao-linearidade do indice de refracdo. Automodulacdo de fase e
autofocalizacao.

Automodulacgédo de fase

A automodulacédo de fase dptica (SPM — self-phase modulation) é um efeito ndo-linear
devido a alta intensidade dos pulsos ultra-curtos, onde, mesmo que a energia de um pulso seja
pequena, a intensidade de pico atinge valores muito altos. Por exemplo, um pulso com duragéo
de 100 fs e energia de 1 nJ tem poténcia de pico de 10 kW, e se for focalizado por uma lente de
distancia focal 10 cm é possivel obter uma intensidade de 1 GW/cm?. A automodulacéo de fase

é baseada no fato de que o indice de refracdo do meio torna-se dependente da intensidade da
luz propagante:

nN=ng+nyl (1.13)
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onde ng € o indice de refracdo para pequenas intensidades, n, € o indice de refracdo néo linear,
e | é a intensidade do pulso. Em geral, o valor de n, é muito pequeno, por exemplo, para a
safira n, = 8 x 10™® cm?/W, de forma que apenas para intensidades muito altas o efeito torna-se
relevante.

Se a dispersdo puder ser desprezada, de forma que o perfil temporal do pulso seja
mantido ao longo de um meio que apresenta uma ndo-linearidade deste tipo, a fase total do
pulso sera:

WyNZ Oz @, ZI(t)
C

P(t) = ot — kz=o,t — = #(t) = o,t — (1.14)

onde k = k2 é o vetor de onda, z é a distancia percorrida pelo pulso. Para uma onda com fase
dependente do tempo a freqliéncia instantanea é definida como:

_dg(t) _ _ oynyz di(t)
o(t) = —at o, — dt (1.15)

e ap0s a propagacdo, o campo sofre um desvio de freqliéncias dependente do tempo dado por:

2 di()

oo(t)= —n
(t) 22

(1.16)

Tal desvio de freqiiéncia implica que novas frequéncias sdo criadas no espectro do
pulso incidente, acarretando um alargamento espectral. A geracdo de novas freqliéncias é uma
consequéncia direta da existéncia da ndo-linearidade do meio. No caso da safira, se um pulso
de intensidade intracavidade de 20 GW/cm? em 800 nm, propaga-se por 1 cm ao longo deste
meio, teremos & ~ 1,35 x 10*° Hz, que corresponde a uma largura de banda de & = 4,6 nm.

Autofocalizacdo

Além da dependéncia do indice de refracdo ndo linear com a intensidade do pulso
propagante, o que da origem ao SPM como visto na seccdo anterior, esta dependéncia também
resulta em uma variagdo espacial no indice de refracdo que deve focalizar o feixe. Em um feixe

2

r L :

5 j onde lo(t) é a intensidade no
0

centro do feixe (r = 0) e wyp € cintura minima no mesmo, o indice de refracdo € mais intenso no
centro se comparado com as partes mais externas do feixe. Com isso um efeito tipo lente é
induzido pelo préprio pulso no qual o indice de refracdo torna-se maior no eixo de propagacéo
do que nas bordas, formando uma lente convergente.

Gaussiano [22], por exemplo, no qual I(t) =1,(t) -exp(
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Podemos estimar a magnitude do efeito estudando um meio nédo linear colocado na
cintura do feixe como sendo mais curto que o parametro confocal do feixe propagante. De
acordo com a Eq. 1.14, podemos escrever a variagdo da fase nao linear:

2
Ad(t) ~ — 2ZN2Z |0(t)(1—2L2j (1.17)
A Wy

Quando um feixe propaga-se em um meio em que a defasagem da fase varia com o
quadrado da distancia radial, Ag(t) = Br®, o feixe focaliza a uma distancia:

)

" 26B(D) (1.18)

f()

De acordo com a Eg. 1.17, portanto, a distancia focal da lente induzida pela nédo
linearidade do meio é:

2
f(t) _ NyTw

onde P(t)=mw{I(t)/2 é a poténcia do feixe propagante..

Na figura abaixo esta ilustrado o mecanismo da autofocalizacdo, onde os feixes mais
intensos sdo mais focalizados, e entdo a transmissdo do feixe através de uma fenda torna-se
maior. Esse fenbmeno tem um tempo de resposta igual ao da ndo-linearidade eletrénica que é
da ordem de 10™ s. O efeito da autofocalizacdo tem um efeito semelhante ao de um
absorvedor saturavel rapido, onde sdo mais transmitidas as flutuagdes de maior intensidade, o
que favorece a operacéo pulsada.

n; /I baixa intensidade
\I baixa transmisséo

\. Nz _______,I alta intensidade

| —————__ alta transmissao

Figura 1.7: Esquema do travamento de modos via autofocalizacdo (Kerr lens mode-locking) [15].
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1.4.3 Velocidade de grupo e dispersao

Seja o campo elétrico de um pulso dado pela Eq. 1.1 descrito pela parte real de:
E(0) = e(t) exp[~ i(w, ¢~ p(0))] (1.20)

onde &(t) na equagdo acima representa a envoltéria do campo elétrico. O termo exp(— i, t)
introduz uma oscilacdo na frequéncia oOptica w_ e a fase ¢(t) pode depender do tempo de
diversas formas. Consideraremos ainda que, a transformada de Fourier € dada por:

E(w) = (o) exp(i®, (w)) (1.21)

Quando um pulso propaga-se ao longo de um comprimento z em um meio dispersivo de
indice de refracdo n(w), o pulso adquire uma fase, dependente da freqiiéncia, dada por
D(w)=wn(w)z/c, e onde k(w)=wn(w)/c . Conforme a dependéncia de ®(w) com a
freqiiéncia angular o, diferentes tipos de distor¢Oes de fase ocorrem, e assim efeitos diferentes
na distorcdo da envoltoria temporal do pulso.

Um pulso ultra-curto tem necessariamente um espectro de frequéncias largo. Com isto,
as diferentes componentes espectrais do pulso propagam-se em um meio dispersivo com
velocidades diferentes dadas por:

on 1 z 1 Cc
V (0)=—=—-= = =V (0)=——%— (1.22)
9 ok ok i(q)(m)) 8(601’1(0))) n(a))+coa—n
0w O 160 c o

Sistemas 6ticos capazes de compensar distor¢des acumuladas pela propagacgéo do pulso
em um meio material, restaurando assim a forma original dos pulsos sdo muito importantes
para o funcionamento de um laser de femtossegundos.

1.4.4 Distorcao de fase:
Para analisar o efeito da fase acumulada no perfil de um pulso ao se propagar em um
meio dispersivo, faremos uma expansdo em série de Taylor da fase, em torno da freqiiéncia de

oscilacao central do laser o, :

() :cD(mL)+j%’(mux(m—q)%%(wdx(m—m)z +%j%q§(mL)x(m—mL)3 ..
(1.23)

Cada um dos termos acima tera um efeito diferente sobre o perfil do pulso propagante.
O entendimento sobre os efeitos de cada um dos termos da fase ®(w) na expansdo 1.23, torna-
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se mais facil ao usarmos o conceito de atraso de grupo para cada um dos termos acima. O
atraso de grupo é definido por:

(1.24)

segue da Eq. 1.23,

d’® 1d°®
W((DL)X(@_(’OL)-’_E_

3 (o )x(@-w ) +.. (1.25)
do

o (0)= S (00 +

O primeiro termo da Eq. 1.23 corresponde a um desvio de fase para todas as
frequéncias e assim ndo introduz nenhum atraso de grupo. O segundo termo desta equagédo
corresponde a um atraso de grupo fixo para todas as frequéncias. Isto corre porque quando a
fase introduzida pela propagagdo varia linearmente com a frequéncia, nenhuma distor¢éo
ocorre no perfil do pulso, apenas um deslocamento na origem do tempo.

S&o os termos de ordem superior ou igual a dois na freqliéncia que contribuem para a
distorcdo do perfil temporal do pulso. A primeira destas contribuicdes depende da derivada
segunda da fase ®(w) com respeito a freqliéncia central do laser, e esta relacionada a dispersédo
da velocidade de grupo (GVD) em torno da freqiiéncia central do laser. A dispersdo da
velocidade de grupo € a taxa em que a velocidade grupo muda em fungdo do comprimento de
onda:

dv
GVD = d—; (1.26)

Uma vez que o = 2rc/A, podemos relacionar a GVD com a derivada segunda da fase
em relacdo a freqliéncia:

dV dV -1 2V2 2
ovp= Ve _NVgdo_ d (%) (_ZT‘ZC]:(D LN
d. do dA do|\do A 2nc do
©°Vy d*®
21 cz dw?

GVD =

(1.27)

2

Por exemplo, para o vidro BK-7 o parametro que esta diretamente relacionado a

2
®
GVD é 453 fs*/cm e para o cristal de Ti:safira é de 612 fs*/cm, ambos para um comprimento de
onda igual a 800 nm.

Quando ®(w)oc w®, dizemos que o0 atraso de grupo tem uma varredura de freqiiéncia
2
linear com freqiiéncia. Neste tipo de distor¢do na fase, quando 37?(%) >0 (GVD > 0) as
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componentes de maior frequéncias apresentam uma atraso maior em relacdo as frequéncias
menores. No dominio temporal, isto reflete-se no fato que as menores frequéncias sao
adiantadas em relagdo as maiores, de modo que o pulso emerge com uma varredura de
frequiéncia (chirp) ao longo de seu perfil temporal.

d’*® A -
Neste caso, em que d—z(mL) é positivo, as frequéncias menores ocorrem na frente do
®

pulso e as frequéncias maiores ocorrem na traseira, porém a simetria do pulso ndo € quebrada.

2
Com d—qz)((oL) <0 (GVD < 0) temos o contrario.
do

Por exemplo, tratando com pulsos de perfil gaussiano,

2In(2) t? 2In@2)t2 | Amect
S(t) =&y’ eXp|:— %} =€y’ exp|:— %}C T (1+C5) (128)
P P

onde C é o chirp.

A transformada de Fourier deste pulso é:

4 2 2 2 2 2
g, To/mi/1+C -exp(— T’ o j_exp[_i[arctgc LEC Cﬂ (1.29)

\2In2 81n2 2 8In2

o) =

Vemos entdo que no caso de ®(w)oc w?, nenhuma modificacdo ocorre no tipo de

envoltéria temporal do pulso propagante, isto é, o pulso ao se propagar tem sua envoltéria
mantida como uma gaussiana, no entanto, com uma largura temporal maior comparada com o
caso em que C = 0. Ja no dominio espectral, a intensidade do pulso mantém sua mesma largura
do caso sem chirp, porém com o pico central maior.

Além do mais, vemos que o pulso ndo é mais limitado por transformada de Fourier,
uma vez que, tomando a largura a meia altura ATp do perfil da intensidade no dominio
temporal (I(t) c|&(t)|*) e a largura & meia altura espectral Aop da intensidade espectral

(S(w) =| E(w) [*), temos:

AT, -Aw, =2In24/1+C? >2na (1.30)

Ainda com respeito a expansao dada pela Eg. 1.23, vemos que a préxima contribui¢do
3

- d°®
ao atraso de grupo tem um formato quadratico com . No caso em que — (o, ) > 0, tanto
do

freqiiéncias mais baixas quanto as mais altas, serdo atrasadas em relacdo a freqliéncia central
w_. Este tipo de contribuicdo causa no perfil temporal do pulso uma cauda oscilatoria devido a
interferéncia (batimento) entre as frequiéncias mais baixas e mais altas.
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9 ) I x@-0) TPk (-0
do ) do

Tg(w)

1(t)

t t t
Figura 1.8: Contribuigdes dos diferentes termos da expansdo da fase adquirida pela propagacdo do
pulso em série de Taylor no atraso de grupo e o efeito sobre o perfil temporal do pulso [15].

1.4.5 Dispersao da velocidade de grupo na cavidade do laser

O controle da dispersao da velocidade de grupo dentro da cavidade é muito importante
para o funcionamento de lasers de femtossegundos. Como 0s pulsos curtos tém um banda
espectral larga, as diversas componentes espectrais do pulso irdo sofrer diferentes atrasos como
vimos na sessdo anterior, resultando na alteracdo da forma do pulso sera alterada.

Segundo a Eq. 1.21, se GVD > 0, as componentes espectrais do pulso de maior
freqUéncia serdo atrasadas em relacdo as componentes de menor freqiiéncia. Para GVD < 0,
temos o contrario. A dispersdo da velocidade de grupo pode ser relacionada com o chirp
(varredura de freqiiéncia) segundo as equacgoes 1.23, 1.27 e 1.29.

GVD =0 (a)

GVD <0 M)

>

t

Figura 1.9: Campo elétrico de um pulso com dispersédo da velocidade de grupo (a) positiva (b)
e negativa [4].
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Para cristais de Ti:safira com comprimento de alguns centimetros, os efeitos de
dispersdo e de automodulacdo produzem uma GVD positiva sobre os pulsos. Deste modo é
necessario recorrer ao uso de dispersGes geométricas para construir um sistema com GVD
negativa. Os sistemas mais importantes para esse fim sdo o par de grades de difracdo e o par de
prismas. No laser de Ti:safira é usado um par de prismas capaz de introduzir uma GVD deste
tipo. [23, 24].

1.4.6 A cavidade

A figura abaixo mostra alguns dos detalhes importantes para o laser de Ti:safira
baseados nos conceitos discutidos ao longo deste capitulo. Um laser de bombeamento excita o
cristal de Ti:safira com um comprimento de onda de aproximadamente 500 nm, comprimento
de onda em que 0 meio apresenta seu pico de absor¢édo. Efeitos ndo-lineares serdo sofridos pelo
feixe que circula no interior da cavidade, tal como o efeito da autofocalizacdo no cristal fara
com que o cristal de Ti:safira se comporte como um absorvedor saturavel rapido, importante
para o funcionamento de um laser de femtossegundos. O par de primas mostrados na figura a
seguir é usado para compensar a GVD positiva do cristal. Na saida, o laser emite um trem de
pulsos sintonizaveis em torno de 800 nm.

Figura 1.10: Cavidade de um laser de Ti:safira. [4]

Em nosso trabalho, utilizamos um laser comercial de Ti:safira (modelo Tsunami —
Spectra-Physics), A seguir, temos algumas das caracteristicas do equipamento:

e intervalo de sintonizacdo: 740 nm a 850 nm

e poténcia média: 800 mW

e taxa de repeticdo: 82 MHz (Tr = 12 ns)

e largura temporal: ~ 100 fs

e divergéncia do feixe: < 0,6 mrad

e didmetro do feixe: ~ 2 mm

e laser de bombeio: Laser CW de Nd:YVO, (modelo Millenia — Spectra-Physics). Poténcia
méaxima de 5,5 W e comprimento de onda de A = 532 nm.
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Nosso objetivo até aqui foi descrever os principios basicos do laser de Ti:safira assim
como 0 mecanismo da geracdo de pulsos ultra-curtos. Apresentamos também conceitos como
dispersdo da velocidade de grupo (GVD), atraso de grupo e varredura de frequéncia. Vimos
como diferentes contribuicdes da fase ®(w) adquirida por um pulso ao se propagar por um
meio dispersivo pode modificar a forma do pulso no dominio temporal.
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Capitulo 2

ACOPLAMENTO DE PULSOS ULTRA-CURTOS
EM UM VAPOR ATOMICO

Desde o0s primeiros desenvolvimentos de lasers de pulsos ultra-curtos (aqui
consideramos como ultra-curtos, pulsos cujas duracdes sejam menores do que 1 ps) 0S
principais objetivos foram quase sempre relacionados ao estudo de sistemas cuja evolucdo
temporal ocorresse nesta escala de tempo. Este é o0 caso das excitagdes criadas pela radiacdo em
moléculas organicas, metais, e semicondutores, por exemplo. Nestes sistemas o principal
interesse era o estudo da evolucdo temporal das populacdes, e secundariamente das coeréncias
criadas pela radiacdo. Em ambos 0s casos o interesse era quase sempre voltado para a interacéo
de pulsos de largura de banda da mesma ordem de grandeza que as larguras espectrais dos
sistemas em foco. Nos experimentos que discutiremos neste trabalho a situacdo é bastante
distinta: a largura de banda espectral do laser é cerca de 10° — 10* vezes maior que a largura das
transicbes atbmicas de nosso interesse, que sao menores inclusive que a taxa de repeticdo do
laser. Este regime introduz uma nova gama de fendmenos tais como: efeitos de propagacéo,
acumulacdo da populacdo e acumulacdo da coeréncia, alguns dos quais serdo tratados aqui.

Neste capitulo serdo apresentados 0s conceitos necessarios para descrever a interacao
entre luz e matéria no regime de nosso interesse: tempos de relaxa¢do do meio atdbmico maiores
que a duracdo dos pulsos incidentes ou o periodo de repeticdo do laser. Iniciamos com uma
revisdo sobre a propagacdo linear de campos eletromagnéticos em meios materiais € em
seguida consideramos a influéncia da presenca de uma polarizacdo ndo-linear de terceira
ordem. Esta polarizacdo sera responsavel pelo efeito que denominaremos de acoplamento de
dois feixes (two-beam coupling), que é um processo de mistura de ondas presente nos
experimentos em que se emprega a técnica conhecida por bombeio e sonda (“pump and
probe”).

Utilizando o formalismo da matriz densidade, faremos uma discusséo sobre o célculo da
polarizagdo ndo-linear induzida por um sistema atémico de dois niveis interagindo com pulsos
ultra-curtos. Obtida a expressdo da polarizacdo ndo-linear na qual estamos interessados,
obteremos a expressdo do sinal que serd detectado em experimentos de acoplamento de dois
feixes.

Finalmente, encerraremos este capitulo discutindo, no regime linear, a propagacao de

pulsos ultra-curtos em meio ressonantes de altas densidades atdmicas, onde importantes efeitos
se manifestam na forma de absorcéo e disperséo, modificando assim o perfil temporal do pulso.
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2.1 Propagacao de pulsos em meios materiais

Antes de discutirmos as interagdes entre atomos e a radiacdo eletromagnética, nesta
secdo faremos uma breve revisdo sobre a descricdo de ondas eletromagnéticas em meios
materiais. Sabemos que as leis bésicas da eletricidade e do magnetismo podem ser escritas na
forma diferencial por meio de quatro equacdes

10B

VxE(F,t)=—== (2.1a)
c ot

VXA ) = 2231 1)+ 22 By (2.1b)
C cot

V- D(F,t) = 4n p(F, t) (2.1c)

V-B(F,1)=0, (2.1d)

conhecidas como equacdes de Maxwell” [25].

Os termos p(T,t)e J(F,t) sdo a densidade de carga e densidade de corrente livre, e os
vetores E(F,t) e H(F,t) sdo os campos elétrico e magnético, respectivamente. Estes campos

estdo relacionados ao vetor deslocamento D(F,t) e ao vetor inducdo magnética B(F,t) da
seguinte forma:

D(F, t) = E(F, t) + 4nP(F, 1) (2.2a)
B(F, t) = H(F, t) + 4nM(F, t) (2.2b)

onde os vetores P(F,t) e M(F,t) sdo a polarizagdo e a magnetizacdo que podem ser induzidas
pelos campos externos no meio.

A equacdo que governa a propagacdo de uma onda eletromagnética, em um meio
material, pode ser obtida a partir das equacbes de Maxwell, onde estdo incluidas as
polarizacGes e magnetizacdes induzidas no meio. A equacao de onda é dada por:

2 2 C 2D \ /
= = N = E 4n0°P 4no(VxM
VxVx——za—z E268_+_72t§ 5 +—72t (VM) (2.3)
c” ot ot c° ot c ot
Consideramos ainda que o meio, além de homogéneo, é também isolante, néo
magnético e que ndo existem cargas livres. Supondo ainda que o campo elétrico esta polarizado
na direcdo x e se propaga na direcao z positivo, a Eq. 2.3 toma a seguinte forma:

0° 1 ¢° 4t H?
———— |[E(z,t) == —P(z,t 24
(6‘22 c? atzj @) c? ot? @1 24)

0 sistema de unidades Utilizado & 0 Gaussiano.
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Na Eq. 2.4 acima a polarizagcdo pode ser interpretada como um termo de fonte para
campo elétrico. Dizemos, portanto, que o campo incidente cria uma polarizacdo no meio, que
por sua vez gera um campo elétrico que soma-se ao campo elétrico incidente.

A polarizacdo é o resultado da perturbacdo criada pelo campo elétrico na amostra. A
aplicacdo do campo externo sobre 0 meio produz uma distor¢do da densidade de carga elétrica
ligada as moléculas e &omos, induzindo momentos de dipolo elétrico microscépicos que
desaparecem quando o campo é desligado, depois de um periodo de relaxacdo. A polarizacédo é
uma grandeza macroscopica resultante da soma dos momentos de dipolo i de cada atomo do

meio. Supondo que o0 numero de 4&tomos por unidade de volume seja N, com apenas um elétron
opticamente ativo, a polarizacao é dada por:

P = N(ji) (2.5)

onde (fi) =—e(T) é a média dos momentos de dipolo elétrico de cada 4tomo, onde e é a carga
elétrica elementar e T é o0 vetor posi¢do deste elétron.

Supomos que a Eq. 2.4 admita uma solugdo para o campo elétrico (monocromatico,
linearmente polarizado na direcéo X, e propagando no sentido de z positivo) na forma:

E(z,t) = &(z,t)cos[o, (t—nz/c)—o(z,1)], (2.6)

onde &(z,t)e o(z,t) sdo, respectivamente, a envoltoria e a fase do campo elétrico que variam

lentamente em um periodo 6ptico ou ao longo de um comprimento de onda. Tal consideracéao é
conhecida como a aproximacdo da variacdo lenta da envoltoria (SVEA) [26]. Ainda na Eq. 2.6,
n € a contribuicdo ndo ressoante para o indice de refracdo do meio, e w, a freqiiéncia angular da
onda eletromagnética. O vetor de onda é dado por k = Oy,
c

Podemos escrever o campo elétrico na seguinte forma:

E(z,t)=A(z,t)-e ™" L C.C., (2.7)

sendo A(z,t)= %a(z,t) e'7®Y de onde segue que:

ezt =| LAz )+i™L A |-e 0 CC, 2.8)
0z 0z o
e que
02 02 No, 0 n‘w! i, (e
82—2E(z,t)={EA(z,t)+2l LEA(z,t)— CZLA(z,t) eI L cCo (2.9)
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Ainda temos que:

% E(z,t)= {% Az t)—io, A(z,t)} et L c C, (2.10)

2 2
;—E(z t) = { 0 A(z,t)-2io, %A(z,t)—mﬁ A(z,t)} om0 L C.CLL(2.11)

Ed
Sendo a polarizacéo escrita na forma:

P(z,t) = po(z,1) -e "9 L C.C. (2.12)

De forma anéloga:
0° o? .0 2 “io, (t-nzlc)
yp(z,t): Ep(z,t)—ZKDLEQ(Z,t)—(DL SO(Z,t) -e +C.C. (213)

A aproximacdo da variacdo lenta da envoltdria leva as seguintes aproximacoes:

82

a_ZA(Z,t) <<
A

0
k—A(z,t
p ( )‘

CA@b) <<|o, %A(z,t) (2.14)

G
27 @) <<loL S plzt) << of o(z,1)

Substituindo as Egs. 2.9, 2.11, 2.13 e 2.14, a equagdo de onda 2.4 torna-se:

o . nad 2o,
(§+EEJA(z,t)= maliccl) (2.15)

chamada de equacé&o de onda reduzida.
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2.2 Polarizacéo ndo-linear

Campos elétricos de amplitudes pequenas (comparados aos campos internos dos
atomos) produzem pequenos deslocamentos dos elétrons em torno da posicédo de equilibrio ao
serem aplicados em um meio dielétrico. Neste caso a polarizacdo induzida pelo meio é linear
no campo elétrico aplicado. Quando a intensidade do campo é muito alta, passa ser necessario
levar-se em conta contribuicbes n&o-lineares para a polarizagdo do meio. Em geral, a
polarizacdo ndo-linear pode ser expandida em séries de poténcias do campo aplicado [10]:

P =g E + g E(F,0B, (5,0 + g B (£0E (F,0E (£,t) +.., (2.16)
onde %™ é a susceptibilidade elétrica de n-ésima ordem. O primeiro termo da Eq. 2.16 é a
polarizacdo linear e é responsavel por fendmenos Opticos tais como refracdo e absorcéo da luz.
O primeiro termo ndo-linear é a contribuicdo de 22 ordem, e é responsavel por efeitos como
geracdo de segundo harménico (second harmonic generation — SHG), e a geracdo de soma e
diferenca das freqiiéncias. Para materiais com simetria de inversdo, materiais centrossimétricos,

este tipo de néo-linearidade é nula, ¥, = 0.

O segundo termo nao-linear, devido a ¥, é responsavel por efeitos dpticos nao-lineares
de terceira ordem que incluem geracdo de terceiro harménico, mistura de freqiiéncias, auto-
modulacdo de fase, efeito Kerr dptico, entre outros. Mesmo para meios com simetria de

inversdo, temos y;, # 0. Processos néo-lineares de ordem mais alta do que a de terceira séo

menos eficientes, a ndo ser para 0s casos em que uma ressonancia do material é explorada,
quando efeitos de alta ordem podem torna-se evidentes.

A Eq. 2.16 para ser valida no dominio temporal, pressupde que a amostra responde
instantaneamente ao campo elétrico aplicado; em outras palavras, 0 meio ndo exibe nenhuma
memoria: a polarizagdo em um instante de tempo t = t, deve depender apenas do valor do
campo em t = t,. Como veremos a seguir, para interacBes ressonantes entre luz e mateéria,
respostas ndo instantaneas do meio e efeitos de memoria sdo resultados de processos de
relaxacdo da fase e energia do sistema. Estes efeitos tornam-se perceptiveis quando ocorrem em
uma escala de tempo na mesma ordem da duracdo dos pulsos ou maior do que estes.
Felizmente, em processos ndo-ressonantes, muitos deles sdo bem descritos por uma resposta
instantanea mesmo quando excitados por pulsos com duragdo da ordem de 10™*% s. Mas de um
modo ou de outro, os efeitos de memoria sdo provaveis de ocorrer em escalas de tempo da
ordem de femtosegundos, e o termo de polarizagdo na n-ésima ordem depende da histéria do
campo em tempos passados [16]:

P (1) = so_m XV (), et JE(E—t Bt —t, —t,)B(t—t, —...—t_)dt,dt,..dt, (2.17)
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2.3 Descricao do processo de mistura de ondas

Quando uma ou mais ondas eletromagnéticas incidem sobre um meio ndo-linear, é
induzida uma polarizacdo ndo-linear que se torna um termo de fonte na Eqg. 2.15, e
eventualmente pode gerar outras ondas eletromagnéticas. A resposta ndo-linear também pode
dar origem a troca de energia entre os campos eletromagnéticos incidentes. Ambos tipos de
resposta do meio sdo denominados processos de mistura de ondas [7-10]. No caso em que 0s
campos incidentes apresentam a mesma freqiiéncia o processo é denominado de mistura de
ondas degenerada, caso contrario, o0 processo é dito nao-degenerado.

O processo de mistura de ondas pode ser realizado experimentalmente em diversas
configuracbes dependendo da direcdo dos feixes incidentes sobre a amostra. A situacdo de
nosso interesse é aquela em que os dois feixes incidem sobre a amostra fazendo um angulo
(relativamente pequeno, mas irrelevante para o processo). Também gostariamos de estudar a
situacdo em que a diferenca entre as freqliéncias dos feixes incidentes é relativamente pequena,
de modo que o processo de mistura de ondas é aproximadamente ndo-degenerado. Tal
configuragdo experimental permite estudar a troca de energia entre dois feixes, e por isto é
denominada de acoplamento de dois feixes (two bem-coupling) [29-33]. Também fazemos com
que um dos feixes seja mais intenso do que outro, sendo denominado o feixe de bombeio, ao
passo que o segundo feixe, menos intenso, € denominado o feixe de sonda. Com isto, o feixe de
bombeio perturba as propriedades Opticas do meio, e o de sonda mede estas modificacGes
criadas pelo primeiro.

Uma vez que nosso interesse € investigar processos ndo-lineares, e tratando-se de
vapores de atomos que apresentam simetria de inversdo, as polarizacbes ndo-lineares de
terceira ordem sdo as polarizacGes ndo-lineares de mais baixa ordem presentes no meio. Nesta
situacdo as polarizacdes induzidas e os campo gerados por estas podem se propagar nas

diregBes (freqiiéncias respectivas) 2ks —kg , (2o,—0,) ; 2kg —Kg, Qg -og) ; k, ,
(g +0s —0g); € kg, (g + g —mg), onde k, e k, sdo os vetores de onda dos feixes de

sonda e de bombeio, respectivamente. Apesar de apenas dois feixes interagirem na amostra
gasosa, 0 processo pode ser considerado uma mistura de quatro ondas, levando em
consideracao que um dos feixes contribui com dois fétons.

Figura 2.1: Diagrama representando o processo de mistura de ondas.
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2.4 Acoplamento de dois feixes com um laser continuo (CW)

Para facilitar a compreensdo do processo de acoplamento de dois feixes com lasers
pulsados, revisaremos primeiro o tratamento do acoplamento de dois feixes com feixes
continuos (CW), como apresentados por [30]. Assumiremos que os campos dos feixes de sonda
e bombeio tém amplitudes Es e Eg, e freqliéncias ws e wg. Estes dois feixes possuem vetores de

onda kg e kg, respectivamente.

Uma das formas destes dois feixes trocarem energia entre si é através de um processo de
interacdo coerente em que sua interacdo cria uma grade de interferéncia no meio na direcéo

RS —RB. A grade de intensidade produz uma modulacdo no indice de refracdo, pela qual os

feixes serdo difratados um na direcdo do outro. Se a ndo-linearidade do meio é ndo-instantanea,
a grade no indice de refracdo tera uma fase diferente da grade de intensidade, criando assim um
deslocamento de fase na luz difratada. Dependendo do sinal, o desvio da fase pode manifestar-
se como perda ou ganho na energia transmitida na direcéo do feixe de sonda.

regiéo de
interacao

— —

Tk Zk, K,

Figura 2.2: Diagrama representando o processo de acoplamento de dois feixes no caso de um laser
continuo.

Supondo que 0s campos sdo aproximadamente co-propagantes ao longo do eixo z, o
campo elétrico no meio é dado pela soma dos campos:

E(z,t)=E4(z,t)+E,(z,t) +c.C. (2.18)
A partir da Eq. 2.15 e considerando a polarizagdo ndo-linear como
Pu (2.) = E@ D[ AR (t—t)E@L)? (2.19)

onde Ry (t — t") é uma funcdo resposta ndo-linear de terceira ordem, e para 0 caso em que a
resposta é dada por R, (z,t)=R /T, exp[-(t—t)/T, ], e que T € 0 tempo de resposta do
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meio. As variagdes de energia do feixe de sonda e bombeio podem ser obtidas a partir da
variacdo da intensidade dos feixes ao longo da direcdo de propagacéo:

d . 0 AoT, 215 12

—|E.| =-8nk.R;, ————=—|E.| |E

dZ| ! s NL1+(A(0Tre|)2| ol [Eel 220
9 IE P = 48k Y, — 20T 1 PIE P .
dZ B B*“NL 1+(AQ)TreI)2 S B

onde Aw = wg — ws. Para Am < 0, 0 sonda ganha energia do bombeio, ja quando Aw > 0, temos
o0 contrario. No caso em que Aw = 0, nenhuma transferéncia de energia ocorre.

No limite em que a resposta é instantanea (T — 0), 0 acoplamento anula-se. Neste
caso nao existe atraso na fase entre a grade do indice de refracéo e de intensidade, ndo havendo
transferéncia de energia de um feixe para outro. No nosso experimento, como veremos adiante,
o tempo de resposta é muito longo comparado com a largura do pulso, cerca de 10° vezes
maior.

E importante ressaltar que a interacdo entre os feixes nas direcBes RS e k, também
produzem componentes da polarizagdo no-linear de terceira ordem nas diregbes 2k —k, e

2k —kg. Os processos de mistura de ondas que acoplam estas ondas incidentes ndo satisfazem

a condicdo de casamento de fase, a ndo ser que o angulo entre os feixes seja muito pequeno.
Uma analise mais detalhada mostra que o casamento de fase requer que o angulo entre os feixes
incidentes seja 6 < A/nL, onde n é o indice de refracdo do meio e L o comprimento da regido de
interacdo. Quanto mais o angulo entre os feixes incidentes excede este valor, menor sera a
contribuicdo destes processos.

No caso de lasers pulsados, 0 processo de transferéncia de energia entre os feixes de
sonda e bombeio apresenta algumas semelhancas com o que foi descrito aqui, mas é preciso
tomar cuidado com o fato de que a largura de banda de frequéncias do laser pulsado implica
que diversas combinacges de freqliéncias contribuem para o sinal total observado.

Neste capitulo, utilizaremos o formalismo da matriz densidade p para calcular a

polarizacdo n&o-linear induzida, e assim, a taxa de transferéncia de energia entre 0s campos
pulsados de sonda e bombeio. No capitulo 3, apresentaremos outra analise sobre a troca de
energia entre pulsos CW com freqiiéncias distintas.
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2.5 Interacdo Atomo — Campo

2.5.1. Matriz Densidade

A evolugdo do estado quantico de um &tomo do sistema é descrita pela equacdo de
Schrédinger. Ao lidar com sistemas fisicos reais onde o nimero de a&tomos é muito grande, no
entanto, ndo é possivel determinar precisamente os estados quanticos do sistema. Nestes casos,
¢ apropriada a utilizacdo do formalismo da matriz densidade para se obter o valor médio de
observaveis fisicos.

Seja o estado quantico |w(t)=> c,(®)|u,), de forma que {lu )} é uma base

ortonormal. O valor médio de um determinado observavel A, denotado por <A> num dado

instante de tempo t é dado por [34]:

(A)=(wO|A[w®) = 3¢, O, O(u, [Alu,) = 3¢ 0, (DA, (221)
O operador densidade p € definido por:

p=|w(){w(®)| (2.22)

que, na base {| un>}, é representado por uma matriz densidade, cujos elementos sao:

P = (Un[P[Uy) = c,(D)c,, () (2.23)
neste formalismo, os elementos da diagonal principal da matriz densidade (pnn) estdo

relacionados as populacfes nos respectivos niveis, enquanto que os elementos fora da diagonal
principal (pmn) estdo relacionados as coeréncias entres os estados |u,) e |u,,).

O operador densidade p é Hermitiano, visto que p,. =p,.. .

Segue que o valor médio de um observéavel A pode ser dado por:

(A) =2, DAL, =D ponAm =D (PA),, = (A)=Tr(pA)
(2.24) | |

A evolucao temporal do estado |\|1(t)> é descrita segundo a equacéo de Schrodinger:

ih%h/(t)) =H|y(1)) (2.25)
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e a partir da equacgdo de Schrodinger, é possivel mostrar que a evolugdo temporal do operador
densidade é:

(5] (2:26)

Para um sistema de atomos dois niveis, a matriz densidade é uma matriz 2 x 2, dada
por:

p=|w®)(w(®)|= (ala)+b|b))((ala™+(b]b")=

b){bl)=>p= (ZE a*?]{p“’ i j @27

p= (aa"|a)(a|+ab |a)(b|+a’b
p ( |><| |><| aa Par  Paa

b> <a | +bb”

Pelo formalismo da matriz densidade p , a polarizacdo pode ser calculada a partir da Eq.
(2.5), conforme descrito na secdo 2.1:

P=NTr(pj1) (2.28)

de forma que o operador momento de dipolo i na forma matricial tem seus elementos dados
por p.,, =—e(u,[flu,).

2.5.2. Equacdes de Bloch para a interacdo atomo-campo

A maior parte dos processos envolvendo interacdo entre radiacdo e matéria pode ser
reduzida ao problema de um sistema atdmico de dois niveis (|a)e |b)) e um campo

eletromagnético monocromatico . como dado pela Eq. 2.6.

Ea I — |a>

A

71, /]

Eb \ 4 \ 4 |b>

Figura 2.3: Representacdo esquematica da interacdo de um sistema atémico de dois niveis com uma
onda eletromagnética monocromatica.
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O sistema atdmico é descrito pela funcéo de onda:
lw(t)) = a(t)|a) + b(t) b) (2.29)
onde o Hamiltoniano de um &tomo é dado por:
H(t) = H, + V(t) (2.30)

de modo que H, é o Hamiltoniano do 4tomo livre e ¢ dado por:
~  hQ hQ

E,

E. - A -
sendo Q = —2 o a freqliéncia de transicéo entre os estados |a)e |b).

Para freqiiéncias opticas tipicas, o comprimento de onda da luz (A~ 107"m) é trés
ordens de grandeza maior que as dimensdes atdmicas (10™'° m). Assim, é razoavel que
desconsideremos as variagcfes espaciais do campo elétrico. Com isto, a perturbacdo devido a
interacdo de um &tomo com a radiacédo é dada por:

V(t) = —i - E(t) (2.32)

onde i € o operador momento de dipolo elétrico (i =—er, e é a carga elétrica do elétrone T 0
vetor posicdo do elétron).

Uma vez que f é um operador impar, os elementos de matriz da diagonal s&o nulos
deste operador (p, =pn,, =0). Para o caso de um sistema de dois niveis, isto sempre é

verdade, contudo, é necessario que os estados |a) e |b) tenham paridade bem definida, para que

esta afirmacdo seja verdadeira. O operador dipolo elétrico é escrito na base dos estados
atdbmicos como:

= 1y D)2+ 1 )] (2:33)
Escrevendo o campo elétrico na forma

E(7,t) = [E, (,t)-e ™ +E, (7, t)-“ ]2, onde EO(?,t):%(s(?, t)e'™)e*’  (2.34)

temos que o potencial de interacdo é:

V(1) = [ |a)(b] + 1y, bY@ [Es (F ty et — [ [a)(b| + pyy| b)aJEo (T, ) e (2.35)
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O operador |b)(a| leva o 4tomo do estado fundamental para o excitado, e o operador

—iQt

|a)(b| faz o inverso. Estes operadores tém uma evolugdo temporal livre proporcional a e e

e'™, respectivamente. Desta forma, o segundo e terceiro termo evoluem com uma diferenca de
frequéncia | . — Q |, e 0s outros com uma frequéncia | o + Q |~ 2 Q.

Os termos com freqiiéncia | o + Q | (ndo ressonantes) podem ser desprezados em
intervalos de deteccdo grandes se comparados ao periodo 6tico. Ao desprezar 0s termos nao
ressonantes do potencial de interacdo estamos realizando a chamada aproximacdo de onda
girante (R.W.A. — Rotating Wave Approximation). Com esta aproximacéo, o Hamiltoniano de
interacéo fica escrito da forma:

V(t) = —uE; (F, t) e [b)(a| — uE o (F,t) e[ a)(b| (2.36)
onde a fase entre os estados |a)e |b) foi escolhida de forma que p = pap = ppa.

Para um sistema atémico com o Hamiltoniano descrito acima, temos que a partir da Eq.
2.26, a evolugdo temporal da diferenca dos termos populacdo e dos termos de coeréncia da
matriz densidade, conhecidas como equaces de Bloch, sdo dados por:

(Paa —Pob) — (Paa —Pob)o

d 2i . . .
a(paa —Ppp) = %(Vabpab ~VaPa)—

Tl
dp,, : i Pab
—® = _jQp,, +—V, —Pop) — =2 2.37
dt pab h ab (paa pbb) T2 ( )
dpba pba

- i *
dt = IQpba _%Vab (paa _pbb)_ T2

onde V,, =—uE,(F,t)e ™ |a)(b| e V}, =V§a.

No sistema de equagdes dadas acima, T, é o tempo de relaxagdo da populagdoe T, €0

tempo de relaxacdo da coeréncia que foram introduzidos fenomenologicamente. A primeira
equacdo descreve a evolucdo temporal da diferenca de populacdo entre os estados excitado e
fundamental, j& a segunda e terceira equacdo determina a evolucdo temporal das coeréncias.

O tempo de relaxagdo T, da coeréncia esta relacionado ao fato de que se o campo E(t)

for desligado, esperamos que pap decaia e eventualmente se aproxime de zero a medida que a
fase relativa das coeréncias entre as N autofungdes no ensemble seja perdida via “colisdes”.
Estas colisdes sdo caracterizadas pelo fato que elas conservam energia, mas causam perda de

informagao envolvendo a fase da funcéo de onda|y(t)) = > exp(—iE t/h+9,)|u,).
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Ainda com respeito as Eqgs. 2.37, sendo N a densidade de atomos, AN = N(p,, —p,,) éa
diferenga de densidade de populacdo de 4&tomos entre os estados excitado e fundamental. Se o
campo E(t) fosse desligado, (p,, —p,,) decairia para um valor de equilibrio (p,, —p,,), COM

uma constante de tempo T, .

Escrevendo as coeréncias na forma p, =c,.e"' e p,, =6, =p,, , podemos
escrever as equacoes de Bloch da seguinte forma:

%(paa —Pop) = Z;Z_H(Eo(ﬁ t)G;b - E:) (F’t)cab)_Y1[(paa —Pon) — (Paa _Pbb)o]

do , [ -
=18+ = Eo (00w —pu) (238)

do,, e
_dtb =(iA+7y,)o,, +%E0(r,t)(paa ~Pop)

onde A= Q — o € dessintonizacdo entre a freqiiéncia de ressonancia de um atomo particular e
a frequiéncia do campo elétrico, e y; = 1/T; e y,= 1/T, sdo as taxas de decaimento da populacdo
e coeréncia respectivamente.

A polarizacdo induzida pelo campo externo é dada por:
P(t) = (P) = NTrpia] = Nu(pyy +pya) = 2NuRe(p,) (2:39)
Escrevendo as coeréncias em termos de o,;, € o}, , podemos escrever a polarizagéo na forma:
P(t)= Nu(o,y e ™ + 0, )= 2NpRe(0 e ') (2.40)

e assim de acordo com a Eq. 2.12, a amplitude do polarizag&o eé:

=Ny, (2.41)

ikt

o(T,1)e
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2.6 Calculo da polarizacéo nao-linear de 32 ordem

Na secdo anterior vimos como calcular a polarizacdo criada num meio constituido de
atomos de dois niveis, contudo ndo é, em geral, possivel obter uma simples equacdo de
movimento para P(t) a partir do sistema de Eq. 2.38. Somente em casos especiais isto pode ser
feito. Para o desacoplamento das equacBes no sistema 2.38 utilizaremos o método perturbativo.
Para encontrar polarizacfes ndo-lineares e suscetibilidades n&o-lineares de varias ordens,
expandiremos os elementos da matriz densidade [10].

p=p? +p® +p@ 4 p® 4 | (2.42)
e P(t) =(P) = (PV) +(P?) +(P®) +. (2.43)
com PO(r)=(PV) = Trp®p| (2.44)

onde p© é o operador matriz densidade para um sistema em equilibrio térmico. Assumimos
que nenhuma polarizacdo Otica esta permanente no meio, de forma que <P(°’> =0.

Estamos interessados em calcular a polarizacdo ndo-linear de 3% ordem induzida pelo
meio devido & interacdo do sistema com os campos de sonda e bombeio. Para isto é necessario
determinar os termos de coeréncia do operador densidade em 3°. ordem:

PO ) = Nu(o$ e " +ol-e), (2.45)

Consideraremos que antes da interacdo os atomos do ensemble encontram-se
inicialmente no estado fundamental (p,, —p,n)c.... = —1 € que ndo existe nenhuma coeréncia no

sistema, isto €, (Pu)isn =Ppa)is.. =0 . AplOs a interacdo com o campo elétrico,
consideraremos que a populacdo transferida para no estado excitado é muito pequena
comparada com a populagao total, [ (p., —Pup) = (Paa —Pon)o] << (Paz =P )o -

Considerando o potencial de interacdo V(t) como uma perturbagdo, a evolugdo do
termo de coeréncia oy, em primeira ordem é dada por:

@)
dog,

. i "
% (a7, )08~ L, (068 o) 2.46)

Pelas consideragdes acima, p&) =1 e p? =0, dai:

(6} i
dz—tab =—(iA+y,)od) +%EO(T, t) (2.47)
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A equacéo acima pode ser integrada de forma que:
o) (1) = j I E, (F,t,) WXt (2.48)

A evolucdo temporal da diferenca dos termos de populagédo da matriz densidade em
segunda ordem é dada por:

d 2i
S Pm =pu)® =T (B (P00 ~ S 008 )1, [ =P ~ (0 —p) ] 249)
Integrando a equagdo acima:

[P (0= o (®]® = _[ AR[E (7 1) 1) - Es (R t)ol(t)] - en@ o dt,  (250)

Substituindo ¢ e 6% na equagéo anterior:

[P (= pry(0]® = J. dt J dt, Eo(F,t,) Eo(F, 1)) ettty
) (2.51)
+hL2J‘ dtzj dt, E, (7.t,) E;(F, t,) T2 (Lt #1 () —iA(L=ty)

Finalmente podemos calcular as coeréncias de 3% ordem a partir da equagdo de
movimento das coeréncias:

3)
do,, @

— 2 =—(iA+y, ab)+;E (F.O(% - (2.52)
Integrando a equacgéo acima, segue que:
of (t) = j WE (7,1,) 2 (1) —p @Rty (2.53)

E substituindo a Eq. 2.51 na equagdo acima, vem:

(%) 2'“ J‘ dt J‘ dt '[ dt E (I’ t )E (rt )E (r t )eyz(t3 O+y; (ta=t3)+y2 (4 — z> iA(t3—tr+t—t)

N 2ip’

dt,

i,

dtl Eo (f’ ts)Eo (f, tz) E; (?’ t1) eVz<t3—t>+v1<tz—t3)+72<t1—tz>eiA<t3+tz—t1—t>

(2.54)
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Uma vez que a polarizacdo é criada pela superposicao do feixe de bombeio e do feixe de
sonda, a amplitude do campo elétrico E,(7,t) pode ser calculada em termos das amplitudes dos

campos de excitacdo EB (t) e de sonda ES (t), (ver apéndice A) isto €, mostra-se que:
1 = ikg = ikg
Eo(t)=§[sOB(r,t)e e (P | (2.55)

onde .5 (F, t)=&(T,1)-e™" e g,5(F,1) =k ey5 (T, t — 1) -€"", de modo que x> mede a razdo entre
as intensidades dos campos elétricos dos feixes de sonda e bombeio (faremos uso do caso em

que k> = 1), e T é 0 atraso relativo entre os campos de sonda e bombeio. Substituindo Eo(t) na
Eq. 2.54, veremos que a polarizagdo ndo-linear de 32 ordem induzida no meio apresenta

componentes que podem se propagar nas direcdes 2k, —kg, 2kq—Kg, ky—k +k, €

k, —k, +kg, sendo na diregio desta Ultima a diregdo de propagacdo da polarizagio que nos
interessa neste trabalho, uma vez que desejamos detectar variagdes do campo de sonda apés se
propagar por um meio ndo-linear contendo vapor de Rb.

Desta forma, a polarizacdo ndo-linear de terceira ordem na direcdo crida pelo meio na
direcéo do feixe de sonda tem sua amplitude ¢ (F,t) dada por:

3 —
Ps (F,5,7) =

N 4i t ty ty ~ . - ) ) ) o )
4:3 dts dtz dtl 8os(rat3)805(l’,t2)808(r,t1) eYzUs D+y,(T=t3)+y2(4 tz>elA<t3 ty+t—t)

Nu'i [t ° i * B - . i ) o N
lVL3 dt3 dtZ dtl SOS(r’t3)808(r,tZ)SOB(r,tl)eYz(t3 D+y, (ta—t3)+v2 (Y tz)e A(tz+t,—t 1) (256)
4h o —© o —®© o —©
Nu'i [t * i * b ~ ~ . ) . o N
“3 dt3 dt2 dt1805(r1ts)gos(rftz)soB(rvt1) evz(ts D+y, (T=t3)+y2(4 tz>elA<t3+tz 4=t
4’h o —© o —© o —©
NHAi [ [ '3 [ 2 - * o - Yo (ta=t)+7 (L=t )4y (t—ty) _iA(ta—t,+t;—1)
+ dig | dt, | dt; eop(F,ts)ees(Fit,)ees(F ;) e et B

40 ) ) %)

—00 o0

Devido a simultaneidade, podemos entender esta polarizacdo como sendo composta
pela soma de trés termos distintos na qual o mecanismo fisico basico pode ser de féacil
entendimento [27].

O primeiro destes termos, chamado de termo de populagdo ou absorcéo saturada (level
population), é dado pela soma das duas primeiras integrais da Eg. 2.56. Esta polarizagédo é
proporcional & elevacdo de populacdo para o estado excitado que foi induzida pelo feixe de
bombeio e que afeta o feixe de sonda ao passar pelo meio. Este termo é o Unico que precisa ter
0 pulso do feixe de sonda atrasado em relacdo aos pulsos do feixe de bombeio, e decai com
uma constante de tempo igual a T;.
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A segunda contribuicdo é dada pela terceira integral da Eg. 2.56 e é chamada de
acoplamento da polarizacdo (pump polarization coupling). Tal termo é proporcional a
polarizacdo induzida pelo campo de bombeio e, quando o campo de sonda interage com esta
polarizacdo, cria uma modulacdo espacial das populagdes nos niveis fundamental e excitado
que desempenha um papel semelhante a uma grade de difracdo. O campo de bombeio entéo
interage com esta modulacdo espacial da populacdo criando assim uma componente de
polarizacdo coerente com o campo de sonda. Este processo s ocorre quando o pulso de
bombeio esta sobreposto temporalmente com o pulso de sonda.

O terceiro termo da polarizacdo, dado pela dltima integral, na Eq. (2.56) pode ser
entendido como uma perturbacédo no decaimento da polarizacéo induzida pelo campo de sonda,
devido ao efeito Stark dindmico produzido pelo campo de bombeio, que modula a frequéncia
de transicdo atbmica, Q. Este termo é chamado de decaimento livre da inducdo perturbada
(pertubed free induction decay), e somente € detectado quando o campo de sonda coincide
temporalmente com o campo de bombeio. Esta polarizacdo também continua a ser
relativamente importante quando o campo de bombeio ndo estd em ressonancia com a
freqUéncia de transicdo dos &tomos, de forma que as populagdes do estado fundamental e do
estado excitado ndo s&o muito alteradas.

2.7 Variacao da Energia Transmitida

Nesta secdo desenvolveremos a teoria para o célculo da variacdo da energia AU
detectada pelo feixe de sonda em funcéo do atraso t entre os feixes. Nossa teoria esta limitada
a um sistema de dois niveis, capaz de explicar parte de nossos resultados experimentais. A
poténcia média por unidade de volume dissipada pelo campo elétrico devido a interacdo com 0s
dipolos elétricos do meio € dada por:

Poténcia _E 6_

(2.57)
Volume ot

onde a barra na equacdo acima denota uma média temporal. A quantidade de interesse
experimental é a variacdo da energia do campo de sonda, de modo que é este campo que deve

ser considerado na Eq. (2.57), sendo que a polarizagdo correspondente, I3S(3), é a que tem vetor

de onda na mesma direcéio do campo de sonda: kg = kg + kg — k. Considerando ainda que o

detector é lento comparado com a duracdo temporal do pulso de sonda, a variacdo da energia
do pulso de sonda, AUs(t), seré dada por:

AU (1) = VJ: (ES -%}dt (2.58)

Na Eq. (2.58) acima supomos que a regido de interacdo (na qual ha superposicdo dos
feixes de bombeio e sonda) é opticamente fina, por simplicidade. Em nossas condigdes
experimentais a regido de superposi¢do dos dois feixes é da ordem de 1 mm.
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Escrevendo o campo elétrico do feixe de sonda e a polarizagdo do meio nas formas:

E (z,t) = %[sos(z,t) e gt (7). 67 19 (2.59)

P(z,t) = [go(z,t,r) et L 6% (z7,1,7) -e“”L(t‘”Z’@]i (2.60)

Assim, considerando a aproximacéo da variagdo lenta da envoltoria, temos oP(z,t)/ct
=—io, p(z,t,7)-e7"- "9 L C.C., e entdo podemos escrever:

E 6I5 i(,O —2io, (t-nz/c * * io, (t—nz/c
SIE:TL[_SO(t:T)Sos(t)e Zontnd) gt (1) o (t,7) et

—hs (OO, T) + 805 (V) 0" (1,7)]

(2.61)

As envoltorias das polarizacfes foram escritas apenas como funcao do tempo j& que as
variacdes destas € muito pequena com relacdo a distancia que os pulsos percorrem ao longo do
meio. E assim, desprezando os termos acompanhados das exponenciais uma vez que é feita
uma média temporal na expressdo acima, temos:

AU(T) = o, V |mf° ot o) e () de (2.62)

Nos nossos célculos, trabalharemos com pulsos curtos, cuja a largura temporal (Tp € da
ordem de 100 fs) é muito menor que os tempos de relaxacdo da coeréncia e da populacédo (T, e
T, sdo da ordem de 100 ns). Ainda, consideraremos que 0s campos elétricos estdo em
ressonancia com a transicdo atbmica. Desta forma, a polarizacdo ndo-linear de 32 ordem que
acabamos de calcular desta secdo pode ser simplificada bastante. Com estas consideragdes
teriamosy; =y, =0 e A =0.

Para uma melhor analise dos resultados experimentais que apresentaremos neste
trabalho, a variacdo de energia transmitida foi calculada em simula¢cdes computacionais usando
programas em C++ para os trés diferentes termos da polariza¢do induzida pelo meio que foram
discutidos na secdo 2.6. Para fazer as simulagdes teoricas, tivemos a colaboracdo do professor
Daniel Felinto do Departamento de Fisica da UFPE, que cedeu gentilmente um programa
utilizado em sua tese de doutorado, e que foram modificados com a grande ajuda do estudante
de mestrado em fisica Douglas Pinto, com objetivo de atender nossas necessidades. A figura a
seguir mostra cada uma das contribuicdo dos termos das polarizagcOes para AU(t) para uma
situacdo fisica em que os efeitos de propagacdo do feixe pelo meio tornam-se despreziveis e
gue os pulsos sdo secantes hiperbélicas com uma largura temporal Tp = 180 fs.
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Figura 2.4: Contribui¢cBes dos trés termos de polarizacdo sobre a variagdo da energia transmitida
AU(7) desconsiderando os efeitos de propagagdo pelo meio. Os pulsos nessas simulacdes sdo secantes
hiperbdlicas com largura temporal de 180 fs. Consideramos nessas simulagdes também que y; = y,=0e

A=0.

E importante notar que em t =0, as trés diferentes contribuicdes interceptam-se, uma
vez que as expressdes das polarizagcbes para cada um dos trés diferentes termos tornam-se
iguais. Além do mais, o termo de populagdo AU; é nulo em atrasos negativos na qual t << —Tp,
pois 0 campo do feixe de sonda antecede o campo do feixe de bombeio, e assim ele atravessa o
meio sem detectar nenhuma alteracdo de populacdo dos &tomos do meio. Em atrasos de moédulo
da ordem da largura do pulso, a contribuicdo AU; sofre um aumento até um valor limite, o qual
foi usado para normalizar as curvas das demais contribuicdes. Para atrasos positivos em que
T >> Tp, a variacdo de energia transmitida torna-se constante, ja que o campo de sonda esta
suficientemente atrasado em relacdo ao campo do feixe de bombeio de modo que toda
populacdo ja foi levada o estado excitado. Nota-se também que o termo de populacdo, em
relacdo aos demais, tem a maior contribui¢do em atrasos positivos (t > 0).

O termo de acoplamento da polarizacdo AU, € simétrico com seu maximo deslocado
para um atraso positivo. Esse termo torna-se ndo-nulo apenas quando o médulo do atraso entre
os feixes de bombeio e de sonda ndo é muito maior que a duracdo dos pulsos, T~ Tp. Podemos
interpretar este resultado considerando o fato que o campo de bombeio precisa anteceder o
campo de sonda para poderem criar a grade de difracdo que ira, em seguida, difratar o campo
de bombeio na direcdo do feixe de sonda.

Finalmente, o termo de decaimento livre da inducdo perturbada AUs, que é simétrico em
torno de t = 0, tem uma largura que também da ordem da largura temporal do pulso, e € maior
(menor) do que AU; e AU, para atrasos negativos (positivos).

39



2.8 Propagacao linear de um pulso curto

Nesta secdo abordaremos o problema da propagacdo de pulsos curtos de baixa
intensidade em meios ressonantes e densos [11]. Assumiremos que 0 meio ressonante seja
constituido de N sistemas atdmicos de dois niveis por unidade de volume imersos em um
dielétrico homogéneo que pode ser caracterizado por um indice de refracdo n no qual é
constante sobre o espectro do pulso.

Quando o campo incidente interage com o meio, uma polarizacdo é induzida, e se
tornara um termo de fonte na equacgdo de uma onda eletromagnética. Deste modo, a polarizacdo
induzida pelo meio criara um campo elétrico que ira se somar com o0 campo incidente, o
resultado é um campo distorcido temporalmente em relagdo ao seu perfil inicial.

A distorcdo do perfil temporal do pulso que descreveremos nesta secdo pode ser
explicada por varios argumentos, um deles é que, como o pulso € curto e tem largura temporal
menor do que o tempo de relaxagdo da coeréncia T, este terd um perfil espectral mais largo
que a linha de absorcdo do meio atenuador. Tal pulso, quando se propagar sofrerd uma dréastica
diminuicdo da amplitude do campo em torno da freqiiéncia central da transi¢cdo atdmica dos
atomos devido ao meio absorvedor. Esta “mordida” no espectro do pulso sera tdo mais
profunda quanto maior for a densidade do meio, que pode ser controlada experimentalmente
pela temperatura, ou quanto maior for a distancia percorrida pelo pulso ao longo do meio. Além
da absorcéo do espectro do pulso na frequéncia de transicdo, o meio produz efeitos de disperséo
no espectro do pulso propagado. Tal efeito de dispersdo sobre as componentes espectrais ndo
absorvidas faz com que o perfil temporal do pulso seja modificado.

Para determinar a forma do pulso propagado, iniciaremos com o célculo da polarizagdo
linear do meio. O valor esperado do momento de dipolo elétrico de um atomo no estado

ly(t)) =a(t)|a) + b(t) b) é dado por:

() = (| i w(0) =p (@b +ab") = 2Re(ab) (263)

Ao invés da funcdo de onda |\|1(t)>, 0 estado de um atomo pode ser representado pelo

vetor de Bloch, T(t)=XX+Y y+Z2, cujas componentes sdo reais e definidas da seguinte
forma:

(X —iY)e eLt-nzorie@d = ogp" (2.64a)
Z=aa" —bb* (2.64b)

Temos que, X? + Y2+ Z? =1, poisaa + bb™ = 1. As componentes X e Y do vetor de
Bloch estdo relacionadas com os termos de coeréncia da matriz densidade p, e a componente Z

por sua vez com os termos de populacdo de p. A diferenca de populacdo entre os &tomos no
estado excitado e no estado fundamental por unidade de volume é NZ.
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O valor esperado do momento de dipolo elétrico de um &tomo no estado |(t)) é dado
em termos das componentes do vetor de Bloch por:

<}1> — },lRe [(x _ |Y)e —i(mLt—nﬂc)+i(p(Z,t)] (265)

Assumiremos uma distribuicdo de freqiiéncia de transigdes atbmicas descrita por uma
funcdo de distribuicdo normalizada g(A), onde A = Q — o, é a desintonizacao entre a freqiiéncia
de ressonancia de um atomo particular e a frequéncia do campo elétrico. Para este meio
alargado ndo homogeneamente, a polarizacao linear induzida pelo campo elétrico aplicado é:

P(z,t) = NT<;1>g(A)dA = NuRe{T [(X(z,t,A) —iY(z, t,A)]e‘i(”’Lt‘”Z’C)”"’(Z't)g(A)dA} (2.66)

onde X(z,t,A) e Y(z,t,A) sdo as variaveis definidas pela Eq. 2.64a, que correspondem a um
atomo com frequiéncia de transicdo Q = o + A.

Na notac&o da secdo 2.1, temos P(z,t) = ¢(z,t)-e " L C.C., com:

o(z,1) = —e"®" [ _[ [(X(z,t,A) —iY(z,t A)]g(A)dA) (2.67)
e a equacdo de onda na forma reduzida, Eq. (2.15), torna-se:

(2402 Jote-eme) < ZRE K200 -V LA (268)

A partir da evolucdo temporal da matriz densidade para um sistema de dois niveis
interagindo com um campo elétrico e as defini¢bes das componentes do vetor de Bloch dadas
pela Eq. 2.64, temos que a resposta de um sistema atdmico na qual tem freqiiéncia de transicédo
Q= m_+ A, aum campo elétrico pode ser escrita na forma:

X(z,t,A)

X(z,t,A) = —[A + ¢(z,1)]Y(z,1,A) - =

(2.69a)

Y(z,t,A) =[A +¢@E DX, 1,A) {%Z’t)}za,t,m—@, (2.69h)

Z(zt,A)-Z,

2.69c
- (2.69)

Z(z,t,A):—{%z’t)}Y(z,t,A)—

onde T; € o tempo de relaxacdo da populacdo e T, é o tempo homogéneo de relaxacdo da
coeréncia. As Eq. 2.69 constituem um sistema de equacbes diferenciais acopladas com as
seguintes condigdes iniciais X(z,t,,A)=Y(z,t,,A)=0 e Z(z,t,,A)=Z(0). Isto corresponde a
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assumir que no instante de tempo tp, imediatamente antes da entrada do pulso, 0 meio nédo
apresenta nenhuma polarizacdo e que a diferenca de populacdo entre os estados excitado e
fundamental é N Z(0).

A partir das Eq. 2.69a e 2.69b, temos:

X(z,t,A)—iY(z,t,A) = {Ti +i(A+ ('p(z,t))}[X(z,t,A) -iY(z,1,A)] - i(%z’t)jZ(z,t,A)

(2.70)

As Eq. 2.70 e 2.69c podem ser escritas em uma forma integral:

[X(z,t,A)—iY(z,1,A)] €9V =i j%ﬂ) et Z(z,t",A)exp {— (Ti + iA](t - t)} dt’

2

(2.71a)
t ,
Z@zt4)=2(0)- | %t) (.t A) e O gt (2.71b)

Substituindo 2.71a na equacao de onda na forma reduzida 2.68, temos:

0 no i

4 1) ip@t ) _
(62 + atj(g(z )-e'e))

(2.72)

2 t % .
ZEPU 0L o2, 006 0T [ graye -0 22 AA |d
anc et

=00

Resolvendo a equacdo de onda acima temos a envoltéria do pulso propagado.

Propagacao de pulsos de area pequena

A solucdo deste conjunto de equacdes é possivel a partir da introducdo do conceito de
area do pulso. A area do pulso é definida como sendo:

0(z) = ]O“E(;’t) dt. 2.73)

00

A éarea do pulso pode ser entendida como a rotagcdo do vetor de Bloch T(t) durante a

interacdo entre o 4tomo e o pulso. E possivel mostrar que o modulo da variagdo de Z(z,t,A)
entre 0s instantes de tempo t e to € menor do que o mddulo quadrado da area do pulso [11]:

| Z(z,t,A)-Z(0) |< |0(z)|? (2.74)
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No nosso trabalho, os pulsos possuem area pequena (06(z) << n/4), da qual
correspondem a pulsos de baixa intensidade. Assim, considerando que todos os atomos do
sistema encontram-se inicialmente no estado fundamental, podemos com boa aproximacéo
escrever Z(z,t,A) = Z(0) =-1.

Esta consideracdo propicia o desacoplamento das equacdes do sistema 2.71, e entdo,
para pulsos de area pequena a equacao de onda reduzida, dada por 2.72, tornar-se:

(g%%}@ 1)-e"e) j G(t—t)e(z,t)e*e0dt’, (2.75)
onde G(t)=e "™ Ig(A) e'dA e a ZnNn%

Fazendo x =t—t’, vem:

(%%%j(m t)-e'e?) j G(X)e(z,t — X)e @ dx . (2.76)

A amplitude do campo A(z,t) = &(z,t)e'?*” no dominio temporal esta relacionada ao
campo elétrico £(z,w) no dominio de freqliéncias através da transformada de Fourier e sua
inversa da seguinte forma:

g(z,t)e*@Y _ 1 IE(Z,m)e’imtdm, (2.77a)
2n

—00

E(z,0) = [ &(z,0e" e dt. (2.77b)

—o0

Desta forma, escrevendo as fung¢des temporais no dominio da freqiiéncia

(2,02 L ja(z o) 'wtde - fe(x)[i f%(z,cweiw“)dco]dx. (278)

—00

e invertendo a ordem de integracdo da integral do lado direito, e considerando a variacao lenta
do envelope do campo, vem:

ZLTE: [(%—I%)S(Z 0))} e tdp :21_75 f{(_a }[wG(X)eindX]E(Z,0)):|e_i“’td(,). (2.79)
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Definindo F(w)= _[G(x)e“”dx como a forma de linha da transicdo e igualando os
0

integrandos, temos:

0 .ho). _ . 0 - _(;ho ~
(E—I?je(z,w) =—aF(0)g(z,0) = p. g(z,0) (I - aF(oa)j g(z,®),. (2.80)
A Eqg. (2.80) pode ser integrada, de forma que:
£(z,m) = £(0, oa)exp(i n%nz - aF(co)zj (2.81)

A envoltéria do campo apds propagar-se por uma distancia z ao longo do meio
ressoante é dada no dominio temporal por:

0

g(z,t)e"®? = 1 IE(O, m)exp{— iw(t _n Zj - aF(m)Z}dw (2.82)
21 c

A forma de linha da transicéo ¢ entéo:

+00

F((o) — T G(X)eiwxdx _ J’ [e—x/T2 T g(A) g idx dA)e“”dx _

0

F(o) = I g(A)[T e{fl(w)}xdedA -

_ 94
Flo)=], 1/T, —i(@—A) aa (283)

A forma de linha da transicdo depende entdo da forma do alargamento dos &tomos.
Tomando um alargamento ndo homogéneo em que g(A) é uma gaussiana normalizada (equivale
a tomar o alargamento ndo homogéneo como sendo o alagarmento Doppler), a funcdo F(m)
torna-se:

( ) 1 +o0 e—A2/21"2
Flo)= dA 2.84
J2nr _L v, —i(@—A) (2.84)

onde I" é a largura Doppler da transicao (largura de linha ndo homogénea), e y, = 1/T, a largura
de linha homogénea. Na transicdo entre os niveis 5S e 5Py, do 4tomo de Rb, temos I'/2n =
1,0 GHz, e y,=19 MHz (T, = 53 ns).
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A forma de linha F(w), possui uma parte real e uma parte imagindria, as quais dao
origem a dois termos distintos importantes. Segundo a Eg. 2.82, o termo —aReF(w)z esta
relacionado a absor¢do do espectro do pulso em torno da freqliéncia de transicdo atdmica Q. O

.. ~ 2 . o p o
coeficiente de absorcéo ¢ definido como sendo o, = ——. Ja 0 termo —almF(w)z contribuira

J2rT

para a dispersdo das componentes de Fourier do pulso, onde a fase total introduzida pela
propagacao no meio é:

AMmy:Mwﬂ:D%E—ahnﬂwﬂ (2.85)

O perfil da forma de linha F(w) é descrito como a combinacdo de uma Gaussiana
(associada ao alargamento ndo homogéneo) e uma Lorentziana (associada ao alargamento
homogéneo). Tal forma de linha, muitas vezes é chamada de perfil Voigt [36], e tem uma
largura intermediéaria entre as duas formas de linha homogénea e ndo homogénea.

— Re[F(0)]
— ImM[F(w)]

10

0o-QI/T

Figura 2.5: Parte real e imaginéria da forma de linha, que estdo relacionadas com a absor¢do e a
dispersdo do pulso, respectivamente. A regido entre as linhas tracejadas é uma regido de dispersdo
anbmala, e as regifes a esquerda da primeira e a direita da segunda linha correspondem a dispersao
normal.

A figura anterior representa as partes real e imaginaria da forma de linha F(®). As
regides antes e depois das linhas tracejadas representam as regides de dispersdo normal, e a
regido entre as linhas tracejadas representa a dispersdo andmala. As linhas verticais tracejadas

correspondem aos valores de g, Na qual [dilm[F(m)]) =0, cujo valor pode ser
()

(1)=0)d
calculado numericamente. Para as larguras de linha homogénea e ndo homogénea dadas acima,
temos wg— Q2 =1,3T.
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No dominio espectral, o efeito da absorcao reflete-se na forma de uma “mordida” em
torno da freqiiéncia central de transicdo dos atomos, onde a largura desta mordida é tanto
menor, quanto menor forem as larguras de linha homogénea e ndo homogénea do meio. Ja a
profundidade da mordida no espectro do pulso depende da densidade atdmica do meio, a qual
estd relacionada experimentalmente a temperatura em que se encontram os tomos de Rb.
Quanto maior a densidade atbmica do meio, mais 4&tomos cruzardo o caminho do pulso e uma
maior absorcdo serd feita no espectro do pulso, aumentando a profundidade e a largura do
espectro que sofrera tal efeito. Aumentar esta densidade equivale a aumentar o produto oz..
O grafico abaixo mostra que ndo s6 o espectro é absorvido em torno da frequéncia central de
transicdo €, como também as frequéncias proximas a esta sdo afetadas pela absorcdo. Este
gréfico foi calculado para um pulso de largura temporal de Tp = 180 fs, 0 que corresponde a
uma largura espectral de Ao = 1,5 x 10" Hz, e um coeficiente de absorco oy tal que o z = 22.
Tal absorcdo corresponde a um experimento realizado a uma temperatura de 102 °C, cuja
densidade nesta temperatura é de 5,4 x 10'? 4tomos/cm®. As frequéncias na qual | @ — Q| <
6" sdo absorvidas pelo meio.

1,0

1,0 || Espectrodo pulso
propagado

051

0,0+
.10 8 6 4 -2 0 2 4 6 8 11
(0-Q)/T

Intensidade (u.a.)
o
()]

(0-Q)/ Ao
Figura 2.6: Espectro do pulso apds a propagacao.

Podemos explicar as modificacdes que ocorrem no perfil do pulso no dominio temporal
ao se propagar pelo meio ressonante a partir da fase A¢ introduzida pela propagacdo. Define-se
0 atraso de grupo tg(w) como:

_0A§@) _nz_ d[Im F(w)]

2.86
dw o dw ( )

o0 primeiro termo da equacdo acima esta relacionado a parte constante do indice de refragdo do
meio e introduz um mesmo atraso de grupo positivo para todas as componentes de Fourier do
pulso.
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Figura 2.7: Atraso de grupo de algumas frequiéncias do espectro de pulso ao se propagar por um meio
ressonante com o,z = 22 relacionado experimentalmente a temperatura de 102 °C, e densidade de 5,4 x
10% em®,

d[Im F(w)]
do
pela propagacdo pode ser negativo, o que adiantaria estas componentes do campo elétrico, ou
positivo, atrasando-as. Ja a dispersdo normal, promove apenas atrasos de grupo positivo nas
componentes espectrais do campo, atrasando as mesmas. Porém, deve-se observar que, para
esta densidade, as componentes espectrais entre Q— 4I'e Q+ 4I' que poderiam sofrer
dispersdo anémala sdo excluidas do espectro do pulso devido a absorcdo no meio, assim,
apenas atrasos de grupo positivos sdo introduzidos pela propagacdo do pulso no meio. A
dispersdo normal, portanto, causa uma deformacdo no perfil temporal do pulso na qual
frequiéncias abaixo e acima da ressonancia atdmica, Q, adquirem um atraso de grupo positivo.
Isto resulta em uma cauda oscilatéria atrasada em relacdo a parte central do pulso, da mesma
forma que descrito na sub-secdo 1.4.4. As componentes espectrais do pulso com frequéncias

mais proximas de Q sofrerdo atrasos de grupo maiores.

Na regido de dispersdo andmala onde >0, 0 atraso de grupo introduzido

A seguir, mostraremos algumas curvas resultantes de simulacdes numeéricas da
intensidade do pulso propagado I(t) oc |s(t)|2. As intensidades dos campos propagados podem
ser determinadas por meio de um experimento de correlagdo cruzada, conforme descrito na
Secdo (1.2), onde um dos feixes passaria pelo meio ressonante e seria sondado por outro que
nédo propagou pelo meio. As figuras mostram, as intensidade dos campos no dominio temporal
para trés diferentes densidades. Para propaga¢do por uma distancia z = 2.5 cm num vapor de
rubidio, com o laser de femtossegundos sintonizado na transi¢do 5S-5Py,, e duragéo temporal
de 180 fs, consideramos diferentes densidades atdbmicas N, e calculamos os perfis do pulso
propagado, mostrados nas Fig. 2.8 e 2.9.
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Figura 2.8: Perfil temporal tedrico do pulso propagado por meio de um meio ressonante com o,z = 22
(relacionado experimentalmente & temperatura de 102 °C, e densidade de 5,4 x 10" cm™). Na escala
linear o efeito da propagacdo aparenta ser desprezivel, mas na escala logaritmica torna-se evidente o0s
efeitos de sobre o perfil temporal do pulso.
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Figura 2.9 Perfil temporal tedrico do pulso propagado por meio de um meio ressonante com oz = 81
(relacionado experimentalmente & temperatura de 122°C, e densidade de 1,9 x 10" ¢cm™®). Mais uma vez,

na escala linear, temos que o efeito da propagacéo aparenta ser desprezivel, mas na escala logaritmica
torna-se evidente os efeitos de sobre o perfil temporal do pulso.
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A figura 2.10 mostra o perfil temporal de trés diferentes pulsos de mesma amplitude
mas com duracdes diferentes ao longo de um meio cujo coeficiente de absorcao é tal que oz =
322. Vemos que quanto maior for a duracdo do pulso, menor serd sua largura espectral, de
modo que mais componentes espectrais estardo mais proximas a frequéncia de ressonancia cujo
atraso de grupo é maior. Deste modo, mais frequiéncias do espectro do pulso iram ser atrasadas,
contribuindo para as oscilagdes que aparecem na regido t > 0.
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Figura 2.10 Perfil temporal tedrico do pulso propagado por meio de um meio ressonante com oz = 322
(relacionado experimentalmente & temperatura de 149 °C, e densidade de 8,0 x 10" cm™), para trés
diferentes larguras temporais.

Neste capitulo apresentamos a teoria do acoplamento de dois feixes que pode ser usada
para investigar ndo-linearidades em meios materiais. Nesse trabalho utilizaremos a técnica do
acoplamento de dois feixes para estudar variacfes da energia transmitida pelo campo de sonda
em funcdo do atraso em relacdo ao campo de bombeio, apds interagirem numa regido contendo
vapor de Rb. Estudamos neste capitulo também a propagacdo linear, uma vez que 0s campos
tém seu perfil temporal modificado ao se propagarem através de um meio ressonante, e que,
como veremos adiante, as medidas experimentais realizadas sao sensiveis a este efeito.
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Capitulo 3

ACOPLAMENTO DE DOIS FEIXES EM VAPOR DE
RUBIDIO: RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Neste capitulo apresentaremos a descricdo do aparato experimental usado para a
realizacdo de medidas de acoplamento de dois feixes e de fluorescéncia em vapor de Rb [37].
A apresentacdo dos resultados das medidas experimentais serd dividida em duas partes
distintas. Na primeira parte sdo apresentadas medidas de acoplamento de dois feixes com
ressonancias de dois fotons sequenciais. Na segunda parte as medidas sdo realizadas na
condicdo de ressonancia de apenas um féton, que € mais simples de analisar. Também séo
apresentados resultados de simulagdes numéricas para esta Ultima situacdo, baseadas nos
desenvolvimentos apresentados no capitulo 2, relativos a variacdo de energia do feixe de
sonda.

Nas simulacdes, alguns parametros foram manipulados a fim de analisar as
caracteristicas dos sinais experimentais apresentados, tais como coeficiente de absorcao,
duracdo do pulso e varredura de freqtiéncia (chirp). Este capitulo é encerrado fazendo-se uma
andlise CW da energia transmitida pelo feixe de sonda no dominio espectral para o
acoplamento de dois feixes degenerado e ndo-degenerado, com o objetivo de obter um melhor
entendimento do problema.

3.1 Descrigao dos experimentos

Para a realizagdo dos experimentos de mistura de ondas, 0 meio néo linear estudado foi
o vapor de Rb, colocado em uma célula de quartzo previamente evacuada. A célula, por sua
vez, é colocada dentro de um forno cuja temperatura, e desta forma a densidade de atomos, é
controlada através de uma fonte de tenséo variavel (variac).

A densidade no interior da célula é dada [37] por:

1,33-10°P_(T)
k,T

N(T)= (3.2)
onde

logP, (T)=15,88253 - @ +0,00058663T —2,99138logT (3.2)

onde kg é a constante de Boltzmann e T € a temperatura em kelvin. Na Fig. 3.1 é mostrada a
densidade de Rb em funcgéo da temperatura.
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Figura 3.1: Curva da densidade atdbmica dos atomos de Rb em funcdo da temperatura.

Os niveis de energia do dtomo de rubidio sdo mostrados na figura 3.2 abaixo. Duas
transicOes sdo particularmente relevantes para nossos resultados experimentais: (i) a transicdo
de dois fétons 5S — 5P3, — 5D (A = 778 nm); e (ii) a transicdo de um féton 5S — 5Py, (A = 795
nm). A largura de banda do laser é variavel de 4 a 11 nm, o que equivale a variar a largura

temporal do pulso de 230 a 85 fs. A analise dos resultados experimentais nessas duas
transicOes sera feita separadamente.

778 nm 776 nm

l_ _____ - EEEEEEEE

T --X- s 5P, 420 nm
778 nm T

F 5Py,
780 nm

l L 795 nm

------- - h 5S

Figura 3.2: Esquema dos niveis de energia do atomo de Rb.

Os pulsos ultra-curtos utilizados no experimento sé@o emitidos pelo laser de Ti:safira,
cujos comprimentos de onda central e a largura espectral podem ser ajustados.

Propriedades do laser |

Comprimento de onda central 770 nm — 795 nm
Largura de banda 4-11nm
Largura temporal 230 -85fs
Taxa de repeti¢do dos pulsos 82 MHz
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O processo de acoplamento de dois feixes, conforme ja descrito no capitulo 2, é
realizado experimentalmente utilizando-se dois pulsos atrasados temporalmente para excitar o
sistema atomico. Os pulsos transmitidos e refletidos em um divisor de feixes s&o chamados de
pulsos 1 e 2, respectivamente. Pelo fato do feixe dos pulsos 1 apresentar uma intensidade seis
vezes menor do que o feixe dos pulsos 2, o pulso 1 serd sonda e outro, o de bombeio.

Laser Ti:Safira

(82 MHz)
Divisor de I Espelh
feies Q< » speino A Espectrémetro
y, com PMT
Pulso 1 Pulso 2
Lente 2

Atraso
«—> Sonda  Lentel ;

0 ( !
S+ Vi D

|
! i . WL 1
: Bombeio . Fotodetector 1
! Chopper Forno :
! = Célula contendo l
: \ atomos de Rb :
! :
|

1
1
] =]

Computador Lock-in

Figura 3.3: Arranjo experimental para o acoplamento de dois feixes e fluorescéncia com pulsos
temporalmente atrasados.

O primeiro pulso adquire um atraso variavel em relacdo segundo ao passar por uma
linha de atraso, como mostrado na Fig. 3.3. Um motor de passo de resolucdo 0,1 um
comandado pelo equipamento Newport Motion Controller MM2500 controla o atraso,
recebendo comandos do computador durante os experimentos que indicam a varredura
desejada.

O caminho que o pulso 1 (sonda — menos intenso) percorre € arranjado de modo que,
quando o motor de passo estd na origem (a meio caminho dos seus dois extremos), este pulso
percorre 0 mesmo caminho oOptico percorrido pelo pulso 2 (bombeio — mais intenso), e os dois
pulsos estdo superpostos temporalmente. Para encontrar precisamente o “zero” do motor de
passos € feito um experimento de geracdo de segundo harménico com os pulsos 1 e 2, que séo
focalizados por uma lente em um cristal de BBO.
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Quando o canto de cubo mdvel anda para frente e para atras, estamos respectivamente
adiantando ou atrasando o pulso 1 em relacdo ao pulso 2. Neste trabalho, estamos considerando
que t > 0 corresponde ao pulso lanteceder o pulso 2, no caso t < 0, temos o contrario.

Ap0s os feixes dos pulsos 1 e 2 passarem por suas linhas de atraso, eles séo focalizados
por meio de uma lente convergente de distancia focal 15 cm para se interceptarem em uma
célula de comprimento 5 cm contendo o vapor de Rb. A célula esta dentro de um forno de
forma que sua temperatura pode ser controlada. O aparato experimental permite realizar
medidas de dois tipos: uma da fluorescéncia [38-40] por meio de um espectrometro conectado
a uma placa foto-multiplicadora e uma outra de acoplamento de dois feixes através de um
fotodetector colocado no caminho do feixe de sonda. As medidas foram realizadas uma de cada
vez.

O primeiro destes experimentos tem como objetivo observar a fluorescéncia emitida
pelo vapor de atomos de Rb quando estes sdo excitados por um par de pulsos dos feixes
mencionados, em funcdo do atraso temporal entre eles. A fluorescéncia € uma forma indireta
de medir a populacgéo no estado excitado 5D. Quando o sistema absorve dois fotons, os &tomos
sdo excitados do estado 5S para 5D, e em seguida ocorrem dois decaimentos espontaneos
consecutivos, um para o estado intermediério 6P3, € em seguida para o estado fundamental 5S,
onde na ultima transicdo, os fétons emitidos tém comprimento de onda de 420 nm. Este sinal
da fluorescéncia é coletado por meio de uma lente convergente situada logo acima de uma
abertura no forno, e em seguida refletido por um espelho plano para um espectrometro onde o
comprimento de onda de interesse (420 nm) é selecionado e enviado para uma
fotomultiplicadora.

No caso do acoplamento de dois feixes, a variacdo da energia transmitida pelo feixe de
sonda é detectada por um fotodetector que é lento, e assim integra a intensidade deste pulso. A
expressdo para esta variacdo de energia AU(t) do feixe de sonda foi deduzida no capitulo 2
deste trabalho.

Tanto nos experimentos de fluorescéncia como nos de acoplamento de dois feixes é
realizada uma detec¢do sensivel a fase através de um amplificador “lock-in” (Stanford
Research SR530), que processa o sinal da fotomultiplicadora ou do fotodetector e os envia para
o computador. A modulacdo do feixe de bombeio é realizada por meio de um roda dentada
(chopper) que permite modulacdo em duas frequéncias diferentes.

O controlador do motor de passos e o lock-in s&0 comandados por um programa em
linguagem Q-basic. Uma porta GPIB € utilizada para fazer a comunicacdo entre o motor de
passos e o lock-in com o computador. Nas medidas de fluorescéncia e acoplamento de dois
feixes foram realizadas em torno de 5 a 15 varreduras, na qual é feita uma média para diminuir
o ruido do sinal.

Nas proximas seccdes, serdo apresentados resultados experimentais quando o laser é
sintonizado em A = 778 nm (transicdo ressonante de dois fétons) e A = 795 nm (transicédo
ressonante de um foton).
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3.2 Resultados envolvendo a transicédo de dois fotons

Sejam |1), |2) e |3) os estados quanticos correspondentes aos niveis 5S, 5P, e 5D do

atomo de Rb, respectivamente. Considerando ainda wji a frequéncia de transi¢do entre o0s
estados |i) e |]> i <J, temos que m31 = w32 + mp1. A freqiiéncia de transicao entre os niveis 5S e

5P3/, corresponde a um comprimento de onda de A, = 780 nm, e para a transi¢cdo entre os
niveis 5Pz, e 5D, 0 comprimento de onda associado a esta transicdo € Az, = 776 nm. A
frequiéncia central w_ do laser foi sintonizada na metade da freqiéncia de transi¢do entre 0s
estados 5S e 5D. O comprimento de onda correspondente a freqiiéncia w_ € A = 778 nm. A
diferenga entre o comprimento de onda do laser (A.) e cada um dos comprimentos de onda das
transicOes atdmicas (Az1 € A3p) é de apenas 2 nm. Como a largura de banda do nosso laser é
tipicamente da ordem de 10 nm, o processo de absorcao de dois fotons neste caso envolve uma
transicao sequencial, na qual exploramos a ressonancia com o nivel intermediario 5P3,.

A ressonancia com o nivel intermediario 5P, além de produzir efeitos de propagacao no
perfil temporal do pulso, como descrito no capitulo 2, também € responsavel por um outro
efeito importante no processo de absorcao de dois fotons, que é a acumulacdo da populacéo e
da coeréncia [6, 12, 41].

Esses efeitos de acumulacdo da populacdo sdo causados pelo fato de que a taxa de
repeticdo do laser é maior do que a taxa de decaimento da populacéo dos estados 5D e 5P3j,. O
laser de Ti:safira apresenta uma taxa de repeticdo de 82 MHz, o que leva o sistema atébmico
interagir com pares de pulsos ultra-curtos em intervalos de 12 ns. J& os tempos de decaimento
do &tomo de Rb nos niveis 5D e 5Pz, sdo de 240 ns e 27 ns, maiores do que o tempo de
chegada dos pulsos. Assim, os 4&tomos ndo tém tempo suficiente para decair para o estado
fundamental 5S, e portanto nem toda populacdo que foi levada para os estados excitados
encontrar-se-a no estado fundamental apds a chegada de um novo par de pulsos.

Devido a este efeito de acumulacdo, ndo podemos mais considerar o estado inicial do
sistema como sendo o estado fundamental. A funcdo de onda no instante anterior a chegada de
um pulso, to, portanto, tem a forma:

|\V(t(>)> =¢(t, )|1> +c,(t, )| 2> +c,5(t, >| 3> * |1> (3.3)

A medida que mais pulsos chegam ao sistema atémico, eles encontram parte da
populacdo no nivel 5D e provocam um aumento da populacdo neste nivel. Tal popula¢do no
nivel 5D decaird para o nivel intermediario 5Pz, através de um processo de emissdo
estimulada. Batimentos com freqliéncia ws, — wp1 S80 uma assinatura desta emissdo nos sinais
de experimentos que contém absorcdo de dois fotons [12]. Tratando dos niveis de atomos de
Rb temos f = (w32 — wp1)/2n = 2,11 THz. Efeitos de acumulagdo sdo ndo sé importantes em
sistemas de trés niveis, como também para um sistema de dois niveis. Em nossos estudos
numericos, os efeitos de acumulacdo da populagdo e de coeréncia ndo foram considerados
devido a sua complexa implementacdo. Tal procedimento, impede uma completa concordancia
entre os resultados experimentais e numéricos ao tratar acoplamento de dois feixes para a um
sistema de dois niveis em que a transi¢do envolve uma ressonancia de um foton.
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Uma vez que os efeitos de acumulagéo nos termos de populacéo pj; estdo presentes nos
sinais experimentais da fluorescéncia, fizemos experimentos de acoplamento de dois feixes
afim de investigar processos de transferéncia entre os campos de sonda e bombeio, mas que
também apresentam efeitos de acumulacéo.

Variando-se a densidade atémica da célula o sinal da fluorescéncia apresenta tanto
batimentos em 473 fs devido aos efeitos de acumulagédo, como oscilages na ordem de dezenas
de picosegundos em consequéncia dos efeitos de propagacdo. Quanto maior for a densidade
atdbmica do meio, maior é amplitude do sinal em virtude da presenca de mais 4&tomos que irdo
absorver dois fétons, e em seguida decair emitindo fétons em 420 nm. Aumentando a
densidade do meio também observamos que a separa¢do temporal entre os picos do sinal torna-
se menor. Os batimentos sdo mais perceptiveis em baixas densidades, ver Fig. 3.4a.
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Figura 3.4: (a) Curva experimental da fluorescéncia em uma temperatura de 69°C, cuja densidade
atbmica é 5,1 x 10™ cm™, onde estdo presentes oscilagdes na freqiiéncia de batimento ws, — @,;. (b)
Esquema do sistema atémico onde ocorre emissdo estimulada e que causa a frequéncia de batimento (c)
FFT da curva da fluorescéncia.

Na Fig. 3.5 a seguir, sdo apresentados pares de medidas experimentais da fluorescéncia
e do acoplamento de dois feixes para diferentes densidades atdmicas. Com o aumento da
densidade, as medidas apresentam oscilaces devido aos efeitos oscilatorios no perfil temporal
do pulso causado pela propagagdo. Na curva que corresponde a maior densidade, os pontos de
maximo laterais ocorrem aproximadamente em um mesmo atraso nos dois tipos de
experimentos.
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Um ponto interessante é o fato das curvas para acoplamento de dois feixes apresentam
batimentos em 473 fs. Isto indica que efeitos de acumulacdo da coeréncia podem estar
presentes. Nestes experimentos, os batimentos tornam-se evidentes em altas densidades.
Vemos também que o pico em torno de t =0 torna-se tdo mais “profundo”, quanto maior a
densidade.

(a)

. =778 nm

laser

AL =5nm

Fluorescéncia

(b)

AU (u.a.)

Y AR
-12 -8 -4 0 4 8 12
© (ps)

—— T=131°C N=3,0x10"cm™
—— T=118C N=15x 102 cm™
—— T=111°C N=9,6 x 10**cm™
—— T=99°C N=45x10%cm?
—— T=88C N=21x10%cm?

Figura 3.5: (a) Curvas experimentais da medida da fluorescéncia em diferentes temperaturas
(densidades). (b) Curvas experimentais do acoplamento de dois feixes em diferentes temperaturas
(densidades).
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Uma vez que a absor¢do de um campo propagando em meio ressonante pode ser
controlada pelo produto ooz, 0 efeito de variar a densidade também é equivalente ao de mudar
0 comprimento de propagacdo dos campos de sonda e bombeio ao longo da célula contendo o
Rb antes que os dois se interceptem. Para evidenciar isto, o forno foi posicionado de forma que
a regido de interacdo entre os feixes esteja primeiramente no inicio da célula (x; = 0). A Fig.
3.6 abaixo mostra que a medida que o forno era deslocado, a distancia percorrida pelos campos
até a regido de interagcdo aumentava. Estes resultados devem ser comparados ao que se obtém
variando a densidade atdbmica discutido anteriormente na figura 3.5.

bombeio
v regido de interacdo
Kg g ¢ fotodetector

. D=

célula contendo

. vapor de Rb
sentido do X x1=0
deslocamento
—— X1 =0,00cm
! —— X2=0,35cm
— X3=0,70cm
— x4=1,05cm
- x5 = 1,40 cm
= Xe = 1,75 cm
s —— Xx7=2,10cm
St 1 | — xg=2,45cm
] —— X9=2,80cm
_ — X10=3,15cm
- X11 = 3,50 cm
— X12=3,85cm
W — X13= 4,20 cm
-12 -8 -4 0 4 8 12
© (ps) | Regido de interag4o

no centro da célula.

Figura 3.6: Curvas experimentais do acoplamento de dois feixes com ressonancia sequencial de dois
fétons para diferentes comprimentos de propagacao dos feixes até atingirem a regido de interacdo. O
comprimento de onda do laser estava centrado em A = 778 nm. A temperatura do forno foi mantida a
122 °C, para a qual a densidade atémica é de 1,9 x 10* cm™.
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Apesar de nessa se¢do estarmos interessados em discutir resultados experimentais na
absorcéo de dois fotons na transicdo 5S — 5P3;, — 5D, 0s sinais do acoplamento de dois feixes
apresentam também contribuicdes do processo de absor¢do de um féton da transicdo 5S —
5Py/,. Isto ocorre em virtude da largura espectral dos pulsos que é em torno de 5 nm, onde ao
sintonizarmos a freqléncias central do laser de modo que A, = 778 m, 0 espectro do pulso
abrange os comprimentos de onda para ambas transi¢cdes 5S — 5P, — 5D (778 nm) e 5S — 5Py,
(780 nm) . A fim de analisar a sensibilidade do sinal de acoplamento de dois feixes com o
comprimento de onda central do laser, varias medidas neste tipo de experimento foram
realizadas para diferentes comprimentos de onda central do laser e com largura de banda
mantida em torno de 6 nm. Os resultados sao mostrados na Fig. 3.7 abaixo.

3 }\‘Laser
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_ —— 776 1m
W —— 778 nm
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g ——7821nm
% i ——— 784 nm
< — 786 nm

— 795 nm

MM\/M AL =6 Nm
\/\\—-v
-12 -8 -4 0 4 8 12
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Figura 3.7: Curvas experimentais de acoplamento de dois feixes para diferentes comprimentos de onda
central do laser. As medidas foram realizadas em uma temperatura de 126°C, onde a densidade atbmica
éde2,3x 108 cm?,

Além do sinal obtido pelo acoplamento de dois feixes ser sensivel a densidade atdbmica
do meio, comprimento de propagacdo e comprimento de onda central do laser, este sinal
depende da largura de banda do laser. Como pode ser visto através das curvas da Fig. 3.8,
guanto maior a largura de banda do laser, ou mais curtos forem os pulsos, as amplitudes dos
picos das medidas tornam-se menores. Analisando as curvas correspondentes ao comprimento
de onda central do laser de 780 nm, vemos que as posi¢des dos picos laterais, em torno de
T =0, ndo sofrem grandes alteracdes.

Tanto nas curvas experimentais das figuras 3.6, 3.7 e 3.8 (a), que envolvem processos
de absorcdo sequencial de dois fotons, os batimentos em 473 fs, estdo presentes, batimentos
estes, decorrentes da acumulacdo da populacdo e da coeréncia em um sistema de trés niveis.
No caso em que o laser € centrado em 795 nm e possui uma largura de banda de até 10 nm, os
pulsos provocam apenas a transicdo de um foton, mas os efeitos de acumulacdo ndo deixam de
estar presente, pois a taxa de relaxacdo no nivel 5Py, (27 ns) ainda é menor que a taxa de
repeticdo do laser (12 ns). Porém, nenhum batimento é mais registrado, pois 0s campos
interagem com sistema atdmicos de dois niveis apenas, que envolvem transi¢cdes de um foton,
0 que torna impossivel a presenga dos batimentos.
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Figura 3.8: Curvas experimentais de acoplamento de dois feixes para diferentes comprimentos de onda
e larguras de banda do laser. As medidas foram realizadas em uma temperatura de 129°C, onde a

densidade atdmica é de 2,8 x 10*° cm™,

Considerando as dificuldades em relacdo a realizacdo de estudos numéricos para a
transicao sequencial de dois fotons (5S — 5P3, — 5D, A, = 778 nm), optamos por nos concentrar
nos experimentos de acoplamento de dois feixes para a transicdo de um foton (5S — 5Py, AL =
795 nm). Note-se que existe uma grande similaridade entre a primeira situacdo e a segunda

com relag&o a forma do sinal detectado em torno de t = 0.

A seguir, apresentaremos resultados experimentais e numéricos do acoplamento de dois
feixes no caso em que o laser esta em ressonancia com a frequéncia de transicdo 5S — 5Py.
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3.3 Resultados envolvendo a transicdo de um foton

Ao sintonizarmos o comprimento de onda do laser em 795 nm e ajustarmos a largura de
banda em torno de 5 nm, a Unica transicao relevante dos 4&tomos de Rb é entre os niveis 5S e
5P1/,. Neste caso, 0s pulsos encontram-se em ressonancia com um sistema de dois niveis, o que
facilita bastante a analise dos resultados. Apenas para temperaturas acima de 100°C, que
corresponde a uma densidade atémica de 4,8 x 10 cm™, conseguimos registrar
experimentalmente alguma modificagdo da energia transmitida pelo campo de sonda em
funcdo do atraso em relacdo ao campo de bombeio. Na figura 3.9 a seguir sdo apresentados
resultados experimentais para cinco diferentes densidades atbmicas.

A =795 nm
Al =6 Nm

(€)

AU (u.a.)
G

-12 -8 -4 0 4 8 12
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Figura 3.9: Curvas experimentais de acoplamento de dois feixes ressonante a transicdo de um foton
para diferentes densidades atdmicas (temperaturas).(a) 5,4 x 10* cm™ (102 °C), (b) 1,0 x 10" cm™ (112
°C), (c) 1,9 x 10" cm™® (122 °C), (d) 3,5 x 10" cm™ (133 °C), (e) 8,0 x 10" cm™ (149 °C).

Os efeitos de propagacdo do pulso ao longo da amostra causam as oscila¢fes do sinal
em uma escala da ordem de picosegundos. O sinal apresenta uma simetria do tipo AU(-t) = —
AU(t) em torno de t = 0. A forma de “S” deste sinal também esta presente nos resultados
experimentais realizados com o laser centrado em 778 nm ou 780 nm. Isto nos leva a acreditar,
que o fato da variacdo da energia transmitida AU(t) ser uma fungdo impar nos resultados
experimentais obtidos para diversos comprimentos de onda deve-se a transi¢do de um féton.

A medida que a densidade atdmica no interior da célula é aumentada, a forma do sinal
torna-se diferente, e verificamos: (i) maior amplitude do sinal, (ii) mais oscilacBes presentes e
(iii) as posicdes dos picos alteradas. O aumento da amplitude esta relacionado ao fato que a
polarizagdo ndo-linear induzida no meio varia linearmente com a densidade atdmica. Desta
forma, em meios de maior densidade atdbmica, a troca de energia entre 0os campos de sonda e
bombeio torna-se maior. As oscilagcdes e as posi¢des dos picos nas curvas da variacdo da
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energia transmitida sdo decorrentes das modificagdes na envoltoria temporal do pulso
propagado.

Todas as curvas acima apresentam um sinal de fundo (back-ground) positivo. Tal sinal
de fundo deve-se aos efeitos de acumulagdo da populagdo, uma vez que a taxa de relaxacdo do
atomo no estado excitado 5Py, € menor que a taxa de repeticdo do laser. A Fig. 3.10 mostra o
sinal de fundo quando o feixe de sonda é bloqueado antes do forno, e também, quando ambos o
feixe de sonda e o de bombeio sdo bloqueados. Mesmo desconsiderando os efeitos de
acumulacdo em um sistema de dois niveis, conseguimos descrever qualitativamente o0s
resultados experimentais para o caso do laser ressonante com a transi¢do de um foton, a menos
do sinal de fundo presente.

sem sonda e bombeio

AU (u.a.)

ol L !
| |

sem sonda

-12 -8 -4 0 4 8 12
© (ps)

Figura 3.10: Acoplamento de dois feixes em uma Unica varredura onde apenas o feixe de sonda e
simultaneamente os feixes de sonda e bombeio foram bloqueados. Por se tratar de uma Gnica varredura,
esta curva apresenta um ruido consideravel em relagdo as demais curvas apresentadas neste trabalho. A
“depressdo” do sinal entre 4 e 8 ps € espuria.

Realizamos portanto, simulacGes numéricas da variacdo da energia transmitida pelo
feixe de sonda AU(r), para diferentes coeficientes de absorcao oy e desconsiderando os efeitos
de acumulacéo, a fim de comparar com os resultados experimentais acima. Nestas simula¢fes
cada uma das contribuigdes AU;(t), AU,(t) e AU3(t) (absorcdo saturada, acoplamento da
polarizacdo e decaimento livre da inducdo perturbada, respectivamente) dos termos de
polarizacdo discutidos no capitulo 2 foram calculadas separadamente, e em seguidas somados
para obter a variacao total da energia transmitida pelo pulso. A figura 3.11 mostra simulagdes
numericas e resultados experimentais de AU(t) para trés diferentes coeficientes de absorcao,
onde todas as curvas foram normalizadas entre si, de forma a ficarem com uma mesma
amplitude em torno de t = 0. Em seguida, as Fig. 3.12 a 3.16 mostram AU;(t), AU(t), AU3(t)
e AU(r) para diferentes coeficientes de absorcéo.
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Figura 3.11: (a) Simulagdo numérica para o acoplamento de dois feixes ressonantes com transicao de
um foton para diferentes coeficientes de absorcdo oy e (b) resultados experimentais para diferentes
densidades. As curvas correspondentes as simulagcdes numéricas foram normalizadas para que tivessem
a mesma amplitude.
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Figura 3.12: Simulagdes numéricas do sinal do acoplamento de dois feixes, AU, e as contribui¢des dos
diferentes termos da polarizagdo, AU;, AU,, e AU3, para o,z = 8 (densidade atdmica 2,0x10%2 cm'3).
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Figura 3.13: Simulagdes numéricas do sinal do acoplamento de dois feixes, AU, e as contribui¢des dos
diferentes termos da polarizacdo, AUy, AU,, e AUs, para ayz = 22 (densidade atdmica 5,4x10% cm™).
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Variagdo da energia transmitida
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Figura 3.14: Simulagdes numéricas do sinal do acoplamento de dois feixes, AU, e as contribui¢des dos
diferentes termos da polarizacdo, AU;, AU,, e AUs, para o,z = 40 (densidade atdmica 1,0x10% cm™).
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Figura 3.15: Simulag¢des numéricas do sinal do acoplamento de dois feixes, AU, e as contribui¢des dos
diferentes termos da polarizacdo, AU;, AU,, e AUs, para o,z = 80 (densidade atdmica 2,0x10* cm).
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Figura 3.16: Simulagdes numéricas do sinal do acoplamento de dois feixes, AU, e as contribui¢des dos
diferentes termos da polarizacdo, AU;, AU,, e AUs, para o,z = 141 (densidade atdmica 3,5%x10" cm™®).

A forma de cada uma das contribuicdes AU;(t), AU,(t) e AU3(t) obtidas nas figuras
3.12 a 3.16, assim como a variacao total da energia transmitida pelo feixe de sonda AU(z), séo
completamente diferentes quando comparadas a situacdo em que a propagacdo foi desprezada
(oo =0) apresentado na figura 2.4. A primeira caracteristica mais evidente dos resultados
mostrados nas figuras 3.12 a 3.16 é que as oscilacfes que ocorrem na escala de picossegundos
tornam-se mais freqlentes a medida que a densidade do meio é aumentada, conseqliéncia
direta da cauda oscilatdria do perfil temporal do pulso propagado.

Chama atencgdo, também, que a contribuicdo da saturagdo da populacdo, AU;(t), €
positiva para t < 0 e negativa para t > 0, no caso em que a propagacao esta presente. Além do
mais, vemos nas curvas acima, que AU(t) = — AU;(t), 0 que é muito diferente do caso em que
os efeitos de propagacdo foram desconsiderados.

No caso do decaimento livre da inducdo perturbada a contribuicdo é sempre negativa,
exceto em torno da origem (t =~ 0) onde esta contribui¢do se anula, como todas as demais
contribuicdes. A contribuicdo referente ao acoplamento da polarizagao apresenta sempre ganho
para T > 0. Para t[] <0, e longe da origem, esta contribuicao ¢ negativa para densidades baixas
e eventualmente torna-se positiva para densidades maiores. Esta contribui¢cdo apresenta uma
“depressao” em torno da origem. A largura desta “depressdo” diminui a medida que a
densidade atbmica aumenta.

Aparentemente a variagdo total da energia do feixe tende a zero para atrasos muito
maiores que a duracdo do pulso. Isto indica que o transiente produzido por pulsos que nédo
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contém a frequéncia ressonante com a transicdo atbmica séo nulos, o que seria esperado porque
0s pulsos 0-m gerados pela propagacdo linear no meio ndo depositam energia no sistema
atdbmico. Este decaimento torna-se mais lento a medida que a densidade atbmica aumenta. Isto
acontece porque o atraso de grupo torna-se maior (tg(®) oc N), aumentando assim a cauda
oscilatéria do perfil temporal do pulso propagado, de modo que os pulsos podem trocar
energia, mesmo para atrasos muito longos.

E importante ressaltar que AU(t) é aproximadamente antissimétrica, isto é, AU(—t) = —
AU(r) para baixas densidades (ver figuras 3.12 a 3.16). Isto € indicativo de que processos
paramétricos dominam a transferéncia de energia entre os feixes. Esta afirmativa é baseada na
idéia de que se alterarmos os papéis dos pulsos de bombeio e do sonda, onde houver aumento
da energia de um, haverd diminuicdo de energia do outro, para curvas com este tipo de
simetria, ndo havendo energia depositada nos atomos. Novamente isto é consistente com o fato
do pulso ser 0-n. Para densidades atbmicas do meio muito elevadas, a antissimetria do sinal é
quebrada (ver figura 3.17). Isto aparentemente também é observado em nossos resultados
experimentais (ver figura 3.9), mas ndo compreendemos isto de maneira clara.

Também analisamos em nossas simulaces a dependéncia do sinal com a duracdo do
pulso, tendo em vista que verificamos experimentalmente que a variacdo da energia transmitida
tem sua amplitude muito sensivel a largura espectral do laser. A Fig. 3.17 mostra o
comportamento de AU(t) para diferentes duracdes do pulso. A medida que a largura do pulso é
aumentada, a posicdo dos picos laterais ndo é fortemente modificada, mas a amplitude dos
proprios picos € bastante sensivel a duracdo do pulso. Experimentalmente registramos os
efeitos da mudanca da amplitude do sinal com a duracédo do pulso na Fig. 3.8.

20 - AU =125-AU =59-AU U

240fs — A

100 fs 180 fs 300 fs

AU (u.a.)

T,=100fs
T,=180fs
T,=240fs
I T,=300fs

-12 -8 -4 0 4 8 12
© (ps)

Figura 3.17: SimulagBes numéricas para o acoplamento de dois feixes ressonantes com a transicéo de
um féton, para diferentes duragdes do pulso. Nesta situacdo o coeficiente de absorcéo é ooz = 240,
correspondendo & densidade atdmica de 6,0 x 10" cm,
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Para um melhor entendimento do processo de acoplamento de dois feixes realizamos
simulagdes numéricas deste tipo de mistura de ondas com pulsos com varredura de freguiéncia.
Para este fim consideramos a situacdo em que C = 1,73 na Eq. 1.28, com T, = 180 fs (ver Fig.
3.18a), e densidade suficientemente baixa para que os efeitos de propagacdo pudessem ser
desprezados (oz = 0). Para este parametro de chirp, o pulso tem a dura¢do multiplicada por
um fator de 2. Na Fig. 3.18b sdo apresentadas as diferentes contribuicdes para a variacdo da
energia transmitida.

1O — i = e (a)
—— Re[E(t)]
[ —— Im[E(Y)]
a=0
05rc=1.73

T,=180fs

0,0

-0,5F
N 1 N 1 N 1 N
-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0
t (ps)

2,3 | AU b

_ Y} (b)

—o— AU,

19 AU

[ a=0
15+ c=173

- T,=180fs
1,1

0,8

Figura 3.18: Simulagbes numéricas para o acoplamento de dois feixes com ressonancia de um féton,
para uma varredura de freqiiéncia positiva (C = 1,73) e efeitos de propagacao despreziveis: oz = 0.
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O chirp introduzido faz com que as curvas de AU;(t), AU;(t) e AUj3(t), assim como
AU(t) percam sua simetria, e também passem a apresentar oscilacbes em uma escala na ordem
de 100 fs.

Comparamos também o efeito da varredura de fregiiéncia do pulso “chirpado” e da
varredura de freqiiéncia introduzida pela propria propagagdo do pulso no meio. Para a situacéo
em que o coeficiente de absorcdo € apz = 180, calculamos numericamente a envoltdria do
pulso nos casos em que C = 0 e C = 1,73, conforme mostrado na Fig. 3.19. Verificamos que
apesar da envoltoria do pulso ter uma forma diferente, nenhuma modificacdo ocorre na forma
da variagdo da energia transmitida, ocorrendo apenas um aumento da amplitude do mesmo.
Isto mostra que, para a variacdo da energia transmitida, a varredura de freqtiéncia do chirp que
altera a forma do sinal do acoplamento de dois feixes no caso em az = 0, torna-se desprezivel
se comparada com a varredura de frequéncia da propagacao do pulso pelo meio.

0,8 |
a,z = 180

0,7 F T,=180fs
CcC=173
—C=0

0,6

02}

0.1} ’

00}

R
t(ps)

Intensidade (u.a.)

Figura 3.19: Simula¢6es numéricas para o perfil temporal do pulso propagando-se em um meio com
uma ressonancia de um féton, para o caso de um pulso (i) sem chirp (C = 0) e (ii) com varredura de
frequéncia positiva (C = 1,73), e coeficiente de absor¢do ooz = 180, correspondendo & densidade
atébmica 4,5 x 10" cm™,
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Figura 3.20: Simulagdes numéricas do acoplamento de dois feixes ressonantes a transi¢do de um foton
para o caso de um pulso com varredura de freqtiéncia positiva (C = 1,73) e nula.

Para um melhor entendimento dos efeitos da propagacdo sobre a forma temporal do
sinal de acoplamento de dois feixes, calculamos a taxa da variacdo da energia transmitida na
direcdo do feixe de sonda para o acoplamento de dois feixes no dominio espectral. Neste caso,
0s campos dos feixes de sonda e bombeio foram assumidos como campos monocromaticos

Ey(0) =g,0(0—0s) & B (o) =¢,80—ng). A freqiiéncia do feixe mg de sonda foi mantida
constante, e calculamos o sinal do acoplamento de dois feixes em funcdo da freqiiéncia do

feixe de bombeio, ws. A variacdo da energia transmitida na dire¢cdo do campo de sonda por
unidade de tempo € dada por (ver apéndice B):

du _ 2Nu4mL8058;BSOB{ 1
dt n’ [v.J(@-o5)-iv,J(@-ws)-ir,]
1
Fine-o)-inl@-o.)+ir.] G
1

[(Q _(Ds)_ in][(mB _(Ds)_ iyl][(Q _(DB)+ iyz]

—+

: L }
[(Q_‘Ds)_in][(@s _(‘DB)+ iyl][(Q_wB)_in]

Os dois primeiros termos da Eq.3.4 correspondem aos termos de populagdo no dominio
temporal, o terceiro ao acoplamento da polarizacdo e o Gltimo ao decaimento livre da indugéo
perturbada. Considerando que y1 = 2 y,, verificamos que quando as frequéncias do campo de
sonda e bombeio sdo iguais, o sinal é simétrico em relagdo a dessintonizacdo do feixe de
bombeio, ws — Q. Quando as freqliéncias sao diferentes, esta simetria do sinal € quebrada, e
passamos a ter um sinal em forma de “S”, semelhante ao que obtemos experimentalmente no
dominio temporal.

70



Os resultados apresentados na Fig. 3.21 (regime CW) ajudam a compreender o0 processo
de troca de energia entre pulsos que ocorrem no dominio temporal. Devido a propagacdo no
meio ressonante os pulsos adquirem uma varredura de frequiéncia, significando que diferentes
frequiéncias chegam na regido de interacdo em tempos distintos, devido a dispersdo do meio.
Dependendo do atraso relativo, o feixe de sonda pode sofrer um aumento de sua energia, ou
perder energia. Esta ¢ a origem do formato em “S” observado experimentalmente na energia do
feixe de sonda, quando usamos pulsos de femtossegundos para este tipo de medida. Ainda
precisamos completar esta analise, tendo em vista que para o sinal CW pode haver uma troca
de sinal dependendo da dessintonia do feixe de bombeamento, conforme pode ser observado
nas duas ultimas curvas da Fig. 3.21b.
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Figura 3.21: Taxa de energia transferida no acoplamento de dois feixes nos casos (a) bombeio
ressonante com a transicdo de um féton e (b) bombeio ndo-ressonante.
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Vimos neste capitulo aplicacfes da técnica de acoplamento de dois feixes, que foi
aplicada para duas diferentes transi¢cbes do Rb. Na transicdo 5S-5P3,-5D, que refere-se a uma
absorcdo de dois fotons, comparamos os resultados das medidas em um experimento de
acoplamento de dois feixes com medidas em experimentos de fluorescéncia. Vimos algumas
caracteristicas em comum nestes dois tipos de experimentos, tal como efeitos de propagacéo e
acumulagdo. Com respeito a transicdo 55-5P1,>, que corresponde a uma transicdo de um féton,
simulag¢fes numéricas foram realizadas. Nas simulacdes, parametros como densidade, duracéo
do pulso e chirp foram analisados afim de um melhor entendimento sobre as medidas
observadas. Também analisamos a variacdo da energia transmitida pelo campo de sonda no
dominio da frequéncia, supondo que 0s campos s&o monocromaticos.
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Capitulo 4

CONCLUSOES E PERSPECTIVAS

Neste trabalho foi estudado o acoplamento de dois feixes em vapor de Rb para as
transicfes 5S — 5P3, — 5D e 5S — 5Py, utilizando um laser de femtossegundos para excitar o
sistema atémico.

Na primeira parte deste trabalho, apresentamos os principios basicos para a geracao de
pulsos ultra-curtos em um laser de Ti:safira. Analisamos também os efeitos de disperséo sobre
a envoltoria de um pulso com uso de conceitos como dispersdo da velocidade de grupo, atraso
de grupo e varredura de frequéncia (chirp).

No segundo capitulo, foi apresentada a técnica do acoplamento de dois feixes, para o
caso de campos monocromaticos, em meios nao-ressonantes. A troca de energia entre os feixes
da-se quando dois campos de freqliéncias distintas interagem simultaneamente em um meio
ndo-linear . Neste mesmo capitulo calculamos a polarizacéo nédo-linear de 32. ordem induzida e
a variacdo da energia transmitida pelo feixe de sonda para o caso de campos pulsados, em um
sistema de dois niveis. A polarizacdo ndo-linear foi separada em trés termos diferentes: (i)
absorcdo saturada, (ii) acoplamento da polarizagcdo e (iii) decaimento livre da indugéo
perturbada [28]. Apresentamos simula¢fes numéricas da variacdo da energia transmitida pelo
feixe de sonda para um meio ressonante, opticamente fino e com taxas de relaxagdo muito
maiores que a duracdo dos pulsos. Na pratica, isto ndo é totalmente verdadeiro, uma vez que 0s
feixes propagam-se, até a regido de interacdo, por um meio ressonante. Para tratar deste
problema discutimos neste trabalho a teoria da propagacdo linear e os seus efeitos sobre o
perfil temporal de pulsos de area pequena.

No capitulo 3, apresentamos o aparato experimental para realizacdo de medidas do
acoplamento de dois feixes em vapor de Rb. Os resultados experimentais foram apresentados
em duas partes: uma referente a transicdo 5S — 5Pz, — 5D que envolve uma absorcdo de dois
fotons, e outra a transicdo 5S — 5Py, que envolve apenas absor¢cdo de um foton, para a qual
implementamos um programa numérico para simular os resultados. Tanto nos experimentos
envolvendo absorcdo de um féton ou dois fotons, verificamos que a variacdo da energia
transmitida pelo feixe de sonda é sensivel a densidade, devido aos efeitos de propagacéo, e a
duracgéo do pulso (largura espectral).

Para a transicdo 5S — 5P, — 5D, além das medidas do acoplamento de dois feixes,
também foram realizadas medidas da fluorescéncia. Em trabalhos anteriores [6, 14], efeitos de
acumulacdo foram estudados utilizando experimentos de fluorescéncia, que sdo sensiveis as
populagdes criadas pelos pulsos incidentes. Efeitos de acumulacdo também estdo presentes nos
experimentos de acoplamento de dois feixes, conforme verificado pela presenca dos
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batimentos de frequéncias de 2,11 THz e a presenca de um sinal de fundo em nossas medidas.
N&o pudemos afirmar destes resultados se este é um efeito de acumulacéo na coeréncia optica.

O estudo do processo de acoplamento de dois fotons na transicdo de dois fotons 5S —
5P3, — 5D, é complexo, devido & grande largura de banda do laser de femtossegundos: as
medidas experimentais envolvem misturas dos processos de absorcdo de um e dois fotons.
Procuramos entdo sintonizar o laser na transi¢do 5S — 5Py,, para estudar o acoplamento de dois
feixes onde apenas a transicdo de um foton estd presente. Nesta nova configuracdo 0s
batimentos em 2,11 THz ndo sdo mais observados mas os efeitos de acumulacdo sé&o
provavelmente responsaveis pelo sinal de fundo observado nas medidas realizadas para esta
transicao.

Fizemos simulacBes numéricas, desconsiderando os efeitos de acumulagdo, para a
variacdo da energia transmitida no caso em que a freqiiéncia central dos pulsos encontra-se em
ressonancia com a freqiiéncia da transicdo 5S — 5Py,. Conseguimos uma boa concordancia
entre a forma das curvas teoricas e experimentais para diferentes densidades atbmicas do meio.
Motivados com esta concordancia, utilizamos também as simulagbes numéricas para analisar
os efeitos da duracdo do pulso sobre a variacdo da energia transmitida pelo feixe de sonda.
Vimos que tanto experimentalmente, quanto em nossas simulacdes, as amplitudes dos picos da
variacdo da energia transmitida tornam-se maiores quanto maior for a duracao do pulso. Isto é
uma consequéncia direta da propagacéo linear, conforme mostrado na Fig. 2.10, onde pulsos de
maior duracdo tém menor largura de banda. Com isto, os efeitos que afetam o espectro do
pulso de forma localizada (em torno da freqiiéncia de ressonadncia, basicamente), sdo
proporcionalmente mais significativos para os pulsos de maior duracao.

Uma outra conseqiiéncia da propagacdo sobre a variacao da energia transmitida sao as
oscilacBes da ordem de picosegundos presentes nas medidas, que também estdo presentes nas
medidas de fluorescéncia. Essas oscilacBes apresentam periodos cada vez menores a medida
que a densidade do meio € aumentada.

Analisamos, também numericamente, o acoplamento de dois feixes no dominio
espectral, onde a freqiéncia de um dos campos (bombeio) foi fixada, e a freqiéncia do
segundo (sonda) foi varrida. No caso do acoplamento de dois feixes degenerado em que 0
campo de bombeio esta ressonante com a fregiiéncia de transicdo, a curva da taxa da variacao
da energia transmitida pelo campo de sonda em fungdo da freqiiéncia apresenta um
comportamento simétrico. Ja no caso ndo-ressonante, verificamos que a taxa da variacdo da
energia transmitida pelo campo de sonda € assimétrica. Lembramos que no caso de um pulso
de femtossegundos a dispersdo de atraso de grupo faz com que diferentes componentes de
freqiiéncia cheguem a regido de interagcdo em instantes distintos. Juntando isto aos resultados
para 0 acoplamento de dois feixes no regime CW discutidos neste paragrafo, acreditamos que
possa ser encontrada uma interpretacdo fisica para nossos resultados experimentais e
numéricos para a troca de energia entre os pulsos de femtossegundos.

Como perspectivas de continuidade deste trabalno enumeramos as seguintes
possibilidades: (a) realizar analise numérica dos resultados experimentais para a transi¢ao 5S —
5P3, — 5D que envolve absor¢do de dois fotons; (b) introduzir os efeitos de acumulagdo
baseados nas referéncias [6, 14, 41] para a transi¢des 5S — 5Py, e 5S — 5P3, — 5D. Além disto,
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a interpretacdo das diferentes contribuicdes para a polarizagdo de terceira ordem sugerida na
referéncia [28] ndo envolve efeitos de propagacdo. Seria interessante analisar a contribuigéo de
cada um destes termos levando em consideracdo os efeitos da propagacdo, isto é, como 0s
efeitos de propagacdo modificam cada um dos termos AU;(t), AU,(t) e AU3(x).
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APENDICE A

Demonstracéo da Eq. 2.55:

O campo total na amostra é dado pela superposicao dos campos dos feixes de sonda e
bombeio:

E(t)=E<(t)+E4(t) . (A1)
Considerando que o campo de bombeio seja dado pela Eq. 2.6, temos:

Eg(z,t)=g4(z,t)cos[o, t —k, T — ¢, (2,1)]=.

E.(2,t)= %SB(Z,I) L) L gio L oo (A2)
Definimos a amplitude complexa como: .4 (z,t) =&, (z,t)-e'*“?. Com isto:
E,(2.t) =%aOB(z,t)- eilwion L cc (A3)
De forma anéloga:
E.(2,1) :%sos(z,t)- els7on 4 e, (A4)
Segue que, o campo total pode ser escrito como:
Ez,t)= % eos@t): €57 +eg(@t): €T e 4 OB E@)=E, @)™ +CC. (AS)
onde

Eo(z,t):%[aos(z,t)- e beg(2,0) €77 . (A6)
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APENDICE B

Demonstracao da Eq. 3.4:

Consideremos um sistema de dois niveis como mostrado na figura 2.3 interagindo com
campos monocromaticos E,(t), Eg(t) e E,(t) com freqiiéncias genéricas w,, s € o, respectiva-
mente. Escreveremos os campos na forma E, (t)=E,e ™ +E,e'*, onde k = a, B € 7. Seja
ainda pp = paa — Pob € considerando que toda a populacdo encontra-se inicialmente no estado
fundamental, isto €, (paa — pob)o = —1, € que o potencial que representa a interacdo do sistema
atdbmico com os campos E, (t) e V(t) = —p- Ek (t). Neste caso o sistema de equacao 2.37 torna-
se:

d 2i *

2= FEOloh ~0w) 7o +1 (B.1a)
t h

dp, . i

gt*’ = (-iQ-7,)p, —;“Ek(opo (B.1b)

dpp, - i

%Z(lﬂ—vz)pbﬁ;“Ek(t)pD (B.1c)

onde Ay = Q — .

Obteremos uma solucdo do sistema de equacbes B.1 de forma perturbativa,
considerando o potencial de interacdo \7(t)=—ﬁ-|§(t) como uma perturbacdo em relagdo ao
Hamiltoniano HO ndo perturbado, como descritos na se¢do 2.5. Sejam k = a, temos que a
evolucdo temporal dos termos de coeréncia em primeira ordem é dada por:

L i
% = (-iQ-y,)p§ —;“Ek(t)p.‘é’) (B.2)

Sendo pY) =c¥) e, os termos ¢ e o representam as amplitudes que variam

lentamente das coeréncias em 12 ordem. Considerando o estado estacionario (ds)/dt =0),
obtém-se:

i E
6D Y= 1 o« |60 B.3a
ab( a) h i(Q—(Da)'F'yZ pD ( )
. e
o®(-» _lu ¢ o B.3b
ab( o h —i(Q—O)a)+'Y2 pD ( )
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A partir deste resultado podemos calcular a evolucdo temporal do termo correspondente
a diferenca de populacéo em 22, ordem, segundo a equacdo B.1a:

dp(z) ZiH @) (1) (2)
dt 7Eﬁ(t)(cba ) ViPp” =
d @ —io, i, o el
Zt = 2;';1 (Eye ™ +Eze™ Jo (o, e )~ [E e ™ + Eje™ Joll (w, e |- ,p®

(B.4)

Na equacdo acima, usando a aproximacdo de onda girante (R.W.A.), podemos

desconsiderar os termos que oscilam com frequéncias *(w, + wg). Desta forma, seja
p®(w, mﬁ)zc(z)(co —wg)-€ e p¥ (-, +o ):0(2)(—(;) +)-e , podemos

considerar a equagdo B.4 separdvel em duas partes onde p, =p% (-, +o,) +pE (@, — o).

—i(w,—omp )t i(o,—0p)t

Para 0 estado estacionario (do®/dt = 0), temos que:

2uE;/h | —WE. In
@ _ — p . a )
7o e ) ‘kma—wm+4w}_xﬁ—n%>—wz}pD (%)
(2) _ 2“El3lh _. _“E;/h ©)
o (70 T 0= {ma—mp iv, | Q-0 | (B:59)

Podemos entéo calcular agora ¢%. Segundo a equagio B.1b, temos:

dp(3) )
it =(-iQ-7, )8 - ”E ,OpY =

dp(S)

m —(—iQ—yz)pfg)—%(E e "' +E e'wyt)[ (@, —(1)[3)e7i(w°‘7°’ﬁ)t +69 (o, +0)B)ei(°)‘*7°°")t]

(B.6)

Uma vez que +(w, — wp) sdo freqiiéncias baixas, a aproximacdo de onda girante sera

feita mais uma vez, de modo que: pf(®, +®, —®,) =8 (0, +o, —@,) e ¢
Pl (@, — o, +o;) =08 (@, — o, +o,) e A equagho B.6 tem solugdes:
2u°E EE, pY
6@ (0, —0, +,) = —— = =a P —— (B.73)
Q- o, + g _my)_wz] '[(033 —0,)- iy ] [(Q-o,)-iy,]
2u’E E E; p¥
6% (0, —0, +,)= = =p= Po (B.7h)

W[Q-w, + 0, —©,)—i7,]-[(©, — o) - i1, [(Q-o,)+iy,]
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No caso de dois campos: E (t) = £,e™ ' + C.C. e Eq(t) = g,ze™ " +C.C., sonda e
bombeio respectivamente, temos que o termo da absorcao saturada corresponde aos indicados
por o e 3 como bombeio e y como sonda para B.7a e B.7b. O termo de acoplamento da
polarizacdo corresponde a o ey como bombeio e B como sonda em B.7b . J& o termo de
decaimento livre da inducgéo perturbada corresponde a 3 e y como bombeio e y como sonda em

B.7a. Lembrando que pg’) =—1, a coeréncia em terceira ordem é entdo dada por:
c9 = 2178 458 g8 o { 1
’ n’ [iyl][(Q_@2)_i72][(9_m1)_in]
1
[_ in][(Q_mz)_in][(Q_ml)"'in] (B.8)
1

[(Q —®,)- in][((Dl —®,)- in][(Q — o)+ iY2]

+

+

; . }
[(Q _0)2)_ iyz][(mz _(01)"‘ in][(Q_wz)_ in]

A poténcia (retirada do campo) é facilmente calculada:

Poténcia - dP N e *
Potencia _ g% — —Refe: B0 00)]=[E: (Hi0sP 0] -o0s m[Ez PO ]
| RS 89

Substituindo B.8 em B.9 obtermos a equacédo 3.4, como queriamos demonstrar.
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Baixar livros de Literatura Infantil
Baixar livros de Matematica
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Baixar livros de Meio Ambiente
Baixar livros de Meteorologia
Baixar Monografias e TCC
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Baixar livros de Musica
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Baixar livros de Saude Coletiva
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