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RESUMO

Nos ultimos anos, a estabilizacao dos pentes de freqiiéncias gerados por
um laser de fentosegundos tem revolucionado o campo da espectroscopia de
alta precisao. Tais pentes de freqiiéncias consistem de milhoes de modos de
freqiiéncia travados em fase e igualmente espacados ao longo de dezenas de
nandémetros. Usualmente, para aplicagoes em metrologia 6ptica, um laser
continuo é travado em fase ao pente de freqiiéncias e depois usado para
sondar a amostra. Por outro lado, em 2004 foi proposta uma nova técnica
de espectroscopia, chamada espectroscopia direta com pente de freqiiéncias
DFCS (do inglés Direct Frequency Comb Spectroscopy), a qual usa s o trem
de pulsos do laser de fentosegundos. Esta técnica permite uma medida di-
reta, na mesma varredura experimental, de varias freqiiéncias de transicao
separadas por dezenas ou até centenas de nandmetros, com uma precisao
comparavel com as melhores obtidas com lasers continuos. Nesta tese, sera
descrita a teoria por tras da DFCS, seu desenvolvimento e implementagao
geral para qualquer classe de pulsos e dessintonias relativas. Esta seré ainda
aplicada ao atomo de rubidio 87, considerando os seus muitos niveis, e com-
parada com alguns resultados obtidos até o momento na literatura, os quais
ainda podem ser explicados utilizando uma versao bastante simplificada da

teoria, desenvolvida anteriormente. A generalizacao da teoria para DFCS,
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apresentada nesta tese, pode levar ao desenvolvimento de uma nova classe
de técnicas espectroscopicas que incorporem muitos dos conceitos e métodos
desenvolvidos nas tltimas duas décadas na area conhecida como Controle

Coerente.

Palavras-chave: Metrologia de tempo e freqiiéncia; Espectroscopia; Lasers

de Femtossegundos.



ABSTRACT

In recent years, the stabilization of the frequency comb generated by
a femtosecond laser resulted in a revolution in the field of high precision
spectroscopy. Such frequency combs consist of millions of equally-spaced
frequency modes in modelocking spanning tens of nanometers. Usually, for
applications in optical metrology, a cw diode laser is phase locked to the
frequency comb and then used to probe the sample. In 2004, on the other
hand, it was proposed a new method of spectroscopy, called Direct Frequency
Comb Spectroscopy (DFCS), which employs only the train of pulses of the
femtosecond laser. This method allows a direct measurement, in the same run
of the experiment, of several transition frequencies separated by tens or even
hundreds of nanometers, with precision comparable to the best cw lasers. In
this thesis, we will describe the theory behind DFCS; its development and
general implementation for any class of pulses and relative detuning. This
theory will be applied to the Rubidium 87 atom, considering its multi-level
structure, and comparing with some results obtained up to now in the lit-
erature, which still can be explained using a quite simplified version of the
developed theory. The generalization of the theory for DFCS, presented in
this thesis, can lead to the development of a new class of spectroscopic tech-

niques that incorporates many concepts and methods developed in the last

111
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two decades in the field of coherent control.

Keywords: Time and Frequency Metrology; Spectroscopy; Femtosecond

Lasers.
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CAPITULO 1

INTRODUCAO

No estudo e desenvolvimento da ciéncia e da tecnologia, é de grande im-
portancia a precisao nas medidas. Constantes fundamentais, por exemplo,
precisam ser determinadas com uma precisao altissima. Com a invenc¢ao do
laser na década de 50 por Charles H. Townes e Arthur Leonard Schawlow
[1], varias novas areas que exigiam medidas de alta precisao comegaram a se
desenvolver, particularmente a 6ptica, buscando estudar experimentalmente
em mais detalhes a interacao luz-matéria |2, 3.

No momento atual, o laser ¢ um instrumento de uso diario em muitas
atividades humanas. Ele esta presente em desde o mais simples aparelho de
som até os mais avancados laboratorios. Entre seus muitos usos, um dos mais
interessantes e importantes desenvolvimentos recentes ocorreu em metrolo-
gia de frequéncias Opticas, a partir do uso de pentes de freqiiéncia [2, 3|.
Muitos laboratoérios estao entrando nesta &rea recentemente e construindo
pentes de freqiiéncia, o qual vem sendo usado em diversas aplica¢oes, como,
por exemplo, no desenvolvimento de relogios 6pticos [4], em espectroscopia de
freqiiéncias atomicas [5], em geracao optica de harméonicos de ordens altas [5],
e em medidas absolutas de freqiiéncias 6pticas com altissima precisao|3, 4, 5].

Pelo desenvolvimento desta técnica os cientistas J.L. Hall and T.W. Hansch
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receberam o prémio Nobel de fisica de 2005. Note que medir freqiiéncias
Opticas com exatidao muito maior implica na viabilidade de operagao de
melhores relogios atémicos, o que por sua vez pode levar a melhores sistemas
de posicionamento tipo GPS (do inglés Global positioning systems) e, por-
tanto, a uma melhor navegacao espacial e aperfeicoamento do controle de
arranjos de telescopios astronémicos.

Um pente de freqiiéncias consiste em milhoes de modos de freqiiéncia
igualmente espacados ao longo de dezenas de nandémetros. Sua imagem no
espago do tempo corresponde entao a um trem de pulsos também igualmente
espacados. Note que, para a construcao de tais pentes, é essencial o uso de
lasers de femtossegundos devidamente estabilizados. Pulsos tao curtos de luz
podem ser usados, por outro lado, no estudo de efeitos com dinamica ultra-
rapidal6, 7, 8|. Utilizando um pente de frequéncias desse tipo, foi proposta
em 2004 uma nova técnica de espectroscopia chamada de Espectroscopia
Direta com Pente de Freqiiéncias DFCS (do inglés Direct Frequency Comb
Spectroscopy)|9]. Este método permite a medida direta, utilizando apenas
o laser de femtossegundos, de varias transi¢oes separadas em freqiiéncia por
dezenas ou até centenas de nanémetros, com precisdes comparaveis com as
melhores medidas feitas até o momento com lasers cw. A espectroscopia com
pentes de freqiiéncias e sua uniao com técnicas que exploram a dindmica
ultra-rapida do sistema sao as motivagoes centrais desta tese.

Devido ao interesse nesta técnica, é importante a construcao de uma teo-
ria detalhada que descreva a interacao entre esse trem de pulsos e o atomo,
dando assim uma base teérica para a DFCS. A implementacao de tal teoria
é o objetivo desta tese. Nesta dire¢ao, vamos discutir primeiro como uma
teoria desenvolvida pelo Prof. Daniel Felinto, para descrever a interacao
de um atomo alcalino de muitos niveis com um trem de pulsos, se ajusta
bem com resultados experimentais ja apresentados na literatura [10]. Esta
primeira comparacao entre teoria e experimento, no entanto, se restringe ao
caso de uma excitagao impulsiva por pulsos com envoltoérias reais do campo

elétrico. Nesta aproximacao so se trabalha entao com casos em que o pulso é
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ultracurto se comparado a variagao de tempo determinada pelas dessintonias
da frequéncia atdémica com relagao a frequéncia central do laser. No entanto,
como bem se sabe, este tipo de pulso nao é o tinico presente em situacgoes
experimentais tipicas, pois o sistema apresenta comumente grandes dessin-
tonias e envoltorias que seriam melhor descritas por fun¢oes complexas (com
variagoes significativas na fase), como no caso de pulsos que apresentam al-
gum tipo de chirping [11], ou de pulsos Or resultantes da propagagao por
meios atdomicos [12], etc. Por este motivo, é preciso estender o tratamento do
problema e implementar uma teoria semelhante de maior generalidade, para
qualquer tipo de pulso ou dessintonia. Tal implementacao seré descrita nos
capitulos que seguem.

Com o objetivo de desenvolver esta pesquisa vamos discutir inicialmente,
no capitulo 2, alguns topicos importantes para o entendimento do problema.
Vamos introduzir entao com mais detalhes o que é um pente de freqiiéncias,
a principal ferramenta da técnica DFCS. Abordaremos depois a origem da
forma do pulso que sai de um laser de pulsos ultracurtos com travamento
passivo de modos. Finalmente, discutiremos alguns mecanismos que podem
mudar a forma dos pulsos que irao interagir com o meio atémico, tais como as
distorgoes introduzidas devido a propagacao dos pulsos em um determinado
meio.

No capitulo 3, baseados na teoria quantica e no formalismo das equagoes
de Bloch, é desenvolvida a teoria para a espectrocopia com pente de fre-
qiiéncias, na qual estao incluidos os processos de excitacao coerente e de
redistribuicao incoerente. A teoria é desenvolvida considerando um atomo
com muitos niveis. Mostra-se entao como esta teoria pode ser aplicada, sendo
usada no caso da aproximacao de excitagao impulsiva, o que ja foi demostrado
na literatura [13] para o caso de atomos de 3’Rb, o qual vai ser estudado em
mais detalhes nos capitulos seguintes.

Para a implementacao desta teoria foi preciso desenvolver uma série de
programas em linguagem C, para calcular numericamente as fun¢des necessarias

para a obtencao da evolugao temporal do estado interno de um atomo de
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8Rb. E bom ter em mente desde ja que vamos trabalhar com 16 niveis de
energia o que levara a um conjunto de equagoes de Bloch com 256 equagoes.
O capitulo 4 apresentara entao uma explicacao do algoritmo de operagao dos
diferentes programas, explicitando suas partes mais delicadas.

No capitulo 5 serao discutidos os principais resultados obtidos nesta tese,
na qual se utilizou uma teoria generalizada colocando diferentes tipos de
pulsos e desintonias, e trabalhando com pulsos secante hiperbdlicos e Or.

As conclusoes e perspectivas futuras abertas por este projeto sao apre-
sentadas no capitulos 6, onde a idéia principal é ajudar no futuro desenvolvi-
mento da técnica DFCS.



CAPITULO 2

PENTE DE FREQUENCIAS

Em espectroscopia, luz é usada para sondar os detalhes da estrutura interna
dos atomos. Na técnica de espectroscopia direta com pente de freqiiéncias
é usada luz de um laser bem particular, com um ntmero muito grande de
modos travados em fase, formando um pente de freqiiéncias estavel o qual vai
interagir com a amostra. A presenca simultanea de um grande niimero de fre-
qiiéncias permite que tal laser, com s6 uma varredura, nos mostre diferentes
transicoes entre os niveis de energia internos do atomo, distinguindo tanto
sua estrutura fina como hiperfina, ao mesmo tempo que excitando transicoes
de um e dois fétons. Por isso é importante discutir como é formado tal pente
de freqiiéncias e de que forma ele pode ser precisamente controlado. Vai-se
mostrar, nas segoes que seguem, qual é a expressao que descreve a forma
do pulso que sai do laser, ressaltando os elementos centrais de um laser de
femtossegundos que sao responsaveis pela geracao do pente. Seguiremos com
uma discussao sobre os parametros importantes para o controle e sintonia do
pente. Finalmente, discutiremos alguns mecanismos que podem ser usados
para modificar a forma do pulso de forma a manipular ou otimizar determi-

nadas transi¢oes atdmicas.
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2.1 Laser de Pulsos Ultracurtos com Travamento

de Modos

O funcionamento de um laser com travamento de modos, ou travamento de
fase, ¢ mais simplesmente explicado considerando um laser oscilando sobre
unicamente dois modos de freqiiéncia, ver Fig. 2.1. Neste caso, pode-se
usar um modelo escalar porque as duas oscilagoes sao assumidas linearmente
polarizadas na mesma direcao. O campo elétrico de cada um dos dois modos

de radiagao oscilante ¢ entao dado por:

€1 = By cos(wit + ¢1(?))
€o = Fy cos(wat + () (2.1)

onde F; e Fy sao amplitudes do campo independentes do tempo; wy e ws sao,
respectivamente, as freqiiéncias dos dois modos; e ¢1(t) e ¢o(t) sao fases que

variam aleatoriamente ao longo do tempo.

Campo (E)

Ey

0y o)

Freqiiéncia (@)

Figura 2.1: Distribui¢ao de amplitude espectral para um laser com dois modos de

freqiiéncia.

Caso posicionemos um detetor na saida do laser, este medira a intensidade
da superposicao desses dois modos. Tipicamente, o tempo de resposta, 7, do
detetor é consideravelmente maior que o periodo de oscilacao de qualquer
um dos dois modos. Assim, a medida do detector sera proporcional ao valor

médio da intensidade I no tempo 7:
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LB BB

5 5 - /OT cos[(wy — wa)t + (¢1(t) — po(t))]dt (2.2)

Se as fases ¢1(t) e ¢(t) variam no tempo de forma descorrelacionada e

com um tempo caracteristico mais curto que o tempo de resposta 7, entao o
terceiro termo da Eq. (2.2), representando a interferéncia média entre os dois
campos, vai a zero. Note que isto acontece ainda que usemos um detetor tao
rapido quanto se tivéssemos 27/wy << 7 << 27/(w; — we). Esta situacdo
corresponde a operagao multi-modo do laser, neste caso com apenas dois
modos, caracterizada por uma intensidade de saida média constante.

Por outro lado, o que poderia acontecer se as flutuagoes das fases ¢1 e ¢
fossem travadas, suprimindo a dependéncia temporal da subtrac¢ao (¢; —¢2)?
Para entender este caso, vamos voltar um pouco na discussao sobre super-
posicoes de ondas. Lembremos que uma onda senoidal pura no espaco do
tempo é representada como um tnico pico no espaco das freqiiéncias, ver Fig.
2.2a. Este pico corresponde & freqiiéncia w; da onda. J& dois picos no es-
paco das freqiiéncias corresponde & superposicao de duas ondas senoidais(Fig.
2.2b). Note que a imagem dessa superposi¢ao no espago do tempo apresenta
uma modulagao sobre a freqiiéncia média inicial. A freqiiéncia dessa modu-
lacao estéa relacionada a diferenca entre as freqiiéncias w; e wo. Tal modulacao
ocorre pela passagem de uma situacao em que ambas as ondas estao em fase
(ou seja, méximos e minimos alinhados), para uma situa¢do em que as ondas
estao fora de fase. Este entao é o caso que resulta do travamento relativo
das fases ¢1 e ¢9, 0 detetor (ou qualquer outro sistema fisico com tempo de
resposta similar) passaria a revelar a freqiiéncia de oscilagao (w1 — wy).

J& no caso em que se tem uma distribui¢ao continua de modos no espago
das freqiiéncias, obtemos que a onda luminosa resultante é uma superposicao
de um nimero muito grande de sendides puras com diferentes freqiiéncias
(Fig. 2.2¢). A imagem dessa soma no espaco do tempo é o que chamamos
de um pulso de luz. Aqui, se todas as ondas estavam em fase em um certo
instante de tempo (o pico do pulso), elas vao todas defasar apos um intervalo

de tempo At que é inversamente proporcional a largura da distribui¢cao no
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espaco das freqiiéncias. Ao contrario da situacao do batimento, no entanto,

desta vez as ondas nao voltarao a entrar em fase.

(2) superposi¢édo de ondas

i
) o i [
AARAAAAAAA TRIATRAATRIATRY
TV ATANARLTATATI) v i I I‘
TRTRTATRTRIATATATAL] IR LR
VYVUUVVUYY v v

Figura 2.2: Superposigao das ondas no espago das freqiiéncias e do tempo.

Esta situacao de travamento de fase entre varios modos de freqiiéncia do
laser é que é mais comumente conhecida com situacao de modelocking, apre-
sentando interferéncias multipla entre as varias ondas travadas [14]. Notemos
que o caso de um trem de pulsos emitido por um laser de femtossegundos nao
corresponde ao caso de uma distribuicao continua de freqiiéncias, pois o pulso
ressurge apos um periodo 7' = 2L /c, onde L é o comprimento da cavidade do
laser e ¢ a velocidade da luz. Para tratar este caso, considera-se a saida do
laser como constituida de um nimero infinito de modos de freqiiéncia, com
uma distribuicao gaussiana das amplitudes dos modos centrada em wy e a

amplitude do campo que descreve cada modo sendo dada por:

2nAw
A—wO)Q logy 2] , (2.3)

onde Fj é a amplitude do campo para o modo em wy, n 0 nimero do modo

E, = Eyexp|—(

contado a partir de wy, Aw = ¢/2L o espagamento entre os modos, e Awy a
largura maxima a meia altura da distribuicao dos modos do campo. Quando
as fases dos modos sao travadas em ¢, = 0, o campo elétrico total é dado

por
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—+00
E(t)= Y E,exp(iwt) (2.4)
ou ainda
—+o0
E(t) = exp(iwgt) Y Eyexp(inAwt) (2.5)

onde consideramos w,, = wy + nAw. Segue entdo que o campo total E(t) é
uma onda portadora com freqiiéncia 6ptica wy, modulada por uma fungao

que varia suavemente no tempo, K (t):

“+o00

K(t)= Y Ejexp(inAwt) . (2.6)

n=—o0
Note que a parte direita da Eq. (2.6) é a transformada de Fourier de uma
fungdo K (t) que apresenta um periodo de repeti¢ao T' = 27 /Aw = 2L /c.
Outra caracteristica da saida do laser pode ser obtida da distribuigao de
amplitude espectral na Eq. (2.3). Da teoria de transformada de Fourier, se
E, é uma distribuicio Gaussiana, K?(t) apresentaria também uma forma
Gaussiana no espaco do tempo se tivéssemos uma distribui¢ao continua de
freqiiéncias. Caso uséssemos uma aproximacao de somatorio para a integral
na Eq. (2.5), terfamos entao:
K2(1) o expl (- Togy 2] (27)
P

com uma duragao de pulso correspondente dada por

2v2
T, = o logn 2. (2.8)

A saida do laser consistiria entao de um trem infinito de pulsos de forma
Gaussiana separados no tempo por 2L/c, representando um perfeito trava-
mento de modos (modelocking) com uma distribuigdo de amplitude espectral
Gaussiana. A periodicidade do laser é somente devida ao igual espagamento
entre os modos de freqiiéncia e é independente da distribuicao de amplitude.

A Eq. (2.8) da a relagao entre 7, e Awy para uma distribuigdo Gaussia-

na. Se uma distribuicao diferente é utilizada uma expressao similar deve
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ser obtida, apenas o fator de proporcionalidade (2v/2/7)(logy 2) serd modi-
ficado, mantendo-se sempre da ordem de 1 [14]. Também pode-se ver que a
duracao do pulso é proporcional ao inverso da largura méxima a meia altura.
Vemos entao que os lasers que tém uma grande largura de banda de emissao

apresentarao pulsos ultra-curtos.

2.1.1 Travamento de Modos Passivo

De modo a obter um travamento de modos ao longo de uma banda larga de
freqiiéncias, varias técnicas podem ser empregadas, mas uma em particular
se sobressai: a que utiliza o travamento passivo dos modos [14]. Esta técnica
geralmente emprega um absorvedor nao-linear, comumente um absorvedor
saturavel [15, 16, 17]. Um absorvedor desse tipo possui um transmissao
constante a baixas poténcias de entrada. Quando a poténcia de entrada
aumenta substancialmente, no entanto, os processos de absor¢ao e emissao
estimulada passam a ocorrer com maior probabilidade, o que faz a populacao
do nivel de menor energia diminuir. A combinacao destes processos faz com
que a transmissao aumente de forma nao-linear com a poténcia de entrada,
com o méaximo do pulso sendo transmitido com bem menos absor¢ao que
suas asas. O absorvedor saturavel é caracterizado entao pela intensidade de
saturacao, a qual define a intensidade requerida para diminuir pela metade
a diferenca de populacao dos dois niveis que participam do processo.

Note que os meios de ganho também apresentam saturacao. Em baixas
poténcias de entrada o ganho tem seu valor maximo. O ganho ocorre geral-
mente, portanto, enquanto a poténcia de entrada é aumentada. Por outro
lado, a medida que isto ocorre a inversao de populagao dos niveis que in-
teragem no processo de amplificagado diminui, com isso diminuindo o préprio

ganho.

Absorvedores Saturaveis Rapido e Lento

Um absorvedor é rapido se o tempo de recuperacao é menor que a duracao do

pulso [16]. Neste caso, a modulagao das perdas segue a variagao da poténcia
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optica (ver Fig. 2.3). Se diz que o absorvedor é lento quando o tempo de

recuperagao deste é maior que a duragao do pulso (ver Fig. 2.4).

Poténcia Optica

1

Perdas ‘

0y Uy

R R
-‘1 J”-,fii‘\ [ ti r’u"i‘ ;f |

tempo (a. u.)

Figura 2.3: Evolugao temporal da poténcia optica e das perdas num laser com

travamento de modos passivo utilizando um absorvedor saturavel rapido.

Considere um pulso curto passando pela cavidade laser com um absorve-
dor rapido. A medida que o pulso interage com o absorvedor, a absorcio é
saturada, o que reduz temporalmente as perdas, Fig. 2.3. No estado esta-
cionério do laser pode-se chegar a um nivel de saturagao suficiente para com-
pensar, em conjuncao com o meio de ganho, as perdas das viagens de ida
e volta do pulso. Note que qualquer luz de baixa intensidade que bata no
absorvedor em outros instantes, experimenta perdas maiores que o ganho, ja
que o absorvedor nao é saturado por esta luz. O absorvedor pode suprimir,
dessa forma, qualquer pulso mais fraco ou luz continua de fundo circulando

na cavidade.

SE—

Poténcia Optica

s
N
e
—
~.

tempo (a. u.)

Figura 2.4: Evolucao temporal da poténcia optica e das perdas num laser com

travamento de modos passivo utilizando um absorvedor saturavel lento.
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No caso do absorvedor lento, hd um intervalo temporal logo ap6s os pulsos
onde o absorvedor estd ainda no estado saturado [15]. Ele causa uma modu-
lacao nas perdas que é rapida para a asa principal do pulso, ver Fig. 2.4,
mas com o absorvedor apresentando um longo tempo de recuperacao. O
encurtamento do pulso é obtido neste caso pela conjuncao da saturacao do
absorvedor com a do meio de ganho, ja que este tende também a amplificar
mais a regido inicial, com maior perda. E deste modo que se pode obter
um pulso ultra-curto mesmo com tempos de resposta do meio maiores que a
duragao do pulso em até uma ordem de magnitude.

Esses dois mecanismos discutidos acima permitem obter pulsos muito cur-
tos e de forma robusta, formando a base dos diversos lasers de femtossegundos
construidos nos ultimos vinte anos. No que segue, vamos estudar em mais
detalhes como esses processos levam & formacao de um pulso ultra-curto.
Primeiro vamos discutir o comportamento do pulso de forma qualitativa, e
em seguida partiremos para uma andlise quantitativa do processo [15].

Um laser é no geral composto, essencialmente, por um meio amplificador
inserido em uma cavidade ressonante. Como antecipamos acima, um laser
de pulsos ultracurtos contém, além desses elementos, um absorvedor 6ptico
saturavel (ver Fig. 2.5). Para entender a formagcao do pulso dentro cavidade,
considere que, inicialmente, a poténcia no interior da cavidade é zero. Nesta
situagao o ganho é maior que a soma das perdas no ressonador 6ptico. Du-
rante a primeira fase da acao do laser, a radiacao do campo no interior da
cavidade é constituida por muitas flutuagoes irregulares de baixa poténcia.
No entanto, quando a poténcia aumenta o suficiente, o maior pico das flutu-
acgoes comeca a saturar o absorvedor. Estes picos de flutuagao sofrem entao
perdas menores se comparadas com as flutuagoes de menor intensidade. Isto
faz o pico crescer mais depressa que as flutuagoes menores, permitindo con-
sumir uma parte substancialmente maior do ganho de energia, o que leva
ainda a um ganho menor dessas outras flutuagoes. Deste modo, um pulso
grande acaba por se formar no meio, consumindo, para a manutencao de

sua forma, toda a energia fornecida pelo meio de ganho em uma volta da
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cavidade.

Espelho %C‘H; -:‘ s 4H ) § Espelho
Pulsode Luz
1 T

Absorvedor Saturabel Amplificador

Figura 2.5: Esquema de um laser com travamento de modos passivo.

Esta imagem pode ser melhor detalhada seguindo o trajeto do pulso pela
cavidade 6ptica. Em um certo ponto, ele deve atravessar o absorvedor satu-
ravel, onde as poténcias mais baixas sao absorvidas mais facilmente que as
poténcias mais altas. A primeira extremidade do pulso é entao significati-
vamente absorvida [14], mas o pico do pulso passa pelo absorvedor. Se o
absorvedor é lento a extremidade seguinte do pulso vera a transparéncia cau-
sada pelo pico do pulso e nao sera atenuada. Depois, quando o pulso alcanca
o amplificador, a primeira extremidade vai ter um ganho nao saturado e seré
grandemente amplificada. Por outro lado, a extremidade seguinte encon-
tra um ganho altamente saturado, sendo portanto muito menos amplificada.
Deste modo se forma um pulso estreito e com alta poténcia de pico dentro da
cavidade, quando uma parte do pulso que esta evoluindo nao interage com
o absorbedor e é ao mesmo tempo amplificada pelo meio de ganho. Isto é
possivel contanto que o absorvedor saturavel sature muito mais rapidamente
que o meio amplificador. A forma final do pulso é obtida no estado esta-
cionario do sistema, quando ¢é alcangada a auto-consisténcia do pulso 6ptico
na cavidade [17], ou seja, quando o pulso passa a reproduzir a mesma forma

depois de uma viagem completa pela cavidade.

A Equagao Fundamental

Para obtermos a equacao fundamental que determina a forma do pulso na
cavidade, se utiliza uma anélise de autoconsisténcia. No caso, a agao de
cada componente da cavidade sobre o pulso é levada em conta, e depois a
modificacao total da forma do pulso apds seu retorno a um plano de referéncia

inicial é considerada como sendo nula.



Pente de Freqiiéncias 14

Meio Laser Absorvedor Saturavel
Elemento Dispersivo \
Espelho%{g - - §Espelho
| IN
T.
3 T Ta DTS
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Plano de Referencia

Figura 2.6: Esquema do laser em travamento de modos passivo[15].

Considere uma cavidade laser com o meio laser perto de um dos espelhos
e um absorvedor saturavel perto do outro espelho da cavidade, ver Fig. 2.6.
Assumiremos que os tempos de transito através do meio laser e do absorvedor
saturavel sao curtos se comparados & duragao do pulso 7,. Por conta disso,
estes sao chamados de “elementos finos”. Também se assume que 7, ¢ curto
se comparado como o tempo de transito pela cavidade, e que as larguras de
banda do meio laser e do absorvedor saturavel sao grandes se comparadas ao
espectro do pulso. Consideraremos entao uma situagao onde a limitacao na
largura de banda do pulso é provocada por um elemento passivo linear extra
na cavidade, como por exemplo um etalon [15]. Finalmente, consideraremos
ainda que inicialmente o feixe tem um perfil de intensidade uniforme sobre
toda sua secao transversal.

A parte de freqiiéncia positiva do campo elétrico dependente do tempo,
no plano de referéncia proximo ao meio laser, é denotada por @e‘i”(’t, onde
E(t) é a envoltéria do pulso que varia lentamente se comparada a e ™! e
wp € uma freqiiéncia perto do centro da banda. A transformada de Fourier
de E(t) pode entao ser escrita como E(wy, —wp). Como vimos anteriormente,
tal transformada de Fourier tem um espectro discreto com componentes es-
pacadas de 27 /Tr, onde Tk € o periodo de circulagao do trem de pulsos na
condicao de travamento de fase da cavidade.

Vamos agora estudar cada componente atuando no pulso.
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e O meio laser: a envoltoria do pulso é E(t) antes de passar pelo meio
laser indo em dire¢ao ao espelho. Depois dele passar pelo meio laser,
refletir no espelho e passar novamente pelo meio laser, sua forma muda

para:
Ei(t) =Bt —T)), (2.9)

onde A(t) é o coeficiente de ganho para uma passagem dupla pelo meio
laser. Como discutido acima, devido a saturacao do meio, este co-
eficiente é fungao da poténcia do pulso integrada no tempo (energia
do pulso acumulada no meio até um certo tempo). Ja T; é o tempo
que o pulso demora desde a entrada no meio laser até sua segunda
saida, apos reflexao no espelho, assumindo que o ganho do laser é nao-
dispersivo. No passo seguinte, o pulso passa através do elemento limi-

tante da largura de banda.

¢ Elemento Dispersivo: O espectro do pulso ap6s a passagem por este

elemento é dado por:
Ey(wp — wo) = e~ @A) (VB (wr — wo) (2.10)

onde H(wy) é a funcdo de transferéncia do elemento; 75 o tempo de
viagem entre o meio laser e o elemento limitador de largura de banda;
e T3 o tempo necessario para atravessar o elemento. A perda linear
esté incluida em H(wy), a qual contém o fator e=“07/4Q com @ o fator
de qualidade da cavidade. Agora, assumindo que as perdas aumentam
com o desvio a partir da freqiiéncia central wy, a dependéncia explicita

do fator de perdas com a freqiiéncia fica:

SR L (0]

H(wy) =e 1@ < . (2.11)

Nesta equagao, w, é a “largura de banda” das perdas. O fator wyTg/4@Q é
a metade do usual® ; indicando que a Eq. (2.11) ¢ uma média das perdas

em apenas meia volta na cavidade. A multiplicacao de E(wy — wy) por

1Seja U a energia armazenada nos modos da cavidade. O fator de qualidade Q é
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i(wr — wp) corresponde a aplicar d/dt — iwy sobre E(t)exp(iwgt). A

Eq. (2.10) no dominio temporal assume entao a forma:

woTr 1 42
(4B (1~ L)

Ey(t) = e E(t—Ty—T;) . (2.12)

Continuando o trajeto do pulso, ele vai para o absorvedor saturavel.

e Absorvedor Saturavel: A envoltoria do pulso ao sair do absorvedor

saturavel pela segunda vez, depois de refletir no espelho, é dada por:
Es(t) = e BOE,(t - Ty - Ts) , (2.13)

onde B(t) é o coeficiente de perdas para uma passagem dupla pelo
absovedor saturavel, sendo também funcao da poténcia integrada do
pulso (a energia acumulada do pulso até um certo tempo). T e T5 sao

os respectivos tempos de voo mostrados na Fig. 2.6.

Agora, supondo que a largura de banda do pulso é suficientemente estrei-
ta, temos que as exponenciais nas Eqs. (2.11) e (2.12) podem ser expandidas
até a primeira ordem em ((wy, —wp)/we)? [ou em —(1/w?)d?/dt?]. Além disso,
assumiremos que a modificacdo do pulso numa tnica passagem através do
absorvedor saturavel ou do amplificador é suficientemente pequena para que
todas as exponenciais possam ser expandidas apenas até a primeira ordem

em B e A, respectivamente. Entao as Eqgs. (2.9), (2.12) e (2.13) assumem a

definido a partir da expressao

U wo
dt Q
Como U é proporcional a E?, entdo
2Ed£ _ @EQ
dt Q
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forma:
E, = [1+AW@)|E(t—-"T), (2.14)
woT’ 1 d?
B, = 1- 4QR[ ~ G- T-T), (2.15)
By = [1— BBt —Ty—Ts) . (2.16)

Se a acao de cada um dos elementos da cavidade provoca apenas uma
pequena modificacao na envoltoéria inicial F, podemos considerar que, em
uma tnica volta, a acao de cada elemento se faz diretamente sobre o pulso
inicial, independentemente do ordem em que eles sdo aplicados. E possivel
entao descrever como a envoltéria do pulso varia em uma volta da seguinte

forma:

11— ——]}[1 + A()|E(t—Tg), (2.17)

w? dt?

ou ainda

Ey(t) = [1 _ wolr ( 1 &

o (1 ——) +A(t) - B(t)] E(t—Tg) .  (2.18)

w? dt?

A exigéncia de autoconsisténcia, no entanto, ndo precisa ser exatamente
que E4(t) seja igual a E(t) deslocada de T, pois ja que alguns elementos
presentes na cavidade podem levar a atrasos ou adiantamentos do pulso.
Assim, considerando Ey(t) = E(t — Tr + 0T) e expandindo em primeira

ordem em 7', obtemos

Eu(t) = E(t — Tp) + % (t — Tp) 0T . (2.19)

Substituindo a Eq. (2.18) na Eq. (2.19), se tem finalmente

5Td—E _ woTr (1 1 &> 24A(1)Q N QB(t)Q) B

- 20 (2.20)

w? dt? woTr wolr
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Definiremos agora os seguintes parametros normalizados:

2w.0T

b= —Q, (2.21)
g(t) = 21?5, (2.22)
Q _ 2B@)Q

0l = anln (2.23)

Note que g pode ser interpretado como o coeficiente de ganho do meio laser
normalizado pelo coeficiente de perda linear. O ¢ é um parametro de atraso
ou adiantamento temporal, que indica se o periodo de repeticao do pulso se
desvia do tempo Tx. J& Q4 é o fator de qualidade do absorvedor saturavel.
Substituindo os pardmetros normalizados na Eq. (2.20), obtemos

0 1 5dY,
(1+QA(t) —g(t)—w—g@+w—ca)E_o. (2.24)

E possivel notar que o elemento limitante de largura de banda introduziu o

termo —(1/w?)d?/dt* que é um operador de difusao no tempo. Este operador
causa um alargamento do pulso que, a cada volta, é compensado devolvendo
a largura do pulso original. Por conta da difusao, ou alargamento do pulso,
poder ser causada ou por muitos processos fisicos diferentes, a equagao final

deve ser relativamente independente do modelo.

Forma do Pulso

Para obter a soluc¢ao da Eq. (2.24) para um absorvedor lento, vamos precisar
da forma da dependéncia temporal do fator de qualidade Q/Q 4(t), e também
do parametro de ganho ¢(t) dependente do tempo. Para tanto, partindo da

Ref. [15], utilizaremos as seguintes relagoes:

Q _Q o
— —_p Uy 22
OB (2.25)
g(t) = g9 0 (2.26)

onde Q/QY% ¢ uma medida da excitagao do absorvedor saturével para um

pequeno sinal, ¢ o ganho antes da chegada do pulso, Uy a energia de
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saturacao do absorvedor saturavel, Uy a energia de saturacao do meio laser,

e U(t) é a energia acumulada no pulso, dada pela expressao

/ \B(t)2dt (2.27)
Substituindo as Eqgs. (2.25) e (2.26) na Eq. (2.24) se tem entdo

_Q%e GE=(1-g% UL)EJF%%E—%;;E (2.28)
Esta é uma equacgao integro-diferencial nao-linear. Para obter uma solucao
simples, vai-se expandir as exponenciais em séries de poténcias e corté-las
nos termos de segunda ordem. Assumiremos que o meio laser é dificil de
saturar, ou seja, Uy >> Uyu. Desse modo, no intervalo de energia sobre o
qual o absorvedor saturavel esta completamente saturado, o ganho do meio

laser ainda decresce de forma aproximadamente linear com a energia. Com

esta suposicdo é possivel quebrar a expansao de e~U/UL no primeiro termo,

obtendo
G- (G- i) )
(1+Q0 9 0 n) T
0 dE 1 d°F

L e
o a oz Y

E

Finalmente, uma solu¢do para a Eq. (2.29) é justamente que o pulso

assume uma forma tipo secante hiperbélico, ou mais exatamente

E t
E = V; Asech (—) : (2.30)

Tp Tp

onde Vj e 7, sdo constantes a serem determinadas pela substituicao da Eq. (2.30)
na Eq. (2.29).

2.2 Controle do Pente de Freqiiéncias

A Eq. (2.30) mostra a forma do pulso que é criado no laser. Um trem
destes pulsos no espago das frequéncias é entao representado por uma estru-

tura discreta de picos que esta toda contida dentro de uma certa largura de



Pente de Freqiiéncias 20

banda, como mostrado na Fig. 2.7. Se conhece, da teoria de transformada
de Fourier, que a largura do pente de freqiiéncias como um todo é dada pelo
inverso da largura temporal dos pulsos de laser individuais, e também que
a separacao entre os picos do pente é dada pela freqiiéncia de repeticao do
trem de pulsos. Podemos entao jéa identificar dois parametros importantes
no pente de freqiiéncias: a largura temporal de um pulso individual, e a
separacao entre os picos no espaco das feqiiéncias.

Voltando ao desenvolvimento da Eq. (2.19) na se¢@o anterior. A partir
da condigao de auto-consisténcia usada |E4(t) = E(t — T + 6T))|, se nota que
o sistema de equagoes continua consistente para o campo com um periodo T’
mesmo com a adi¢ao de um certo 07". No entanto, para aplicagoes do pente
de freqiiéncias em espectroscopia, é preciso controlar de forma bem mais
detalhada as repeticoes dos pulsos, pois se precisa manter o espacamento e
a posicao absoluta dos picos no pente bem definidos, ou seja, sem mudancas
[5].

O trem de pulsos se comporta mais exatamente como mostrado na Fig. 2.8.
O uso deste trem de pulsos em espectroscopia comegou a ser bem estabele-
cido, e popularizado, a partir dos trabalhos dos grupos de Ted Héansch (Ale-
manha) e John Hall (EUA) em torno de 1999 |2, 3]. Um ponto fundamental
era a utilizagao, para gerar os trens de pulsos, de lasers de pulsos ultracurtos
com seus modos de freqiiéncias travados diretamente ao padrao do relégio de
césio. Tal laser tem um pente de freqiiéncia que abarca todo o espectro do
visivel. A Optica das técnicas que utilizam pentes de freqiiéncia esta entao
baseada em uma gama de freqiiéncias uniformemente distribuidas, mais ou
menos como os dentes de um pente ou as marcas em uma régua, ao longo de
uma regiao compreendendo centenas de nanémetros. Uma freqiiéncia des-
conhecida pode assim ser relacionada diretamente a uma das freqiiéncias ao
longo da “escala de medidas”.

Os grupos do Hénsch e do John Hall demonstraram convincentemente,
primeiro, que as marcas de freqiiéncia realmente eram uniformemente dis-

tribuidas com precisao extrema ao longo de todo o pente. Porém, um prob-
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Figura 2.7: No quadro de cima, temos o trem de pulsos no espago do tempo. No

quadro de baixo, mostramos o respectivo pente no espago das freqiiéncias.

E(t)

tranformacio de
Fourier

Figura 2.8: Dependéncia do trem de pulsos no espaco do tempo e das freqiiéncias,
onde cada pulso contem s6 umas poucas vibracoes, com seus modos distribuidos

em diferentes freqiiéncias igualmente espacadas.

lema mais delicado era como determinar o valor absoluto das varias freqiién-

cias do pente, pois todas elas apresentam um deslocamento em freqiiéncia
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comum desconhecido (ver Fig. 2.8), chamado comumente de freqiiéncia de
deslocamento fj. A técnica mais bem estabelecida proposta por esses gru-
pos para medir fy implica em fazer o pente de freqiiéncias tao largo que as
freqiiéncias mais altas sao maiores que mais do que duas vezes as freqiiéncias
mais baixas (com o pulso compreendendo mais que uma oitava de oscilagoes)
[5]. Neste caso, fy pode ser medido pela subtragao simples de uma freqiiéncia
fon na asa do pente por outra obtida a partir do segundo harmonico 2f,, de

uma freqiiéncia mais baixa f, na outra asa do pente (ver Fig. 2.9)

2fn = fon =2(nfr + fo) — 2nfr + fo) = fo, (2.31)

onde consideramos ainda que fr = 1/T ¢é a freqiiéncia de repetigao do laser.

1)

kT “‘||Ill-
A8

2nfr + 1

-

Beat, fy

2(nf. +fy)

Figura 2.9: Diagrama explicativo da técnica usada para determinar o desloca-

mento de freqiiéncias fj.

2.3 Propagacao de Pulsos Ultracurtos

Depois de se formar o trem de pulsos na saida do laser, ele pode sofrer pro-
fundas modificagoes em sua forma devido a propagagao no espago, como, por
exemplo, ao atravessar lentes, grades de difracao, células de vapor, etc. Es-
tas modificagoes podem ocorrer tanto na amplitude quanto na fase do pulso,

sendo todas muito mais pronunciadas quando se trabalha com pulsos de fem-
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tossegundos. Esses diferentes pulsos podem entao interagir com a amostra,
resultando em alteragoes significativas das probabilidades de transigcao entre
diferentes niveis de energia do meio. Para efeito de ilustragao vamos discutir
no que segue dois tipos de pulsos originados a partir de efeitos de propagagao:

pulsos com varredura de freqiiéncia (“chirping”) e do tipo 0w (zero pi).

2.3.1 Chirp

A varredura de freqiiéncia, chirp, de um pulso 6ptico é usualmente entendida
como a dependéncia temporal da sua freqiiéncia instanténea [11]. Assim, um
“chirp” positivo (negativo) significa que a freqiiéncia instantinea aumenta
(diminui) com o tempo. A Fig. 2.10 mostra a forma de um pulso com chirp
positivo. O pulso pode adquirir uma varredura de freqiiéncia desse tipo
durante sua propagacao em meios transparentes, devido a efeitos de dispersao

cromaética e nao-linearidades.
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Figura 2.10: Campo elétrico de um pulso com chirp positivo, onde a freqiiéncia

instantanea cresce com o tempo.

2.3.2 Pulsos 07

Continuando neste estudo da distor¢cao do pulso por propagacgao, é impor-
tante estudar a propagacgao ressonante de um pulso num meio atéomico for-
mado por atomos de dois niveis. Considere entao a area 6 do pulso, definida

CcOo1mo

0 = /{/OO e(z,t)dt , (2.32)

o0
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onde k = 2u12/h, p12 € 0 momento de dipolo elétrico de transicao, e £(z,t)
é a envoltoéria do campo elétrico no ponto z do meio. Veremos no que segue
que o valor de £(z,t) é determinado por sua forma em z = 0. Levando em
conta o teorema da area [18|, temos que o pulso, durante a sua propagacao,
tem a sua forma modificada até que atinge uma area igual a 2n7, onde n é
um nimero inteiro. O valor de n para um pulso especifico depende da sua
area inicial, isto é, para areas iniciais maiores se tem valores maiores de n.
Os pulsos fortes, portanto, se estabilizam com areas finitas [10].

Pulsos fracos, por outro lado, evoluem para uma area de Om. Se além disso
o pulso for curto, quando comparado com os tempos de relaxagao homogéneo
e inomogéneo do meio atomico Awy, >> Aw,, a envoltoria do campo elétrico
oscila entre valores positivos e negativos. Desta forma, o pulso logra satisfazer
o teorema da area, mas com poucas perdas em energia depois de seu rearranjo
inicial [12, 18]. O pulso desenvolve entao longas caudas oscilatorias com
regioes de fase opostas, onde umas partes subtraem e outras adicionam para
dar uma area total de Omr . Este é o caso de interesse para aplicacoes com
pulsos ultracurtos.

Como conseqiiéncia do comportamento discutido acima, o pulso O re-
sulta numa excitacao nula da transicao de um fé6ton do meio. Isto é explicavel
da seguinte forma. A primeira parte do pulso que atinge a amostra excita
os atomos, enquanto que a segunda parte os desexcita, e assim por diante,
resultando numa oscilacao da populacao no nivel excitado que acaba com um
valor desprezivel apos a passagem completa do pulso.

Do artigo do Crisp [12], o qual usa uma teoria semicléssica, e chamando
de £(w) a transformada de Fourier da envoltéria do campo na entrada do
meio

Ew) = /_ N £(0,t)e™'dt (2.33)

[e.e]

temos que a evolugao temporal da envoltéria do pulso (em amplitude e fase)

em termos da transformada de Fourier da envoltoria inicial é dada por

g(z,t) = L /OO £(w)exp [—iw (t — ﬁ) - ozA(w)z} dw (2.34)

2 J_ o c
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onde 7 é o indice de refragao constante sobre todo o espectro e A(w) da a
forma da linha da transi¢ao. Para uma densidade N de atomos de dois niveis,

se tem ainda que o parametro o é dado por

27N 12w
q= T F0L (2.35)
hnc
Agora, assumindo que o alargamento inomogéneo se deve somente ao
efeito Doppler, temos que A(w) apresenta o perfil voigt caracteristico de

vapores atomicos de dois niveis

Aw)

I /oo exp [— (6% — 0)* /QF%’] ds . (2.36)

T VaTe ) A —i(0+w)

Nesta equagdo 0y, ¢ a dessintonia wis — wy para Atomos em repouso no
sistema de referencia do laboratério, ¢ a dessintonia vinda do alargamento
inomogéneo, 112 o tempo de vida homogéneo da coeréncia, e I'¢ a largura

Doppler. Finalmente, o coeficiente de absor¢ao do meio é dado por oy =

a/\/ﬁl“(;.



CAPITULO 3

INTERACAO COM SISTEMAS
ATOMICOS

A interacao da luz com sistemas atémicos é uma linha de pesquisa de grande
importancia, particularmente em 6ptica e espectroscopia. Como a mecanica
quantica é a ferramenta tedrica adequada para estudar problemas desse tipo,
vamos emprega-la agora para obter uma teoria geral para a técnica de Espec-
troscopia Direta com Pente de Freqiiéncias (DFCS). Nosso objetivo é descre-
ver o comportamento temporal dos diferentes estados de energia atomicos
ao interagir com um trem de pulsos ultracurtos. Aplicaremos esta descricao,
mais especificamente, a transicao seqiiéncial 5S-5P-5D no atomo de Rubidio
87, e discutiremos a primeira comparac¢ao com experimentos de uma versao

simplificada desta teoria [13, 19].

3.1 Historico

Como a histéria da ciéncia nos ensina, novos fendémenos e estruturas sao
)
geralmente descobertos ao se melhorar a precisao das medidas fisicas. Por

exemplo, em espectroscopia atomica a melhora em resolucao tem permitido

26



Interacado com Sistemas Atdmicos 27

entender com uma profundidade cada vez maior a estrutura detalhada dos
atomos e as propriedades dos nucleos atémicos [3]. No caminho de melhoras
ainda maiores de resolugao, h& problemas de vérios tipos a serem resolvidos.
Obviamente, ha ainda varias caracteristicas técnicas nos espectrometros que
limitam a resolucao realizavel. No entanto, também ha limites de cunho
mais bésico, como por exemplo o alargamento Doppler de linhas atomicas
ou ainda os tempos de vida finitos do estado excitado. Tipicamente, tal
alargamento natural da linha atdomica estd na faixa de kHz a MHz, para
tempos de vida excitados na faixa de dezenas a centenas de nanosegundos,
podendo o alargamento atingir valores extremamente pequenos para niveis
atomicos metaestaveis.

Na busca por altas resolugoes espectrais, varios métodos foram desenvolvi-
dos partindo do trabalho pioneiro de I. I. Rabi [3], que mediu a freqiiéncia
de transicao entre os dois niveis da estrutura hiperfina fundamental do *3Cs
com grande precisao usando uma técnica de feixes atomico em ressonancia
magnética, o que o levou a receber o prémio Nobel de fisica em 1944. Na area
de interagao coerente de amostras atomicas com trens de pulsos, um marco
importante foi o trabalho de Teets e colaboradores em 1977 [20], onde eles
descrevem algumas caracteristicas basicas desse processo e mostram como é
possivel usar pulsos curtos em espectroscopia de alta resolucao, mesmo com
a largura de linha observada sendo menor que o limite da transformada de
Fourier para cada pulso do trem. Isto se explica no espago das freqiiéncias
pelo fato de que, quando o tempo de relaxacao da coeréncia atomica é maior
que a taxa de repetigao do pulso, os atomos interagem com o pente de fre-
qiiéncias do trem de pulsos como um todo e nao com o espectro de s6 um
tnico pulso. Obviamente, para isto eram necesséarios lasers muito estéveis.

Tais lasers estaveis viriam a ser justamente os lasers com travamento de
modos passivo discutidos no capitulo anterior. Eventualmente, estes lasers
podem ser travados a transi¢oes atomicas ou moleculares estreitas. Um nome
importante no desenvolvimento de técnicas de estabilizacao desse tipo é o

John Hall, que junto com seus colaboradores desenvolveram vérias técnicas
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de estabiliza¢do para serem usadas em medidas fundamentais |2, 3]. Um
outro marco importante em espectroscopia ocorreu em 1972, quando Ted
Hénsch e Arthur Schawlow descreveram a primeira medida usando a técnica
de absor¢ao saturada, aplicada entao ao hidrogénio [3]. Dai em diante, varias
medidas do espagamento 15-2S no hidrogénio foram realizadas com precisao
crescente. Atualmente, essa freqiiéncia é a freqiiéncia 6tica medida com me-
lhor precisao, estando a determinacao do seu valor sempre relacionada com
avangos importantes de nosso conhecimento sobre a estrutura atomica [3]. No
caso do hidrogénio, o uso do pente de freqiiéncias em anos recentes melho-
rou a precisao dessa medida em mais de um ordem de grandeza (ver os dois

ultimos pontos do gréfico da Fig. 3.1).

105
=
106 e

H‘-‘\-..

-]
TU-T P \ n_'x':h\
lager '\
408 | spectroscopy 01':9
O\ g
o G‘@

=10 = ¥
1a frequency “ “"
MEASUTRIMENTS 4

*

1o-11 \‘
rﬂ—'l'.? ‘g

L
cebium % N\
1g1a clocka | Ty il

‘H}-M - “.‘.EI

exatidio relativa

=15 ﬂptic;u !
10 atomic clocks \Il‘g
10-16 -y

1@—1?
1018

1940 1960 1980 2000 2020
Ano

Figura 3.1: Espectroscopia optica do hidrogénio. Desenvolvimento da exatidao

relativa em precisao espectroscopica.

Entrando agora na linha de pesquisa mais proxima ao assunto dessa tese,
John Hall e Jun Ye publicaram um trabalho teérico em 2000 [21] com uma

proposta de espectroscopia de alta resolucao usando apenas o pente de fre-
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qiiéncias. A idéia era substituir os varios lasers continuos por um tnico laser
de femtossegundos, ja que em varios aspectos o pente de freqiiéncias funciona
exatamente como uma superposicao de cerca de um milhao de lasers continu-
os. Havia, no entanto, um problema com a abordagem deles. E que eles fize-
ram uma anéalise tedérica apenas no dominio das freqiiéncias, o que resultava
efetivamente em uma grande inconsisténcia entre teoria e experimento. Esta
inconsisténcia foi depois levantada no trabalho que resultou na proposta, em
2004, da técnica de DFCS [13]. Este trabalho envolveu tanto Jun Ye como
Daniel Felinto e levou entao ao desenvolvimento de uma espectroscopia que
analisa tanto a estrutura temporal como espectral da dinamica atémica. E a
teoria por tras desse artigo de 2004 que sera discutida neste capitulo, sendo

sua implementacao mais geral tratada nos capitulos seguintes.

3.2 Interacao com um Sistema de Muitos Niveis

Para modelar o problema da interacao do atomo com um trem de pulsos,
vamos utilizar a teoria de perturbacao. Neste sentido, o hamiltoniano do

sistema pode ser escrito como

H=Hy+V, (3.1)

com Hj representando o hamiltoniano do atomo livre e V' o potencial de
interagdo. Agora considere-se o campo elétrico E(t) interagindo com um
atomo de muitos niveis | 7). Hy e V', o qual vai ser trabalhado na aproximagao

de dipolo elétrico, sao entao operadores dados pelas seguintes equagoes:
Hy=) E;i|i)i],
V() ==Y Vyt) i), (32)
2%

onde E; ¢ a energia do i-esimo nivel atomico, e V;; o coeficiente do potencial
dependente do tempo que corresponde a transi¢ao de dipolo elétrico entre os

niveis ¢, j.
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Vamos agora a usar o formalismo das equagoes de Bloch para obter a
evolucao temporal do sistema. Entao escrevendo a equagao de Liovulle para
as componentes da matriz densidade p dos estados atomicos, ficamos com

5 L) [8.5] 1) (33)

Incluindo os termos de relaxagao I';; das componentes ¢, 7 da matriz densi-
dade, e os termos de alimentacao incoerente do i-esimo nivel pela populacao
dos estados r de maior energia, a Eq. (3.3) fica

pij (% roa .
J __<2 | [H,p} | ]> — Fijpij +5ij2%rprr 5 (3'4)

ot h

onde o d;; ¢ a funcao delta de Kronecker, e v, ¢ a taxa de decaimento da
populacao do nivel r para o nivel .
Seja agora w;; = (E; — E;) /h a freqliéncia de transicao entre os niveis i
e j. Substituindo o hamiltoniano da Eq. (3.1) na Eq. (3.4), se tem
api' . i, Sy A .
8_25] = — (iwy; + Ty5) pij — ﬁ(l | [V; P] | J) + 0y Z%rprr : (3.5)
A Eq. (3.5) pode ser integrada para se obter as componentes da matriz den-

sidade em fung¢ao da seguinte equacgao integral:
. g
el =gty ettt [7,5] 1)
0
t
+ 05 Y Yr / dt'e" " p, (1) . (3.6)
0

Aqui o elemento p;; em ¢ = 0 resulta no elemento p?j.

Neste trabalho o nosso propésito é investigar a acao de pulsos ultracurtos
sobre o atomo. Para este caso, o potencial Ve rapido se comparado com
o tempo de relaxacgdo I';;. A dependéncia temporal lenta de e’ ¢ o que
permite desprezar este termo nas integrais que contem V, entao a Eq. (3.6)

fica
pii(t) =

e
0 i ! 1wt ) 7oA . ! 1 Tyt /
pij—ﬁ Odte i <2||:V,p:|‘j>+5ij£ Yir Odte prr(t') o

(3.7)
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Nosso interesse é encontrar a evolugao temporal do sistema atomico apés uma
sucessao longa de pulsos. Para tanto, é preciso uma expressao que conecte o
estado anterior ao n-ésimo pulso com o estado logo antes do pulso (n + 1),
com n um inteiro servindo de rétulo para um pulso arbitrario do trem. Para
obter isto, basta calcular as integrais na Eq. (3.7) de zero até o periodo do
laser Tg, fazendo t = Txr. Note que, para as integrais que dependem de

V, isto é como fazer t — o0, ji que estamos tratando com uma interacao

ultracurta. Obtemos entao
p%—i-l — 6—(iwij+rij)TR (pij + 52311) 7 (38)
com

c n i > iwiit! ) Orn ~C .
Pij = pij_ﬁ/o dt'e™it (i | [V (t),p] 1 7) (3.9)

Tr
I = ) % /0 Tl o () (3.10)

r

A Eq. (3.9) da o estado do sistema p¢ impulsivamente excitado pelo n-ésimo
pulso V”, evoluindo a partir do estado inicial p".

Pode-se notar que a Eq. (3.8) mostra a evolugao do estado atémico quando
este é excitado por um trem de pulsos ultracurtos, mostrando que o compor-
tamento do sistema ¢ dado por uma combinagao de excitagao impulsiva pelo
campo elétrico, seguida de uma redistribuicao incoerente da populacao dos
estados causada por emissao espontanea. Estes dois efeitos ocorrem em dife-
rente escalas de tempo, motivo pelo qual podemos avaliar separadamente

estas duas contribuigoes, as quais vao ser estudadas nas proximas segoes.

3.2.1 Excitacao Coerente
O elemento pf; da matriz densidade excitada coerentemente é dado por
pi; = Ci(Cy)", (3.11)

onde C; é a amplitude de probabilidade do estado i na representacao de inter-

acao. Estes coeficientes C; podem ser obtidos usando teoria de perturbacao
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dependente do tempo [22]:
Ci= (i | 07() | ), (3.12)

onde | ¢°) ¢ o estado inicial do sistema, e U o operador evolugao temporal.
Este tem solucao em termos de uma série conhecida como série de Dyson

[22], que pode ser escrita como

. 0o -\ 2 oo t

Ur = - / dt'Vi'(t') + - / dt// VEE)VEE)+..., (3.13)
) Jo k) Jo 0

com

‘7In<t) _ eiHOt/hV(t)e—iHOt/h (314)

o potencial de interagao na representacao de interacao.

A matriz de excitacao coerente pode entao ser colocada na forma

py = (10707 1) (3.15)
= D A O RO ) (3.16)
k,l

A Eq. (3.16) mostra a matriz pf; dependendo das componentes do estado

inicial pj;, e de uma matriz de transi¢ao complexa
Ay =G| U7 |3, (3.17)

que pode ser calculada a partir da série de Dyson (3.13), o que é extrema-

mente Util na hora de se obter solugoes perturbativas.

3.2.2 Redistribuicao Incoerente

Este é o outro termo (I;) necessario para se obter a evolu¢ao temporal da
matriz densidade do sistema na Eq. (3.8). Ele depende das integrais da
populagao ao longo de todo o periodo do laser. Durante este tempo, a popu-
lacao apresenta variacoes em diferentes escalas de tempo, com uma réapida
mudanca durante o pulso laser seguida de uma mudanca suave devido ao

decaimento incoerente. Devido a que, para o nosso caso, o pulso laser é bem
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mais curto que o periodo de repeti¢ao, podemos aproximar o estado inicial
como sendo p¢ ao invés de p", no calculo de I;. A partir desta consideragao
vemos que ¢é possivel escrever a redistribuicao incoerente como uma série,
que representa o decaimento em cascata produzido pela emissao espontanea

comecando desde o nivel de maior energia, da seguinte forma:

I

Q

Tr ,
r 0
Tr
0

t/
+ Zryirfyrs/ dt/e(rii_rw)t// dt//BFSStupgs(t//)
T8 0

Tr
> i / dt' el
0

T

TR t
+ > Vil / dt'eTi=Trolt / dt"e" " + ... (3.18)
T,8 0 0

Q

O primeiro termo da série (3.18) ¢ a redistribuigdo devida a emissao
espontanea conectando os niveis separados por uma tinica transi¢ao de dipolo
elétrico. O segundo termo é devido a uma cascata de emissoes espontaneas
conectando os niveis que sao separados por duas transi¢oes de dipolo elétrico,
e assim sucessivamente para os outros termos da série. Temos entao que esta
série pode descrever um decaimento em cascata geral comecando pelo nivel
de maior energia que seja incluido no modelo que se deseje estudar.

Agora para podermos obter a evolucao temporal do sistema basta subs-
tituir as Egs. (3.16) e (3.18) na Eq. (3.8), e considerar um estado inicial
particular do sistema. Na secao seguinte, serd mostrado como esta teoria
pode ser implementada no caso especifico do atomo de rubidio, e sua im-
portancia para a descricao do comportamento do atomo como observado

experimentalmente [13].

3.3 Aplicacao ao *'Rb

Baseados na teoria mostrada na se¢ao anterior, desenvolvida pelo professor

Daniel Felinto, com sua solugao iterativa, vai-se mostrar como ela pode ser
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aplicada ao atomo de 8"Rb. Nas aplicacoes que seguem nos proximos capitu-
los, também consideraremos apenas o atomo de rubidio, mas cabe ressaltar
que esta teoria pode ser usada, em principio, para qualquer atomo inter-
agindo com um trem de pulsos ultracurtos. Além disso, vamos centrar nossa

atencao nos efeitos acumulativos que ocorrem na transicao seqiiencial de dois
fotons HS-5P-5D.

Fr=1
15.9 MH
5D5, Z P2 13k>
29MHz
288MHz E=is
88857 MHz
5D,, 442MHz L._,
279MHz ., _,
776 nm 135MHz
\ = F’=0
386 252 075 MHz
762 nm
~

2. p=3
5P,, 266.6 MHz ., |
780 nm i S

~ 7122 413 MHz
5P, ~— F=2

3 816.6 MHz
N—————— F'=1

A

B3 377 104 390 MHz
\“
5S 2 fmy ——
b A 4 112 |1|>

6834.6 MHz ;
S F=1 i=12

Figura 3.2: Esquema de niveis do 8’Rb, com os niveis usados para o desenvolvi-

mento da teoria.

Vamos entao considerar os seguintes trés grupos de niveis de energia (ver
Fig. 3.2):

e Os dois estados hiperfinos pertencentes ao nivel 55/, serao chamados

de estados | 17) com i = 1, 2;

e Os seis estados que pertencem aos niveis 5P/ e 5P3/9 sao rotulados

como | 2j) com j =1,...,6;
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e E finalmente, os oito estados que pertencem aos niveis 5D3/5 € 5D5 /2

estao agrupados sob o rétulo | 3k) com j =1,...,8.

Com esta nomenclatura as Egs. (3.2) podem ser escritas como

Hy = ZEI | 12)(1i | +ZEzj | 27)(27 | +ZE3k | 3k) (3K |,

Zumj ) | 14) 2]|—ZMQJ3kE()|2j><3k|+h.c.. (3.19)
J,k

Para o sistema que se esta estudando, vamos ter entao nove familias de

equagoes de Liouville:

a 1.12 ) . ! A
Palt,l = —%(12 | [H p} | 14) (Populagao do estado fundamental)

8,02j72j . 1 9 H ~ 9 ~ . co

5 = _?L< i | |H,p| |27) (Populagao do estado intermediario)

Opsiar - _ _Tiapi [ 5] | 3k Populaciio do estado excitad

5 = _?L< | | 3k) (Populagao do estado excitado)
8p1i715 1 . SN . N
5 = —ﬁ<1z | [H, ,0] | 1s) (1 #8) (coeréncia do estado fundamental)
8,023»725 . 1 9 H ~ 9 . ancia d do i diari
5 = _ﬁ< g | | H,pl||2s) (j #8) (coeréncia do estado intermediério)
03k 35 ) -
% = —%<3k | [H, ﬁ] | 3s) (k #s) (coeréncia do estado excitado)
Ap1io; ; X
% = —%(12’ | [H, ,6] | 27) (coeréncia entre estados 1 e 2)
Opzak - _Lioii [ | 3k énci dos
5 = _ﬁ< 7| P | 3k) (coeréncia entre estados 2 e 3)
Op1i3k VRPN IS .
5 = _?'L<1Z | [H, ,0] | 3k) (coeréncia entre estados 1 e 3) (3.20)

Estas equagoes conduzem, respectivamente, a 9 familias de equacgoes de

Bloch, como, por exemplo,

a i1 Z . SRR .

% — —ﬁ(lz | [V, 0] | i) = Ty 1iprin + Z%i,rprr ,
apZ ‘72' Z . ~ ~ .

8—;] — _ﬁ@] | [(V,p] | 2j) — Tgj2jp2joj + Z%J}rprr ,
Opskak ‘ ELIV. 513k =T

— = _ﬁ<3 | [V, p] | 3k) — U'sk3k03k,3k

apli,ls . i

ot = —WW14,1sP1i,1s — ﬁ(ll \ [V7ﬁ] ‘ 15) - Fli,lspli,lsa (Z 7"é 3)(3~21)
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As outras cinco familias de equacoes restantes sao escritas de forma similar.
Nessas equagoes de Bloch, o fator I'; ,,, ¢ a taxa de relaxacao da componente
(I,m) da matriz densidade, de modo que, para o nosso caso, I'y;1; = 0. Além
disso ) 71irprr representa a alimentagao incoerente do nivel 17 devido a
populacao dos estados superiores r, com uma interpretacao analoga para o
termo envolvendo 7y; .

Levando as nove familias de equacoes para a forma integral e relembrando
que vao ser considerados apenas pulsos ultra-curtos, entao das Egs. (3.6)
e (3.7) obtemos

. t t
mww-—6”m%hﬁ%/ﬁmuWﬂ|m+Zhw/V“””w},
0 - 0

Ty i ! Y A . ! -
pgjygj(t) = e Ij,25t {Pgmj — 7—}// dt/<2j | [V, p] ’ 2j> + Z’}/ijr/ dt’er2],27t Drr ’
0 - 0

?

t
pann(?) —erm”@&ﬁ—g/dﬂ%|Wﬂ\%@’
0

-t

prigs(t) = e trnstTTist {p‘{iyls - % / dt'(1i | [V, p] | 13)} (i#£s), (3.22)
0

E assim sucessivamente para as outras cinco familias de equagoes. Na seqiién-
cia, seguindo o procedimento da Sec. 3.2 e a partir da Eq. (3.8), se obtém a

evolucao temporal iterativa dos diferentes estados do 8'Rb, descrita por:

Py = e tinTr {Pin + i}

Phizg = € g0+ Iy}

Pacg, = e TR o0 o}

,O?;rlls —  e(Fwiiis—T1i1s)TR {pii,ls} , 1#£ s

pg;&ls _ e(fiwzj,2s*F2j,25)TR {pgj,2s} , ] 7£ S
pg;:?l)s _ 6(—iW3k,3s—F3k,3s)TR {pgk,&s} , k 7& S
p?z_le‘ = elTtonaTia) T {pilﬂj’ } ’

pg;??’lk _ e(f’ingygk*FQj,Sk)TR {ng,skv } ,

p?;-;k —  (Twiizk—T1i31)TR {pii,Sk’} , (3.23)
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onde pf ; e I; sdo obtidos a partir das Egs. (3.9) e (3.10), respectivamente.

Seguindo com o tratamento da secao anterior, vamos agora calcular a
matriz densidade coerente e os termos responsaveis pela redistribuicao in-
coerente. Para o céalculo matriz densidade coerente, das Egs. (3.11)-(3.16)
podemos obter as amplitudes de probabilidade relevantes para o nosso caso.
Como exemplo, mostramos abaixo somente a amplitude de probabilidade do
estado | 3k):

Ca(t) = 3k |UP(t) | °

)
= b |(8) [ [ vpernen

t”/

+
. t
X ...]Jrzcgj[(_;)/ dt'(3k | VI | 25)
- 0
J
1 3 t v v ! g4l g4 ¥ NY INY " .
- <—h> /0/0/0 dt'at"dt" (3k | Vi ()W WVEE"™) | 25) + -+

-\ 2 pt t’
<—Z> / at’ / 4t (3K | VR Y0P () | 35)
h 0 0

t”l

+ CH+> O,
S

N4t ot !
<_Z> / / / / dt'dt"dt" dt" (3k | VI (¢ )V (¢ )V (¢ VP () | 13)
h) Jo Jo Jo Jo

. 4 t tl t”
+ <;> / / / / dt'dt"dt” dt’” (3k | Vi*(# )V (" )V (") Vi (") | 3s)
0 JO 0 0

+ ]

As amplitudes para os outros dois estados, |2j) e |1i), sdo obtidas de forma seme-
lhante.
Nas equagoes acima, os diversos termos com VI” sao calculados a partir da

Eq. (3.19), considerando o campo elétrico do pulso na forma:
E(t) = e(t)e™rt% ycc. | (3.25)

onde ¢ é uma fase independente do tempo e £(t) é a envoltoria do pulso. Usando
a aproximacao de onda girante e definindo d;; = w;; — wr,, a dessintonia relativa
entre uma freqiiéncia de transicdo e a do laser, entao as trés familias de equacoes

para as amplitudes de probabilidade [Eq. (3.24) e as outras duas similares| podem

(3.24)
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ser escritas na forma:

Csp(t Z A3k3sC9 + > A 2;CHie " + > Az 1,Clie ¥, (3.26)

J

onde

t/
Askzs = (5ék733 ( ) Zugkmuz,«gs/ dt/ dt" ¢19sk 2rt’ g=i035 ot 6*(75’)6(15”)
t///

.\ 4 ¢! o

(] s ’

+ <_h> Z usk,zr,u2r,1nmn,2m,u2m,3s/ dt,/ dt”/ dt" dt'V ePsn.2rt
0 0 0 0

r,n,m

% ei%2r, 1nt”€—i62m 1nt”’ i633,2mtlv€* (t’)e* (t")e(t"’)s(t'”)
t///

t’ t”
+ <_> Zﬂsk 2ru2r3nusn2mu2m35/ dt/ dt”/ dt”’/ A’V e¥93k,2rt

r,n,m

% efi(s;gn,g,«t efllsgnygmt///e*iégs,gmt/vé\* (t/)é‘(t”)s* (t///)f(t/v) N , (327)

. t -\ 3
1 . 7. 2
Aspoj = < h) ,u3k2]/ dt'e?sr2it ¢ (t/>+(_h> E M3k 2r 2, 10 1n,2;
n

t/ t//
/ dt’ / dt”/ dt" e 103,27 i62r,1nt//e—iégjylnt//le*(t/)g*(t//)g(t///>

t t! !

(3 ' ,
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com ¢’ representando a fungao delta de kronecker. De forma similar outras duas

expressoes, semelhantes & Eq. (3.26), sao obtidas para os grupos de niveis 1 e
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2. Dessas duas outras expressoes, se obtém mais seis expressoes semelhantes as
Egs. (3.27)-(3.29). Finalmente, pj; ¢ obtido substituindo todas essas expressoes
Eq. (3.11).

Ja para a redistribuigao incoerente, temos que os estados |17) recebem o decai-
mento dos estados |27), que por sua vez recebem o decaimento do estado |3k). Para
simplificar o tratamento, em nossos calculos vamos levar em consideracao apenas
os decaimentos através de 5D-5P-5S, apesar de, na pratica, haver também o canal

de relaxagao 5D-6P-5S [23], como mostrado na Fig. 3.3.

oD
62%
776 (762) nm

38%
5.2 um

6P/ (112)
5P3/2 (1/2) 31% (27%)

780 (795) nm 420 (422) nm

5S

Figura 3.3: Canais de relaxacio a partir do nivel 5D do 8"Rb, com seus respectivos

comprimentos de onda e fragdes de decaimentos [9].

A partir das Egs. (3.21) e (3.23), e lembrando que estamos trabalhando com

pulsos ultracurtos, temos entao

T I , Tn b b
527 ~ c o _
ZWJET/ di'e” 2" prp(t) & E ’72j,3k[)3k73k/ dt’'e' 25:25% ¢ 3k.3k
0 0
T k

[e(FQj,2jF3k,3k)TR _

C
= Z 25,3k P3k,3k

- 225 — 'k 3k

1] (3.30)
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De onde segue que

Tr ,
Z Vi,r / dt' et prr(t)
- 0

e(T1i1i—T2525)TR _ q
I — Tojo2j

Z 712'723',05]',2;‘ [

J

F Yy i,2j712)3kPp,an | | eT1on T TRITR
e 125,25 — '3k 3k i1 — I3k, 3k

(T14,16—T2j,2;)TrR _
- [6 - 1]} . (3.31)

i — Tojoj

Para o nosso caso, I'1; 1; = 0 e todas as taxas de decaimento para estados do mesmo
grupo sao iguais, isto &, I'y; 25 = I's e I'sy 31 = I's. Segue que as constantes 71;2; e

Y25,3k podem ser escritas como

71,25 = E1i2il2

Y253k = €25,3k3 , (3.32)

onde &, é a fracdo de decaimento do nivel m para o nivel . Podemos entao agora

definir os seguintes parametros:

1 — ¢T2-T3)Tr
D3, = Ty [ ;

I3 — T
D21 = 1- €_F2TR s
ol 1 — e TsTr 1 — e T2Tr
D3y = — 3.33
m = e e

em funca@o dos quais as Egs. (3.30) e (3.31) ficam

Tr e
E 72]}7’/ dt' el 23,27t prr(t') = Dsp 2 :€2j,3kp§k,3k ’
T 0 k

Tr i
Z'yu,r/o dt'et i, (1) = Doy Z&z’,szgjgj
r J
+ Dsn ZEli,Qj 2523‘,3k,0§k,3k - (3.34)
j i

De modo a obter uma expressao final mais compacta para a evolugao temporal
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da matriz densidade, substituimos a Eq. (3.34) na Eq. (3.23), obtendo assim

n+l _ c c c
Priti = Pl Da Z §1i,2j0%5,2§ + Ds21 Z §14,2 Z £25,3k P53k 3k -
J J k
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Phise = e TRpG

P?f:rlls = 6(7%}”’157F1¢’15)TR/)§1‘,15 )

Pg;,EIS = (w22 R e )

pgl:;s = e(iiw3k’357F3k’35)TRp§k,35 )

Py = el Tyt

Pg;i%lk = e(”""2133’6*F”’S’C)TRP%,% ;

P?:slk = 6(_i“’”’?”“_F”"S’“)TRP%,Sk . (3:35)

Com estas nove familias de equagdes é possivel calcular entao a evolugao temporal
da matriz densidade para o atomo de rubidio (83”Rb) interagindo com um trem de

pulsos ultracurtos com forma arbitraria de envoltoria.

3.4 Excitacao Impulsiva

Uma primeira aplicacao desta teoria pode ser obtida assumindo que o pulso é ultra-
curto se comparado & variagao de tempo determinada pela dessintonia atémica e
tomando ainda o campo elétrico do pulso como tendo uma envoltoria real. Na
pratica, isto corresponde a considerar o caso de uma excitagao impulsiva resultante
de um pulso com uma forma simples, como a sech tipica dos lasers de femtosse-
gundos.

Esta aproximacao leva a podermos desprezar as exponenciais dentro das inte-

grais das Egs. (3.27)-(3.29). Pode-se usar entdao a seguinte identidade:

/Otdtl /O“ dtg.../otn_ldtn€(t1)€(t2)...€(tn):71! Uotdtlg@l)r . (3.36)

A partir dai, podemos reescrever as Egs. (3.27)-(3.29) introduzindo um momento
de dipolo adimensional m;; = p;;/e agp, onde e é a carga do elétron e ag o raio de

Bohr, e um parametro 6 caracterizando a area do pulso para uma transicado com
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um momento de dipolo igual a e ag:

€ap

=
h

T dtet) . (3.37)

—00

As Eqgs. (3.27)-(3.29) ficam entao muito menos complexas. Por exemplo, a Eq. (3.27)

assume a forma

62 04
ASk,Ss = 53k,35 - 5 § M3k, 2rM2r,3s + E § M3k 2rM2r 101 1n,2¢M2q,3s
) T ) 7‘7n7q
+ E msk,m«m2r,3nm3n,2qm2q,3s> +--- (3.38)
T7n7q

Uma primeira comparagao dessa teoria simplificada com experimentos foi re-
alizada nos trabalhos publicados nas Refs. [13, 24]. A figura desses trabalhos que
melhor demonstra a adequacao dessa teoria para modelar o sistema esta repro-
duzida na Fig. 3.4 abaixo. Nesta figura, vemos o espectro da transicdo de dois
fotons experimental (quadro de cima) e tedrico (quadro de baixo) obtido deslo-
cando a freqiiéncia de repeti¢ao fr de 26 Hz, o que resulta em um deslocamento do
espectro do pente de cerca de 100 MHz na regiao das transigoes 6pticas. A medida
experimental corresponde & detecao da fluorescéncia de uma nuvem de atomos frios
a partir do decaimento do nivel 5D excitado pelo trem de pulsos. A curva teodrica
é obtida pela soma das populagoes nos varios estados do nivel 5D, calculando-se os
elementos A; ; apenas até a quarta ordem em ¢. Ambas as curvas sao obtida apos
um certo ntimero de pulsos, e sao mostrados resultados para dois tempos de intera-
cao distintos. Com isso, procurou-se evidenciar a intricada relagao entre resolugao
temporal e espectral dessa técnica, ja que ela permite obter espectros atdémicos em
qualquer posicao do transiente do sistema. No caso especifico desse trabalho, tal
transiente era resultado principalmente do bombeio 6ptico para o outro subnivel
do estado fino fundamental.

Os célculos por tras da Fig. 3.4 ja exigiram, mesmo na aproximagao de exci-
tagdo impulsiva, a construgdo de uma série de programas em C especificos para
atuar nas diversas partes da teoria. Esse conjunto de programas fica ainda mais
complexo quando se considera os céalculos necessérios para implementar o sistema
nas condigoes mais gerais determinadas pelas Eqgs. (3.27)-(3.29), isto é, quando

nao queremos usar a aproximacao de excitacdo impulsiva discutida logo acima. A
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discussao de tal conjunto de programas serd tema do préximo capitulo, onde ja

tratamos apenas do caso geral, o ponto central dessa tese.

10
A S—-TS ' ss~7s | .~ Step-wise:
3 °1 %: ] J\ \ || I | 8ypF=2— Py, F=3
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Figura 3.4: Espectro da transi¢ao de dois fotons experimental (acima) e tedrico
(abaixo) obtido deslocando a freqiiéncia de repeticao fr de 26 Hz, para trens de

pulsos com 1280 e 2720 pulsos respectivamente.



CAPITULO 4

CALCULO DOS ESPECTROS

A partir dos desenvolvimentos teoéricos do Cap. 3, se nota que a complexidade
do problema exige o uso de computadores no seu tratamento. Por este motivo, se
construiu uma série de programas em linguagem C para calcular numericamente a
evolucao temporal da matriz densidade interagindo com um laser de femtossegun-
dos, para o caso da transicao 5S-5P-5D do atomo de rubidio 87. Uma descri¢cao
do algoritmo, com varios detalhes sobre o programa, vai ser apresentada ao longo

desde capitulo.

4.1 Algoritmo

Como pode-se ver do capitulo anterior as equagoes que descrevem a evolugao tem-
poral da matriz densidade do atomo sao solucionadas a partir de uma expansao
perturbativa. Vamos considerar em todos os célculos até o final da tese uma ex-
pansao apenas até a quarta ordem no campo elétrico, da mesma forma que nas
Refs. [9, 25] e [24]. Com isso, levamos em conta todos os processos que, em ordem
mais baixa, resultariam em transicoes de dois fétons para o nivel 5D mesmo se o
sistema fosse excitado por um tnico pulso.

Em trabalhos anteriores do grupo, foram implementados célculos para d&tomos

de dois niveis [26] e trés niveis [25] interagindo com um trem de pulsos ultracurtos.

44
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Em tais sistemas se tém um ntimero de cerca de 22 = 4 ¢ 32 = 9 equacdes de Bloch
acopladas, respectivamente. O calculo numérico neste caso ja apresenta uma certa
complexida, mas ainda é possivel, por exemplo, utilizar o método Runge-Kutta
para resolver de forma exata o conjunto de equagoes [26, 25].

No problema abordado nesta tese, por outro lado, se tem um ntmero muito
maior de estados, devidos & estrutura fina e hiperfina do atomo de 8”Rb nos niveis
5S, 5P e 5D. Temos entao 2 estados no nivel 5S, 6 no nivel intermediério 5P, e 8
no nivel 5D, em um total de 16 niveis. Isto implica em trabalhar com cerca de
162 = 256 equacoes de Bloch acopladas, sem nenhuma perspectiva de implementar
qualquer solugdo numérica exata, como com o método Runge-Kutta. Na verdade,
nao é nem sequer razoével escrever todas as equacoes explicitamente em folhas de
papel. S&o necessarios programas até para montar o conjunto de equagoes. Neste
ponto é que ressalta a importancia da teoria descrita no Cap. 3, ja que ela permite
a construcao de um método numérico eficiente para abordar este problema. De
modo a explicar tal método, vamos entao partir para uma descri¢ao detalhada dos
programas que o implementam, tomando como guia o fluxograma mostrado na
Fig. 4.1.

Pulso na Saida do Laser

Dissintonia do Laser

|

Mascara Espectreﬂ/meQrais
Matriz A Momentos de

Dipolo Elétrico

[e]

Espectro

Figura 4.1: Fluxograma com o algoritmo dos programas utilizados nesta tese.
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4.2 Programas

Para encontrar a evolugao temporal do sistema, ha dois passos essenciais a serem
implementados. O primeiro é obter o estado do sistema apoés interagir com um
pulso qualquer do trem, para um estado inicial qualquer do atomo. O sequndo é
a sucessiva aplicacao da Eq. (3.23) a partir de um estado inicial arbitrario. Co-
rrespondentemente, temos entao dois programas principais para a solugao do prob-
lema. O primeiro calcula os elementos A;; da matriz A, como definidos no Cap. 3,
ou seja, ele calcula os coeficientes das séries de Dyson que descrevem a evolugao
temporal de um estado ¢ para um estado j. Ja o segundo programa calcula a
evolugao temporal da matriz densidade através da obtensao dos elementos p%“ a
partir de pj’;.

No que segue, os principais parametros de controle do sistema sao a taxa de
repeticao dos pulsos fgr, a diferencga de fase ¢ da envoltoria portadora entre dois
pulsos consecutivos (chamada de freqiiéncia de deslocamento no Cap. 2), a forma
do pulso e sua area.

No total, para realizar este estudo de forma completa, sao precisos 12 progra-
mas diferentes e concatenados, além de uma biblioteca de funcoes auxiliares em
linguagem C. Seguindo o fluxograma mostrado na Fig. 4.1 temos entao os seguintes

elementos do algoritmo a ser implementado:

Biblioteca Auxiliar

Em todos os célculos, se utilizam uma série de fungoes e tipos de objetos que re-
querem uma definicao em separado para nao sobrecarregar o corpo dos programas.
Entre os objetos mais importantes estao vetores de tamanho arbitrario criados
com o auxilio de fungoes de alocagdo dindmica de memoria, utilizando o conceito
de ponteiros. Estes objetos sdo gerados a partir de adaptacoes diretas de rotinas
do livro [27]. Entre as fungoes importantes, também adaptadas do mesmo livro,
estao rotinas para integragdo numérica e Transformada Rapida de Fourier (FFT,

do inglés Fast Fourier Transform,).
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Pulso na Saida do Laser

A inicializacao dos programas exige o “carregamento”, em um longo vetor, do campo
elétrico que descreve o pulso na saida do laser, tipicamente na forma de uma sech.
Este vetor guarda as partes real e imaginaria do campo e depois repassa as mesmas
para um arquivo a ser usado nos programas subsequentes. A precisdo dos calculos
com pulsos de forma arbitriria requerem tipicamente vetores com entre cem mil e

um milhao de posicoes.

Dessintonia do Laser

Como o laser pode ter uma dessintonia de sua freqiiéncia central com relagao a
freqiiéncia da transicao atomica, e esta dessintonia aparece de forma recorrente em
exponenciais imaginérias nas integrais das Eqs. (3.27)-(3.29), é importante guardar
o resultado dessas exponenciais em arquivos separados a serem “chamados” durante
o calculo de tais integrais. Note que a computacao das func¢bes seno e cosseno é
razoavelmente trabalhosa, de modo que procuramos, com seu célculo em separado,

evitar a duplicagao de tais operagoes no programa.

Mascara Espectral

Neste programa, tomamos o pulso na saida do laser e o transformamos em um pulso
com forma, a principio, arbitraria. Para isso, realizamos primeiro a transformada
de Fourier do mesmo. Aplicamos em seguida uma maéscara espectral (funcdo de
transferéncia) no espago das freqiiéncias. Finalmente, transformamos novamente o
pulso para o espaco do tempo utilizando a transformada de Fourier inversa. Este
procedimento pode entao ser usado para gerar pulsos distorcidos correspondendo
a diversas situagoes fisicas de propagacao do pulso por diferentes meios. Parti-
cularmente, nesta tese iremos considerar a atuacao de pulsos O sobre um atomo
isolado de 8" Rb. Como discutido no Cap. 2, estes pulsos estdo usualmente associ-
ados com a propagacao ressonante em uma amostra de &tomos de dois niveis com
banda de absorgao extremamente fina. Consideraremos entdao o caso, por exem-
plo, de um pulso que é distorcido dessa forma pela passagem por uma célula de
vapor aquecida, e depois usado para excitar Atomos frios obtidos a partir de uma

armadilha magneto-optica. Na Ref. [26] pode também ser encontrado um exemplo
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de aplicacao de tal procedimento para gerar pulsos com varredura de freqiiéncia

(chirping).

Integrais

Um dos pontos mais dificeis da generalizagao da teoria utilizada na Ref. [9, 13, 24]
era justamente o calculo das integrais nas Eqs. (3.27)-(3.29). Ao final, nos progra-
mas construidos para realizar esta tarefa, sao feitas aproximadamente 304 integrais
reais e 304 integrais imaginarias, incluindo integrais desde simples ate quadruplas.
Para calculé-las, é utilizado o método de somas de Riemann. Como visto nas
Eqgs. (3.27)-(3.29), o integrando consiste sempre da envoltoria do campo elétrico
(ap0s a mascara espectral) multiplicando uma exponencial imaginaria relacionada
& dessintonia da freqiiéncia central laser com relagdo a uma transicao atomica.

O algoritmo usado na solugao das integrais é razoavelmente simples. A integral
simples consiste no somatorio das areas de cada por¢ao em que foi dividida a funcao,
a chamada soma de Riemann. As integrais de ordem superior sdo calculadas de
forma muito semelhante devido & estrutura especifica do problema com que esta-
mos lidando, isto é, com calculos de propagadores temporais. Todas as integrais
miltiplas que precisam ser resolvidas sao de propagadores, de modo que o inte-
grando da soma de Rieman de uma integral depende do resultado da soma de uma
integral de ordem mais baixa até aquele ponto. Dessa forma, podemos efetivamente
reduzir o calculo de cada integral multipla a um célculo com peso computacional
proximo ao de uma integral simples. Para maior clareza, mostramos abaixo uma
parte de um programa em C que calcula uma integral de quarta ordem de uma

funcao f(z) = fx:

for (cl=axv;cl<vxb;+-+cl){
x[c1]=(double)(cl-bxv/2) /v;
alr=alr + (double)fx[2xc1]*deltat;
a2r=a2r + (double)fx[2xcl]|*deltat*alr;
a3r=a3r + (double)fx[2xc1]*deltat*a2r;
adr=adr + (double)fx[2xc1]*deltat*a3r;

}

onde v é o numero de vezes em que vai se dividir uma unidade do espaco de

integragao, delta é 1/v, e axv e vxb sdo os extremos da integral. Note que, ao final
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desse somatoério, as varidveis alr, a2r, adr e adr representarao os resultados das
integrais de f(x) de primeira, segunda, terceira e quarta ordem, respectivamente.

Apos o célculo destas 608 integrais, os resultados delas sao colocados em outro
programa que calcula as somas ou subtragoes necessérias para a obtencao das 27
integrais reais e 27 integrais imaginérias, que serao entao substituidas nos respec-
tivos lugares determinados pelas expressoes analiticas da matriz A, a matriz de

coeficientes das transicoes coerentes.

Matriz A

Tendo realizado os passos preliminares discutidos nos programas acima, podemos
entao partir para a descrigao do programa que calcula a matriz A. Um ponto impor-
tante neste calculo é perceber que precisamos obter ainda cada um dos momentos
de dipolo das varias transi¢oes envolvidas, como pode ser visto nas Egs. (3.27)-
(3.29). Para tanto, usamos o valor do fator radial do momento de dipolo para
as transigoes 5S-5P e 5P-5D retirados da Ref.[28]. J& a parte angular é obtida a
partir do célculo dos diferentes coeficientes de Clebsh-Gordon de cada transigao.
Para simplificar os célculos e analises, nao consideramos a estrutura Zeeman do
sistema. Os valores dos momentos de dipolo usados, para uma determinada tran-
sicao entre dois niveis hiperfinos distintos, eram médias sobre as varias transigoes
possiveis entre subniveis Zeeman dos respectivos estados hiperfinos. Essas médias
eram obtidas sempre tomando apenas transicoes m, entre estados de mesmo mpg.

Depois de calcular os momentos de dipolo elétrico para cada transicao, os re-
sultados obtidos das 54 integrais reais e imaginérias discutidas no passo anterior
sao adquiridos pelo programa da matriz A. Com todos esses dados organizados,
pode-se finalmente obter o valor para os elementos A; ; como dados pelas equagoes
do tipo (3.27)-(3.29) que descrevem o sistema. Com isso, se tem enfim a matriz de
excitagdo coerente para um pulso, a principio, com uma forma geral.

Na seqiiéncia, a saida da matriz A é guardada num arquivo de dados que vai
ser posteriormente adquirido pelo programa que calcula a evolucao temporal da

matriz densidade p.
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Matriz p e Espectro

Depois de obter os resultados de A, juntamos a eles os dados das freqiiéncias e taxas
de decaimento dos niveis de interesse do 8"Rb, obtidos da literatura [29, 30, 31].
Sao escritas entao as expressao para o calculo das Egs. (3.35), que depois sao por
sua vez usadas num laco do programa para o calculo iterativo da matriz p ao longo
do tempo.

Este célculo de p pode ser repetido, utilizando a mesma matriz A, para difer-
entes valores de fr e fo. Experimentalmente, é bem mais ficil sintonizar fr que
fo, j& que qualquer modificagdo em fr é multiplicada por N (um inteiro da ordem
de 1 milhao) na expressdo f, = N fr + fo que fornece a freqiiéncia de cada modo
do pente. Dessa forma, em condigbes experimentais tipicas da transi¢do 5S-5P-
5D, um deslocamento de 26 Hz em fr correspondera a um deslocamento de cerca
de 100 MHz para o modo do campo proximo & ressonancia atémica. ApoOs esse
periodo, e supondo um laser de femtossegundos com cerca de 100 MHz de taxa de
repeticdo, o comportamento do sistema passa praticamente a se repetir, ja que o
modo N — 1 assume o lugar do modo N como sendo o mais préoximo da transicao
atomica.

Obviamente, se quisermos calcular um espectro de excitacao do sistema, pre-
cisamos estipular um certo instante de tempo (por exemplo, ap6s um certo ntimero
de pulsos) para realizar a observacao do sistema. Um laser com taxa de repetigao
de 100 MHz possui um periodo de cerca de 10 ns. Este intervalo de tempo é com-
pativel com os tempos de chaveamento (liga-desliga) de uma célula de Pockels.
Assim, tem sido possivel controlar muito precisamente a observacdo do sistema
para garantir um numero fixo de pulsos no trem excitante [9, 13, 24, 32|. Um dos
pontos mais interessantes da técnica DFCS é justamente que podemos usa-la para
obter informacao sobre o espectro da amostra em diferentes instantes do tempo a
partir do instante em que a excitacao foi ligada, permitindo dessa forma acessar
informacao que poderia s6 estar disponivel durante o transiente, como é o caso na
Ref. [9, 13].

Do ponto de vista da estrutura do conjunto de programas, note que o programa
que calcula o espectro do sistema é entao uma modificacdo simples do programa
que calcula o proprio p, fixando um instante de observagao e variando (em um novo

loop) o valor de fg.
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Tempos de Calculo

Os tempos de maquina no céilculo do espectro sao relativamente curtos, onde os

programas mais lentos sao:

e O campo elétrico precisa, dependendo da precisao temporal requerida, de

aproximadamente 1 hora.

e As integrais s@o relativamente rapidas, a partir do momento em que ja se
tem os dados do campo elétrico. Levam aproximadamente 5 minutos cada

uma delas, num total de 40 minutos.

e A matriz A precisa de um tempo aproximado de uns 50 minutos até uma

hora, na maior parte para realizar os célculos dos momentos de dipolo.

e O programa da matriz p produz um espectro em mais ou menos 5 minutos.

Isto nos déa entao um tempo total aproximado de 2:35h, duas horas e trinta
e cinco minutos. Podemos notar sua eficiéncia comparando com o tempo que
um software como Mathematica ou Maple levam para calcular uma tnica integral
quadrupla do tipo que precisamos nos calculos dessa tese: duas ou trés horas.

Aproveitando o arcabougo tedrico e de programas discutido acima, vai se mostrar
no capitulo seguinte algumas aplicagoes deste método, com diferentes dessintonias

e tipos de pulsos.



CAPITULO 5

APLICACOES

Vamos agora mostrar uma série de resultados obtidos a partir da aplicagao da teoria
descrita no Cap. 3, para diferentes dessintonias e formas de pulso. Procuramos
demonstrar assim a eficicia da teoria e dos programas descritos no capitulo anterior
para o calculo da excitacao do sistema para trens de pulsos de forma arbitréria.
Nuameros tipicos para os trens de pulsos de femtossegundos usados na prética
sdo, por exemplo, uma frequéncia de repeticdo f. = 100 MHz = 108! e duracgoes
do pulso da ordem de At = 100fs = 10~!3s. Neste caso, a largura de banda é cem
mil vezes maior que a freqiiéncia de repeticao do laser, e o pente se assemelha mais
a Fig.(5.1), com modos discretos finamente distribuidas ao longo de uma grande
regiao de freqiiéncias. Este é um dos aspectos atraentes do pente de freqiiéncias do
laser de femtossegundos, que pode entdo ser usado para substituir varios lasers con-
tinuos. Este conceito sera explorado bastante no célculo dos espectros de excitagao

de uma amostra de 8"Rb ao longo deste capitulo.

Espectroscopia direta com pente de freqiiéncias (DFCS)

Como discutimos anteriormente nesta dissertagao, usando um pente de femtosse-
gundos bem estabilizado, podem-se excitar diretamente, em uma tnica varredura,
muitos niveis atomicos, ver Fig. (5.2). Fazemos isso sintonizando apropriadamente

um dos dentes do pente a diferentes freqiiéncias de transicao, e observando em

92
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I(v)

Figura 5.1: Largura espectral do pulso de femtossegundos.

seguida a dindmica temporal atéomica. Além disso, como o pente tem dois graus
de liberdade, f, e f0, é possivel satisfazer simultaneamente as condicdes para tran-
sicoes de dois e um féton. A DFCS pode ser usada para determinar freqiiéncias
absolutas de transigoes atomicas que estejam dentro da largura da banda do pente,
isto é, em um intervalo de varios nanometros, podendo chegar a dezenas. O espec-
tro completo pode entdo ser eficazmente obtido com uma varredura da freqiiéncia
de repeticao do laser, removendo assim a necessidade de usar varios laser contin-
uos bem sintonizados para cobrir com precisdo um intervalo de freqiiéncias dessa
ordem. Com isso, os pentes de freqiiéncia 6pticos sdo uma ferramenta altamente

eficiente para estudos precisos da estrutura atémica.

5D or 7S
(240 ns or 88 ns)

oP,,, or 5P,
(27 ns)
11> 55 87Rb

Figura 5.2: Esquema dos niveis de energia do 8’Rb que participam das transicoes
de dois fotons 5S-5D e 55 — 75, e das de um fo6ton do tipo 5S-5P [9].

Os niveis hiperfinos do 8"Rb que participam no processo que discutiremos a

seguir estao mostrados na Fig. 5.3. Nos resultados que vamos apresentar, note
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que nao estard presente o nivel 75 devido a largura temporal do pulso, que nao
inclui em seu espectro freqiiéncias proximas a este nivel. Consideraremos pulsos
de 140 fs de duragao. Por razoes analogas, teremos que o nivel 5P, ;5 também nao

sera excitado.

Fiq
5D, 159 MHz |
- 29MHz - I3k>
288MHz kot
, 88,857 MHz
5D, 442MHz .,
T A9MHz
776 nm 135 MHz
~ = F'=0
386 252 075 MHz

-

=

266.6 MHz _._, |

5P3I2

3 1569 MHz __ 12j>
72.2 MHz =14
780 nm F=0 1=
~
58 F=2 ———
X L 1i>

6834.6 MHz -
L F=1 i=12

Figura 5.3: Esquema de niveis para o sistema estudado.

Os espectros da transicao de dois fétons a serem mostrados sao obtidos fazendo
uma varredura na freqiiéncia f, para um valor fixo de f°, usando luz linearmente

polarizada, e com os seguintes parametros obtidos da literatura (Tabela 5.1) [9]:

Tempo de vida do nivel 5P ~ 2Tns

Tempo de vida do nivel 5D ~ 240ns

Tempo de vida da coeréncia 1 — 2 | &~ 54ns

Tempo de vida da coeréncia 1 — 3 | ~ 480ns

Tempo de vida da coeréncia 2 — 3 | ~ 48.5ns

Tabela 5.1: Tempos de meia vida e de suas coeréncias para o atomo de 8'Rb.
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Neste capitulo vamos mostrar um estudo sistemético para diferentes formas do

pulso e dessintonias, observando o comportamento temporal e espectral do atomo.

5.1 Pulso Secante Hiperbélica

Como foi estudado no Cap. 2, se sabe que a saida do laser de femtossegundos é
um pulso secante hiperbélico. Por conta disso, esta é a forma de pulso que consi-
deraremos primeiro, modelando sua interagdo com atomos de rubidio 87 em uma
armadilha magneto-optica (AMO). Esta forma do pulso é mostrada na Fig. 5.4,

onde vemos sua intensidade dada pela seguinte expressao:
I(t) = Asech? (1.763t/T}) , (5.1)

onde T}, = 140 fs que ¢ a largura temporal do pulso e A ¢ uma constante, que

consideramos aqui igual a um.

0,0

t (ps)
Figura 5.4: Intensidade do pulso na saida do laser.

Um espectro tipico da transi¢ao de dois fétons para este tipo de pulso é mostrado
na Fig. 5.5. Neste caso, consideramos pulsos de T}, = 140 fs e a freqiiéncia central
do laser em 778 nm, de modo que sua dessintonia com relagao ao nivel intermediario
5P3/5 ¢ de § = 1,056 THz, ou seja, otimizamos a ressonancia de dois fétons 55-5D.
Com pulsos com essa largura, no entanto, a freqiiéncia da transigao 5S-5P ainda
se encontra bem dentro da largura de banda do pulso, de modo que a transigao é,
na verdade, melhor entendida como uma transigao seqiiencial 5S-5P-5D. A taxa de
repeticao do laser é aqui variada em torno de 100 MHz, o que leva a uma repeticao
do espectro da transigao de dois fétons ap6s modificar f,. de cerca de 26 Hz. Outros
pardmetros importantes sao a freqiiéncia de deslocamento fy =10 MHz e o tempo

de interagdo do trem com o dtomo, que no espectro da Fig. 5.5 foi de 4 us.
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Figura 5.5: Espectro de dois fétons para o pulso laser de 140fs de largura tem-

poral.

Na Fig. 5.5, destacamos ainda o pico de ressonéncia relativo a transicao de dois
fotons 53 /5(F=2)—5D5/5(F=4). Este pico se destaca no espectro como o mais
intenso, ja que se refere a uma transicdo que podemos chamar de ciclica por dois
fotons. Note que as transi¢oes intermedidrias neste caso, 5Sy jo(F=2)—5P3/9(F=3)
e 5P3/5(F=3)—5D5 /5(F=4), ndo permitem o decaimento incoerente para nenhum
outro nivel hiperfino que nao seja os envolvidos na propria transicao coerente.

Note que o simples tratamento do espectro de excitagdo com uma dessintonia da
freqiiéncia central do laser com relacao as varias transicoes ja escapa & aproximagao
impulsiva discutida no fim do Cap. 3, e utilizada na Ref. [9]. A Fig. 5.5 representa
entao a primeira, e mais simples, aplicagdo da teoria geral implementada nesta
dissertacao. Tendo implementado este caso mais simples, vamos agora partir entao
para modelar o comportamento do mesmo atomo quando colocado para interagir

com um pulso Oxw. Faremos depois um estudo comparativo dessas duas situagoes.

5.2 Pulso Or

O pulso 07 surge a partir da propagagao de um pulso inicial banda larga através

de um amostra de atomos de dois niveis, como foi discutido no Cap. 2. Uma forma
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de obter um pulso desse tipo experimentalmente é fazer o feixe do laser passar por
uma célula de vapor atomico aquecida. O pulso original entdo muda ganhando
uma envoltéria complexa. Considerando um pulso inicial sech com T, = 140 fs e
freqiiéncia central em 778 nm, apos propagacao ressonante em um vapor de 8’Rb
com profundidade oOptica, az = a = 19, sua forma muda para a mostrada na
Fig. 5.6.

Figura 5.6: Intensidade do pulso 0w, com largura temporal de 140fs.

Quando um trem de pulsos desse tipo (apds propagagao por uma célula de
vapor) interage com &tomos de 8"Rb em uma AMO, obtemos o espectro mostrado
na Fig. 5.7. Fora a forma do pulso, todos os outros pardmetros na Fig. 5.7 sdo
os mesmos da Fig. 5.5. Como pode-se ver, as amplitudes no espectro mudam
substancialmente com respeito as apresentadas quando se usa pulsos tipo secante
hiperbdlica. Um primeiro ponto que ressalta é que a periodicidade do espectro
muda para metade do valor da Fig. 5.5, isto é, o espectro passa a se repetir a
cada 13 Hz. Isto é justamente o esperado para uma mudanga de uma transicao
seqiiéncial 5S-5P-5D para um transi¢ao de dois fétons pura 5S-5D [25].

A transigao fechada 5519 F" = 2 — 5P3/9F =3 — 5Dj5 5 F = 4 continua sendo
a de maior intensidade, no sentido da que apresenta maior populacao no nivel 5D.
Apesar disso, ela tem tido sua amplitude diminuida com relacdo ao caso de um
trem de pulsos tipo sech. Por outro lado, varios outros picos sao aumentados com
relagdo ao espectro mostrado na Fig. 5.5. Um dos mecansismos responséveis por
este aumento é a supressao, pelo trem de pulsos O, de varios canais de bombeio
optico de um dos niveis hiperfinos do 5S para o outro, através do nivel intermediario
5P. Lembremos que o pulso Om suprime justamente esta excitagao para o nivel 5P
ressonante por um féton. Notemos ainda que qualquer dos picos de ressonéncia

presentes nas Figs. 5.7 e 5.5 envolvem apenas um dos estados fundamentais, de
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Figura 5.7: Espectro de dois f6tons para um trem de pulsos O7.

modo que a transferéncia de 4&tomos para o outro nivel fundamental os deixaria em
um estado escuro.

O espectro na Fig. 5.7 é aquele que seria diretamente observado em um ex-
perimento do tipo realizado na Ref. [9]. Para visualizar melhor a discussao acima
sob diferentes mecanismos de bombeio 6ptico, no entanto, é melhor fazer um es-
tudo comparando as populagoes especificas de cada nivel nas situacoes das Fig. 5.5
e 5.7. As figuras seguintes mostram os resultados dessa comparacao, sendo feitas
em escala semi-logaritmica para melhorar a visualizacdo dos picos menores.

Na Fig. 5.8 temos entao os espectros relativos a excitagao dos quatro estados
hiperfinos do nivel 5P3/5, onde o nivel excitado correspondente esta indicado ao
lado de cada quadro, e cada pico esta identificado com o estado do nivel 55/,
relativo aquela transigao. As transigoes ciclicas de um féton resultam entdo em
espectros com apenas um pico. Enquanto as transigoes abertas levam a espectros
com dois picos, correspondendo as transigoes possiveis com qualquer um dos esta-
dos fundamentais. E bom lembrar que, devido a largura espectral especifica que
estamos considerando aqui (cerca de 10 nm de largura inteira a meia altura), o
nivel 5Py /5 ndo participa do processo de excitagao.

Como era de se esperar, os picos para o nivel 5P3/, sdo ordens de magnitude

maiores para o pulso secante hiperbdlico que para o pulso Om, ji que a probabil-
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Figura 5.8: Espectros das transi¢oes de um foton para os estados da estrutura

hiperfina do nivel 5P3 /5.

idade de transicao de um féton depende da area do pulso. Note, no entanto, o
aparecimento de um espectro de picos finos impressos nos niveis 5P3/5. Esta es-
trutura é resultado da alimentagao incoerente do niveis intermediarios pelo nivel
5D, efeito discutido em detalhe na Ref. [26] e que s6 se torna relevante devido a
supressao da transicao direta de um féton pelo pulso 0.

Os espectros correspondentes aos estados hiperfinos do nivel 5D estao mostra-
dos na Fig. 5.9. Destes espectros é possivel analisar de forma mais direta a for-
macao dos espectros mostrados nas Figs. 5.5 e 5.7, pois temos que lembrar que
eles sao justamente o somatério de todos os oito quadros da Fig. 5.9. Tam-
bém se nota que temos 15 transicoes Opticas de dois fétons possiveis entre os
niveis 5S e 5D, sendo 8 transi¢oes entre os niveis 5S e 5D3/p e 7 transigoes en-

tre os niveis 5S e 5D5/;. Note que s6 hd uma transigao ciclica de dois f6tons,
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5S1/2(F =2) — 5P35(F =3) — 5Dg/(F =4), de modo que apenas um dos
quadros apresenta metado dos picos dos outros. Veja ainda que as transicoes
sempre aparecem repetidas nos quadros, pois uma varredura completa (26 Hz) das
freqiiéncias de um foton corresponde a duas varreduras completas (de 13 Hz) das
transi¢oes de dois fé6tons. Um outro ponto a destacar é a presenca de picos lar-
gos, bem fracos, no meio dos picos estreitos para o caso da excitagao com pulsos
sech. Estes picos largos sao interpretados de forma direta como resultando de ex-
citagao de dois fotons (5S-5D) nao ressonante por dois fotons, mas na condigao de
ressonancia de um féton na transicao para o nivel intermediario.

Para efeito de discussoes, é bom ter em mente também que a freqiiéncia o6ptica
para a transicao de dois fétons é de ~ 770 THz, correspondendo a um harménico de
fr do ordem de N = 7,7 x 105. Como temos uma transicio de dois fétons, temos
que este harmonico é na verdade a soma de dois outros harmoénicos N = Nj 4+ No,
onde Ny e Ny sao modos do pente de freqiiéncias do laser. Lembremos que a

freqiiéncia do n-ésimo modo do laser é dada por f, = nfr + fo-
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Figura 5.9: Espectro de dois fotons para os niveis da estrutura fina e hiperfina do
nivel 5D.

A importancia dos mecanismos de bombeio 6ptico pode ser melhor apreciada no
quadro mostrando a transicdo de dois fotons 5S; /o(F = 2) — 5Dj55(F = 4). Note
que, para os parametros considerados até aqui, esta é a transicao mais intensa tanto
para um trem de pulsos sech quanto para um outro formado por pulsos 0w, por
conta da ressondncia com o nivel 5P3 /Q(F:?)) intermediario. No entanto, apenas
um dos picos da transigao de dois fotons 5S; jo(F = 2) — 5D5/o(F = 4) esta real-
mente coincidindo, em fr, com a ressondncia de um féton. Este pico é entao bem
maior que aquele que ocorre para um fr longe da ressonéncia de um féton. Isto
tudo para excitagao por um trem de pulsos sech. Quando consideramos pulsos 07 o
cenario muda bastante. A transicao sequéncial ressonante é menos intensa que no
caso com pulsos sech. No entanto, a outra transicao 55 jo(F = 2) — 5Dj5 /o(F = 4)

passa a ser consideravelmente mais intensa com pulsos 0m do que com pulsos sech.
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Interpretamos este comportamente como resultado da diminui¢cao do bombeio 6p-
tico, intermediado pelo nivel 5P3 /5, entre os dois niveis 5S. Note que a transigao
nao seqiiéncial proxima a 24 Hz coincide com a cauda de transi¢oes de um féton do
nivel 55 jo(F=2) para os niveis 5P3/o(F=1) e 5P3/5(F=2), ambas transi¢oes aber-
tas que permitem o bombeio do dtomo para 5S; /Q(le). O pulso 07, tornando
as transi¢coes de um féton muito pouco provaveis, termina efetivamente fechando
esses caminhos de bombeio 6ptico, resultando em um aumento da transferéncia de
aAtomos para o nivel 5D.

Este tipo de analise pode ser estendida para outras transi¢coes 5S-5D apresen-
tadas na Fig. 5.9, onde vemos vérias situagdes onde a excitagao por pulsos O
¢ mais eficiente. Notadamente temos, por exemplo, a transicdo 5S;,(F =1) —
5D5 /2(F = 3) com um aumento de mais de uma ordem de grandeza quando a ex-
citacao é feita com pulsos Om. Essa discussdo vem entao ressaltar as possiveis
aplicacoes em espectroscopia da técnica de DFCS com formas de pulso arbitraria.
Diferentes transig¢oes sao excitadas de forma mais ou menos eficiente para diferentes
tipos de pulsos. Particularmente, ja é bem estabelecido que pulsos limitados por
transformada de Fourier nao sao necessariamente a melhor opcao para excitacoes
seqiienciais (33|, de modo que a teoria que apresentamos aqui pode servir de su-
porte para investigacoes diversas explorando este conceito para o desenvolvimento

de novas técnicas espectroscopicas.

5.2.1 Dinamica Temporal

Outra analise interessante é a da dindmica temporal das transi¢des do sistema
atomico. Esta dinAmica esta presente, por exemplo, nas variagoes do espectro com
o tempo de interacdo do d4tomo com o trem de pulsos. A Fig. 5.10 mostra tal
variagao para quatro tempos de interacao diferentes: 400 ns, 4 us, 40 us e 400 us.
Nota-se entdao que a largura e a amplitude dos diferentes picos mudam para cada
uma dessas situacoes. Esta mudanca se origina de efeitos tanto coerentes como
incoerentes, que revelam assim o carater dindmico do sistema.

O estreitamento dos picos entre 400 ns e 4 us, por exemplo, é um efeito pu-
ramente coerente. O tempo de vida do nivel excitado é de cerca de 500 ns. Uma
interagao ligada por menos tempo que isso nao tem condigao de inferir quao estrei-

ta é a linha, j4 que a interferéncia destrutiva que se estabelece nas asas do pico
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ainda nao se desenvolveu por completo. Voltaremos, no entanto, mais a frente, a
esta discussao fundamental sobre o papel das interferéncias destrutivas em torno
das ressonéncias atdmicas para a resolucao do espectro. Note que ap6s um tempo
longo o suficiente a largura dos picos nao muda mais. A partir dai, sua ampli-
tude passa apenas a decair de forma monotonica, de acordo com 0s mecanismos
de bombeio 6ptico para uma determinada transicdo. Note ainda que a taxa de

decaimento pode variar bastante de uma transigdo para outra.
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Figura 5.10: Espectro de dois fotons para diferentes tempos de interagao do trem

de pulsos 07 com o atomo.

E possivel obter as duas escalas de tempo do sistema, para a excitagao coerente
e o bombeamento 6ptico, a partir da analise de curvas como as mostradas na

Fig. 5.11. Esta figura mostra a evolugao temporal de duas transi¢bes ressoantes

25



Aplicagoes 64

55-5D diferentes. Nota-se que as duas curvas apresentam a mesma escala de tempo
de alguns poucos microsegundos para a excitagao coerente, o que é fixado pelo
tempo de vida médio da coeréncia entre os niveis 5S e 5D, de ~ 500 ns. A outra
escala temporal presente é a do decaimento, a qual é lenta e diferente para cada

transicao.

——58, F=2-5D,F=3
——58, F=2-5D, F=4

0 10 20 30 40
t (us)

Figura 5.11: Evolugdo temporal para dois picos diferentes, mostrando uma exci-

tag@o coerente rapida seguida de um decaimento incoerente lento.

Outra forma de ver este comportamento é olhando para a dindmica temporal
em torno da ressonéncia. Para isto, vamos estudar como é este comportamento em
torno da transigio fechada 5S 5(F= 2)— 5D5/5(F= 4), ver Figs. 5.12 ¢ 5.13. O
resultado da dindmica temporal em ressonancia é mostrado pela curva em preto
(com f, — f0 = 11.466Hz). O resultado para diferentes dessintonias relativas &
ressonancia atdémica é dado pelas outras curvas, onde notamos a presenca de uma
oscilacao cada vez mais acentuada & medida que a dessintonia aumenta. O maximo
de excitacao também diminui com o aumento da dessintonia.

Este comportamento pode ser explicado porque, na ressonéncia, todos os pulsos
no trem de pulsos 07 contribuem a excitagao, desde que o trem de pulsos esteja
em fase com a freqiiéncia atomica. Fora da ressonéncia a populacao diminui por
conta dos descasamento progressivo da fase atémica com relagdo & fase do dente
mais proximo do pente de freqiiéncias. Este descasamento leva & oscilacao efetiva
da populagao do estado 5D, o que acaba resultando em uma menor transferéncia
de populagao para este nivel.

Para concluir este capitulo, gostariamos de ressaltar que nosso objetivo, que
consideramos alcangado, foi implementar uma teoria que modelasse de forma direta

a interagao de um Atomo de muitos niveis com um trem de pulsos de femtossegundos
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——f£,=11.466 Hz

—— £ =11.518 Hz

4 ——f-f=11.492 Hz

€ ——-f=11.414 Hz

% 3 ——f-f=11.388 Hz
g
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Figura 5.12: Evolu¢do temporal para diferentes dessintonias com relagdo a
ressonancia atdémica, ilustrando a interferéncia destrutiva que resulta da condi¢ao

fora de ressonancia.
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Figura 5.13: Evolu¢ao temporal para diferentes dessintonias com relagao a
ressonancia atémica, ilustrando a interferéncia destrutiva resultante para uma des-
sintonia bem longe da ressonéncia, onde a oscilagao resulta da diferenga de fase
entre a freqiiéncia atdmica e a freqiiéncia do modo mais préoximo do pente de fre-

qiiéncias.

com envoltérias arbitrarias. Uma boa indicagao que ji temos da adequacao dessa
teoria foi a primeira comparacao de uma versao simplificada da mesma com os
resultados experimentais das Refs. [13, 9], mostrada no fim do Cap. 3. Os resultados
do presente capitulo ja indicam a importéancia da extencao dessa teoria, com relagao

ao trabalho nessas referéncias, para uma situagdo mais geral, jA que mostramos
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como a utilizagao de pulsos O pode incrementar a excitagao de algumas transigoes
atdmicas. Outras conclusoes e as perspectivas para o futuro vao ser apresentadas

no seguinte capitulo.



CAPITULO 6

CONCLUSOES

Ao longo desta dissertacao se estudou a interagdo do 4&tomo com um trem de pulsos
de luz, nos concentrando particularmente na técnica de espectroscopia direta com
pente de freqiiéncias, mostrando todos os passos necesséarios para sua modelagem.
O objetivo principal desta dissertacao foi entdao o estudo da teoria da DFCS, e
a implementacao desta numa forma mais geral, para diferentes tipos de pulsos e
diferentes dessintonias relativas & ressonéncia atomica. Se obteve um grupo de
programas eficiente em linguagem C que descreve o comportamento espectral e a
evolucao temporal do sistema de um atomo alcalino interagindo com um trem de
pulsos de fentosegundos, a partir da teoria mostrada no Cap. 3.

Desta forma, aplicamos a teoria primeiro para o caso de um pulso secante
hiperbolica dessintonizado da transicao atémica. Utilizamos, mais especificamente
uma dessintonia de § = 1,0567 H z, correspondendo ao caso em que o pulso esta
com sua freqiiéncia central ressonante por dois f6tons com os niveis 5D do rubidio
87. Além disso, se trabalhou com um pulso O, originado da propagacao de pulsos
secante hiperbélicas por uma amostra de dtomos de dois niveis, como, por exemplo,
uma célula aquecida de vapor de atomos de rubidio.

Comparando os resultados obtidos para os dois tipos de pulso que foram conside-
rados com as mesmas dessintonias e a mesma largura de linha original, de 140 fs,

vemos que eles excitam de forma mais ou menos eficientes uma ou outra transicao.
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Por exemplo, pode-se dizer que o pulso secante hiperbélico é um pulso 6timo para
fazer medidas na transicio fechada do ®"Rb, 5Sy/5(F = 2) — 5P35(F = 3) —
5D5 /9 (F = 4), pelo que este pulso excita mais popula¢ao nesta transi¢ao se com-
parado com a excitagao obtida com o pulso Om. Ja o pulso 07 excita melhor
as transigoes 5Sy/o(F = 2) — 5Dgo(F = 3),55;/5(F = 2) — 5D5p(F = 3) e
5S1/2(F = 1) — 5Dj5/o(F = 3). Outra caracteristica boa do pulso 07 é que este
apresenta um espectro mais “limpo” por nao interagir com a transi¢do de um foton,
ou seja, com o estado 5P, devido a sua propriedade de area zero. Mostramos assim
que as intensidades dos picos podem ser modificadas segunda a forma do pulso
que interage com o sistema atoémico, e que a técnica de DFSC pode explorar esta
propriedade em analises espectrais.

Com o estudo feito, podemos ver a utilidade da técnica de espectroscopia direta
com pente de freqiiéncias. Anteriormente, ja havia sido mostrada a adequagao
desta teoria para modelar resultados experimentais [13]. Com a implementagao
feita neste trabalho se tem uma importante ferramenta para obter o espectro de
um atomo de muitos niveis de energia, cabendo notar que tanto a teoria como sua
implementacao foram feitas para qualquer tipo de pulso com qualquer dessintonia
da linha central do laser com respeito as transi¢oes de um atomo alcalino qualquer.
O carater geral desta teoria serd fundamental para guiar futuros experimentos
com atomos alcalinos em armadilhas magneto-6pticas. Como perspectiva futura,
pretendemos iniciar os preparativos para realizar tais experimentos, procurando
comparar os dados obtidos com os resultados desta dissertagao para pulsos secante

hiperbélicos e Or.
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