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Resumo

Nesta tese, investigamos a atuagao de trens de pulsos ultracurtos sobre sistemas atomicos
de dois e trés niveis para os quais os tempos de vida das transicoes sao maiores que o
periodo de repeticao do laser. Realizamos experimentos que mostram que a acumulagao
de excitacao no meio leva ao surgimento de novos batimentos em um sinal de controle
temporal coerente obtido a partir de uma transicao seqiiencial de um vapor de rubidio,
onde a fluorescéncia dos estados excitados é medida em funcao do atraso relativo en-
tre dois pulsos de excitagao. Oferecemos uma primeira explicacao para esses resultados
utilizando uma teoria analitica simplificada que leva em conta acumulagao apenas na
populacao do nivel mais excitado. Em seguida, revisitamos o problema da interacao
coerente de um atomo de dois niveis com um longo trem de pulsos, considerando a exis-
téncia de fases relativas entre os pulsos do trem. Obtivemos uma expressao analitica
para o estado estacionario do sistema que é valida para qualquer area de pulso e para
dessintonias bem maiores que a largura inomogénea do meio. Ilustramos o efeito da
acumulacao de coeréncia num sistema de dois niveis com um experimento de absorcao
saturada em que um laser continuo sonda a atuacao de um laser de fentosegundos sobre
o perfil Doppler de um vapor de rubidio. Finalmente, desenvolvemos uma teoria pertur-
bativa para tratar o caso de um atomo de trés niveis levando em conta acumulagao em
todas as populacoes e coeréncias, e discutimos o efeito da forma da envoltoria do pulso

sobre o processo de acumulacao. Utilizamos entao esta teoria para corroborar a expli-



cacao simplificada que demos para nossos resultados relacionados ao controle temporal

coerente.



Abstract

In this thesis, we investigate the action of trains of ultrashort pulses on two- and three-
level atomic systems for which the transition lifetimes are greater than the laser repeti-
tion period. We performed experiments that show that accumulation of excitation in the
sample is responsible for the appearance of new beatings in a temporal-coherent-control
signal from a sequential transition in rubidium vapor, where fluorescence from the excited
levels is measured as a function of the delay between two excitation pulses. A first expla-
nation for these results is giving on the basis of a simplified analytical theory that con-
siders accumulation only in the highest-level population. Next, we discuss the problem
of coherent interaction between two-level atoms and a long train of pulses, taking into
account the existence of relative phases between the pulses in the train. We deduce an
analytical expression for the stationary state of the system, which is valid for arbitrary
pulse areas and detunings much larger than the inhomogeneous linewidth of the sample.
The effect of coherence accumulation in a two-level system is illustrated by performing
a saturated absorption experiment in which a continuous laser probes the action of a
femtosecond laser over the Doppler profile of a rubidium vapor. Finally, we develop a
perturbative theory for three-level atoms, considering accumulation in all populations
and coherences, and we use this theory to discuss the role of the pulse shape over the
accumulation process. This theory is also used to corroborate the simplified explanation

previously given to our results related to the technique of temporal coherent control.
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Capitulo 1

Introducao

Nos tltimos anos, os lasers de fentosegundos tém se tornado ferramentas fundamen-
tais para o desenvolvimento de importantes ramos da ciéncia. A medida que a largura
temporal dos pulsos de laser iam diminuindo, passou a ser possivel o estudo de fen6menos
cada vez mais rapidos. Uma das conseqiiéncias importantes deste processo foi a formu-
lacao e o aperfeicoamento da idéia de controle coerente de reacoes quimicas, que consiste
em buscar privilegiar um dos possiveis produtos de uma reacao através da iluminacao da
amostra com pulsos de laser projetados especificamente para esse fim [1]. Para a realiza-
cao deste controle é essencial a utilizacao de pulsos com duracao da ordem dos tempos
caracteristicos das reacoes estudadas, normalmente na escala de fentosegundos. Durante
a ultima década, esta area se desenvolveu bastante no sentido de produzir técnicas que
prometem um consideravel impacto tecnolégico [2]. E possivel atualmente, por exemplo,
controlar reagoes entre moléculas complexas [3] ou até mesmo fungoes biologicas [4] sem

um conhecimento detalhado prévio da func¢ao de onda que descreve o sistema |2, 5].

Outro ramo em que os lasers de fentosegundos exercem um papel fundamental é em
metrologia de freqiiéncias oticas [6]. Esta area tem passado por uma verdadeira revolugao

nos ultimos cinco anos, desde que foi mostrado ser possivel comparar freqiiéncias em
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regioes bem separadas do espectro com o auxilio do pente de freqiiéncias de um laser de
fentosegundos |7, 8|. Neste caso, é essencial um pulso ultracurto pela sua maior largura
de banda, que pode chegar a cobrir todo o espectro visivel, possibilitando a comparacao
entre freqiiéncias em toda esta regiao. Este novo conjunto de técnicas de metrologia
ja melhorou a precisio das medidas de freqiiéncia em varios sistemas, como In™ 9],
H [10, 11|, Hg* [12, 13], Ca [12], Cs [14] e I, [15]. As freqiiéncias dos padroes 6ticos
do Hg" e Ca foram medidas na Ref. [12] com precisdo de cerca de uma parte em 10'°,
o que implica que estas sao atualmente as medidas de maior precisao de freqiiéncias de
transicoes Oticas. Estas novas técnicas também estao levando rapidamente a construcao
de um relégio totalmente 6tico que pode resultar em uma melhora de precisao na medida

de diversas quantidades em todos os ramos da fisica |6, 13].

O tema desta tese se insere entre estes dois paradigmas atuais de aplicagao dos lasers
de fentosegundos. Vamos discutir aqui a interacao coerente de sistemas atdmicos com
trens de pulsos ultracurtos. No nosso caso a interacao coerente ocorre tanto entre o
aAtomo e um tnico pulso do laser, como entre o 4&tomo e o trem de pulsos como um todo.
Os estudos sobre controle coerente usualmente se restringem a interacao entre um tnico
pulso do laser e o sistema quantico a ser controlado. Nesse sentido, vamos discutir varias
conseqiiéncias da extensao das idéias de controle coerente para a interacao nao apenas
com um tnico pulso, mas agora com todo o trem de pulsos emitido pelo laser. Por outro
lado, quando se discute interacao com trens de pulsos, devemos considerar que o espectro
do campo atuando no sistema assume agora a forma de um pente de freqiiéncias, nao
tendo mais o perfil suave caracteristico do espectro de um pulso individual usual. Este
pente de freqiiéncias é o mesmo que serve de base para as atuais aplicagoes em metrologia.
O estudo de efeitos do pente de freqiiéncias do laser em meios atomicos pode levar, por
exemplo, a novos esquemas de estabilizacao de fase em lasers de fentosegundos, que é

uma parte essencial da instrumentacao utilizada em metrologia [16].



No controle coerente de sistemas quanticos por pulsos de laser, o objetivo mais geral
é descobrir a melhor forma do pulso que leve ao estado final desejado do sistema. As
vérias técnicas de controle coerente podem ser divididas com relacao ao nimero de graus
de liberdade disponiveis para a manipulacao da forma do pulso. As técnicas mais sim-
ples, e por isso mesmo mais utilizadas, usam apenas poucos graus de liberdade. Um
exemplo desse tipo ¢ o chamado controle temporal coerente, em que combinacoes de
pulsos ultracurtos de laser com atrasos relativos variaveis excitam o sistema. Neste caso,
os unicos parametros modificados sao os atrasos temporais relativos entre os pulsos. A
versao mais comum desta técnica emprega apenas um par de pulsos. Um exemplo de
técnica com muitos graus de liberdade é o chamado controle 6timo [17], em que uma
mascara de cristal liquido junto com um par de grades sao utilizados para manipular de
forma arbitraria tanto a amplitude como a fase da envoltoria de um pulso individual.
Neste caso, o nimero de graus de liberdade para manipulacao depende principalmente

da definicao espacial da méascara empregada.

A primeira parte do nosso trabalho, apresentada no Cap. 2, discute o controle tem-
poral coerente de uma transicao seqiiencial, mais especificamente da transicao 55 —
5P3/5 — 5D do rubidio. Utilizamos para tanto um trem de pulsos com largura tem-
poral de cerca de 100 fs, vindo de um laser de Ti:safira com fase travada. O trem de
pulsos excita o vapor de rubidio contido em uma célula aquecida. A densidade do vapor
é estabelecida pela temperatura da célula. Nesse sistema, ao medir a fluorescéncia dos
estados excitados como funcao do atraso relativos entre dois pulsos de excitagao, obser-
vamos diversos tipos de batimentos: desde interferométricos (nas freqiiéncias oticas de
todas as transi¢oes envolvidas no processo de excita¢ao), passando por um batimento
na diferenca entre as freqiiéncias de excitagao, até um batimento com periodo de varios
picosegundos que varia com a densidade. Também observamos distor¢oes da envoltoria

do pulso devido a efeitos de propagacao, o que explica a variacao do batimento com a
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densidade.

A técnica de controle temporal coerente tem sido aplicada a uma grande variedade de
sistemas, tais como atomos [18, 19|, moléculas [20, 21, 22|, e excitons em pog¢os quanticos
semicondutores [23]. A motivacdo para o controle varia de um sistema para o outro.
Em moléculas, como ja foi citado, existe o interesse no controle detalhado de reacoes
quimicas [3], enquanto que em semicondutores, uma das metas é o desenvolvimento de
chaves oOticas ultra-rapidas [23, 24|. Os sistemas mais simples, como &tomos alcalinos e
moléculas diatomicas, servem de prototipos: para eles, é possivel desenvolver teorias que

sao mais faceis de comparar com os dados experimentais.

No controle temporal coerente, a observacao de batimentos interferométricos (com
periodos de poucos fentosegundos) em atomos e moléculas diatémicas tem recebido muita
atencao, pois eles estao diretamente conectados a interferéncias quanticas entre cami-
nhos de excitacao [18, 19, 21, 22, 25|. Uma extensao direta dessas observagoes interfe-
rométricas para pogos quanticos em semicondutores pode ser encontrada na Ref. [26].
Para sistemas moleculares simples, também existe um grande niimero de medidas rela-
tivas a dinamica de pacotes de onda vibracionais [20, 21, 22|. A maioria dos estudos
com atomos e moléculas diatémicas, no entanto, foram realizados a baixas densidades
Oticas para evitar efeitos de propagacao sobre os pulsos de laser. Neste contexto, nossos
resultados do Cap. 2 ja representam uma extensao da discussao do controle temporal
coerente para um regime com altas densidades e incluindo efeitos de propagacao. Os
batimentos interferométricos observados por nés também possuem uma riqueza maior
do que os comumente encontrados na literatura, pois eles vém do jogo entre trés diferentes
transicoes atomicas, enquanto o mais comum é observar batimentos relativos a uma tinica

transicao.

A principal contribuicao da investigacao apresentada no Cap. 2 foi mostrar a necessi-

dade de introduzir um novo elemento fisico na explicagdo do sinal de con-



trole temporal coerente. Estamos nos referindo a acumulacao de excitagao no meio,
origindria do fato dos tempos de vida das populacoes e das coeréncias dos niveis atomi-
cos serem maiores que o periodo de repeticao do laser, de modo que o sistema nunca
relaxa completamente entre dois pulsos consecutivos do laser. Para mostrar a necessidade
de considerar este efeito, iniciamos este capitulo com a descricao dos nossos resultados
obtidos para a transigao de dois fétons 5S — 7.5, em que o nivel intermedidrio 55/, esté
completamente fora de ressonancia. Estes resultados para uma transicao de dois fotons
ja sdo conhecidos na literatura [18], que oferece uma boa explicagdo para as observacoes
baseada na interacao de um atomo com um tnico par de pulsos. No entanto, mostramos
que a mesma abordagem teorica é insuficiente para explicar nossas observacoes para uma

transicao seqiiencial.

A primeira explicacdo que oferecemos para os experimentos do Cap. 2 é baseada
na acumulacao apenas da populacao no nivel 5D, que tem o maior tempo de vida. A
simplificacao do tratamento foi realmente um dos principais motivos para considerarmos
que apenas a populagao do nivel com maior tempo de vida sobrevive entre dois tiros do
laser. Esta teoria simples, no entanto, ja é suficiente para explicar todas as principais
caracteristicas do nosso sinal. Mostramos com isso que o batimento que observamos na
diferenga entre as freqiiéncias das transigoes 55 — 5P e 5P33 — 5D se origina do
jogo entre dois processos: a excitacao por dois fotons a partir do nivel fundamental, e a
emissao estimulada na transigao 5P, — 5D. Esta emissao estimulada, obviamente, s6
é possivel na medida em que alguma populacao sobrevive no nivel 5D de um pulso do

laser para o outro.

Jé ressaltamos no ultimo paragrafo que a consideracao de acumulacao apenas de po-
pulacao no nivel 5D é uma simplificacao da situacao fisica dos experimentos do Cap. 2.
Isto porque outras quantidades caracteristicas do sistema atomico, como a coeréncia en-

tre os niveis 5S e 5D, também devem passar por um processo de acumulagao nas nossas
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condicoes experimentais. Discutir acumulacao nas coeréncias, no entanto, é razoavel-
mente mais complicado, pois devemos levar em consideracao as precessoes interferométri-
cas das coeréncias, e como estas se articulam com a oscilagao também interferométrica

dos campos dos varios pulsos consecutivos que atingem o meio.

A investigacao de efeitos de acumulagao coerente em transicoes Oticas ja tem mais
de vinte anos. Em 1977, Teets e colaboradores [27] ja haviam descrito algumas de suas
caracteristicas mais basicas, e demonstraram a possibilidade de utilizar trens de pulsos
curtos para realizar espectroscopia de alta resolucao, onde as larguras de linha obser-
vadas sao bem menores que o limite da transformada de Fourier dos pulsos individuais no
trem. No dominio das freqiiéncias, a explicacao para esse efeito vem do fato, ja frisado
acima, de que quando o tempo de relaxacao da coeréncia é maior que o periodo de
repeticao dos pulsos, os &tomos interagem com o pente de freqiiéncias do trem de pulsos,
e nao com o espectro de um pulso individual. A largura espectral de um dos dentes
do pente ¢ bem menor que a largura espectral de cada pulso, o que leva a possibilidade
de realizar espectroscopia com resolucao melhor que a determinada por um tnico pulso.
Este conceito basico foi empregado em varios esquemas experimentais diferentes, como
espectroscopia de dois fotons livre de efeito Doppler |27, 28|, espectroscopia de polariza-
¢ao em vapores atomicos [29], absor¢ao saturada em vapores moleculares [30], absor¢ao
linear num feixe atomico [31], e espectroscopia de dois fotons numa armadilha magneto-
Otica [32]. Em todos esses experimentos, o pente de freqiiéncias do laser é variado, e um
sinal livre de efeito Doppler é observado toda vez que um modo do laser fica ressonante
com uma das freqiiéncias de transicao do sistema. Outro conjunto de experimentos em-
prega campos magnéticos para modificar a separacao de niveis do sistema, e um sinal é
observado toda vez que uma das freqiiéncias de separacgao fica ressonante com um modo
do laser [33, 34, 35]. Efeitos de acumulacdo coerente sdo também investigados na area

de ressonancia magnética nuclear desde a década de 1950, estando por tras da técnica



de Ressonancia Magnética Nuclear de Estado Estacionario da Precessao Livre 36, 37].

Visando uma introducao mais compreensiva ao problema da acumulacao de coeréncia
atomica na transicao seqiiencial do Cap. 2, resolvemos abordar antes o seu analogo para
um atomo de dois niveis. Este tratamento é apresentado no Cap. 3. Apesar de este
ser um problema conhecido h& varios anos, o tratamento do Cap. 3 resulta em véarias
contribuicoes originais. Mais especificamente, obtivemos uma solucao analitica para o
problema da excitacao de dtomos de dois niveis, alargados inomogeneamente, por um
trem de pulsos ultracurtos. Esta solucao é valida para pulsos individuais de area arbi-
traria e para qualquer funcao envoltoéria real de curta duracao. Também consideramos o
efeito de diferencas de fase entre pulsos consecutivos, de modo a ser consistente com os
modelos mais detalhados para o trem de pulsos emitido por um laser de Ti:safira com
travamento de modos |7, 38]. A forma como esta fase é tratada no modelo possui um
amplo embasamento em varios experimentos de caracterizacao do pente de freqiiéncias
desses lasers. A principal aproximacao que fizemos foi considerar que cada pulso do
trem é muito curto se comparado aos tempos de vida atémicos ou ao periodo de pre-
cessao livre da coeréncia. Esta, no entanto, é uma condicao facilmente satisfeita para
pulsos de fentosegundos. Os tratamentos tedricos anteriores para este problema normal-
mente fornecem apenas solucoes perturbativas para areas de pulso pequenas, ou solugoes
numéricas para areas maiores |39, 40, 41, 42]. Até onde sabemos, todas as expressoes
analiticas obtidas anteriormente se restringem a situagoes bem especificas, como pulsos
quadrados e dessintonia nula [39, 43|. Também ilustramos os efeitos de acumulagao de
coeréncia num sistema de dois niveis através de um experimento de absorcao saturada
em que um laser de Ti:safira de fentosegundos imprime o seu pente de freqiiéncias no

perfil Doppler de um vapor atémico.

A discussao da acumulacao de coeréncia num sistema de trés niveis, como o do Cap. 2,

é apresentada no Cap. 4. Neste capitulo, introduzimos um tratamento teorico que fornece
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a solugao para o estado estacionario do sistema levando em conta acumulacao em todas
as populacoes e coeréncias. Este tratamento é valido para envoltorias arbitrarias, reais
ou complexas, e para qualquer dessintonia. No entanto, ao contrario do tratamento do

Cap. 3, as expressoes do Cap. 4 foram deduzidas apenas para o regime perturbativo.

A descricao do sistema de trés niveis, e mais especificamente da transicao seqiiencial,
revela um quadro muito mais rico que para o caso de dois niveis apenas. Isto porque
temos agora competicao entre as diferentes transicoes. Para ilustrar esta competicao,
discutimos a excitacao do sistema por trens de pulsos tipo secante hiperbdlica e tipo
Om [44, 45]. Mostramos entao que a excitacdo por pulsos secante hiperbolica, o caso
mais comum, leva a um dominio da primeira transicao sobre o estado final do sistema.
Este dominio é revelado pela periodicidade que o pente de freqiiéncias imprime no perfil
Doppler de um vapor atomico. Ja a excitacao por pulsos Om, 0 nosso caso experimental,
leva ao dominio da transicao de dois fotons. Esta discussao revela a importancia da
forma do pulso sobre o processo de acumulacao, o que aponta para o interesse de se
combinar as técnicas de controle coerente com as técnicas de manipulagao detalhada do

pente de freqiiéncias do laser.

Um outro ponto importante é perceber que o processo de excitacao por um trem
de pulsos difere bastante da excitacao por um tunico pulso. Por exemplo, a excitagao
por um trem de pulsos O7 resulta numa inversao de populacao na segunda transicao, o
que nao ocorre na excitacao por um tnico pulso Ow. No geral, as populagoes relativas
nos varios niveis excitados variam bastante quando se compara a excitacao de um pulso
apenas com a de um trem de pulsos. Usualmente, os niveis atomicos mais altos, que
seriam menos excitados por terem forcas de osciladores menores, sao privilegiados pelo
fato de terem tempos de vida mais longos. Portanto, a propria discussao sobre controle
coerente precisa levar em conta esses efeitos de acumulacao para oferecer uma explicacao

adequada para as medidas com configuragoes experimentais em que eles ocorrem. Além



disso, esta generalizacao do problema de controle coerente para trens de pulsos pode
oferecer outras alternativas para as atuais técnicas de controle.

Mencionamos anteriormente que a observacao de efeitos no meio atdémico que de-
pendem do pente de freqiiéncias do laser pode ser interessante para as atuais aplicagoes
em metrologia. Como um exemplo especifico, sugerimos uma medida simples da fluo-
rescéncia a partir de um vapor atémico em que é possivel obter informacao sobre um
dos graus de liberdade do pente de freqiiéncias do laser, no caso a separacao entre os
dentes do pente, independentemente de outros graus de liberdade. Medidas desse tipo
em sistemas atomicos podem eventualmente servir como uma alternativa para as atuais
técnicas de retro-alimentacao utilizadas para a estabilizacao de lasers de fentosegundos,
como discutido na Ref. [16].

No Cap. 4 também fazemos a comparacao entre os dados experimentais do Cap. 2
e a teoria com acumulagao em todas as populagoes e coeréncias. Esta teoria representa
uma generalizacao da anterior que considerava apenas acumulagao na populacao do nivel
com o maior tempo de vida. Obtivemos um bom acordo, e confirmamos novamente com
isso a necessidade de se levar em conta efeitos de acumulacao para explicar os nossos
experimentos.

Finalmente, no Cap. 5 tecemos nossas conclusoes sobre o estudo apresentado ao longo
da tese. Revisitamos, portanto, nossos principais resultados e indicamos alguns possiveis

desenvolvimentos futuros.






Capitulo 2

Controle temporal coerente

Neste capitulo, iremos discutir uma série de resultados experimentais relativos ao
controle temporal coerente de uma transicao seqiiencial num sistema de trés niveis em
cascata do rubidio. Utilizaremos a configuracao mais simples para o controle temporal
coerente, ou seja, um unico par de pulsos. A transicao seqiiencial que iremos estudar é
a dS — 5P3/; — 5D. No entanto, também analisaremos em detalhe a transi¢ao de dois

fotons 5S — 75, de modo a comparar seus resultados com os da transi¢ao seqiiencial.

A analise relativa a excitacao da transicao 5S — 7.5 do rubidio é feita na secao 2.1.
Nesta secao apresentamos o sistema experimental utilizado na maior parte dos nossos
estudos, juntamente com uma teoria que explica muito bem os resultados experimentais
obtidos para esta transicao. Esta teoria é baseada na interacao de um tnico par de
pulsos com o atomo. Este estudo é anilogo ao desenvolvido na Ref. [18] para o caso da

transi¢ao 65 — 7D do césio.

Na secao 2.2 sao apresentados os nossos resultados experimentais para a transicao
seqiiencial. Mostramos entao que a excitacao de uma transicao seqiiencial possui varias
caracteristicas bem distintas da excitacao de uma transicao de dois foétons direta. Uma

dessas caracteristicas, um batimento que varia com a densidade da amostra, é esclarecida
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j& na secao 2.2.1. Este batimento decorre de distor¢oes da envoltoria do pulso devido
a efeitos de propagacao no meio. No entanto, mesmo levando em conta a envoltoria
distorcida do pulso, observamos que a teoria da secao 2.1 (para a transicao de dois
fotons) nao consegue explicar todas as caracteristicas principais do sinal da transi¢ao
seqiiencial.

Uma explicacao para os resultados da transicao seqiiencial é apresentada na secao 2.3,
quando consideramos acumulacao de populacao no nivel 5. Nesta secao, descrevemos as
modificagoes necessarias na teoria para levar em conta que alguma populagao sobrevive
no nivel mais excitado do sistema entre dois tiros consecutivos do laser. Esta teoria é
comparada com os resultados experimentais da transi¢ao 5S — 5P3/5 — 5D.

Os resultados experimentais da se¢ao 2.2 estao publicados no artigo intitulado "Tem-
poral coherent control of a sequential transition in rubidium atoms" [46]. Uma explicagao
quantitativa para esses resultados foi dada apenas num artigo posterior intitulado "Ac-
cumulative effects in temporal coherent control" [47], que contém a anélise da se¢ao 2.3.

E pertinente aqui uma observacio sobre a nomenclatura usada. O estudo de inter-
feréncias quanticas em transicoes de dois fotons excitadas por pares de pulsos ja tem
algumas décadas. Um estudo de revisao sobre o tema pode ser encontrado, por exemplo,
num artigo de M. M. Salour de 1978 [48]. O termo controle temporal coerente engloba
atualmente o estudo da atuacao de conjuntos de pulsos atrasados entre si em sistemas de
niveis os mais variados, incluindo ai sistemas moleculares bem complexos. Nos tltimos
anos, este termo vem sendo usado também para designar os estudos em sistemas atomi-
cos mais simples [18], de modo a sublinhar a conexao desses estudos com as investigagoes
em sistemas moleculares. Decidimos manter esta nomenclatura tanto nos artigos como
nesta tese para reforcar a conexao com os artigos mais recentes de outros grupos sobre o
tema, e com a atual motivacao para esses estudos, que é o controle coerente de sistemas

quanticos.
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2.1 Transicao de dois fé6tons: experimento e teoria

Nesta secao discutiremos a excitacao de um atomo de trés niveis em cascata pelo
campo de um par de pulsos do laser. Primeiramente, iremos obter expressoes para
o problema utilizando teoria de perturbacao de segunda ordem. Em seguida, essas ex-
pressoes serao empregadas na interpretacao dos nossos resultados experimentais relativos
a excitacao de uma transicao de dois fotons, em que o nivel intermedidrio esta fora de
ressonancia.

No que segue, os estados |1), |2) e |3) se referem aos niveis fundamental, intermediario
e mais excitado, respectivamente. O hamiltoniano do sistema é dado por H = Hy+ V(t),
onde Hy = fiwy2]2)(2] + hwis|3)(3] & o operador hamiltoniano do atomo livre e V(£) é o
potencial dependente do tempo que descreve a interacao com o campo. Note que wqs €
a freqiiéncia correspondente a energia da transicao 1 — 2, equanto w3 é a freqiiéncia
da transicdo 1 — 3. Se |¥(¢)) representa o estado do sistema num instante ¢ qualquer
na representacao de Schrodinger, entao esse estado na representacao de interacao é dado
por

(1)1 = M) = e (1) + ea(1)]2) + es(1)]3)

onde a evolugio temporal dos coeficientes ¢;(t) ¢ devida apenas a presenca de V(t).

Consideraremos o atomo inicialmente no estado fundamental, de modo que
(W (0)); = [¥(0)) = [1) .

A evolugao temporal de |¥(t)); é determinada pelo operador de propagacao temporal

na representacao de interacao [49|

. t
Uit) =1+ / U3 ()0 (#) !
0

. t .\ 2 t '
— 14— /dt’VI(t’H — /dt’/ dt"Vi(Wi(t") + -+,
h 0 h 0 0
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onde

V[(t) _ eiﬁot/hV(t)e—iﬁot/h (2.1)

é o potencial de interacao na representacao de interacao. A grandeza que iremos sondar
experimentalmente mais a frente é a populacao do nivel 3. Sendo assim, iremos nos
concentrar no célculo de c3(¢). Em termos do propagador temporal, este coeficiente é
dado por

es(t) = (B[ (1)r = (3IUK6)L(0))r = (3|Ur()]1) - (2:2)

Na aproximacao de uma interagao tipo dipolo elétrico, podemos escrever o potencial de

interacao entre o 4&tomo e o campo como
V() = —p2E()|1){2] — ps E(1)|2)(3] + hec. (2.3)

onde 115 € fo3 sa0 os momentos de dipolo elétrico da primeira e da segunda transicao,
respectivamente. FE(t) é o campo elétrico do laser. Na construgao do potencial acima
supomos também que os niveis 1 e 3 tém a mesma paridade, e que esta é oposta a do
nivel 2.

Consideraremos que o campo atuando no sistema é fraco, de modo que iremos apro-
ximar c3(t) pelo termo de mais baixa ordem na sua expansao em poténcias do campo.

Substituindo as expressoes para U;(t) e V (t) na expressao para o coeficiente c3(t), obte-

mos entao

Hi2 423 ! g iwoat! iwiot!
Cg(t) — _ h2 /0 dt,/o dtllezwzg,t E*(tl)ezwmt E*(t”) ,

onde wo3 = wiz — wio € a freqiiéncia da transicao 2 — 3. O campo elétrico do pulso de

laser pode ser escrito como
E(t) = E(t)e™rt + £*(t)e rt

onde wy, é a freqiiéncia central do laser e £(t) é a envoltoria do pulso que varia lenta-

mente quando comparada com wy,. Substituindo esta expressao em c3(t) e utilizando a
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aproximagcao de onda girante, obtemos

M2 4 t v ; / ; "
Cg(t) _ _ 1;2 23 /0 dt//o dt/lezézgt g*(tl)ezémt g*(tll) , (24)

com 019 = wio — Wy, € 093 = waz — wy, sendo as dessintonias da freqiiéncia do laser com
relacao as freqiiéncias da primeira e da segunda transicao, respectivamente. Note que,

na aproximagao de onda girante, podemos escrever F(t) simplesmente como
E(t) = E(t)e™rt . (2.5)

O primeiro processo de excitagdo que iremos abordar no contexto da Eq. (2.4) sera o
da transicao 5S — 7.5 por um par de pulsos de laser de cerca de 100 fs de duracao e com
freqiiéncia central ressonante por dois fo6tons. Um diagrama com os niveis envolvidos
no processo esta mostrado na Fig. 2.1. O comprimento de onda relativo & transi¢ao
55 — 7S é 380 nm. O comprimento de onda do laser é entao A\;, = 760 nm. Como
estamos considerando pulsos de cerca de 100 fs, estes pulsos tém cerca de 6 nm de
largura de banda. O nivel intermediario mais préximo da freqiiéncia do laser é 0 5P5/, em
780 nm. Portanto, o laser esta longe de qualquer ressonancia com niveis intermediarios,
e podemos considerar a transicao 5S — 7S como sendo puramente de dois fétons. Na
discussao teorica que segue, os estados |1), |2) e |3) representam os niveis 55, 5P5/5 e 75,
respectivamente. A observacao da excitacao do estado 7.5 se da através da medida da
fluorescéncia do sistema a partir do nivel 6P3/5 em 420 nm, na regiao do azul. A medida
da fluorescéncia no azul é proporcional ao decaimento incoerente da populagao do nivel
7S e, portanto, proporcional a populacao excitada no nivel 7S.

A medida da fluorescéncia corresponde a uma integracao da emissao espontanea do
sistema durante um tempo muito longo, muito maior que a largura temporal do pulso.
Neste caso, a contribuicao para o sinal do rapido transiente que ocorre no atomo, en-

quanto o pulso esta atuando sobre ele, pode ser desprezada quando comparada com a
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contribuicao do valor final que fica no meio apds a passagem do pulso, e que decai lenta-
mente com o tempo de vida da transicao. A quantidade de interesse para nés é, portanto,

c3 = c3(t — 00).

A
S P3/ 2

35S

Figura 2.1: Diagrama com os niveis de energia relevantes para a investigacao da
transicao de dois fotons 55 — 75. Estao indicados também os comprimentos de

onda do laser e da fluorescéncia observada.

Como explicitado anteriormente, estamos interessados no estudo de um sinal de con-
trole temporal coerente obtido a partir da atuacao de um par de pulsos sobre o meio.
Este par de pulsos se origina da passagem de um tnico pulso do laser por uma linha de
atraso. O campo elétrico referente a um par de pulsos com atraso temporal relativo 7

pode ser escrito como
E(t)=E{t)+E(t—1)=[&0) +e & (t —1)] et (2.6)

onde & (t) é a envoltoria do campo Ej(t), e consideramos que a linha de atraso divide
o pulso do laser em duas partes com a mesma amplitude. A envoltoria £(t) do par de

pulsos é entao dada por
Et) =& (t) +e ™T&(t—T) . (2.7)

Substituindo a Eq. (2.7) na Eq. (2.4), temos que a expressao final para c3, no caso da
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excitacao por um par de pulsos, é dada por

c3(7) = F(0) + €“*7F(1) + €“*"F(—1) + e“7F(0) (2.8)
com
paaptes [ i ol il
F(r) = 12k /0 at /0 et ot £1(1)Ex (1) (2.9)

Os quatro termos que aparecem na Eq. (2.8) representam a contribuicdo para a
amplitude de probabilidade dos quatro possiveis caminhos de excitacao do nivel 5S para
o 7S. Esses caminhos estao ilustrados na Fig. 2.2. Nesta figura, a seta cinza indica
uma contribuicao do primeiro pulso a atingir o meio, enquanto a seta preta indica uma
contribui¢ao do pulso atrasado de 7. Portanto, o caminho (1) representa o termo F'(0)
e se refere a uma excitacao em que os dois fétons vém do primeiro pulso. O caminho
(2) representa o termo e“27F (1) e se refere a uma excitacio em que o primeiro foton
absorvido vem do primeiro pulso, e o segundo foton do pulso atrasado. O caminho (3)
representa o termo e“2"F(—7) e se refere a uma excitagdo em que o primeiro foton
absorvido vem do pulso atrasado, e o segundo foton do primeiro pulso. O caminho (4)
representa o termo e“37 F'(0) e se refere a uma excitagao em que os dois fétons vém do
pulso atrasado.

A fungao F(7) tem uma variagao muito lenta quando comparada as oscilagoes inter-
ferométricas dos termos €127, ¢27 ¢ €137 Notemos que, para a transicao que estamos
considerando, temos wi3/2m = 789 THz, wiy/21 = 405 THz e wq3/2m = 384 THz,
que correspondem a periodos de 1.3 fs, 2.5 fs e 2.6 fs, respectivamente. Para ilustrar
a forma da funcdo F'(7), plotamos na Fig. 2.3 a sua variagdo com 7 para trés dife-
rentes situagoes de dessintonia com relacao ao nivel intermediario. Nesta figura, supo-
mos uma envoltoria tipo secante hiperbolica & (t) o sech(1.763¢/7,) com largura tem-

poral T, = 100 fs. Consideramos ainda ressonancia por dois fétons, de modo que

w1z = 2wy, e da3 = —019 = (wo3 — wi2)/2 = A/2. A linha cheia na Fig. 2.3 corresponde
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| 2 > 4 A A A
03 @y, y, L

1)
(1) (2) (3) (4)
Figura 2.2: Possiveis caminhos de excitacao, por um par de pulsos, do nivel 55 para

0 75. A seta cinza representa uma excitacao pelo primeiro pulso a atingir o meio,

enquanto a seta preta representa uma excitacao pelo pulso atrasado de 7.

a A/2 =27 x 10 THz, que é o valor da dessintonia no caso da transi¢do 5S — 75 do
rubidio. Como ja discutimos acima, esta dessintonia ¢ bem maior que a largura de banda
do laser, de cerca de 3 THz, de modo que o nivel intermediario estd completamente fora
de ressonancia. Vemos que, neste caso, F'(7) corresponde simplesmente a um pico na
origem, indo a zero para valores de |7| maiores ou da ordem de 7). J& a linha tracejada
corresponde ao caso hipotético em que consideramos A = 0, ou seja, ressonancia entre
wy, e a freqiiéncia da primeira transicao. Os outros parametros sao mantidos fixos. Neste
caso, F'(7) tem a forma de uma fun¢iao degrau, com um tempo de subida da ordem de
T,. A linha pontilhada mostra o caso intermediario, em que A/2 é da ordem da largura
de banda do laser. Da Fig. 2.3 fica claro que, como afirmamos no inicio do paragrafo,
F(7) varia numa escala de atraso temporal completamente diversa das freqiiéncias oticas
das transicoes.

A partir da Eq. (2.8) é possivel obter diretamente a expressao para a populagio pss

do nivel 3:

p33(7) = c3(7)c5(r) = |[F(0) + €7 F(=7) + T F(r) + e“*"F(0) [,
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que pode ainda ser colocada na forma
psa(r) = 2AFO)f +|F(1)]” + |F(=7)]" + [e7 "2 ) F (=) F*(7) + c.c]
+{e T [F(0)F*(—7) + F*(0)F(1)] + c.c.}
+ {e7“2T [F(0)F*(1) + F*(0)F(—7)] + c.c.}
(2.10)

+2|F(0)]? cos(ws1 )

Os vérios termos que aparecem em p33(7) podem ser interpretados de acordo com os

caminhos que eles representam. O termo 2|F(0)|? representa a probabilidade de realiza-

4_ D0 U U S S
A=0
o 3t
S .5
=
N/_l:: : A/2n =6 THz
\Li‘/ 1k [ e
. A 2n =20 THz

5 0 5 10
T (ps)
Figura 2.3: Func¢ao F'(7) para uma envoltoria tipo secante hiperbolica e trés dife-
rentes dessintonias com relacao ao nivel intermediario. A curva sélida corresponde
a um nivel intermedidrio nao ressonante, como no caso da transicao 5S — 7S5. A
curva tracejada corresponde a situacao de ressonancia com o nivel intermediério, e

a curva pontilhada corresponde a uma dessintonia da ordem da largura de banda

do laser. Consideramos ainda 7, = 100 fs.
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¢ao dos caminhos de dois fotons (1) e (4), como rotulados na Fig. 2.2. Os termos |F(7)|?
e |[F(—7)|? dao as probabilidades de ocorréncia dos caminhos de excita¢ao seqiiencial
(2) e (3), respectivamente. Os outros termos se originam de interferéncias entre estes
quatro caminhos. O quarto termo, por exemplo, vem da interferéncia entre os caminhos
seqiienciais (2) e (3), e portando depende da diferenga entre as duas freqiiéncias de
um foton do sistema. J4 o quinto e o sexto termos vém da interferéncia dos caminhos
seqiienciais (2) e (3) com os caminhos de dois fotons (1) e (4). O sétimo termo da a
interferéncia entre os dois caminhos de dois fotons. A existéncia dessas interferéncias
estd na propria esséncia da idéia de controle temporal coerente, ja que elas possibilitam

grandes modulacoes da populagao pela variagao do atraso relativo 7.

O sinal negativo ou positivo de 7 indica apenas a ordem com que os dois pulsos no
par atingem o atomo. Como nossos dois pulsos sao iguais, a expressao final para ps3
tem que ser simétrica com rela¢do a 7, o que é o caso para a Eq. (2.10). No entanto,
as funcoes F'(1) e F(—7), para valores de 7 longe da origem, levam a comportamentos
bem distintos, como era de se esperar do carater assimétrico com relacao a origem das
curvas tracejada e pontilhada na Fig. 2.3. Para 7 positivo, por exemplo, F(—7) esté
associado a processos chamados normalmente de "nao-causais", ou seja, onde o atomo
absorve primeiro um f6ton do segundo pulso a atingir o meio e em seguida um féton
do primeiro pulso, que é o caminho (3) da Fig. 2.2. Neste caso, se os pulsos sao bem
localizados temporalmente e nao se superpéem (|7| >> T,), entdo este processo nao é
possivel. Esta é a razao de F(7) ser nula para valores negativos de 7 distantes da origem.
Este raciocinio é também o que estd por tras da diferenca de comportamento entre as
situagoes de ressonincia e nao-ressonéncia com o nivel |2) mostradas na Fig. 2.3. No caso
ressonante, o nivel 2 guarda populagao excitada pelo primeiro pulso até que o segundo
pulso atinja o meio. Isto faz com que o caminho (2) seja possivel e indica que F'(7) # 0

mesmo com 7 >> T,. No caso nao-ressonante, no entanto, o nivel 2 nao ¢ populado, de
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modo que nem o caminho "causal" (2) pode ser realizado, e temos F(7) = 0se 7 >> T),.

Utilizando a condicao de ressonancia por dois fotons w3 = 2wy, e que resulta em

do3 = —012 = A/2, a Eq. (2.10) pode ser reescrita como

p33(T) = 2|F () + |F(1)]? + |F(—=7)]* + [e " F(—7)F*(1) + c.c.]
+4 Re {emT [F(0)F*(—7) 4+ F*(0)F(1)]} cos(wpT)
+2|F(0)]? cos (2w, T) - (2.11)

Esta forma da expressao para ps3(7) possibilita uma analise ainda mais direta dos resul-
tados experimentais, como serd visto mais na frente.

Nosso aparato experimental esta esquematizado na Fig. 2.4. Os pulsos de luz se ori-
ginam de um laser de Ti:safira com 82 MHz de taxa de repeticao e Ay, = 760 nm. Eles tém
cerca de 100 fs de duracao e alguns nanojoules de energia. Os pares de pulsos sao obtidos
pela passagem por uma linha de atraso, cujos bracos podem ter seus comprimentos, [
e ly, variados. Apods a linha de atraso, o feixe passa por uma roda dentada e entao
atravessa uma célula de rubidio aquecida até a temperatura de 417 K, correspondendo
a uma densidade de cerca de 7 x 10" atomos/cm3. A célula tem 5 cm de comprimento
e fica dentro de um forno. O feixe de laser é focalizado na entrada do forno por uma
lente de 20 ¢m, de modo que seu foco se encontra no meio da célula. A cintura do feixe
no foco é de cerca de 70 yum. A fluorescéncia da célula é coletada num angulo de 90°
com relacao a direcao do laser, e analisada em um espectrometro. Também temos a
opcao de coletar o sinal para frente. A intensidade da luz em 420 nm é medida por uma
fotomultiplicadora e o sinal é enviado para um amplificador lock-in, que o remete entao
para o computador. A maior parte dos nossos experimentos consiste em medir a variacao
dessa intensidade no azul com o atraso relativo entre os pulsos.

A necessidade de variar ambos os bracos da linha de atraso vem das duas diferentes es-
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calas de atraso em que ocorrem as variagoes da populacao em 7.5: a escala dos batimentos
interferométricos nas freqiiéncias oticas do sistema, e a escala em que F(7) varia. Num
dos bragos, portanto, temos um transladador que controla o atraso com uma precisao de
cerca de 0.67 fs, a qual é insuficiente para distinguir os batimentos interferométricos (de
cerca de 1 fs), mas permite variar 7 em até dezenas de picosegundos. No outro braco,
temos um alto-falante que gera vibragoes rapidas em torno de um certo atraso fixo. O
sinal aplicado ao alto-falante, que é uma sendide com freqiiéncia de 195 Hz, é utilizado
para sincronizar um osciloscopio. Observando o centro da rampa de variacao do atraso

no osciloscopio, temos entao um sinal que corresponde a varias varreduras consecutivas.

Laser de bombeio Laser de Ti:safira
E Iust lz i
L
R =
| et
(I
A
Espectrometrof.... N
P S \ -« "C —
Roda
Dentada
Amplificador ‘
Lock-in Computador
/A
Osciloscopio

Figura 2.4: Aparato experimental. O espelho na frente do espectrometro (tracejado)
pode ser colocado ou removido, se quizermos coletar a emissao da célula para frente

ou a 90°, respectivamente.
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Utilizamos um osciloscopio que permite gravar a tela, de modo que é possivel obter o
resultado de uma tnica varredura devido a vibragao do alto-falante. Esta varredura tem
precisao suficiente para distinguir os batimentos interferométricos. Para diferenciar a
variacao de um dos bracos com relacao ao outro, vou me referir & variacao do braco
de precisao maior por d7, enquanto o braco de precisao menor tera a variacao ainda

denominada de 7.

Nossos resultados da fluorescéncia coletada a 90° para uma varredura de mais de
30 ps com pouca precisdo em 7 (passos com intervalos de 48 fs) estdo mostrados na
Fig. 2.5. O zero na escala vertical da figura corresponde ao zero de sinal. A curva,
portanto, consiste simplesmente de um pico na origem dos atrasos superposto a um
patamar. Este comportamento ¢é facilmente entendido a partir da andlise da Eq. (2.11).
Primeiramente, no entanto, é bom perceber que a pouca precisao em 7 significa que
nosso resultado representa uma média sobre as oscilagoes interferométricas. Esta média
é efetuada diretamente pelo amplificador lock in durante a aquisicao de dados e reforcada
pela tirada consecutiva de varias curvas, sendo o resultado final uma média entre as

curvas. A Fig. 2.5, por exemplo, representa uma média sobre dez curvas.

Teoricamente, é necessario realizar a média apenas sobre um periodo 6tico, pois o
seu valor se repete aproximadamente dentro de intervalos maiores. No experimento,
estes intervalos sao da ordem ou menores que o tamanho dos passos de 7 utilizados na
varredura. Como a média de uma funcao cosseno sobre um periodo de oscilagao é zero,
temos entao que os dois ultimos termos da Eq. 2.11 nao contribuem para o sinal da
Fig. 2.5. Além disso, da Fig. 2.3, temos que a forma da fun¢ao F(7) é simplesmente um
pico na origem para o caso da transicao 5S — 7S da Fig. 2.5. Segue que o tinico termo
que contribui para o patamar observado é o primeiro e constante 2|F(0)|?. A Eq. (2.11)
também nos diz que o pico em 7 = 0 deve ter uma altura de 6|F(0)|?, levando a uma

relacao entre o pico e o patamar de 3, em bom acordo com o resultado experimental de
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2.6 obtido a partir da Fig. 2.5.
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Figura 2.5: Variagao da intensidade da fluorescéncia em 420 nm com o atraso relativo
entre os pulsos para uma varredura longa do braco da linha de atraso que tem menor

precisao temporal.

Os resultados para a varredura do atraso temporal com maior precisao estao mostra-
dos na Fig. 2.6. Nesta figura, o quadro de cima se refere a uma varredura em torno da
origem, com o outro brago da linha de atraso em 7 = 0. O quadro de baixo mostra
uma varredura bem distante da origem, com o outro brago em 7 = 15 ps. A escala
horizontal de dr é a mesma nos dois casos. Vemos que fora da origem (7 = 15 ps) a
freqiiéncia de oscilacao interferométrica dobra com relagao ao seu valor na origem. Este
resultado também pode ser bem entendido a partir da Eq. 2.11. Note que os quatro
primeiros termos desta equagao nao contribuem para a forma do sinal. Isto porque eles
variam mais lentamente e podem ser considerados constantes na escala de variacao de
dr da Fig. 2.6. Os termos que contribuem sao apenas os dois tltimos, que representam

oscilacoes interferométricas com freqiiéncias de wy, e 2w;. Em torno de 7 = 0, vemos
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que o termo que oscila com wy;, é quatro vezes maior que o termo que oscila com 2wy,.
Por conta disso, s6 percebemos a variacao com wy na origem. Observe que a relagao
entre as escalas verticais dos dois quadros esta bem de acordo com esta anélise. Fora da
origem, F'(7) se anula (como visto pela linha cheia da Fig. 2.3) e com ele o termo que
oscila na freqiiéncia wy. SO sobrevive o termo que varia com 2wy e que é multiplicado
por |F(0)[%. Este é entdo o termo medido no quadro de baixo da Fig. 2.6. A calibragao
da escala horizontal da Fig. 2.6 foi feita pela contagem dos periodos oticos (de duragao

27 /wy) presentes no quadro de cima da figura.
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Figura 2.6: Variacao da intensidade em 420 nm com o atraso relativo entre os pulsos

para duas varreduras curtas do braco da linha de atraso que tem maior precisao

temporal. As varreduras foram realizadas em torno de 7 =0 e 7 = 15 ps.

Uma interpretagao interessante para o resultado da Fig. 2.6 ¢é fornecida por Blanchet
et. al. [18]. A discussdo dessa figura no ultimo paragrafo esta toda relacionada a uma

expressao obtida a partir da teoria quantica. No entanto, o batimento em w; pode ser
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explicado também classicamente, e de forma bem simples. Ocorre que, na origem, 0s
campos dos dois pulsos se superpoem, de modo que o batimento em w; na populacao
pode ser entendido como vindo de uma interferéncia cléssica entre os campos elétricos
dos dois pulsos. Fora da origem, no entanto, esta interpretacao nao faz sentido, pois
0os campos nao se superpoem e o periodo de oscilacao ¢ o dobro do esperado para a
interferéncia classica. Podemos dizer entao que fora da origem estamos observando uma
interferéncia puramente quantica na populacao.

No geral, os resultados dessa se¢ao reproduzem, para a transicao 55 — 7.5 do rubidio,
a discussao da Ref. [18] para a excitagao da transi¢ao de dois fotons 65 — 7D do césio.
Os parametros do laser que utilizamos sao inclusive muito semelhantes aos utilizados
nesta referéncia. A discussao teorica mais detalhada, incluindo a definigao de F(7) e
a discussao sobre os varios possiveis caminhos de excitacao, pode ser encontrada na
Ref. [22]. Uma generalizacao desta teoria ¢ diretamente aplicavel ao estudo da dinamica

de pacotes de onda vibracionais em moléculas [20, 21, 22].

2.2 Transicao seqiiencial

Vamos agora utilizar a anélise da secao anterior para estudar a excitagao por um par
de pulsos ultracurtos da transicao 5S — 5P/, — 5D. A freqiiéncia do laser para excitar
o nivel 5D por dois fétons é 778 nm. Os pulsos sao novamente da ordem de 100 fs.
Note que agora o nivel 5P3/, se encontra dentro da largura de banda do laser. Podemos
considerar, portanto, que temos agora uma transicao seqiiencial, no lugar da transicao de
dois fotons pura da secao anterior. A observacao do sistema continua a ser feita através
da emissao em 420 nm. Na Fig. 2.7, plotamos um esquema dos niveis relevantes para o

processo estudado nessa secao, junto com algumas das freqiiéncias envolvidas.

O aparato experimental utilizado é o mesmo da Fig. 2.4. O sinal coletado para frente,
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na dire¢ao em que o laser se propaga, ¢ bem mais intenso que o coletado lateralmente, de
modo que vamos iniciar nossa discussao por ele. Na Fig. 2.8 plotamos nossos resultados
para uma varredura longa, sem precisao interferométrica em 7, variando a densidade do

vapor.

Figura 2.7: Diagrama com os niveis de energia relevantes para a investigacao da
transigao seqiiencial 5S — 5P/, — 5D. Estao indicados também os comprimentos

de onda do laser e da fluorescéncia observada.

Notamos entao um comportamento bem mais complexo que o da Fig. 2.5 para uma
transicao de dois fétons pura. O sinal continua apresentando um maximo na origem. No
entanto, também temos a presenca de um batimento de cerca de 470 fs (que mantém-se
constante em todas as densidades) e de uma envoltoria do batimento que oscila com
um periodo de vérios picosegundos. O periodo da envoltoria depende da densidade.
Da curva superior para a inferior na Fig. 2.8, as densidades sdo 5.2 x 10 cm ™3, 2.8 x
102 cem™2, 7.6 x 102 cm=3, 5.2 x 102 cm™3 e 3.7 x 102 cm ™3, respectivamente. Cada
curva corresponde a uma tnica varredura, e o fundo constante foi subtraido.

O sinal para frente é mais intenso e mostra os varios batimentos caracteristicos de
forma mais clara que o sinal coletado a 90°. Uma comparacao entre os sinais para
frente e a 90° é mostrada na Fig. 2.9. No quadro (a), temos um sinal frontal, como na

Fig. 2.8, para uma densidade de 5.5 x 102 ¢cm™3. No quadro (b), temos um sinal lateral
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Figura 2.8: Intensidade da emissao em 420 nm para frente em funcao do atraso

relativo entre os pulsos, para vérias densidades da amostra de rubidio. De cima
para baixo, as densidades utilizadas foram 5.2 x 10 cm™3, 2.8 x 102 e¢cm™ | 7.6 x

102 em—3, 5.2 x 102 em =3 e 3.7 x 10'2 cm ™3, respectivamente.

nas mesmas condigoes experimentais do quadro (a). Em ambos os quadros, a curva é
o resultado de uma tnica varredura. Como afirmamos anteriormente, a curva obtida a
partir da emissao frontal mostra mais claramente as propriedades do sinal que discutimos
acima. No entanto, todas as principais caracteristicas do sinal estao também presentes na
emissao lateral. No quadro (b), vemos tanto o batimento de 470 fs como a sua envoltoria

na escala de picosegundos. Como a curva obtida lateralmente é mais ruidosa e de modo
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a visualizar melhor o batimento em 470 fs, plotamos no quadro interno da Fig. 2.9b uma
meédia de trés varreduras sobre um intervalo menor de variacao do atraso. Neste quadro

interno fica entao bem mais clara a presenca do batimento no sinal lateral.
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Figura 2.9: Intensidade do sinal em 420 nm em funcao do atraso relativo entre os

30

pulsos. Em (a) temos o sinal para frente, enquanto que em (b) temos o sinal coletado
a 90°. As curvas em (a) e (b) representam uma tnica varredura com densidade de
Rb de 5.5 x 102 ¢cm™3. No quadro interno de (b), temos uma média sobre trés

varreduras de uma regiao limitada da curva em (b).

O fato das principais caracteristicas do sinal estarem presentes no sinal coletado a 90°
é de extrema importancia, pois este ultimo é de interpretagao bem mais simples. Ele vem
da fluorescéncia do vapor e, portanto, reflete o decaimento incoerente da populacao do
nivel 6P3/,. Este decaimento, por sua vez, é proporcional a popula¢ao do mesmo nivel,
que é proporcional a populacao do nivel 5D. O sinal no azul a 90°, portanto, reflete de
forma mais direta a populacao do nivel 5D.

Por outro lado, o sinal frontal pode ter, misturado a fluorescéncia, a contribuicao
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de algum processo paramétrico que esteja ocorrendo no meio. Neste sentido, a com-
paracao entre as Figs. 2.9a e 2.9b mostra que elas também possuem diferencas. No
quadro (a), por exemplo, o pico na origem é mais acentuado e o primeiro maximo se-
cundario aparece mais achatado. Através de um ajuste simples, percebemos que a curva
na Fig. 2.9a parece refletir um ganho exponencial da curva na Fig. 2.9b. Nao esperamos
um ganho diretamente na emissao em 420 nm, pois achamos dificil a inversao de popu-
lacao com relagao ao estado fundamental. No entanto, é possivel a ocorréncia de ganho
na transi¢ao 5D — 6P/, e que o campo amplificado desta transi¢ao participe de um
processo paramétrico no meio que resulte na amplificacao também da emissao em 420 nm
na diregao frontal [50, 51]. Nesta tese, no entanto, vamos procurar explicar apenas as
caracteristicas mais marcantes do sinal, ou seja, seus varios batimentos. Como estas
caracteristicas estao todas presentes na fluorescéncia, no que segue vamos lidar apenas

com sinais obtidos lateralmente.

Para reforcar ainda mais a idéia de que a fluorescéncia em 420 nm reflete a populacao
no nivel 5D, resolvemos medir também a fluorescéncia do nivel 5D para o nivel 5P,
cujo comprimento de onda corresponde a 776 nm. Note que este valor é muito proximo
do comprimento de onda central do laser, em 778 nm, e do comprimento de onda da
transicao 5P, — 55, em 780 nm. Além disso, a largura de banda do laser, de cerca
de 6 nm, engloba ambas as transi¢oes. Um espectro da emissao lateral da célula nesta
regiao de comprimentos de onda esta mostrado na Fig. 2.10. Nele vemos claramente
os dois picos relativos as fluorescéncias em 776 nm e 780 nm sobre uma suave elevacao

originaria do espalhamento da luz do laser pela célula.

O fato da fluorescéncia da transi¢ao 5D — 5P3/, ser maior que a da transigao 5P/, —
5S parece indicar que temos uma inversao de populacao na transicao de cima. Este
resultado, porém, nao pode ser considerado conclusivo neste sentido. A absorcao da

célula na transi¢ao 5S — 5P3/, também & maior que na transicao de cima, o que pode
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levar & detec¢ao de uma menor fluorescéncia mesmo com uma populagao maior no nivel
5P3/5 do que no nivel 5D. A Fig. 2.10 assinala também que o espectrometro que usamos
tem resolucao suficiente para distinguir as duas fluorescéncias, e ainda da uma nocao da

quantidade de luz do laser espalhada na direcao lateral em relacao as fluorescéncias.
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Figura 2.10: Espectro de emissao na regiao do infravermelho obtido lateralmente.

Os resultados da medida da fluorescéncia na regiao do infravermelho, para a varredura
com menor precisao em 7, estao mostrados na Fig. 2.11. Cada curva é uma média de
trés varreduras. A densidade do vapor é de 8 x 102cm™3. Nos quadros (a) e (b), temos
as medidas com o espectrometro em 776 nm e 780 nm, respectivamente.

A Fig. 2.11a reflete, portanto, a fluorescéncia da transi¢ao 5D — 5P;/, e é propor-
cional & populacao no nivel 5D. Como esperavamos, a fluorescéncia em 776 nm apresenta
tanto o batimento em torno de 470 fs como a envoltéria mais lenta. Para frisar a pre-
senca do batimento em 470 fs, plotamos no quadro interno da Fig. 2.11a o resultado
da transformada rapida de Fourier da curva em (a), que mostra um pico na regiao de
freqiiéncias em que ocorre este batimento (a divisdo do pico em dois é um artefato da
transformada de Fourier que aparece devido ao maior ruido desta medida).

Ja na Fig. 2.11b, obtida nas mesmas condi¢oes de (a), ndo é possivel distinguir nem
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o batimento em 470 fs (ver quadro interno), nem a envoltoria lenta. Nao podemos, no
entanto, concluir dai que estas caracteristicas nao estao de forma alguma presentes no
sinal em 780 nm, pois a relacao sinal /ruido parece ter piorado bastante nesta situagao.
Como forma de checar se estamos realmente conseguindo separar as contribuicoes das
duas transicoes, fizemos a mesma varredura da Fig. 2.11 com o espectréometro em 778 nm.
Neste caso, obtivemos apenas uma linha plana sem nem sequer o pico central, de modo
que confirmamos que as curvas nos quadros (a) e (b) da Fig. 2.11 se referem realmente

a efeitos em regioes espectrais separadas.
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Figura 2.11: Intensidade da fluorescéncia em (a) 776 nm e (b) 780 nm em fungao do

atraso relativo entre os pulsos. Cada curva representa uma média de trés varreduras.

Na Fig. 2.12 plotamos os resultados para a fluorescéncia no azul (420 nm) a 90°

tanto (a) de uma varredura longa de 7 como (b) de varreduras do atraso com precisao

interferométrica. As curvas em (a) e (b) se referem a mesma densidade de 7 x 102 cm™2.
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A curva em (a) é uma média de 3 varreduras. Ja as curvas em (b) se originam de uma
tnica varredura para cada quadro. A Fig. 2.12a é analoga a Fig. 2.9b, s6 que agora
incluimos o fundo constante e tiramos a transformada rapida de Fourier da curva. A
transformada de Fourier é mostrada no quadro interno da Fig. 2.12 e revela de forma
clara o batimento em torno de 470 fs. Através de uma analise das vérias freqiiéncias
envolvidas no problema, vemos que este valor equivale & diferenca entre as freqiiéncias

das transi¢oes 5S — 5P55 e 5P3/2 — 5D, que corresponde a um periodo de 473 fs.
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Figura 2.12: Intensidade da fluorescéncia em 420 nm em funcao do atraso relativo
entre os pulsos. Em (a) temos uma varredura longa de 7. Em (b) temos varreduras

de dr com precisao interferométrica em torno de seis diferentes valores de 7.
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Os batimentos interferométricos do sistema sao mostrados na Fig. 2.12b. Vemos nesta
um comportamento que tem vérias semelhancas e diferencas com o caso da transicao de
dois fotons pura, Fig. 2.6. Primeiramente, note que na origem dos atrasos (7 = 0.0) temos
apenas um batimento com a freqiiéncia central do laser, e que surge uma componente
com o dobro dessa freqiiéncia para valores de 7 distantes da origem (7 ~ 15 ps). Este
comportamento é completamente andlogo ao da Fig. 2.6.

A diferenca nos batimentos interferométricos das transicoes seqiiencial e de dois fo6tons
surge para a regiao de valores de 7 longe da origem. Primeiro, temos nesta regiao uma
componente de freqiiéncia da ordem de wj, superposta a componente de 2w; e que nao
estava presente no caso da transicao de dois fotons pura. Além disso, vemos que o
padrao dos batimentos interferométricos se repete com um periodo de cerca de 500 fs.
Este comportamento esta de acordo com o fato de que existem duas freqiiéncias de um
foton no sistema (a da primeira e a da segunda transi¢ao) e que a diferenca entre elas
equivale a um periodo de 473 fs. Portanto, os batimentos nas freqiiéncias 6ticas dessas

transicoes devem gerar um padrao que se repete com este periodo.

2.2.1 pulsos O7

Uma das principais caracteristicas do sinal obtido para a transicao seqiiencial é um
batimento na escala de picosegundos que varia com a densidade do vapor. Este batimento
se origina de distorcoes da envoltoria do pulso devido & propagacao no meio atdémico.
Com o objetivo de demonstrar esta idéia, realizamos experimentos de correlagao cruzada
para diferentes densidades e comparamos os resultados com a devida teoria de propagacao
linear.

O esquema do experimento de correlacao cruzada estd mostrado na Fig. 2.13. Nele
um pulso de referéncia passa por fora da célula, enquanto um pulso sonda atravessa a

célula de rubidio de 5 cm de comprimento. O pulso de referéncia esta atrasado de um
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intervalo de tempo ¢, com relacao ao pulso sonda, sendo ¢, controlado por uma linha
de atraso. Apos a célula os dois pulsos sao superpostos, com o auxilio de uma lente,
num cristal gerador de segundo harmonico. O segundo harmonico gerado pela presenca
conjunta dos dois pulsos é entao coletado por uma foto-multiplicadora. Medimos com
isso a intensidade Isy do segundo harmonico & medida que ¢, é variado. A intensidade
do segundo harmonico estd relacionada com a intensidade /..y do pulso de referéncia e
com a intensidade I; do pulso de sonda através da relacao

400

Isy(t,) / Lep(t —to)1s(t)dt . (2.12)

—o0

Conhecendo a forma do pulso de referéncia, podemos entao detectar mudancas na forma

do sonda através da observacao de sy (t,).

Cristal
Gerador de

2° HarmOnico

—>:ta:<-
1

A

Rb

Figura 2.13: Experimento de correlacao cruzada. O feixe de segundo harmoénico

observado estd indicado em cinza.

Na Fig. 2.14a, plotamos os resultados da medida de correlacao cruzada para dife-
rentes densidades. Vemos claramente a evolucao da distorcao do pulso a medida que a
densidade é aumentada. No quadro pequeno temos uma ampliagao do fundo da curva de
menor densidade, onde vemos uma envoltoria de picosegundos semelhante a do sinal da

Fig. 2.8. Também podemos notar a variacao do periodo dessa oscilagao com o aumento

da densidade.
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Figura 2.14: (a) Medidas de correlagao cruzada e (b) resultados dos célculos em

funcao do atraso do feixe de referéncia para varias densidades atomicas. No quadro

interno de (a) e (b), temos a expansao da curva com menor densidade. Quatro

valores de apl foram usados nos calculos, como indicado. Em (b), utilizamos T, =

180 fs para as larguras do pulso sonda, na entrada da célula, e do pulso de referéncia.

Para entender a origem das distorgoes apresentadas na Fig. 2.14, vamos nos deter no

problema da propagacao ressonante de um pulso num meio atomico formado por a&tomos

de dois niveis. Um guia importante para os muitos fendmenos de distor¢cao que ocorrem

nesta situagao é o teorema quéantico da area [52, 53|. A area do pulso é uma quantidade

proporcional ao modulo da integral da envoltéria do pulso. Este teorema estabelece que,

durante a propagacao, o pulso tem a sua forma modificada até que atinge uma &rea

igual a 2nm, onde n é um nimero inteiro. O valor de n que corresponde a um pulso

especifico depende da sua area inicial e, conseqiientemente de sua intensidade inicial.
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Areas iniciais maiores conduzem a valores maiores de n. Pulsos fortes (com area maior
que 7), portanto, estabilizam com &reas finitas. Este efeito de formagao de soliton num

meio é conhecido como transparéncia auto-induzida [52, 53].

Pulsos fracos (com area menor que 7), por outro lado, evoluem para uma area de
Om. A evolucao do pulso neste regime tem dois limites principais, dependendo da relagao
entre a largura de banda do pulso Awj, e a largura da linha atomica Aw, (homogénea
e inomogénea). Se Aw; é menor que Aw,, entdo a evolugao para uma area de Om é
acompanhada da absorcao de toda a energia do pulso pelo meio. Este é o limite cléssico
mais conhecido: a lei de Beer para o decaimento exponencial da energia do pulso a

medida que este penetra no meio.

O outro limite ocorre quando Aw; >> Aw,. Neste caso, o pulso passa apenas
por pequenas variacoes de energia, devido a absorcao da fracao do espectro do pulso
ressonante com a transi¢ao de um féton. A evolugao para uma area de Om ocorre agora
de modo bem diferente. O pulso passa a desenvolver longas caudas oscilatérias com
regioes de fases opostas, de modo que partes do pulso adicionam para a area enquanto
outras partes subtraem, resultando numa area total de Om [44, 45]. Chamaremos de
pulso O um pulso neste regime: com area nula, mas energia finita. Neste caso, o pulso
Or resulta numa excitacao nula da transicao de um féton apo6s a sua passagem. Para a
populacao atomica, por exemplo, a parte do pulso que primeiro atinge a amostra excita
os atomos, enquanto que a segunda parte os desexcita, e assim por diante. Isto resulta
num comportamento oscilatorio da populacao que termina com um valor desprezivel.
Na nossa situacgao experimental, temos uma amostra atomica densa interagindo com um
pulso fraco, de modo que observamos a formagao de pulsos 07 no meio. Ja que a largura
de banda do laser é muito maior que a largura de linha da transicao, temos a situacao

descrita neste paragrafo.

O problema da interagao de pulsos de area pequena com um meio ressonante foi
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matematicamente formulado por Crisp [44]. Esta teoria ja foi comparada a vérios ex-
perimentos [45, 54, 55|, resultando sempre num acordo excelente. A teoria de Crisp é
semiclassica, pois combina um campo classico com as equacoes de Bloch para um atomo
de dois niveis. Uma deducao alternativa e puramente cléssica de suas expressoes, uti-
lizando um campo classico e a teoria de Lorentz para a interagao radiacao-matéria, pode
ser encontrada no livro do Allen e Eberly [53]. A teoria de Crisp estabelece que se & (w)

for a transformada de Fourier da envoltoria do campo na entrada da célula

£(w) = / £(0, t)edt |

entao a envoltoria a uma distancia [ da entrada do meio é dada por

E(l,1) = % /:é(w) exp {—m (t - ?) - aA(w)l] o (2.13)

onde 1 é um indice de refra¢do constante sobre todo o espectro e A(w) da a forma de
linha da transi¢io. Para um 4tomo de dois niveis a = 27 Np2,wr,/hnc, com N sendo
a densidade atomica e j1o 0 momento de dipolo elétrico da transicdo. Supondo um
alargamento inomogéneo devido apenas ao efeito Doppler, temos entao que
M= [T e, 210
Varla ) L5 40

12

onde 0?5 ¢ a dessintonia wyy — wy, para o grupo de 4tomos em repouso no referencial do
laboratorio, ¢ é a dessintonia extra vinda do alargamento inomogéneo, 175 é o tempo de
vida homogéneo da coeréncia, e I'¢ é a largura Doppler. O coeficiente de absorcao do
meio ¢ dado por ag = a/\/ﬁf‘g.

Os resultados da teoria acima para a situacao da Fig. 2.14a estao mostrados na
Fig. 2.14b. Para gerar esta figura, consideramos 6%, = 0, Ty, = 53.4 ns, ['¢/2m = 1 GHz,
el =5 cm. O valor de Ty, é aquele associado a transicao 55,2 — 5P3/, do rubidio, no

caso de um alargamento homogéneo puramente radiativo. O valor de ['g representa um
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alargamento efetivo da ordem das contribuicoes vindas dos varios niveis participantes
da transicao, o que serd melhor explicado mais a frente. O campo inicial é dado por
E(t) = &ysech(1.763t/T,), com T, = 180 fs. Note que & pode ser colocado para fora das
integrais, de modo que seu valor ndo é determinante para a forma do pulso. As curvas
na Fig. 2.14b sdo o resultado de uma correlagao cruzada, como na Eq. (2.12), em que I
é dado pela Eq. (2.13) e I,.y ¢ um pulso com a mesma forma do pulso sonda inicial. O
ajuste com os dados experimentais foi feito através dos parametros ag e Tp. O parametro
ap determina sozinho o periodo das oscilagoes, enquanto 7;, modifica a forma do pulso

em torno da origem.

Da teoria acima, vemos que se a area inicial do pulso for pequena, entao sua forma
final nao depende da intensidade inicial do campo. Isto nao ocorre, obviamente, na regiao
nao linear de excitacao. Nesta regiao, a intensidade inicial do pulso ¢ determinante para
a sua forma final. Portanto, um modo de confirmar se estamos realmente observando a
formacao de pulsos 07 no meio é diminuir a intensidade do feixe sonda e observar se a
forma do pulso varia. O resultado de um teste desse tipo, onde a intensidade é variada
por um fator de 10, estd mostrado na Fig. 2.15. Vemos que a forma do pulso propagado
nao variou com a intensidade, confirmando portanto que estamos observando pulsos com
areas de Om. Os altos valores da densidade otica gyl na Fig. 2.14b indicam ainda que

estamos bem dentro da regiao de parametros em que a area do pulso é nula.

Uma generalizacdo da expressao (2.13) para um sistema de muitos niveis ¢ obtida
e testada experimentalmente na Ref. [54]. Nesta referéncia, os autores analisam a for-
magao de pulsos O devido a interagao com a transigao 55/, — 5P /2 num vapor de rubi-
dio. O sistema de niveis analisado é, portanto, muito semelhante ao que consideramos
aqui. Os autores identificaram dois regimes principais de excitacao. Para densidades
baixas e intermediarias, a estrutura dos niveis hiperfinos se faz sentir na forma dos pul-

sos secundarios gerados pela propagacao. Observa-se, por exemplo, que nao existe uma
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Figura 2.15: Medidas de correlacao cruzada. A intensidade do campo na entrada

do meio para a curva de cima é 10 vezes a intensidade [, para a curva de baixo.

periodicidade bem definida no surgimento desses outros pulsos.

J& para o caso de uma amostra com alta densidade atomica, a regiao do espectro que
é absorvida completamente na propagacao engloba todas as linhas hiperfinas. Por conta
disso, detalhes da estrutura hiperfina passam a nao ter mais importancia, e o sistema se
comporta efetivamente como se tivesse apenas dois niveis. Neste regime, o aparecimento
dos picos laterais ocorre com uma periodicidade bem definida. O modelo de dois niveis
simplificado que adotamos nos célculos da Fig. 2.14 apresenta um bom acordo porque
experimentalmente estamos neste segundo regime, o de altas densidades. O valor efetivo
de ['g reflete entao apenas a ordem de grandeza da soma dos alargamentos inomogéneos
relativos as varias linhas. A grandeza que determina realmente a periodicidade dos pulsos
laterais neste regime é apenas «y, o que foi imediatamente percebido por nés ao realizar
o ajuste da teoria com os experimentos. Para frisar um pouco mais este ponto, plotamos
na Fig. 2.16 o espectro tedrico do pulso propagado para a curva de mais baixa densidade

da Fig. 2.14b. No quadro principal da Fig. 2.16, vemos o espectro todo com a sua
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parte central consumida devido a propagacao. No quadro interno, temos uma ampliacao
da parte central e vemos que ela se estende por mais de 6 GHz, o que é suficiente
para englobar praticamente toda a estrutura hiperfina da transicao. Uma descricao da

estrutura hiperfina da transi¢ao 55,2 — 5P3/; pode ser encontrada na segao 3.4.

Espectro da envoltéria (unid. arb.)

-Ip
1
(8]
1
[\
1
[
]
—
[\8]
W
~

(THz)

Figura 2.16: Espectro teorico, |£(v)|?, da envoltoria apos a propagacdo por 5 cm
da amostra. Consideramos agl = 48. No quadro interno temos uma ampliacao da

regiao em torno da origem.

Finalmente, é bom lembrar que o campo considerado nos nossos experimentos estéa
ressonante com uma transicao atomica seqiiencial. Ele excita, portanto, um sistema
de trés niveis, ao contrario dos dois niveis considerado na teoria acima. O momento
de dipolo elétrico da primeira transicao, no entanto, é consideravelmente mais forte
que o da segunda. Além disso, como o campo é de baixa intensidade, existem mais
atomos realizando a primeira transicao do que a segunda. Isto faz com que a polarizacao
macroscopica relativa a primeira transi¢ao exerca uma influéncia muito maior sobre o
campo que a pequena polarizacao excitada na segunda transicao. O pulso se propaga
entao como se estivesse interagindo apenas com a primeira transicao, e a teoria de dois

niveis se aplica bem ao nosso caso.
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O comportamento transiente da populacao do nivel 2 excitada por um pulso 07 foi
analisado em detalhe num artigo recente do grupo do Silberberg [55]. Este artigo cita o
nosso trabalho [46] contendo os resultados desta se¢ao, uma vez que podemos entender as
oscilacoes de picosegundos que aparecem no nosso sinal como uma espécie de sondagem
dessas oscilagbes transientes no nivel 5P;/,. Na situacao analisada na Ref. [55], porém,
esta interpretagao fica mais clara, pois eles utilizam um pulso sonda na segunda transi¢ao
diferente do pulso utilizado para excitar a primeira transicao. Como o pulso sonda nao é
ressonante com nenhuma transicao a partir do estado fundamental e portanto nao sofre
efeitos de propagacao, é possivel tirar informacgoes sobre a modificagao do transiente da
populacao no nivel intermedidrio diretamente da distorcao do sinal obtido a partir do

terceiro nivel.

2.2.2 Primeira teoria

Vamos agora procurar aplicar a teoria da secao 2.1 para explicar nossos resultados
para uma transicao seqiiencial. Neste sentido, iremos analisar os resultados experimentais
mostrados na Fig. 2.12 utilizando a Eq. (2.11) para p33(7). Primeiramente, devemos
lembrar que p33(7) depende de forma direta da fun¢ao F'(7). Na Fig. 2.3 mostramos como
esta funcao é afetada pela ressonancia com o nivel intermediario no caso de excitagao
por pulsos do tipo secante hiperboélica. O fato dos pulsos terem uma envoltoria tipo
07, no entanto, também afeta bastante a funcao F(7). Na Fig. 2.17, plotamos dois
exemplos de fungoes F'(7) distorcidas pela presenga de pulsos Om. A diferenca entre
as curvas sOlida e tracejada é apenas a densidade, que supomos dadas por agl = 21 e
apl = 42, respectivamente. O sinal experimental da Fig. 2.12 tem sua origem principal
na regiao central da célula, onde se encontra o foco e o campo é mais intenso, de modo
que consideramos [ = 2.5 cm em ambas as curvas da Fig. 2.17. Além disso, a partir do

ajuste com os resultados experimentais que serd discutido logo a frente, estabelecemos
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T, = 140 fs para a largura temporal do pulso na entrada da célula. Podemos notar
claramente que as formas assumidas pela fungao F(7) com a variagdo da densidade
tém as mesmas caracteristicas da envoltoria na escala de picosegundos que aparece nos

resultados experimentais para a transicao seqiiencial.

ol

Figura 2.17: Fungbes F(7) para pulsos 0r com oyl = 21, para a curva solida, e

ol = 42, para a curva tracejada.

Como discutido na se¢ao 2.1, a média num periodo o6tico da Eq. (2.11) deveria fornecer
a forma da curva experimental da Fig. 2.12a para uma varredura longa do atraso entre
os pulsos. Observamos que a melhor comparacao desta expressao com os resultados
experimentais ocorre para uma densidade 6tica de oyl = 21 e para T}, = 140 fs. Utilizando
estes valores e realizando a média num periodo 6tico, obtivemos entao a curva mostrada
na Fig. 2.18. Notamos que o ajuste gera uma curva que tem semelhancas com a da
Fig. 2.12a, mas também uma marcante diferenca. Como semelhancas, podemos citar a
envoltoria de picosegundos e as relagoes dos picos entre si e com o fundo constante. No

entanto, a Eq. (2.11) falha ao ndo prever a ocorréncia do batimento em 473 fs.
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Figura 2.18: Populacao no nivel 3 variando com o atraso relativo entre os pulsos,
para a excitacao por um par de pulsos Ow. A curva foi obtida fazendo uma média

num periodo 6tico da Eq. (2.11), e supondo apl =21 e T, = 140 fs.

E interessante observar que o quarto termo na Eq. (2.11) oscila com um periodo
de 2r/A = 473 fs. No entanto, este termo s é relevante em torno da origem, ja que
envolve uma multiplicagio entre F'(7) e F(—7). Este fato pode também ser entendido
lembrando que este termo representa a interferéncia entre os caminhos (2) e (3) da
Fig. 2.2. Fazendo uma analogia com o experimento de dupla fenda de Young, temos que
a visibilidade da interferéncia depende crucialmente dos dois caminhos de excitacao terem
pesos equivalentes. Se um caminho for muito mais provavel que o outro, a visibilidade
da interferéncia sera baixa. O termo de interferéncia entre os caminhos (2) e (3) s6
contribui na origem porque estes caminhos sao equivalentes apenas nesta regiao. Ao se
afastar da origem no sentido de valores positivos de 7, por exemplo, o caminho (2) se
torna logo bem mais provavel que o caminho (3), diminuindo desta forma em muito a

visibilidade da interferéncia entre eles. Por conta disso, este termo da Eq. (2.11) nao
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consegue explicar os batimentos nas nossas curvas experimentais.

O fato da Eq. (2.11) falhar na explicagdo dos nossos resultados é de certa forma
surpreendente. Esta teoria é muito comum na literatura [25, 18, 19, 22|, e seus resultados
estao comumente de acordo com os experimentos, como pudemos constatar quando ana-
lisamos a transicao por dois fotons na secao 2.1. Além disso, as condi¢oes experimentais
que utilizamos também sao bem comuns. O mesmo tipo de laser, com taxa de repeticao
e freqiiéncias parecidas as que usamos, é encontrado em vérios trabalhos relacionados ao
controle coerente de dtomos alcalinos ou moléculas diatomicas [18, 19, 22]. Mais na frente,
voltaremos a esse ponto para discutir quais diferencas na nossa situacao experimental,
com relagao a outros trabalhos da literatura, trouxeram a tona as limitacoes da teoria.

Finalmente, as curvas com precisao interferométrica da Fig. 2.12b podem ainda ser
bem explicadas pela Eq. (2.11). Note que, uma vez que F'(T) sobrevive para valores de 7
distantes da origem, o quinto termo desta equacao leva a um batimento com freqiiéncia
wy, superposto ao batimento em 2w;, do sexto termo. Além disso, o quinto termo também
tém uma variagdo mais lenta, com periodo de 2w /A = 473 fs, que explica a mudanca

observada nos padroes de interferéncia dos quadros pequenos da Fig. 2.12b.

2.3 Acumulacao incoerente

A solucao que encontramos para o desencontro observado na ultima secao entre teoria
e experimentos foi acrescentar mais um elemento fisico a teoria da se¢ao 2.1: a sobrevivén-
cia de excitacao no meio atdémico entre dois tiros do laser. Este efeito estd claramente
presente no sistema, pois o periodo Tk de repeticao do laser é menor que os tempos de
vida dos niveis atomicos envolvidos. Os tempos de vida dos niveis 5D, 5P;; e 7S sao
241 ns, 26.7 ns e 99.0 ns, respectivamente [56]. Ja Tx é de cerca de 13 ns. Portanto, os

atomos de rubidio nao conseguem relaxar completamente entre dois pulsos do laser.
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A adaptacao da teoria da secao 2.1, para levar em conta uma relaxacao apenas parcial
da funcao de onda do sistema entre dois pulsos, é bem direta. O primeiro passo é
considerar que um pulso qualquer que atinja o meio ir& encontrar o sistema nao mais no

estado fundamental, mas sim numa superposicao arbitraria dos auto-estados do atomo
[T(0))r = ci[1) + c3[2) + ¢5[3) (2.15)

onde os ¢ sao amplitudes complexas que especificam o estado inicial. Segue dai que o

c3 de equilibrio, apds a passagem do pulso, é dado agora por
cs = c3(t = 00) = (3|Us(00)[W(0)),

~ (—g) [T ] LSO 2T )

v (-5) [ aremonp

- (—ﬁ) [T ] WEORENEB] . (210

0
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onde consideramos novamente apenas a ordem mais baixa do campo. Note que, como nao
sabemos de antemdo a ordem de grandeza de cada ¢, a aproximagao de menor ordem no
campo tem que ser feita de forma independente nas séries de poténcia que multiplicam
cada um dos ¢).

Nosso objetivo, da mesma forma que na secao 2.1, é obter p33 = |c3]?. No entanto,

vemos a partir da Eq. (2.16) que agora ps3 depende de todos os elementos da matriz

0

densidade inicial p?j = ¢ cg*. Dessa forma, a expressao completa para ps3 envolve nove
termos. Uma teoria desse tipo, que considera acumulacao em todos os elementos da
matriz densidade, sera desenvolvida no Cap. 4.

Por enquanto, iremos adotar uma abordagem simplificada do problema. Iremos con-

siderar que os tnicos termos da matriz densidade que sobrevivem de um pulso para o
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outro sao a populac¢ao do nivel 3 (o nivel com maior tempo de vida) e, obviamente, a
populagdo do nivel fundamental, ou seja, consideraremos que apenas p3;, p?; # 0. Os
motivos para esta aproximacao sao trés. O primeiro é o fato de que estamos considerando
a atuacao de um pulso Ox. Isto faz com que a populagao e as coeréncias relacionadas ao
nivel 2 possam ser desprezadas. Além disso, o tempo de vida do nivel 2 é bem menor que
o tempo de vida do nivel 3, de modo que realmente uma parcela bem menor da populagao
do nivel 2 sobrevive até a chegada do proximo pulso, se comparada com a parcela do
nivel 3 que sobrevive. Voltaremos a este ponto no Cap. 4, onde confirmaremos que esta
aproximacao ¢ bem razoavel.

O segundo motivo da aproximacao é realmente oferecer um tratamento simplificado
do problema. Isto se refere principalmente & nao consideracao da acumulacdao na co-
eréncia pi3, ja que o tempo de vida desta coeréncia é até maior que o tempo de vida
da populagao p33. No entanto, o problema de acumulacao na coeréncia, e ainda mais
num sistema de trés niveis, é razoavelmente mais complicado do que tratar acumulacgao
apenas na populacao. Este problema sera abordado no restante desta tese, de modo que
é interessante oferecer primeiro uma discussao simplificada.

O terceiro motivo é o fato de que este tratamento parcial do problema ja leva a
previsao do batimento em 473 fs. Isto indica que na acumulagao apenas da populagao
P33 ja se encontra a razao fundamental do surgimento deste batimento. Desta forma,
podemos ter uma noc¢ao dos elementos minimos necessarios para descrevermos este efeito.

Portanto, considerando apenas p3; e p{; como diferentes de zero, substituindo pf, =
1—pY5, e mantendo apenas os termos de menor ordem no campo, a populagio no terceiro

nivel logo apods a passagem do pulso fica

<_%>2 [Car | ") V)

+p§3{1+

2

P33 =

<_%>2 /Ooo i /Ot, At (33 (#)12) (71 (#)13) + c.c.

b
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|

= C+p} (1-29) (2.17)

que pode ser reescrita como

p3z = C+ Pgs

- ]% [ i)

onde C' é o termo usual de segunda ordem (na intensidade do campo) que produz popu-
lacao no terceiro nivel a partir da existente no primeiro nivel, e S é um termo de primeira
ordem que d4 a redugao da populagdo inicial p3; ocasionada pela emissao estimulada en-
tre os niveis 3 e 2.

No controle temporal coerente que estamos considerando aqui, os pulsos de laser sao
divididos em dois, de modo que a envoltoria do pulso passa a ser dada pela Eq. (2.7).
Utilizando esta expressao para a envoltoria do pulso e mais as Eqgs. (2.1), (2.3) e (2.5),

temos que C' e S passam a ser funcoes de 7 da forma

C(r) = |F(0) + €27 F(=7) + =" F(7) + e“ " F(0)[” (2.18)

S(1) = hy [1 + cos(wseT)] (2.19)

onde
2

h=2| 22 / dt'e 30 £, (1')

(2.20)

o

Note que, como esperado para um termo de emissao estimulada, a integral em h; é
simplesmente o espectro do pulso na freqiiéncia da segunda transi¢ao. O termo C' é igual
a populacao excitada para o nivel 3 sem considerar nenhum processo de acumulacao,
como dada pela Eq. (2.10).

Apo6s a passagem do pulso, a populagao excitada no meio continua variando por
conta do lento processo de decaimento incoerente. Levando em conta este decaimento,

podemos utilizar a Eq. (2.17) para obter a populagao logo antes do proximo pulso em
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funcao da populacao antes do pulso anterior. Para isso, chamemos pég a populacao no
nivel 3 antes do j-ésimo pulso e T33 o tempo de vida desta populagdao. Da Eq. (2.17),

segue entao que a populacao pgl é dada por
= TR (O 4 phi(1-5)] . (2.21)

Apo6s um grande nimero de pulsos, a populacao do nivel 3 deve atingir um estado
., . ~ .o~ ST S5 DY S
estacionario. Nesta situacdo, vale uma condigdo de auto-consisténcia: pl; = ply = pis.

Da Eq. (2.21), esta condigao resulta entao em

r o 7ssC(7)
SEDL L SV 2.29
P33 1+7335(7_) ( )
onde
e~ Tr/Ts3
V33 = (2.23)

1— e Tr/Tss
é um fator de aumento devido ao processo de acumulagao. Quando T33 >> Tg, por
exemplo, 33 € simplesmente T33/Tx, 0 numero de pulsos que atingem o meio durante o
tempo de relaxacao do nivel 3. Este fator de aumento é o mesmo que ocorre em outras
teorias que envolvem processos de acumulacao incoerente, como no caso dos estudos de
ecos de fotons acumulados [57, 58|. Para o caso da transi¢ao seqiiencial que queremos
discutir aqui, temos 733 = 241 ns, de modo que 733 = 18.

A Eq (2.22) para p§3 é entao a que nos da o valor da populagao do nivel 3 no
sistema atomico na presenca do processo de acumulacao. O limite mais simples desta
equagao ocorre quando 7335 << 1. Neste caso, p§3 = v33C(7) e o efeito de acumulacao
resulta apenas numa constante multiplicando a expressao comumente conhecida para a
populacao. Esta é a situacao, por exemplo, quando temos uma transicao de dois fétons
pura, de modo que S = 0, como nos estudos da se¢ao 2.1 para o rubidio e das Refs. [1§]
e [22] para o césio. Neste limite, bastante freqiiente, a teoria da segdo 2.1 gera boas

predicoes.
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Quando 7335 2 1, por outro lado, a situacdo é bem diferente. O denominador
da Eq. (2.22) leva a expressoes para os termos interferométricos cuja média sobre um
periodo 6tico nao se anula, de modo que elas dao origem a contribuicoes que oscilam
com freqiiéncia A = wy3 — w12 enquanto os termos interferométricos estiverem presentes.
Podemos observar isto claramente através do célculo da média da Eq. (2.22). Neste caso,

obtemos

(Phsdotico = he{2IFO) +|F(0)]* + |F(=7)]” + haRe [F*(0)F(~7) + F(0)F*(r)]

+ Re |[2F*(—7)F(T) + w + hsF*(0)F(—7) + hgF(0)F*(7) | cos(AT)
+ Im[2F*(—7)F (1) — h3F*(0)F(—7) — h3F'(0)F*(7)] sen(AT)} , (2.24)
onde
_ Y33
hy = Nies ok (2.25)
h3 _ 2\/1 + 2’}/33h1 - (1 + ’)/33h1) , (2.26)

v33h

e (-*)otico denota a média num periodo 6tico. Na Eq. (2.22), perceba que os termos
com cos(AT) e sen(A7) nao mais se restringem a uma contribui¢ao em torno da origem.
E bom observar também que quando h; — 0, a Eq. (2.22) d4 simplesmente a média num
periodo 6tico de v33C(7), como era de se esperar.

Na situacao experimental da se¢ao 2.2 (transi¢ao seqiiencial), a medida da cintura do
feixe no foco da 70 um. A poténcia do laser na célula é de cerca de 100 mW, e para o
momento de dipolo da segunda transigao usamos g3 = 4.24 x 1073° C-m [59]. Para um
pulso tipo secante hiperbdlica na entrada da célula, este valores de parametros resultam
em hy ~ 0.05 e y33h; ~ 0.9. Portanto, nossa situacao experimental corresponde bem ao
caso em que 335 & 1.

As curvas teoricas que correspondem a situacao experimental da Fig. 2.12 estao

mostradas na Fig. 2.19. Na Fig. 2.19a temos uma varredura com baixa resolucao em
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Figura 2.19: Variacao da populacao do terceiro nivel com o atraso relativo entre
os pulsos, para a excitagdo por um par de pulsos Or. (a) Varredura com baixa
resolucao, como dada pela Eq. (2.24). O quadro interno mostra a transformada
rapida de Fourier (FFT) da curva. (b) Varredura com alta resoluc¢ao temporal para

seis diferentes atrasos, como dada pela Eq. (2.22). Supomos apl = 21, T,, = 140 fs

e h1 = 0.017.

0

’5 107 0" 5 k104
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7, e na Fig. 2.19b seis varreduras com alta resolucao. A Fig. 2.19b vem de uma aplicacao

direta da Eq. (2.22). Ja a Fig. 2.19a é obtida a partir da Eq. (2.24). O campo propagado

é calculado utilizando a teoria da secao 2.2.1 para pulsos Ow. O melhor ajuste aos dados

experimentais foi conseguido com um pulso de largura temporal 7,, = 140 fs na entrada

da célula, uma amplitude do campo elétrico tal que h; = 0.017, e uma densidade 6tica

de apl = 21, que sao compativeis com nossos parametros experimentais.
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Para varreduras de baixa resolucao, a comparacao das curvas nas Figs. 2.19a e 2.12a
mostra um bom acordo. A teoria prevé corretamente o batimento em 473 fs (quadro
interno da Fig. 2.19a), a relacao de amplitude entre o sinal que varia e o fundo constante,
e a envoltoria lenta que vem da propagacao do pulso. A tunica discrepancia maior que
notamos é na largura do pico em torno de 7 = 0. Do estudo do Cap. 4, observamos que
esta discrepancia desaparece ao considermos a acumulacao nas coeréncias.

Para as varreduras com alta resolucao, obtivemos também um bom acordo entre a
teoria (Fig. 2.19b) e os experimentos (Fig. 2.12b). A diferenca entre o sinal em torno de
7 = 0 e para valores de 7 muito maiores que a largura temporal dos pulsos a meia altura
é predita corretamente, com a presenca de uma componente com freqiiéncia 2w;, neste
ultimo caso. Também é predita corretamente a variacao do sinal nos quadros menores
com passos de centenas de fentosegundos no atraso temporal.

Como j4 frisamos anteriormente, estas caracteristicas dos batimentos de fentosegun-
dos nao dependem de nenhuma acumulacao de populagao e podem ser inferidas direta-
mente da Eq. (2.11). A curva tedrica com baixa resolugao, por outro lado, tem uma forma
que depende diretamente do processo de acumulacao no nivel 3, como pode ser inferido
pela comparacao das Fig. 2.19a e 2.18. A sua concordancia com a observacao experimen-
tal, portanto, confirma a adequagao do tratamento dado até aqui. Comparacoes para ou-
tras densidades do vapor atomico também mostram um bom acordo com os resultados

experimentais.



Capitulo 3

Acumulacao coerente num sistema de

dois niveis

Vimos no capitulo anterior que o processo de acumulacao da excitacao no meio
atomico é responsavel por modificacoes significativas de um sinal de controle tempo-
ral coerente. Esta constatacao nos leva a necessidade de aprofundar o entendimento
desses processos de acumulacao, particularmente buscando entender as conseqiiéncias da
sobrevivéncia de coeréncia atomica entre pulsos consecutivos do laser. Obviamente, este
estudo também tem como objetivo a generalizacao da teoria simplificada da secao 2.3.

Esta generalizacao, no entanto, so6 serd discutida no Cap. 4.

Neste capitulo, vamos abordar o problema da acumulacao coerente no sistema mais
simples em que ela ocorre: o d&tomo de dois niveis. Queremos com isso ganhar intui-
¢ao fisica sobre este processo, antes de tratd-lo num sistema mais complicado, como o
atomo de trés niveis do capitulo anterior. Esta abordagem é essencial, pois veremos que
apesar de este parecer um problema complicado a primeira vista, ele se presta a uma
descricao qualitativa simples e bastante robusta. Esta descricao qualitativa pode entao

ser generalizada de forma bem direta para o caso de trés niveis.
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A interacao entre um atomo de dois niveis e um trem de pulsos é um problema
bastante basico. Por conta disso, ja existem varios trabalhos que tratam do tema na
literatura. Desses trabalhos, o mais aprofundado, tanto do ponto de vista tedrico quanto
experimental, foi o desenvolvido por E. Kruger [31, 42|, publicado entre 1994 e 1995. No
entanto, é possivel encontrar artigos desde o final da década de 70 |60, 61| que abordam

varios aspectos do problema.

Ainda assim, a anlise desenvolvida neste capitulo apresenta varias novidades. A
primeira esta relacionada com o modelo para o trem de pulsos que atua sobre o &tomo.
Utilizamos aqui a descricao mais em voga atualmente para o trem de pulsos emitido
por um laser de Ti:safira com travamento de modos |7, 38|. Essa descri¢ao é a mesmo
que vem sendo empregada nos estudos de metrologia, e que ja foi extensamente testada
nesse contexto. Uma conseqiiéncia importante de sua utilizacao é que nossas expressoes
tedricas passam a depender da fase relativa entre pulsos consecutivos do trem, e podemos
com isso visualizar de forma clara a sua importancia na interacao com o sistema atémico.
Esta fase relativa é um parametro fundamental para a caracterizacao e estabilizacao do

pente de freqiiéncias dos lasers utilizados em metrologia.

A segunda novidade esta relacionada com o carater mais geral das nossas expressoes
teoricas. Estas valem para qualquer &rea de pulso e para dessintonias grandes o su-
ficiente para abarcar, com muita folga, todo o perfil Doppler de um vapor atémico a
temperatura ambiente. Em geral, os trabalhos anteriores ou se restrigem ao regime per-
turbativo de excitacao, ou desenvolvem célculos numéricos para pulsos de &rea grande,
ou deduzem teorias analiticas com areas arbitrarias para situagdes bem especificas (a
mais comum sendo considerar dessintonia nula) [39, 40, 41, 42, 43]. Na verdade, existe
uma razao muito simples para esses trabalhos anteriores nao deduzirem as expressoes
mais gerais deste capitulo: os pulsos considerados por eles eram mais longos. Os pulsos

considerados nesses estudos tinham larguras de banda espectral menor ou da ordem do
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alargamento inomogéneo do meio estudado. Isto impossibilitava a aplicacao de algumas
das aproximacoes que utilizamos aqui, e que sao muito bem justificadas para pulsos de

fentosegundos.

Finalmente, também realizamos um estudo experimental para observar a atuacao
de um trem de pulsos ultracurtos sobre o perfil Doppler de um vapor atomico. Mais
especificamente, realizamos um experimento de absorcao saturada em que o feixe de
bombeio continuo foi substituido por um laser de fentosegundos. Dessa forma, o feixe
de sonda da absorcao saturada permite observar a atuagao do laser de fentosegundos no
meio. Além disso, como temos a opcao de realizar conjuntamente a absor¢ao saturada
usual, obtemos com isso uma régua de freqiiéncias para analisar a atuacao do trem de

pulsos.

Este experimento nao tem como objetivo testar a teoria deste capitulo, pois ele en-
volve a atuacao de dois feixes sobre um dtomo com muitos niveis, o que nao corresponde
as hipoteses da teoria. Ele também nao acrescenta grandes novidades se comparado a ex-
perimentos anteriores [42]. O objetivo de sua realiza¢ao aqui é apenas dar uma demons-
tragao experimental extra, no contexto desta tese, dos efeitos de acumulacao coerente
que discutimos neste capitulo. Ainda assim, esse experimento apresenta algumas dife-
rencas com relacao aos experimentos anteriores discutidos na literatura, sendo a princi-
pal delas o fato do laser pulsado permanecer fixo. Desde os primeiros estudos de espec-
troscopia de alta resolu¢ao com lasers pulsados [27, 28|, a grande maioria dos trabalhos
varia o pente de freqiiéncias do laser e todos empregam apenas lasers pulsados no estudo.
Nenhum trabalho, até onde sabemos, utiliza um laser continuo para sondar a atuacao do
laser pulsado. Por conta disso, esses outros trabalhos nao puderam sondar diretamente
a atuagao do laser sobre o perfil inomogéneo do sistema. Eles precisam sempre utilizar
alguma técnica para eliminar esta largura de linha inomogénea (como espectroscopia de

polarizagao [29] ou absor¢ao saturada com lasers pulsados [30]) ou estudar sistemas onde
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este alargamento seja desprezivel (como numa armadilha magneto-otica [32] ou num feixe
atomico [31]).

Neste capitulo, a secao 3.1 estabelece nosso modelo para o trem de pulsos do laser e
para a interacao do &tomo com o campo. Na secao 3.2, obtemos equacoes que descrevem
a atuagao de um tnico pulso do trem sobre o &tomo num estado inicial arbitrario. Este é
um passo essencial da teoria, pois se o sistema nao relaxa completamente entre dois tiros
do laser, um pulso arbitrario que atinge o meio pode encontrar o &tomo, em principio, em
qualquer estado inicial. Em seguida, na secao 3.3, utilizamos estas equacoes para deduzir
uma expressao auto-consistente para a populagao no estado excitado. Esta expressao da
o estado estacionario final do 4tomo apos a interacao de uma sucessao grande de pulsos
com o meio. Este estado estacionario é entao o responsavel pela resposta do sistema
para tempos de aquisicao muito maiores que o tempo necessario para ele se estabelecer
no meio.

A secao 3.3 é o centro deste capitulo. Nela vemos que, quando ocorre acumulagao
de coeréncia, a atuacao do trem de pulsos sobre um meio alargado inomogeneamente se
da através da impressao do pente de freqiiéncias do laser no perfil inomogéneo do meio.
Vemos também que este efeito nao ocorre em uma situagao de acumulagao incoerente,
como na se¢ao 2.3. Além disso, na se¢ao 3.3 ainda discutimos o regime nao linear de
excitacao. Neste regime, notamos que a resposta do sistema ¢é periddica com a area
do pulso, um comportamento tipico em varias teorias que discutem a excitacao de um
atomo de dois niveis por pulsos de luz [53]. No experimento de absor¢ao saturada com o
laser de fentosegundos, podemos observar diretamente o pente de freqiiéncias do trem de
pulsos sendo impresso no perfil Doppler de um vapor de atomos de rubidio a temperatura

ambiente. Este experimento é descrito na secao 3.4.
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3.1 Modelo

Nosso tratamento para o problema comeca considerando um atomo de dois niveis
sob a agao do campo elétrico E(t) de um pulso de laser de freqiiéncia central wy. O
hamiltoniano do sistema ¢ H = Hy + H;y, onde Hy = huwi2|2)(2| € o hamiltoniano do
atomo livre. O acoplamento Hy,; = —pi2E(t)[1)(2] + h.c. representa a interacio do
atomo com o campo, e j112 € 0 momento de dipolo da transicao.

Neste capitulo, nao utilizaremos o formalismo de amplitudes de probabilidade, como
foi o caso no Cap. 2. Empregaremos desde de inicio um formalismo baseado na matriz
densidade e nas equagoes de Bloch correspondentes [62, 63|. Na verdade, este tratamento
¢ mais geral que o do capitulo anterior, pois permite discutir estados nao puros do sistema
e ja incorpora desde o inicio os processos de relaxacao incoerentes devidos a interacao
com o meio. Além disso, ao separar a descricao do meio em termos de populacoes e
coeréncias se obtém uma imagem mais intuitiva da evolucao temporal do sistema. A
distincao entre tempo de vida da populagao e tempo de vida da coeréncia, por exemplo,
permite descrever de forma simples, mas bem razoavel, varios processos de relaxagao que
afetam de forma distinta estas grandezas.

Na aproximacao de onda girante, as equacoes de Bloch que descrevem a evolugao

temporal do sistema de dois niveis interagindo com o campo sao

0 12E* (t
% = ZMHT()UQ +cc| — ;—ZZ : (3.1a)
do , € (t o

822 = 260'12 + Zﬂnh( ) (2p22 — 1) — T—z s (31b)

onde poy é a populacio do estado excitado, oo = proe ™t ¢ a envoltéria lentamente
variavel da coeréncia, e 6 = wis — wy, € a dessintonia do laser com relagao a transicao
atomica. Ty e 115 sao os tempos de vida da populacao e da coeréncia, respectivamente,

e £(t) = E(t)e ™t & a envoltoria do pulso de laser. A populagio do estado funda-
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mental p;; foi eliminada das Eqs. (3.1) utilizando a condi¢do de normalizagao. Como as
equagoes de Bloch para um atomo de dois niveis sao bem freqiientes na literatura |62, 64],
nao oferecemos aqui uma deducao delas. No entanto, no apéndice A oferecemos uma
deducao das equacoes de Bloch para um sistema de trés niveis, que pode ser facilmente
particularizada para dar a deducao do caso de dois niveis (é s6 fazer po3 = 0).

Em todos os experimentos dessa tese, utilizamos um laser de Ti:safira com modos
travados. Qualquer descricao realista do trem de pulsos emitido por um laser desse tipo
tem que levar em conta a existéncia de diferencas de fase entre dois pulsos consecutivos
do laser |7, 38, 65|. Seguindo a Ref. [38] e considerando Tk como o periodo de repeti¢ao
do laser, escrevemos esta diferenca de fase como AV = ®p + w; Tk, onde ®i é a fase
nao-linear adquirida pelo laser em uma volta na cavidade, e o segundo termo vem do

retardo de grupo. O campo elétrico para o trem de pulsos é entao:

Er(t) = Y E(t—nTg)e™"
n=0

— [f: Et — nTR)ei"(DR] et = Ep(t)e™rt (3.2)

n=0

A partir desta equacao, fica claro que podemos aplicar a aproximacao de onda girante
para o trem todo, onde a envoltoria que varia lentamente é agora Ep(t) e ndo mais E(t).
De modo a esclarecer o papel dos parametros ®r e Tk, notemos que a transformada

de Fourier Ep(w) do trem de pulsos (3.2) é dada por
Er(w) = E(w+ wr) Z einl@+wr)Trt@r] (3.3)

n=0

onde £(w) é a transformada de Fourier de &£(t), definida por

E(w) = /_OO E(t)e™tdt .

O somatoério na Eq. (3.3) faz o papel de um filtro de freqiiéncia, que elimina qualquer

componente de &€(w) para a qual (w4 wy)Tr + g # —2N7, onde N & um inteiro e



3.2 Solucao para um estado inicial arbitrario 59

o sinal negativo na sua frente foi colocado arbitrariamente para indicar que estamos
trabalhando no espago negativo de freqiiéncias. O espectro de Er(t) consiste entdo num
pente de modos separados de 27 /Tx e centrados em —(wy + ®p/Tg). A freqiiéncia

absoluta do N-ésimo modo é dada por

2N @R
Wy =W+ o+

. 3.4
7. T, (3.4)

Como ilustracao, a Fig. 3.1 mostra a parte central do espectro de um trem de pulsos,
onde vemos a estrutura de picos separados de 27 /Tg. As linhas solida e tracejada dao
os resultados para P = 0 e P = 7/2, respectivamente. Como esperado da Eq. (3.4),

dp # 0 apenas translada as linhas espectrais de ®r/27Tk.

45/275
L

2 .
|E,. (0)I” (arb. units)

~

3 2 1 0 1 2 3
(0 + 0 )T,/ 2n

Figura 3.1: Parte central do espectro de um trem de pulsos. As linhas sélida e

tracejada dao os resultados para ®r = 0 e $r = 7/2, respectivamente.

3.2 Solucao para um estado inicial arbitrario

Como na secao 2.3, 0 nosso objetivo aqui é encontrar o estado estacionario final do
atomo apo6s a interacao com um nimero grande de pulsos do trem. Para isso, precisamos

obter expressoes que descrevam a excitacao do sistema por um pulso qualquer do trem
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a partir de um estado inicial arbitrario do 4tomo. O primeiro passo nesse sentido é

reescrever as Egs. (3.1) em sua forma integral:

t ; s (4]
/ Ex(t
panlt) = Vet [yt e [“T” ) +ec| ,  (3.5)
0
ona(t) = Mgl
t . !
. N 7 ! g t
+euitt/T12/0 df e =10t +t' /T2 12 nlT) hn( )[2P22(tl) —1], (3.5b)

onde pJ, e o, especificam o estado do atomo antes do n-ésimo pulso do trem, cuja
envoltoria é dada por &,(t).

Queremos utilizar as Eqs. (3.5) para estudar a excitagdo de um vapor de atomos
alcalinos & temperatura ambiente por um trem de pulsos ultracurtos. Isto implica que
os tempos de vida atomicos, tanto homogéneo quanto inomogéneo, sao bem maiores que
a largura temporal do pulso. Tipicamente, os tempos de vida homogéneos sao maiores
que 25 ns e os tempos de defasamento inomogéneos (devido ao efeito Doppler) maiores
que 1 ns, enquanto a largura temporal do pulso é de cerca de 100 fs. Por conta disso,
numa situacao proxima de ressonanica em que a precessao livre da coeréncia o1 ocorre
com um periodo da ordem do tempo de defasamento inomogéneo, podemos realizar a

seguinte aproximagao dentro das integrais das Eqs. (3.5):
En(t)e 22 x5 £, (t)e T2 5 € (1) . (3.6)

Perceba-se que esta aproximagao somente é possivel porque, durante o tempo em que o
pulso atua sobre o atomo, a variacao dos fatores exponenciais pode ser completamente
desprezada.

A partir da Eq. (3.2), vemos que a envoltoria do n-ésimo pulso no trem é dada
por E,(t) = E(t)e™®r onde £(t) é a envoltoria do primeiro pulso (n = 0) a atingir

o meio. Como ultima aproximagao, consideraremos £(t) como sendo uma funcao real.
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Esta aproximacao é restritiva (com ela ndo podemos tratar, por exemplo, pulsos 07),
mas bem razoavel, ja que a forma de pulso mais comum gerada por um laser de Ti:safira
com travamento de modos ¢ uma fung¢ao secante hiperbolica real [65].

Utilizando estas aproximacoes, as Eqgs. (3.5) assumem a forma

t !
~ Et
po(t) = e UTezpn y o=t/Te [iem‘bR/ dt'umT() op(t') +cc.| , (3.7a)
—00

i5t—t /T . i6t—t/T1a+in® ' 2 E() /
ouo(t) = tTgn | ettt/ Titin R/ at?25 0 1ap,,(0) 1), (3:70)

—00
onde também aproveitamos o fato de que £(¢) = 0 se ¢t < 0, para substituir o limite
inferior das integrais por —oo.

Este sistema de equagoes pode ser resolvido iterativamente, e sua solucao assume uma

forma bastante simples se utilizarmos a seguinte relacao obtida por sucessivas integracoes

por partes:

(“—;)n/_; dtlé’(tl)/_tl dt25(t2)---/tn_l dt,E(t,) = % {% /_; dtlg(tl)]n' (3.8)

(o.¢] —00

Dessa forma, para tempos ¢ muito maiores que 7}, de modo que podemos fazer ¢ — oo

no limite das integrais, as expressoes para pao(t) € 012(t) sao dadas por

0 sin 0 - :
pa(t) = e U2 {Sin2 2 + cosOpy, + 1 i (e7®rol, — emq’Ragl)} ,  (3.9a)
. . in 0
op(t) = O tTatin®s {—iSH; + i sin 0p%, + cos? 56_”@’*0{3
0
+ sin? 56”@]?'031} , (3.9b)

onde

2 0
0= ’;;2/ E(t)dt

¢ a area do pulso [52, 53]. Estas sdo, portanto, as expressoes que buscidvamos para
o estado do sistema excitado por um pulso ultracurto a partir de um estado inicial

arbitrario.
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3.3 Estado estacionario da acumulacao coerente

Como discutimos no capitulo anterior, se o periodo de repeticao do laser Tz é menor
que os tempos de relaxagao do sistema, o meio acaba por acumular excitacao na forma de
coeréncia e de populagao nos estados excitados. Depois de um ntimero grande de pulsos,
no entanto, o sistema atinge um estado estacionario que é repetido com um periodo
de Tx. Esse estado pode ser obtido a partir das Egs. (3.9) percebendo que o estado do
sistema antes do (n+1)-ésimo pulso é dado por p" ™' = p(t = Ty) nessas equagoes. Assim,
o estado estacionario deve ser determinado por uma condicao de auto-consisténcia que

relaciona p"*!

ap".

Esta condicdo, no entanto, nao pode ser simplesmente p"*t! = p" como na teoria
com acumulacao incoerente da secao 2.3, ji que existe uma diferenca de fase de ®p
entre dois pulsos consecutivos. Esta diferenca de fase faz com que a excitacao nao
seja completamente periddica, de modo que a situacao estacionédria do sistema passa
também a ter um componente nao periodico. As condicoes de auto-consisténcia sao
entdo modificada para pl, = pit! = p e o7t = "®ro?, onde a diferenca de fase na
coeréncia compensa a diferenca de fase no campo. Note que a populagdao e o modulo
da coeréncia sao ainda periddicos. Estas condi¢oes de auto-consisténcia foram obtidas a
partir da analise das Eqgs. (3.9), onde observamos que a diferenga de fase na coeréncia

era necessaria para se obter uma repeticao da populacao antes de cada pulso. Estas

condicoes levam a seguinte expressao para a populacao:

Pho = Vel » (3.10)

onde p3, = sin?(6/2) é a populagao excitada por um tinico pulso atuando no estado

fundamental, e v. d& o fator de aumento do estado estacionario devido a acumulagao

e~ Tr/T22 (1 + p)

- , 3.11
Tz pcos + e Tr/To2(p — cos ) (3:11)
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com
cos(0 Tk — @R)Q*TR/Tm _ o~ 2Tr/Ti2
B 1 —cos(0 Tr — Pg)eTr/Tr2

(3.12)

Para esclarecer o significado da Eq. (3.10) para p£2, a Fig. 3.2 compara uma integracao
numérica direta das equagoes de Bloch [Egs. (3.1)] com o resultado obtido a partir da
Eq. (3.10). Consideramos um trem de pulsos do tipo secante hiperbolica interagindo
com um atomo inicialmente no estado fundamental. A funcao envoltoria é entao £(t) =
Eosech (1.763¢/T,), onde & ¢ a amplitude de pico do pulso e T}, é a sua largura temporal
a meia altura. As Eqs. (3.1) foram integradas usando um método Runge-Kutta de
quarta ordem com passo adaptativo [66], e o resultado para ps(t) é mostrado na curva
solida da Fig. 3.2. A curva tracejada da a predicao da Eq. (3.10) para a populagao
final, e a curva pontilhada da o valor de pj,. Note que, para a situacao estacionaria
final, a curva tracejada sempre encontra a curva solida logo antes de cada pulso. Para
estas curvas, estabelecemos 7, = 100 fs e T = 10 ns, que sao valores tipicos para um
laser de Ti:safira com modos travados. Para o sistema atomico, usamos 15y = 25 ns
e Ty, = 2T, = 50 ns, que sao também valores tipicos para uma transicao ciclica de
um vapor de atomos alcalinos a baixas densidades, onde apenas processos de relaxacao
radiativos estao presentes. Os outros parametros foram 6 = 7/20, 6 =0, e Pr = 0.

Nas condicoes da Fig. 3.2, a acumulacao leva a um fator de aumento de v, = 15.5,
que é muito maior que o fator de aumento incoerente vy = e~ T#/T22 /(1 — ¢~ TR/T22) = 2 ()
esperado das teorias para processos de acumulacao que levam em conta apenas acumu-
lagao de populacao, como na secao 2.3 e na Ref. [58]|. Este enorme fator de aumento
é um efeito coerente. Para a area de pulso pequena da Fig. 3.2, quando e’k = 1 e a
fase de uma volta no laser ¢ ®p = 0, a coeréncia excitada por um pulso qualquer do
trem é simplesmente adicionada a coeréncia excitada pelo pulso anterior. Isto leva a um
forte aumento da coeréncia e, conseqiientemente, também da populacao. Este aumento

pode ser entendido como uma interferéncia construtiva, ja que as fases atrasadas no
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tempo adquiridas pela coeréncia ao longo da sucessao de pulsos sao andlogas as fases
atrasadas no tempo que resultam nas franjas de interferéncia num experimento de multi-
plas fendas |33, 48|. Da periodicidade de 7, com § e P, vemos que a condi¢ao para tal

interferéncia construtiva é T, — ®r = 2N7 ou, usando a defini¢ao (3.4),

W12 = WN , (313)

o que corresponde ao N-ésimo modo do laser estar ressonante com a transicao atomica.
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Figura 3.2: Evolucao temporal da populagao do estado excitado. A curva soélida
é obtida a partir de uma integracao numérica direta das equacgoes de Bloch. A
curva tracejada da o valor da populacao estacionéria p§2 ao final do processo de
acumulacao [Eq. (3.10)], e a curva pontilhada corresponde ao valor da populagao

P55 excitada por um tnico pulso.

Para um grupo arbitrario de atomos, a condi¢ao (3.13) nao é necessariamente satis-
feita. A situacao é entao mais complexa, e pode levar a interferéncias construtivas ou
destrutivas, dependendo do valor de §. Para um vapor de atomos alcalinos & tempe-

ratura ambiente, o alargamento Doppler inomogéneo é usualmente muito maior que o
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alargamento homogéneo. Os diferentes grupos de velocidade correspondem a diferentes
dessintonias, e estao portanto em situagoes diferentes com respeito ao processo de acu-
mulagao. Isto esta ilustrado na Fig. 3.3, onde a curva so6lida d4 a variacao da populacao
final p£2 para os varios grupos de atomos (representados pela dessintonia d) no vapor, pe-
sada pelo perfil Doppler exp(—d2/25%). Para a Fig. 3.3, consideramos dp /27 = 0.2 GHz,
um valor comum para vapores alcalinos a temperatura ambiente. Os outros parametros
da curva sélida sao os mesmos da Fig. 3.2. Para simplificar, consideramos wj, ressonante
com o grupo de dtomos em repouso no referencial do laboratorio, de modo que o perfil
Doppler esta centrado em § = 0. Note que T, << d5', 0 que garante a validade das

Egs. (3.9) e (3.10) para todos os d considerados aqui.
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Figura 3.3: Variacao da populacao p£2 para os varios grupos de atomos no vapor,
pesada pelo perfil Doppler com ¢p /27 = 0.2 GHz. As curvas solida e pontilhada
correspondem a & = 0 e Pr = 7/2, respectivamente. Os outros parametros sao os

mesmos usados na Fig. 3.2. A curva tracejada corresponde a situacao com 77, = 1 ns.
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O efeito de uma fase ®r # 0 sobre a curva solida da Fig. 3.3 ¢ ilustrado pela curva
pontilhada na mesma figura. Para esta curva, consideramos ® = 7/2. Vemos entao que
a excitagdo no sistema sofre apenas uma translagdo de @ /27 Tk entre os varios grupos
de atomos, a mesma translagao sofrida pelo pente de freqiiéncias do laser (ver Fig. 3.1).
Este comportamento é uma conseqiiéncia direta da periodicidade de p£2 com 6 T — Pg,

que por outro lado vem da periodicidade do trem de pulsos.

A estrutura de picos nas curvas solida e pontilhada da Fig. 3.3 tem sua origem na
condigao de ressonancia (3.13), que é satisfeita toda vez que § = (2N7 + ®r)/Tr. Esta
figura também ilustra a transicdo de uma interferéncia construtiva para uma destrutiva
a medida que § se distancia de um valor que satisfaz a condi¢ao (3.13). Para distinguir
entre interferéncias construtivas e destrutivas, plotamos a curva tracejada na Fig. 3.3
com o resultado do mesmo calculo, mas sem acumulacao na coeréncia. Fazemos isso
considerando T35 = 1 ns na Eq. (3.10), o que leva a p &~ 0 e 7. & 79 para areas
pequenas. Neste caso, a aproximagao de pulsos curtos (7, << T}2) ainda ¢é vélida, mas a
coeréncia nao sobrevive de um pulso para o seguinte, pois T1o << Tx. A variagao de p£2
com ¢ se torna entao uma funcao suave com sua forma determinada apenas pelo perfil
Doppler. De forma aproximada, podemos dizer entao que a parte da curva sélida acima
da curva tracejada na Fig. 3.3 esta relacionada a interferéncias construtivas, enquanto

que a parte abaixo da curva tracejada corresponde a interferéncias destrutivas.

No limite de areas de pulso pequenas, a largura de cada pico dentro do perfil ino-
mogéneo é limitada pela largura de linha homogénea [42]. O comportamento para areas
de pulso arbitrarias é mostrado na Fig. 3.4. A principal mudanga para areas de pulso
grandes ¢ um aumento da largura dos picos, o que pode ser interpretado como um
alargamento por poténcia. Em 6 = 7, todos os picos se juntam num tnico perfil Doppler
suave. Para areas maiores que 7 mas menores que 27, 0 comportamento ¢ o0 mesmo que

para pulsos de areas iguais a 27 — 6. Para areas ainda maiores, o comportamento do
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sistema simplesmente se repete a cada aumento de 27 na area do pulso.

1 M I I

04 | 06=0.1x /__.,,'._\\ 1
————— 0=05~x A AN
FAR
--------- 6=077 & i
03F 9=z AT AN ]
/'I |”||' I',”. \'\
- 8 g
U 02} AT AT T
h \
h \

0.1

OO e I | I | I | I | I I .
-06 -04 -02 00 02 04 06
527 (GHz)

Figura 3.4: Variacao da populacao p£2 para os varios grupos de atomos, pesada pelo

perfil Doppler e para varias areas de pulso. Os outros parametros sao os mesmos

usados para a curva solida na Fig. 3.3.

O desaparecimento da estrutura de picos para # = © vem do fato de que nenhuma
coeréncia é excitada para esta area de pulso. Isto pode ser facilmente verificado a partir
das Egs. (3.9). Uma outra forma de ver esse resultado é seguindo o vetor de Bloch [64]
que descreve a evolucao temporal do estado do &tomo de dois niveis. A dinamica do vetor
de Bloch sob a acao da seqiiéncia de pulsos fornece uma visao geométrica da discussao
desta secao. O ponto de partida para essa anélise é o fato de que a parte coerente
(excluindo os termos de relaxagao) das equagoes de Bloch (3.1) pode ser colocada na

forma da seguinte equacao vetorial:

E:QXT, (314)

que é definida num espaco tridimensional com versores Z, 3 e Z, e onde

r. = 2Reoqs, (3.15a)
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ry, = —2Imoy,, (3.15Db)
T: = P2 =P, (3.15¢)

representam as trés componentes do vetor de Bloch. O vetor 2 tem como componentes

0, = otuzReé® (3.16a)
h
Im &(t
Q, = —2%“:(), (3.16b)
0, = -6, (3.16¢)

de modo que ele descreve tanto a atuacao do campo sobre o a&tomo como a precessao
livre da coeréncia.

A aproximacao (3.6), que equivale a desprezar a precessao livre da coeréncia durante
a atuacao do pulso, consiste agora em considerar {2, ~ 0 enquanto o pulso atua sobre
o atomo. Para simplificar, suporemos ainda ®r = 0. Como consideramos apenas en-
voltorias reais na deducdo das expressoes desta secdo, segue que €, o< Im&(t) = 0. O
vetor €2 se situa, portanto, sobre o eixo x. Da forma da Eq. (3.14) e com estas consi-
deracoes em mente, temos que a atuacao do trem de pulsos sobre o &tomo se da através
de uma sucessao de precessoes impulsivas em torno do eixo z, intercaladas com periodos
em que o sistema relaxa livremente.

A evolucao de um atomo inicialmente no estado fundamental sob a atuacdao de um
trem de pulsos 7 é ilustrada na Fig. 3.5. Nesta figura, os vetores €2; representam o
i-ésimo pulso atuando sobre o dtomo. As setas em cinza indicam o estado do sistema
antes de cada pulso, e o vetor r em preto da o estado apds o pulso. Os quadros (a),
(b), (c) e (d) descrevem a atuagdo dos quatro primeiros pulsos a atingir o a&tomo. Para
pulsos 7, esta atuagao assume a forma de uma rotacao de m em torno do eixo z. Note

que o sistema relaxa entre dois pulsos consecutivos. Se logo apds o primeiro pulso temos
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r, = 1, logo antes do proximo pulso atingir o meio este valor se reduz para r, ~ 0.2.
A sucessao de pulsos que atingem o atomo leva portanto a uma série de inversoes de r,
em torno de r, = 0, até que o sistema encontra a situagao estacionaria em que o estado
antes de um pulso qualquer é igual ao estado antes do préximo pulso. A atuacgao de dois

pulsos consecutivos do trem sobre o 4&tomo, nesta situagao, é mostrada nos quadros (e)

e (f).
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Figura 3.5: Evolucao temporal do vetor r, que descreve o estado do sistema, sob a
acao de um trem de pulsos ultracurtos. O vetor €2; descreve a atuacao do i-ésimo
pulso no trem. Os vetores em cinza fornecem o estado do sistema antes dos pulsos,
enquanto os vetores r em preto dao o estado apos os pulsos. Consideramos o &tomo
inicialmente no estado fundamental. A atuacao dos quatro primeiros pulsos do trem
estd mostrada nos quadros (a), (b), (¢) e (d). A atuagao de dois pulsos consecutivos
sobre o sistema ja no estado estacionario final estd mostrada nos quadros (e) e (f),

onde a componente r, do estado antes de cada pulso (em cinza) é igual.
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E importante perceber que a analise do paragrafo acima independe do valor de 6, que
determina a precessao livre da coeréncia entre dois pulsos do laser. Isto ocorre devido
ao fato do pulso 7 nao excitar nenhuma coeréncia ao atuar sobre o sistema, como pode
ser constatado pela componente sempre nula de r no plano zy. Como ¢ nao influencia o
estado final do sistema quando este é excitado por um trem de pulsos 7, segue que, neste
caso, p£2 depende de ¢ apenas através do peso de cada grupo de atomos no perfil Doppler,
0 que gera a curva suave mostrada na Fig. 3.4. E importante sublinhar ainda que esse
desaparecimento da estrutura de picos na excitacao do sistema atomico por pulsos 7 ja
foi observado experimentalmente na Ref. [42], que comparou o resultado experimental
com uma série de integragoes numéricas das equacoes de Bloch, obtendo um bom acordo.

Na Fig. 3.5, o &tomo nao tinha inicialmente nenhuma coeréncia. Se ele tivesse alguma
coeréncia inicial, a discussao seguiria de forma bem parecida, pois o pulso 7 deixa o
modulo do vetor r no plano zy (modulo da coeréncia) inalterado apos a sua atuagao.
Esta componente no plano xy, no entanto, sempre diminui entre dois pulsos devido a
relaxacao, e acaba se anulando ap6s um niimero grande de pulsos. A situacao final sendo,

portanto, novamente a ilustrada nos quadros (e) e (f) da Fig. 3.5.

3.4 Experimento de absorcao saturada

Como uma ilustragao para os efeitos de acumulagao coerente discutidos acima, rea-
lizamos um experimento de absor¢ao saturada em que o feixe de bombeio monocromatico
¢ trocado por um laser de Ti:safira de fentosegundos (Tsunami/Spectra Physics). Os
parametros experimentais sao proximos aos considerados na Fig. 3.3. O laser de Ti:safira
emite um trem de pulsos com 7}, =~ 100 fs e uma taxa de repeticao de 82 MHz. O laser
estd sintonizado em 780 nm e tem uma largura de banda de aproximadamente 6 nm.

Sua poténcia média é de cerca de 500 mW, para uma cintura de feixe de 1.5 mm.
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A amostra atomica é um vapor de rubidio confinado numa célula fechada a tem-
peratura ambiente. Queremos estudar a excitagdo da transi¢ao 551, — 5P3/2, cuja
freqiiéncia é de cerca de 780.1 nm. Um esquema dos niveis de energia hiperfinos para
esta transicao estd mostrado na Fig. 3.6. O alargamento Doppler é de cerca de 200 MHz
a temperatura ambiente para cada transicao hiperfina. Dos valores das freqiiéncias na

Fig. 3.6 e do valor da largura Doppler, podemos constatar que a transi¢ao 55,/ — 5P/

—— =3 (194.0MHZz)

— =4 (100.2MHz)
120.7MHz
267.2MHz
SP ——— _
3 ——— =3 (-205MHZ)
63.4MHz
RVERIF F=1 (-113.1MHz) F=2 (-73.0MHz)
157.1MHz

re— =1 (-230.2MHz)

780-1nm 72.3MHz
—— =0 (-302.5MHz)
——— =2 (2.483GHz)
3.0357GHz
5S,, m— 6.8347GHz
— =2 (-1 771GHZ)

— = 1{(-4.352GHz)

“Rb, 1=5/2, 72% “Rb, 1=3/2, 28%

Figura 3.6: Niveis de energia hiperfinos da transi¢ao 55,2 — 5P/, do rubidio. A
concentracao natural relativa dos dois isotopos do rubidio é 72% de 8°Rb e 28% de

87Rb.
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apresenta quatro linhas de absorcao. Cada uma dessas linhas conecta um dos estados
fundamentais a um conjunto de trés estados excitados, que tém os seus perfis Doppler
sobrepostos um ao outro. Todas as linhas hiperfinas estao dentro de um intervalo de
0.02 nm em torno de 780.1 nm. A largura de banda dos pulsos de fentosegundos ¢ entao

grande o suficiente para excitar todo o perfil Doppler de todas as transi¢oes hiperfinas.

Para sondar a acao do laser de fentosegundos sobre o sistema atomico, montamos
um experimento de absorcao saturada na mesma célula de vapor, utilizando um laser
de diodo monocromatico, e deixamos o feixe de bombeio da absorcao saturada copro-
pagante ao feixe do Ti:safira. Nosso aparato experimental para a absorcao saturada
padrao é completamente analogo ao descrito na Ref. [67]. O aparato completo do nosso
experimento estd mostrado na Fig. 3.7. Nele estao indicados também os dois pontos de
bloqueio dos feixes. Quando o feixe do laser de Ti:safira esta bloqueado, o experimento
resulta numa absorcao saturada usual. Quando o feixe de bombeio do laser de diodo

estd bloqueado, obtemos o sinal em que estamos interessados nesta secao.

O experimento de absor¢ao saturada usual emprega dois feixes de laser monocromati-
cos de mesma freqiiéncia. Os dois feixes incidem de forma contra-propagante na célula de
vapor, e um deles (o de bombeio) é muito mais intenso que o outro (o feixe de prova). O
sinal observado indica a absorcao do feixe de prova apos a passagem pela célula. Devido
ao efeito Doppler, no referencial de um grupo de atomos qualquer com velocidade finita,
os dois feixes de laser tém freqiiéncias diferentes. Um deles tem freqiiéncia w;, — kv e
o outro wy, + kv, onde k é o modulo do vetor de onda do laser e v é a componente da
velocidade dos atomos na dire¢do de propagacao do laser. Por conta disso, se v # 0,
entao os dois feixes vao estar ressonantes com grupos de atomos distintos, e a absor¢ao
do feixe de prova ocorre como se o bombeio nao estivesse presente. Ja para o grupo de
atomos com v = 0, os dois feixes atuam juntos sobre o mesmo grupo de atomos. Na

situacao em que a freqiiéncia do laser coincide com a freqiiéncia da transicao para os
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atomos parados, como o feixe de bombeio é bem mais intenso e satura o meio atémico,
a absorcao do feixe de prova sofre uma diminuicao. Portanto, ao variarmos a freqiiéncia
do laser, toda vez que ela coincidir com a de uma transicao atomica veremos um bu-
raco dentro do perfil de absorcao linear usual. Este buraco tem uma largura da ordem
da largura de linha natural da transicao, de modo que sua observacao possibilita uma
medida de grande precisao da freqiiéncia da transicao atdomica e, eliminando efeitos de

alargamento por poténcia, também da sua largura de linha natural.

la.ser de <E Pontos de
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D1 = detector do feixe de prova 1 . < proval
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de
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Figura 3.7: Aparato experimental para absorcao saturada usual e com o laser de

fentosegundos.

O laser de diodo que utilizamos para a absorcao saturada é controlado por uma
cavidade externa e esta sintonizado em torno das linhas atomicas em 780.1 nm. Ele esta
indicado por linhas pretas na Fig. 3.7, enquanto o feixe do Ti:safira esta representado por
uma linha cinza. Antes de passar pela célula de vapor, o feixe do laser de diodo é dividido
em trés partes: feixe de bombeio (linha solida preta), feixe de prova 1 (linha tracejada) e

feixe de prova 2 (linha pontilhada). As poténcias médias dos feixes de bombeio, prova 1 e
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prova 2 sao 1.62 mW, 0.10 mW e 0.50 mW, respectivamente. A cintura do feixe de prova
1 é da ordem da cintura do feixe de Ti:safira. O feixe de prova 1 passa pela célula de
forma contra-propagante ao laser de bombeio e incide depois no fotodetector 1. O sinal
deste detector é entao o sinal de absorcao saturada propriamente dita. O feixe de prova
2 tem sua polarizacao girada com relacao aos feixes de prova 1 e de bombeio, e passa
pela célula sem se superpor espacialmente a esses outros feixes. Ele incide entao sobre o
fotodetector 2 e seu sinal d4 simplesmente a absorcio linear da célula. E interessante ter
também o sinal de absorcao linear para poder subtrai-lo do sinal de absor¢ao saturada

e, com isso, obter um sinal com fundo plano.

A cavidade externa do laser de diodo é formada por uma grade que envia de volta
para o laser a ordem -1 de difracao da luz do laser que incide sobre ela. A ordem 0 de
difracao é a saida do laser. Uma ceramica piezoelétrica faz o controle fino da inclinagao
da grade, o que possibilita a variacao da freqiiéncia do laser em cerca de 600 MHz em
torno do seu comprimento de onda. A tensao na ceramica é controlada utilizando uma
rampa de tensao triangular, com freqiiéncia de 16 Hz, produzida por um gerador de

funcao.

Os sinais dos fotodetectores vao para duas entradas de um osciloscopio digital, e
observamos suas variacoes ao longo da rampa de tensao. O osciloscopio transmite dire-
tamente a sua tela, utilizando uma placa GPIB e o programa de aquisicao do proprio
osciloscopio, para um computador, que entao grava o sinal. Um exemplo dos sinais obti-
dos com o laser de Ti:safira bloqueado estd mostrado na Fig. 3.8a, onde observamos as
transicoes F' = 2 — F' do 8"Rb. A curva tracejada plota a variacao da intensidade
do feixe de prova 2 ao longo da varredura de freqiiéncia do laser de diodo. Por rep-
resentar um sinal de absor¢ao linear, esta curva mostra apenas o perfil Doppler total
resultante da superposi¢ao dos perfis Doppler das trés transi¢coes possiveis nesta regiao:

F=2—-F =1,F=2—F =2e¢F =2 — F'=3. Ja a curva cheia mostra a
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variacao da intensidade do feixe de prova 1, e portanto da o sinal de absorcao saturada,
com o perfil inomogéneo do meio cavado pela presenca das vérias transicoes. A curva
tracejada é entao multiplicada por uma constante ajustavel e subtraida da curva cheia,
sendo o resultado mostrado na Fig. 3.8b. Nesta ultima podemos visualizar melhor os

VArios picos que surgem no meio.
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Figura 3.8: Sinal de absorcao saturada da transi¢ao 5Si/9, F' = 2 — 5P35, F' do
87Rb. (a) Transmissao dos feixes de prova 1 e 2 variando com a freqiiéncia do laser
de diodo. (b) Subtracao dos sinais dos dois feixes de prova, de modo a obter um

sinal de absorcao saturada com fundo plano.

Na Fig. 3.8b, estao indicados os picos relativos as transi¢oes para F' =2 e F' = 3.
O pico para a transicao F' = 1 esta fora da escala da figura. Os outros trés picos
sao devidos a efeitos de cruzamento, em que o feixe de bombeio esta ressonante com
uma das transicoes enquanto o feixe sonda estd ressonante com outra para um mesmo

grupo de atomos com velocidade finita. Esses efeitos de cruzamento sempre ocorrem
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em experimentos de absorcao saturada envolvendo varios niveis com energias diferentes
dentro do mesmo perfil inomogéneo [67]. O eixo horizontal (com as freqiiéncias) da
Fig. 3.8 foi calibrado a partir do conhecimento prévio da posicao dos picos das transicoes

(ver Fig. 3.6).

O efeito do trem de pulsos do laser de Ti:safira sobre o sistema atémico é mostrado
na Fig. 3.9. Nesta figura plotamos trés curvas experimentais. A primeira, quadro (a),
d4 o resultado de uma absorg¢ao saturada padrao em torno da transicao ' =2 — F' =3
do ®Rb, da mesma forma que na Fig. 3.8b. Para gerar esta curva, o laser de Ti:safira
estava bloqueado. A segunda curva, no quadro (b), da o resultado da mesma medida
feita em (a), s6 que agora com os dois lasers de bombeio bloqueados. Desta forma, o
quadro (b) mostra o fundo do sinal. Finalmente, no quadro (c¢) temos a mesma medida
do quadro (a), s6 que agora com o laser de Ti:safira bombeando o sistema. Nesta tultima
situacao, o feixe de bombeio do diodo se encontra bloqueado. Estas trés curvas foram
obtidas em rapida sucessao, para minimizar deslocamentos da varredura de freqiiéncia

do laser de diodo durante o periodo da medida.

A Fig. 3.9c mostra, portanto, que o laser de Ti:safira imprime uma estrutura periodica
sobre o perfil Doppler do sistema atémico. Utilizando o conhecimento das posi¢oes dos
picos na Fig. 3.9a, pudemos avaliar que o periodo desta estrutura é igual a taxa de
repeticao do laser: 82 MHz. Este resultado estda em bom acordo com a discussao da
secao 3.3, onde vimos que o efeito do trem de pulsos de um laser de fentosegundos sobre
o sistema atomico consiste justamente na impressao do pente de freqiiéncias do laser no

perfil Doppler do meio.

Esta estrutura periodica observada no experimento tem assim a mesma origem da
estrutura da Fig. 3.3. No entanto, ¢ bom ter em mente que a teoria da se¢ao 3.3 é sim-
plificada demais para explicar com qualquer detalhe os resultados do experimento desta

secdo. Nesse experimento, temos dois feixes (um continuo e o outro pulsado) atuando
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Figura 3.9: Variacao do sinal de absorcao saturada com a freqiiéncia do laser de
diodo, nas situac¢oes em que (a) o bombeio é feito pelo proprio laser de diodo, (b)
nao ha nenhum feixe de bombeio e (c) o bombeio é feito por um laser de Ti:safira

com taxa de repeticao de 82 MHz.

num sistema de muitos niveis. Enquanto a teoria da secao anterior considera apenas
o feixe pulsado atuando num sistema de dois niveis. Como ressaltamos anteriormente,
nossa intencao aqui foi apenas dar mais uma evidéncia experimental da presenca desses
efeitos no sistema atomico que estamos estudando, e particularmente mostrar de uma

forma clara a impressao do pente de freqiiéncias do laser na excitacao do meio.






Capitulo 4

Acumulacao coerente num sistema de

trés niveis

Nossa motivacao para o estudo da acumulagao coerente devido a interagao de um
trem de pulsos com um sistema atdémico vem da investigacao da transicao seqiiencial
discutida no Cap. 2. Naquele capitulo, analisamos nossos resultados experimentais a
partir do desenvolvimento de uma teoria de acumulacao incoerente na qual consideramos
apenas a acumulacdo na populagao do nivel mais excitado. Entretanto, ressaltamos
que tal procedimento era uma simplificacao do problema, pois na situagao experimental
descrita a amostra também deveria acumular coeréncia. No presente capitulo, daremos
continuidade & investigacao da transicao seqiiencial, adaptando a teoria do Cap. 3 para

um sistema de trés niveis.

Nosso maior objetivo neste capitulo, no entanto, nao é simplesmente explicar com
mais detalhes os experimentos do Cap. 2. Nossa énfase aqui é o desenvolvimento de
uma teoria para tratar o problema mais geral da excitacao de um sistema de trés niveis
por um longo trem de pulsos de forma arbitraria. Esta teoria prescinde de qualquer

simplificacao especifica para uma determinada forma de pulso. Portanto, ela pode ser
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aplicada num contexto bem mais amplo que o dos experimentos do Cap. 2.

Uma das possiveis aplicacoes da teoria deste capitulo corresponde a uma generaliza-
¢ao da teoria de controle coerente através da manipulacao da forma do pulso, o chamado
controle 6timo. Veremos que ¢é possivel tratar este controle por um trem longo de pulsos,
ao invés de por um unico pulso. Para exemplificar as conseqiiéncias da manipulacao da
forma do pulso sobre o estado atémico estacionario, ao final do processo de acumulacao,
comparamos os resultados para dois trens de pulsos com formas bem distintas. Um dos
trens sendo constituido por pulsos 0w, como no Cap. 2, e o outro por pulsos tipo se-
cante hiperbolica. Mostramos com isso que a forma do pulso pode modificar inclusive
a descricao qualitativa do estado final do sistema. Neste sentido, o processo de exci-
tacao da transicao seqiiencial pode ser dominado tanto pelo nivel 2 quanto pelo nivel 3,

dependendo da forma do pulso.

A discussao apresentada neste capitulo revela um comportamento mais rico que o
presente em trabalhos anteriores que também tratam do processo de acumulacao de ex-
citacao no meio. Primeiro, porque nenhum desses trabalhos anteriores, até onde sabemos,
considerou modificagoes na forma do pulso de excitacao. Nas investigagoes experimen-
tais, se utiliza sempre a forma de pulso que sai diretamente do laser, enquanto que nos
estudos teodricos se emprega normalmente alguma forma que facilite os calculos, como
pulsos gaussianos ou quadrados. Segundo, porque a maioria desses trabalhos lida com
sistemas de niveis mais simples, como transi¢oes de dois fétons puras |27, 28, 32| ou de
um foton apenas |29, 30, 31, 39, 40, 41, 43|, de modo que nenhuma competi¢ao entre

niveis excitados ocorre nesses casos.

O fato de termos um comportamento mais rico também pode ser interessante para
a concepc¢ao de futuras aplicacoes em metrologia. Nestas aplicacoes, sao importantes a
estabilizacao e o controle dos dois parametros principais que caracterizam o pente de

freqiiéncias do laser: a separagao entre os modos do pente, 1/Tg, e a fase nao-linear ®p
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que leva a um desvio do valor das freqiiéncias desses modos com relacao a um multiplo
inteiro de 1/Tg, contando a partir da freqiiéncia central wy. No entanto, as técnicas
experimentais de controle desses parametros usualmente modificam ambos ao mesmo
tempo [38]. Neste sentido, seria interessante a obtengao de sinais experimentais, a partir
de um sistema atomico, que permitissem realizar medidas independentes tanto de ®p
quanto de Tr. Estas medidas poderiam originar novas técnicas de estabilizacao da fase

do pente de freqiiéncias de um laser de fentosegundos [16].

No entanto, a variacao de um sistema simples, como o de dois niveis do Cap. 3, com
os parametros do pente de freqiiéncias do laser é de certa forma trivial, podendo ser
entendida em termos de uma tnica ressonancia. No geral, esta condicao de ressonancia
nao permite distinguir uma pequena modificagdo em Tg de outra pequena modificacao
em P, pois ambas tiram o sistema da ressonancia. Por outro lado, quando consideramos
uma transi¢ao seqiiencial, temos o jogo de trés ressonancias, correspondendo a primeira
e segunda transicao, e a transicao de dois foétons. Esta situacao mais complexa pode
entao ser usada para elaborar medidas que fornecam T, e ®x independentemente. Na
Ref. [16] foi colocada uma primeira proposta teérica neste sentido, em que se utiliza uma
armadilha magneto-6tica de rubidio e a transicao seqiiencial 5S — 5P — 5D. Aqui
faremos também uma proposta de medida que fornece Ty apenas, independentemente
de ®x. Acreditamos que esta medida é até mais simples que a proposta na Ref. [16],

pois utiliza um vapor atomico ao invés de uma armadilha magneto-otica.

Neste capitulo, iniciaremos a discussao de forma analoga a do Cap. 3. Deste modo, na
secao 4.1 definiremos o nosso modelo para o sistema atomico, enquanto na secao 4.2 obte-
remos expressoes para a excitacao do sistema por um pulso de laser ultracurto partindo
de um estado arbitrario do sistema atomico. Estas expressoes sao utilizadas na secao 4.3
para estabelecer um tratamento numeérico eficiente que nos da o estado estacionario

final do sistema. Ao contrario do Cap. 3, nao analisaremos aqui expressoes analiticas
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gerais para o estado estacionario. Isto porque elas sao razoavelmente complicadas e nao
oferecem uma vantagem clara com relacao ao tratamento numeérico, nem do ponto de

vista conceitual nem computacional.

A secao 4.3 é também onde analisamos a diferenca entre a excitacao do sistema por
um trem de pulsos Or e por um trem de pulsos tipo secante hiperbolica. Nesta com-
paracao, observamos uma mudanca na periodicidade do pente de freqiiéncias impresso
no perfil Doppler das populagoes do sistema. Esta diferenca de periodicidade indica
que a excitacao por pulsos tipo secante hiperbélica privilegia os processos de transicao
seqiiencial, que passam pela excitacao do nivel 2. Enquanto a excitacao por pulsos Omr
privilegia os processos de transicao por dois fétons, em que o nivel 2 nao precisa ser ex-
citado. Nesta secao, discutiremos também como a medida das grandezas atomicas varia
em funcao dos parametros T e ®x num sistema alargado inomogeneamente. Nesse con-
texto, mostraremos que a média da populacao no nivel 3, para uma excitacao por pulsos

secante hiperbolicos, depende apenas de Tg, sendo insensivel a uma modificagao de ®p.

Finalmente, na secao 4.4, generalizaremos a teoria de controle temporal coerente da
secao 2.3, permitindo agora que todas as populacoes e coeréncias possam ser acumuladas
no meio. Obtemos assim curvas teoricas similares as mostradas na Fig. 2.19 para a varia-
cao da populacao ps3 em uma varredura longa do atraso entre os pulsos no par. Os re-
sultados da secao 4.4 confirmam entao, em bases ainda mais solidas, a adequacao da
nossa explicacao para o sinal experimental do Cap. 2 relativo a uma transicao seqiien-
cial. Ao mesmo tempo, o tratamento mais cuidadoso do problema também permitiu que
pudéssemos discutir os erros introduzidos no modelo pelo fato de lidarmos com inten-
sidades intermedidrias numa teoria perturbativa. Fizemos isso através de comparacoes
diretas com integracoes numéricas das equacoes de Bloch para o sistema de trés niveis.
Estas comparagoes mostram que os erros sao pequenos e que nao afetam a forma das

curvas.
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4.1 Modelo

Consideraremos um atomo de trés niveis em cascata sob a a¢ao do campo elétrico E(t)
de um pulso de laser, com freqiiéncia central wy. Os estados fundamental, intermediério e
mais excitado do atomo sao rotulados por |1), |2) e |3}, respectivamente. O hamiltoniano
do sistema tem a forma H = Hy+H;y;, onde Hy = hwio|2)(2|+hwi3]3) (3] é 0 hamiltoniano

do atomo livre. O acoplamento H;,; descreve a interacao do a&tomo com o campo

~

Hipe = —p12E()|1)(2] — pasE(¢)|2) (3] + h.c. .

O hamiltoniano do sistema, portanto, ¢ o mesmo do Cap. 2.
As equacoes de Bloch que descrevem a evolucao temporal dos varios elementos py;

da matriz densidade do atomo sao dadas, na aproximacgao de onda girante, por

% = (z"ugif* 023 + c.c.) — ;_Z’ (4.1a)
% = (z‘lh;lg* o192 + c.c.) _ (iu2;1g* 093 + c.c.) — ;—Z + ;_z , (4.1b)
ag? — 600 + i 2;;’8 (P33 — p22) + i”l;‘g* o1 — ;_zz (4.1c)
8;;2 = 1012012 + iﬂlgg (2p22 + p3g — 1) — iﬂg;g* O3 — ;—Z , (4.1d)
8;;3 = 1013013 + Z% 093 — z% o192 — ;—i , (4.1e)

onde Ty, é o tempo de relaxagao do elemento kI da matriz densidade, e £(t) = E(t)e "“r!
é a envoltoria de variacao lenta do pulso de laser. As coeréncias estao também repre-
sentadas por suas envoltorias de variacdo lenta: o5 = proe L, 093 = poge Ll e
o13 = prze”2“rt. As trés dessintonias sdo definidas por d19 = wys — wr,, Joz = Woz — W, €
013 = w1z — 2wy, = d12 + do3. A populagao do nivel 1, pyq, foi eliminada das Eqgs. (4.1) uti-

lizando a condigao de normalizac¢do. A dedugao das Eqgs. (4.1) é mostrada no apéndice A.
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O modelo para o trem de pulsos do laser que usaremos aqui é o mesmo do capitulo an-

terior, descrito pelas Egs. (3.2) a (3.4).

4.2 Solucao para um estado inicial arbitrario

Como visto nos capitulos anteriores, o primeiro passo para tratar um problema en-
volvendo acumulacao de excitacao no meio é resolver o problema da interacao de um
tinico pulso do laser com o sistema quantico num estado inicial arbitrario. A integracao
numérica das equacoes de Bloch (4.1) ja fornece a evolu¢ao temporal geral do sistema
para uma condicao inicial qualquer. No entanto, tal integracao requer tempos computa-
cionais que impossibilitariam a sua ampla aplicacao em todos os problemas abordados
neste capitulo. No que segue, faremos algumas aproximacoes de forma a obter um es-
quema numeérico eficiente para sondar a evolucao temporal do sistema. O primeiro passo
¢ escrever as Eqs. (4.1) na sua forma integral. Com este fim, introduziremos as fun¢oes

auxiliares

sa(t) = pu(t)e’Mi, (4.2a)
sig(t) = oy(t)e T (i), (4.2b)
e os operadores
Alt, 1) = “’;2 0 dt’Sn( Ne~inzt (4.3a)
Bt t) = ”;3 0 dt’é’n( et (4.3b)

t
Ot 1) = L/ dre’ (5 m5) (4.3¢)
0
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onde &,(t) é a envoltoria do n-ésimo pulso do trem a atingir o meio. A aplicagao de um

destes operadores a uma funcao f(t) resulta numa integral da fungao. Por exemplo,

: t
A(t,t,)f(tl) _ W# : dt/gn(t/)e—iémt’f(t/) :

t t’
B(t, tl)A(tl, t”)f(t”) _ _M12M23 / dt/gn(t/)eiézgt’/ dtl/gn(t//)efiélzt”f(tu) .

2
h 0 0

Usando as definigoes (4.2) e (4.3), a forma integral das Eqgs. (4.1) é dada por

S33 (t)

p§3 B [B* (t, t/)e—i(izst/et//T33023(t/) + C.C.] : (4.4&)
Sgg(t) _ 032 . [A* (t, t/)e—i(iut'et//Tzzam(t/) + C.C.]
+ [B*(t, the W0t ot /T2 g0 (1) + c.c.} + C(t,)ss3(t") (4.4Db)

so3(t) = oby — A*(t,t)e 08 T (1) 4 B(t,t)e! /T2 [pas (1)) — pao(t)] ,(4.4c)

sio(t) = ofy + B*(ta t,)e_imt,et//Tmam (t')
+ At ) T2 200 () + pa(t) — 1] (4.4d)
S13 (t) = 0?3 + A(t, tl)eiiézstl et,/Tl?’Ugg (tl) — B(t, tl)eimlztletl/TwUlQ (tl) s (446)

onde p;; da o estado do sistema antes do n-ésimo pulso do trem.
Nossa primeira aproximacao é considerar E(t) um pulso muito curto quando com-
parado com todos os tempos de relaxacao Tj;. Neste caso, dentro das integrais, podemos

escrever

En(t)e!1TH = E,(1') . (4.5)

Esta aproximacao é analoga a aproximagao (3.6) utilizada no Cap. 3. Ela permite que o

conjunto de equagoes integrais (4.4) seja escrito numa forma bem mais simples:

s33(t) = ply — |B*(t,t)s03(t) + c.c.| (4.6a)
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soa(t) = pb, — |A*(t, 1) s1a(t') + c.c.} - [B*(t, t')s93(t") + c.c.

+ O(t,t")s33(t) (4.6b)
so3(t) = oby — A*(t,)si3(t) + B(t, ) [s33(t') — s02(t')] , (4.6¢)
sip(t) = oy + B (t,t)si3(t) + A(t,¥) 2500 (t)) + s33(t) — 1] | (4.6d)
s13(t) = oy + A(t,t)s03(t') — B(t, t)s12(t") . (4.6¢)

Esta forma das equagoes de Bloch pode ser facilmente iterada para dar o estado p(t)
do sistema como varias séries de poténcias do campo relacionadas com cada um dos pj’.
Assim, ela permite a aplicacao da teoria de perturbacao na situacao mais geral de um

estado inicial arbitrario.

Nossa proxima aproximagao é considerar E(t) fraco o suficiente para manter apenas
os termos de ordem mais baixa nas séries perturbativas. Na secao 4.2.1, é dada a deducao
detalhada das expressoes para cada s;;(t) sob esta aproximacdo. Na secao 4.2.2, essas
expressoes para s;;(t) sdo utilizadas para obter o estado antes do proximo pulso atingir

0 meio.

4.2.1 Deducao das expressoes para os Varios s;;(t)

Nesta se¢ao, obteremos as expressoes para os varios s;;(t) através de iteragoes suces-
sivas das Eqgs. (4.6). No que segue, iremos empregar uma notagao simplificada que omite
as variaveis temporais quando elas aparecem como uma seqiiéncia simples. A expressao
A*BBAs,s, por exemplo, representa A*(¢,t)B(t',t")B(t", t")A" ") s15(t""). Se dois
fatores com seqiiéncias temporais independentes aparecerem juntos eles estarao separados

por “x”. A expressdo B x B*A*, por exemplo, indica o termo B(t, t')B*(t, ") A* (", t").
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Solucgao para ss3

_ n %
S33 = a3 — (B So3 + c.c.

= phy — (B 04 + ¢ c) + (B*A*Slg + c.c.) - [B*B (833 — S22) + c.c.]
= iy — (3*033 +c c) + (B*A*Uﬁ,’ + c.c.) - [B*B (P53 — pPhy) + c.c.]

>

o

- [B* (fl*su + c.c.) + c.c.] + <B*Bé<933 + c.c.)

Deste passo para o proximo, apareceria um termo do tipo B*fl*flags. Este termo, no
entanto, é desprezado por ser de terceira ordem no campo e ja existir um termo de
primeira ordem com of;.

Também é importante notar que a aproximacao de pulso curto implica que um termo
como B(t,t")C(',1")s33(t") é muito menor que um termo da forma B(t,')ss3(t'), e pode
ser desprezado numa expressao que contenha ambos. Isto porque o integrando que
contém C representa a parcela da populacao pss3 que decai incoerentemente durante o
periodo em que o pulso estd presente no meio, o que é bem menor que a prépria populacao
p33. Colocando esta argumentacao em termos mais numéricos, note que se o pulso tem
uma duragao 7}, e é curto, o resultado de ordem zero da integracao C ¢ da ordem de

1,045/ Ts3, portanto T, /Ts3 vezes menor que o resultado de mesma ordem do termo sem

~

C.

Com estas observagoes em mente, continuamos as iteragoes:
S33 = phy — (3*033 + c.c.) + (B*A*a{g + c.c.) — [B*B (Ph3 — Pao) + c.c.}
- (E*A*Bag + c.c.) - [B*B (A*a;g + c.c.) + c.c.}

- (B*A*AA*Slg + c.c.) + [B*A*AB (833 — S22) + c.c.}
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— (B*A*Bé*slg + c.c.) — [B*fl* (2599 + 533 — 1) + c.c.]
-2 [B*B (E*A*slg + c.c.) + c.c.} + 2 {B*B [B*B (S33 — S92) + c.c.} + c.c.}

— [B*B (A*B*slg + c.c.) + c.c.} — {B*B [/i* i (2899 + 833 — 1) + c.c.] + c.c.}

Nesta tltima equacao, temos finalmente uma expressao para s33 que depende de todos os
pi; na ordem mais baixa do campo (o termo sem qualquer pi; deve ser entendido como
implicitamente multiplicado por pf,). Esta expressao, no entanto, pode ainda ser muito
simplificada se empregarmos as relagoes (B.1), (B.8), e (B.9) do apéndice B. Neste caso,

obtemos
s;3 = |BA]? + (1 — |B|2) P + | B? o8, — (B*agg + c.c.) + (B*A*U{% + c.c.)
- (B x B*A*oT, + c.c.) . (4.7)

Solucao para s99
Com aproximacoes andlogas as empregadas para obter a Eq. 4.7 para s33, a iteragao

da expressao para sop ¢é feita da seguinte forma:
Sog = Phy — (A*Slg + c.c.) + (3*323 + c.c.) + C's33
= Py — (A*Sm + C-C-) + (p33 — 533) + C'ss3

= phy — (A*U?Q + c.c.) + (A*B*Slg + c.c.) - [A*A(Zsm + 8533 — 1) + c.c.
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+ (P53 — s33) + C's33

= ph— (A*UfQ + c.c.) — (A*B*a?g + c.c.) — [A*A(2p§2 + 55— 1)+ c.c.]

o

+ [A*A(B*s% +c.c)+ c.c.} + (ply — 533) + C'ssy

S

*gn%%+03)_(Aq%3a2+aa)+2@&A@vﬁ2+aay+ag

= Py — (A*J?Q + c.c.) - (A*B*a% + c.c.) - [A*A(2p§2 +p5— 1)+ c.c.]
+ (A*B*AUSLP, + c.c.) + [A*A(B*agg +c.c.)+ c.c.} + (py — s33) + C'sss
Utilizando as relagoes (B.2) e (B.6) do apéndice B e a eq. (4.7), obtemos entao
sp = AP+ (1= 242 = [BP + C|BE) py + (1B = |AP = C1BP + C) piy
- (fl*an + c.c.) - [(A* x B* — C’B*A*) 013+ c.c.]
+ [(B* - C’B*) o3 + c.c.] (4.8)

Como era de se esperar, a expressao para a populacao pss é a tinica que, na ordem mais
baixa do campo, depende explicitamente do decaimento incoerente do nivel 3 através dos

termos com o operador C'.

Solucao para s3
A deducao da expressao para si3 segue passos andlogos aos usados para deduzir as
expressoes para S3z € Soo. Estes passos, no entanto, sao agora encurtados por ja termos

deduzidos essas expressoes anteriores. A deducao de s3 segue, entao, como
. . .
s13 = 013+ Asyg — Bsyy
- 0'?3 + AO’;% — BO'{LQ — AA*813 + AB(S33 — 822) — BB*813 — BA(2822 + S33 — ].) y

utilizando as eqs. (4.7) e (4.8), e o complexo conjugado da relagao (B.6) do apéndice B,
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obtemos finalmente

s;3 = BA+(1— AA* — BB*)oly + Aoy — Bo™, + (A x B — 2BA)p%,

—(Ax B+ BA)p, . (4.9)

Solucao para so3
A partir das expressoes para Ss3, Soo € S13 podemos deduzir diretamente a expressao
para sp3. Fazemos isto substituindo as egs. (4.7), (4.8) e (4.9), e utilizando as relagoes

(B.3), (B.5) e (B.7) do apéndice B. Obtemos assim
S93 = 0'33 — A*Slg + B (833 — 822)
— _A*xBA+ (1 _AA - QBB*) ol — B2, — A*om 1 Bpl, — Byt

+A* x Bo®, + BAo}, . (4.10)

Solucgao para s
Finalmente, a expressao para sj é obtida substituindo as eqs. (4.7), (4.8) e (4.9), e

utilizando as relagoes (B.4) e (B.5) do apéndice B. Ficamos, entao, com
Slg(t) = 0?2 + B*Slg + 121(2822 + S33 — 1)
= A+ (1 ~B'B- 22121*) o, — A267 + Brol, + 2400, + Aph,

+A x B*o}, + ABo?, (4.11)
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4.2.2 O estado antes do préximo pulso

As Egs. (4.7) a (4.11) dao a solugao, num instante ¢ qualquer, para a matriz densidade
de um atomo de trés niveis excitado por um pulso de laser a partir de um estado inicial
arbitrario. Essas equacoes podem ser entao usadas para obter o estado do sistema no
instante t = Tg, ou seja, logo antes do préoximo pulso atingir o atomo. Com isso é
possivel escrever o estado p"*! antes de um pulso n+ 1 arbitrario como funcao do estado
p" antes do pulso n. Como visto no capitulo anterior, este ¢ um passo essencial para
tratar problemas com acumulagao de excitacao no meio.

Iremos fazer ainda uma ultima aproximacao de modo a simplificar os calculos. Con-
sideraremos que a duracao do pulso ¢ bem menor que o tempo de repeticao Tr do laser.
Esta aproximacao é bem razoével para as formas de pulso e taxas de repeticao que con-
sideramos nesta tese, e ela permite escrever termos do tipo C'B como C x B. Isto porque
a integral em B atinge um valor estaciondrio muito antes de qualquer variagao significa-
tiva no integrando de C’, de modo que ela pode ser colocada para fora da integral em
C. Esta aproximacao também permite substituir o limite T por oo nas integrais que
envolvem a envoltoria do pulso.

Utilizando esta ultima aproximacao, as Eqs. (4.7) a (4.11) levam entao as seguintes

1

expressoes para p"t! em funcao de p:

it = e T L P+ (1= L) pis + [ 105 — (1508 + c.c.) + (T30 + c.c.)

— (Lol + c.c.)} (4.12a)
Pt = e TR L P (L= 2|0 = | L + T6|L*) o5 — (1L — Is13) ofy + c.c]

+ (]]2\2 - \11!2 - 16‘12‘2 + ]6) P33 — (Iofy +c.c.)

+[(I5 — Is13) 095 + c.c.]} (4.12D)
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ot = et L[ 4 (1~ I} — 215) 033 — [0%, — I{o7y + Lopy — Lphy

U{L;I — ei(il?TR*TR/TlZ {_Il + (1 _ Ig _ 2]4) 0?2 - 1120;11 + 150?3 + 211p32 +I1p§3

+11];O'£L3 + (11[2 - Ig) U;’LQ} (412d)

U??,H = 08 Tr=Tr/Ti3 {I3 + (1 — Iy - 15) oty + Loy — I075 + (11[2 - 213) P33

— (LI, + I3) p, } (4.12¢)
A ! _ 12 h ! N —idiot’ __ 12
I = A(oo,t') 1 = == dt'E,(t)e = Z?E(WlQ) (4.13a)
I, = B N — ;H23 T e —idast! _ H23 7
o = B(oo,t') 1 = = dt'E,(t')e = Z?E(u}gg) (4.13b)

— 00

o0 t/
I = B(oo, t)A(t,#") 1 = — 12k / dt'E, (') e~ 0t / dt"E, (1")e 12t (4.13¢)

h?
~ ~ IMQ = . / ¢ . "
Iy = A(oo, ) A* (¢, 1) 1 = % dt'E, (t')e 12t / dt"Ex (") et (4.13d)
~ ~ ILLQ = ; / ¢ ; 1"
Iy = B(co, ) B*(',t") 1 = % dt'E, (') e " / dt"E* (") e (4.13¢)
1 TR tl tl
Iy = — dt’ — 4.13f
Ty T (Tzz T33> (4.131)

sao integrais simples que resultam da aplicacao dos operadores fl, B, Ce composicoes

deles, a ntmeros constantes. As Eqs. (4.12) sdo a base para todos os célculos das pro-

ximas secoes. Note que as integrais I; e I, sao proporcionais a transformada de Fourier

do campo nas freqiiéncias das transicoes 1 — 2 e 2 — 3, respectivamente. Elas estao
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relacionadas, portanto, aos processos de absorcao e emissao estimulada nessas transicoes.
J& a integral I3 esta relacionada aos processos de dois fotons, sendo facilmente reco-
nhecida como o complexo conjugado da Eq. (2.4) para a amplitude de probabilidade do
nivel 3 excitado por um tnico pulso a partir do estado fundamental. As integrais I e I
representam contribuicoes de segunda ordem para as transicoes de um foton, e a integral
I esta relacionada a variacao da populacao do nivel 2 por conta da emissao espontanea

de 3 para 2 e de 2 para 1.

4.3 Acumulagao com diferentes formas de pulso

Se o periodo de repeticao do laser T é menor que os tempos de relaxacao do sistema,
a amostra nunca relaxard completamente entre dois tiros consecutivos do laser. Vimos
nos capitulos anteriores que, nesta situagao, o meio passa a acumular excitacao, na forma
de coeréncias e populacoes nos estados excitados, & medida que a seqiiéncia de pulsos o
atinge. Para abordar este problema no d&tomo de trés niveis, o primeiro passo foi obter as
Eqgs. (4.12) que descrevem a interagao de pulsos individuais do trem com o atomo num
estado inicial arbitrario. O préximo passo é aplicar essas expressoes para determinar a
evolucao temporal do sistema com a seqiiéncia de pulsos. Isto é feito de forma direta
pelo uso sucessivo das Eqs. (4.12) a partir de um estado inicial qualquer, quando o trem
de pulsos é ligado. Como esse conjunto de equagoes fornece o estado do sistema antes do
proximo pulso atingir o meio, sua utilizagao sucessiva termina por descrever a desejada
evolucao temporal durante todo o trem de pulsos.

Nas secoes 4.3.1 e 4.3.2 investigaremos a acumulagao por trens de pulsos secante hiper-
bolicos e Om, respectivamente. De modo a fazer conexoes com os dados experimentais
apresentados no Cap. 2, consideraremos os parametros para um vapor de rubidio exci-

tado por um laser de Ti:safira ressonante com a transicao seqiiencial 5S — 5P/, — 5D.
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O laser entao esta sintonizado em 778 nm, e consideraremos que seus pulsos tém uma
largura temporal de T, = 140 fs. O perido de repeticao Tk do laser é de cerca de 13 ns.
Os niveis 55, 5P39, € 5D sao rotulados [1), |2), e |3), respectivamente. Os tempos de
vida dos niveis |2) e |3) sao Toy = 26.7 ns e T33 = 241 ns [56|. Para o alargamento ho-
mogéneo, consideramos apenas processos radiativos, de modo que T}5 = 275 = 53.4 ns,
Ti3 = 2T33 = 482 ns, e Thy = [(2T) ' + (27T33)7!]~! = 48.1 ns. Consideraremos também
um alargamento inomogéneo Doppler com largura de linha 6p /27 = 0.2 GHz. A razao
entre os momentos de dipolo da primeira e da segunda transicao é pas/p12 ~ 0.2 [59].
Em ambas se¢oes 4.3.1 e 4.3.2 usaremos que a magnitude do campo elétrico é tal que
p12€0 /B = 0.2 THz, onde & é o valor de pico de £(t) na entrada da célula de vapor.
Além disso, a partir dos parametros dados acima, temos I(7Tg) ~ 0.07.

Se 6% representa as dessintonias para o grupo de atomos em repouso no referencial
do laboratorio, as dessintonias para um grupo de dtomos arbitrario no perfil inomogéneo
podem ser escritas como 01 = 0% — 8, do3 = 053 — & € 013 = 0V — 25, onde § é o desvio
Doppler com respeito a transicdo de um foton e desprezamos a diferenca (da ordem
de 10734) nos desvios Doppler da primeira e da segunda transi¢ao. Para simplificar,
consideraremos 095 = 0, o que significa que a freqiiéncia central do laser esta precisa-
mente ressonante por dois fé6tons com o grupo de &tomos em repouso no referencial do

laboratoério. Isto nos permite escrever as dessintonias na forma

612 = —A—-9 s (414&)
623 == A - (5 5 (414b)
613 = 20 s (414C)

onde A = (w3 — wy2)/2 = 27 x 1.056 THz para a transi¢ao do rubidio que estamos
considerando.

Neste capitulo, quando aplicarmos as Eqs. (4.12), consideraremos apenas duragoes de
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pulso bem menores que 1/dp, o tempo de defasamento inomogéneo. Neste caso, dentro
das integrais que envolvem o campo, podemos aproximar d;p &~ —A e do3 ~ A. Esta
aproximacao é muito importante por facilitar qualquer célculo que envolva médias sobre
o perfil inomogéneo, pois dessa forma as integrais I; a I5 s6 precisam ser computadas
uma unica vez durante todo o calculo. Note que esta aproximacao ¢ também andloga a

aproximacao (3.6) do Cap. 3.

4.3.1 Pulsos secante hiperbdlicos

De modo a esclarecer como as Eqs. (4.12) sao aplicadas ao nosso problema, na Fig. 4.1
comparamos resultados de uma integracao numeérica direta das Eqs. (4.1) com aqueles
obtidos a partir das Eqgs. (4.12). Consideramos um trem de pulsos tipo secante hiper-
bolica interagindo com um atomo inicialmente no estado fundamental. As Eqs. (4.1)
foram numericamente integradas usando um método padrao de Runge-Kutta de quarta
ordem com tamanho de passo adaptavel [66], e seus resultados para pes(t) e p33(t) estdo
mostrados pela linha solida. As Eqs. (4.12) sao aplicadas ao estado do sistema antes de
um pulso qualquer do trem, e fornecem o estado logo antes da chegada do proximo pulso.
O resultado, para ps e ps3, das aplicagoes sucessivas das Eqgs. (4.12) ao estado inicial
é mostrado pelos circulos abertos. Como uma estimativa para a eficiéncia dos célculos,
observamos que num computador onde as integragbes numéricas das Eqgs. (4.1) levam
cerca de 1.5 horas, o célculo baseado nas Egs. (4.12) leva menos de 10 segundos.

A quantidade importante obtida dos calculos é o valor final, estacionério, dos circulos
abertos. Este valor determina entdo o estado estacionario p/ da acumulacio coerente,
como discutido na secao 3.3 para o &tomo de dois niveis. Todos os elementos da matriz
densidade atingem um valor estacionario desse tipo, que numericamente observamos ser
independente da condicao inicial. Este comportamento indica que o estado final do sis-

tema deve depender apenas de uma condi¢ao de auto-consisténcia que relaciona p"*! a p",
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da mesma forma que nas se¢oes 2.3 e 3.3. Para o sistema de equagoes (4.12), no entanto,
a expressao auto-consistente final para a matriz densidade é razoavelmente complicada, o
que nos levou a preferir uma abordagem numeérica mais direta. Consideraremos o estado
final do sistema simplesmente aquele que resulta de um nimero suficientemente grande

de aplicagoes sucessivas das Eqs. (4.12).

; @ o, (b)

tus) t (us)

Figura 4.1: Evolugao temporal das populacoes pys e p33 a partir do estado funda-

mental. A linha solida resulta de uma integracdo numérica direta das Eqs. (4.1).
Os circulos abertos vém de aplicagoes sucessivas das Eqgs. (4.12). Os quadros (a)
e (b) mostram diferentes escalas da mesma evolugao temporal. Em (b), plotamos
um circulo branco a cada trés, para melhorar a visualizagao. Consideramos ainda

@RZO,(S:OQTRzl?)HS.

Na Fig. 4.1, consideramos ®r = 0 e o grupo de dtomos com 6 = 0. Também
consideramos T = 13 ns, de modo que 919 T = 27 N19 € o3 Tr = 2w No3, onde Niy €
No3 sao inteiros. Nestas condigoes, temos um fator de aumento de cerca de 13 quando

comparamos 0 pyo final com o resultado de um tnico tiro, dado pelo primeiro maximo
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da linha solida na Fig. 4.1. Para ps3, este fator de aumento ¢ de cerca de 35000. Estes
valores sao muito maiores que os fatores de aumento incoerentes esperados de teorias que
levam em conta apenas acumulagao de populacao nos niveis excitados, como na secao 2.3.
Para os nossos valores de Ty € T33, estes fatores incoerentes sao 99 = 1.6 € y33 = 18 para
as populagoes poo € ps3, respectivamente. Ja vimos na secao 3.3 que a ocorréncia desses
fatores de aumento grandes ¢ um efeito coerente que vem da interferéncia construtiva
entre as coeréncias excitadas pelos varios pulsos do trem. Para o sistema de trés niveis
que estamos tratando aqui, e baseado nas Egs. (4.12), as condig¢oes para interferéncia

construtiva quando &z = 0 sao

(512TR =-A TR - (STR = 2N127T >
(523TR = ATR — (STR = 2N237T > (415)
(513TR == —2(5TR - 2N137T >

onde Nio, No3 e Ni3 sao inteiros, o que é o caso na Fig. 4.1.

Para outros grupos de atomos, com § # 0, as condigbes (4.15) nao sdo necessariamente
satisfeitas. A situagao neste caso é mais complexa, e pode levar tanto a interferéncias
construtivas quanto a interferéncias destrutivas, da mesma forma que na secao 3.3. A
Fig. 4.2 plota o valor estacionario de todos os elementos da matriz densidade para os
varios grupos de atomos dentro do perfil Doppler. Esta figura representa uma genera-
lizacao para trés niveis da Fig. 3.3 do capitulo anterior. A linha solida na Fig. 4.2a, por
exemplo, d& a variacao da populacao final do nivel 2 com a dessintonia inomogénea, 9,
para os mesmos parametros da Fig. 4.1 e pesada pelo perfil Doppler exp(—42/26%). A
Fig. 4.2a, portanto, é completamente analoga a Fig. 3.3.

Usando a definigao (3.4)
2t N q)R

— +—
NS T T T,

para a freqiiéncia do N-ésimo modo do laser, as condicoes (4.15), para ®r = 0, podem
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Figura 4.2: Estado estacionario do sistema para os varios grupos de atomos no perfil
inomogéneo. Consideramos ®z = 0 e T = 13 ns. Para a curva pontilhada, fizemos
Tio = To3 = T13 = 1 ns. No quadro (b), a curva pontilhada foi multiplicada por 50

para facilitar a visualizacao.
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também ser escritas como

Wiz = W

Nig ?
Wo3z = CUN23 ) (416)
w13 = 2wN13/2 .

As condigoes (4.16) indicam que a estrutura de picos na Fig. 4.2 vem de uma condigao
de ressonancia. Esta observagao é reforcada quando consideramos um ® # 0 na nossa
analise. Neste caso, as novas condicoes para interferéncia construtiva obtidas a partir
das Eqs. (4.12) sdo ainda as condic¢oes (4.16). Dessa forma, a inclusao de um ®p # 0
na Fig. 4.2 leva a uma modificacdo completamente analoga a da Fig. 3.3, isto é, a uma
simples transla¢do dos picos em todas as curvas de uma quantidade igual a ®r/27Tk.
A fase & tem uma forte influéncia na matriz densidade final para um grupo de
atomos em particular, como mostrado pela curva solida na Fig. 4.3. No entanto, ao
lidarmos com médias sobre um perfil inomogéneo, se dp >> 27 /T a matriz densidade
média nao apresenta nenhuma dependéncia com ®p, como ilustrado pela curva tracejada
na Fig. 4.3. Um comportamento analogo é observado para os outros elementos da matriz

densidade. A média sobre o perfil inomogéneo é definida por

—0%/20b pl ()5

1 o0

(pij)r = N /_oo e

para qualquer elemento ij da matriz densidade . A dependéncia trivial da média com

®i vem do tipo de modificacao que P causa nos varios grupos de atomos dentro do

perfil inomogéneo, isto é, uma simples translacao da excitacao de um grupo de atomos
para outro.

Apesar da simplicidade das condic¢oes de ressonancia (4.16), a acumulagio de coerén-

cias numa transicao seqiiencial tem vérias sutilezas. Primeiro, satisfazer qualquer uma

das condigoes (4.16) ndo implica necessariamente que esta ressonancia na coeréncia sera

traduzida num aumento de alguma das populagoes do sistema. Este aumento depende
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de varios outros fatores, como os tempos de vida das coeréncias, a relagao entre os mo-
mentos de dipolo da primeira e da segunda transicao, e a forma do pulso, que pode ser
projetada para favorecer alguns elementos especificos da matriz densidade a custa dos
outros. Por outro lado, ndo é necessario satisfazer todas as trés condigoes (4.16) para
ter um tal aumento nas populacoes, ja que é comum haver uma tnica coeréncia que
domina o processo de excitacao. Neste caso, as condicoes de ressonancia para as outras

coeréncias assumem uma importancia secundaria.

2 - .

Figura 4.3: A curva solida mostra a variacao da populacao do nivel 2 com ®p para
o grupo de atomos representado por 6 = 0. A curva tracejada mostra a dependéncia

com ®p da média da populagao do nivel 2 sobre o perfil Doppler.

Na propria Fig. 4.2, a influéncia dos tempos de vida das coeréncias é esclarecida pela
comparacao entre as curvas solida e pontilhada. Como visto na secao 3.3, a estrutura
de picos desaparece se os tempos de vida das coeréncias levarem a nao acumulacao
delas. Este é caso das curvas pontilhadas na Fig. 4.2, onde supomos arbitrariamente que

T12 = T23 = T13 =1 ns.
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O efeito da forma do pulso favorecendo alguns elementos especificos da matriz den-
sidade serd melhor explicado pela comparacao com os resultados da secao 4.3.2 obtidos
para um trem de pulsos Ow. No caso do trem de pulsos tipo secante hiperbdlica inves-
tigado nesta secdo, um comportamento mais complexo ji pode ser notado quando se
observa a variacao com ¢ do valor final dos outros elementos da matriz densidade. Estes
sio mostrados nas Figs. 4.2b a 4.2e. Primeiramente, note que |p!,| apresenta ressonan-
cias na metade do perfodo de |pf,|, como esperado a partir da condicao (4.15) para 6.
No entanto, as ressonancias mais fortes em |p{3] ocorrem para 0s mesmos grupos de
atomos que apresentam também uma ressonancia em | p{2|. O mesmo comportamento é
observado em pf,:g e | p£3|, onde as ressonancias na metade do intervalo entre dois modos
adjacentes do laser mal podem ser vistas. Isto apenas enfatiza o fato de que é a tran-
sicao de um foton 1—2, e conseqiientemente a coeréncia pis, que domina a interacao do
atomo com um trem de pulsos secante hiperbolicos, para as condi¢oes discutidas nesta
se¢ao. Isto leva a uma periodicidade de 1/Tx na populagao do nivel 3, o que difere do
comportamento conhecido para uma transicao de dois fé6tons pura. Nesta se observa
apenas uma periodicidade de 1/2Ty [27, 28, 32]. Na verdade, veremos na proxima segao
que uma transigao seqiiencial permite também a observagao de periodicidades de 1/2Tx

dependendo da forma do pulso.

O 1ltimo ponto a ser discutido nesta secao é a resposta do sistema a uma pequena
varia¢do no periodo de repetigao do laser Tg. A Fig. 4.4 mostra a variagao de (pao); €
(p33)r com dTg, definido por Tr = 13.000 ns + dTgk. Os outros parametros nesta figura
sao os mesmos da curva solida na Fig. 4.2. Note que a variacao de dT faz com que (p33);

varie por mais de uma ordem de grandeza, enquanto que (pao); permanece constante.

Este comportamento pode ser entendido olhando para as condigoes de ressonancia
(4.15). Se T = mN/A, existirdo sempre grupos de atomos para os quais ¢ satisfaz todas

as trés condigoes (4.15), correspondendo ao caso discutido até aqui nesta se¢do. Na
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Fig. 4.4, esta é a situagao em todos os trés pontos onde (ps3); atinge o seu valor maximo.
Se Tr # wN/A, por outro lado, nao é possivel encontrar um grupo de atomos para o
qual todas as trés condigoes (4.15) sao satisfeitas. Um grupo de atomos que satisfaz a

condicao para 01571k nao ira satisfazer a condicao para d9371%.

0.01 ¢ . .
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Figura 4.4: Variagao da média das populagoes nos niveis 2 e 3 com uma pequena

mudanca na taxa de repeticao do laser. A média foi feita sobre o perfil Doppler, e

os outros parametros considerados foram os mesmos da linha sélida na Fig. 4.2, o

que leva a /A = 473 fs.

A populagao (ps2); nao é sensivel a este problema, ja que ela é afetada principalmente
pela coeréncia p;5. Esta coeréncia depende apenas da condigdo de ressonancia para d;9,
que é sempre satisfeita por algum grupo de &tomos no meio. A populacao ps3, no entanto,
depende de forma crucial da coeréncia py3 para realizar a transicao de um foéton 2 — 3.
Esta coeréncia é influenciada principalmente pela condicao de ressonancia para do3. Jé
que a excitacao do nivel |2) depende basicamente da ressonancia em d;, e a transferéncia

desta excitagdo para o nivel |3) depende da ressonincia em d93, a populacao (ps3); é
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fortemente afetada pelo fato das trés condigoes (4.15) nao serem satisfeitas ao mesmo

tempo.

A discussao no tultimo paragrafo pode receber uma interpretacao ainda mais direta
pela observacao das condigoes (4.16). Para que as trés condigoes sejam satisfeitas é
necessario que existam diferentes modos do laser ressonantes com a primeira e a segunda
transicao ao mesmo tempo. Isto implica na diferenca entre wis e wy3 ser um miultiplo
de 27 /Tg, o que obviamente ocorre apenas para valores particulares de Tk. Por outro
lado, ressonancia com uma das transicoes ou com a transicao de dois fotons sempre
ocorre separadamente para algum grupo de dtomos dentro do perfil inomogéneo quando
a largura deste perfil é maior que a separacao entre os modos do laser. Ja que o valor
de (po2); depende apenas de uma das ressonancias, ele nao sofre qualquer varia¢do com
uma pequena mudanga em Tx. Por outro lado, (ps3); é influenciado por ambas as
ressonancias, e assim é sensivel a existéncia de valores especiais de TR para os quais

ambas as ressonancias ocorrem.

Os resultados das Figs. 4.3 e 4.4 podem ter uma aplicagao interessante em metrologia,
pois neste campo é importante o controle separado dos dois graus de liberdade que
caracterizam o pente de freqiiéncias do laser: o espacamento 1/Tg entre os modos e
a fase ®p. Estes dois parametros variam simultaneamente, em geral, quando se tenta
manipular qualquer um deles individualmente. Da mesma forma, a maioria das grandezas
atomicas sensiveis & ressonancia com um dos modos do pente de freqiiéncias reage de
forma similar a uma pequena variacao de T ou de ®i. Seria interessante, no entanto,
idealizar medidas experimentais num sistema atéomico que fornecessem T e @ de forma
independente. Uma boa discussao deste problema pode ser encontrada na Ref. [16], onde
é sugerida uma forma de contorna-lo pela conjugacao de uma medida numa armadilha
magneto-6tica de rubidio com uma modificacao na cavidade do laser de fentosegundos.

As Figs. 4.3 e 4.4, no entanto, indicam claramente que a medida da fluorescéncia do
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nivel 3 de uma transicao seqiiencial num vapor atéomico fornece, de modo simples, uma
grandeza que depende apenas de Ty, e ¢ insensivel a ®r. Esta medida pode entao ser

usada para o controle individual de T%.

4.3.2 Pulsos O7

As Egs. (4.12) sao validas para qualquer forma de pulso, contanto que ele seja sufi-
cientemente curto. Esta é uma caracteristica bem desejavel para o estudo de técnicas de
controle coerente, ja que os esquemas mais avancados de controle envolvem a manipu-
lacao detalhada da fase e amplitude da envoltoria do pulso. O ponto fundamental é que
a excitacao atomica depende bastante da forma desta envoltoria.

Nesta secao, discutiremos o mesmo processo da se¢ao anterior, s que agora com uma
envoltoria tipo 07 para o pulso. Esta discussao servira para fazer uma ponte com o capi-
tulo 2, que discute bastante o efeito de pulsos O sobre a excitacao atomica. No entanto,
a énfase que daremos aqui serd na comparacao entre a excitagao do sistema por pulsos Or
e a excitacao por pulsos tipo secante hiperbodlica. Mostraremos que existem diferencas
qualitativas significativas entre os resultados dos dois esquemas. Esta discussao aponta
entao para a importancia de uma generalizacao, para trens de pulsos, do problema de
controle de um sistema quantico por um tnico pulso com forma arbitraria de envoltoria,
que é a base do chamado controle 6timo.

Na Fig. 4.5 plotamos a evolugao temporal das populacoes pso € p33 sob a acao de um
trem de pulsos Om. Esta figura é completamente analoga & Fig. 4.1 para um trem de
pulsos secante hiperbolicos. A linha sélida na Fig. 4.5 resulta também de uma integracao
numérica das Egs. (4.1), enquanto que os circulos abertos vém da aplicacao sucessiva das
Egs. (4.12) a partir do estado fundamental. Os parametros utilizados sdo os mesmos da
Fig. 4.1. A dnica diferenca reside na forma da envoltéria. O pulso O que atua no

sistema é calculado utilizando o modelo da secao 2.2.1. Consideramos um pulso na
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forma de secante hiperbolica na entrada da célula, igual ao utilizado na se¢ao anterior,
com T, = 140 fs e y112Ey/h = 0.2 THz. Este pulso é propagado por [ = 2.5 cm de amostra
com um coeficiente de absorcao ag tal que oyl = 21, e desenvolve assim uma envoltoéria

com area Or.
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Figura 4.5: Evolucao temporal das populacoes pss e ps3 a partir do estado funda-
mental sob a acao de um trem de pulsos O7. A linha solida resulta de uma integragao
numérica direta das Eqs. (4.1). Os circulos abertos vém de aplicacoes sucessivas das
Egs. (4.12). Os quadros (a) e (b) mostram diferentes escalas da mesma evolucao
temporal. Em (b), plotamos um circulo aberto a cada trés, para melhorar a visua-
lizagao. Consideramos uma densidade 6tica de oyl = 21. Os outros parametros sao

os mesmos da Fig. 4.1.

J& vimos na secao 2.2.1 que uma das caracteristicas mais marcantes da atuacao de
um pulso 07 sobre um dtomo de dois niveis é a anulacao da excitagao no meio apoés a
passagem do pulso. Num atomo de trés niveis em cascata, um pulso Or ressonante com

a transi¢ao intermediaria também atua no sentido de anular a excitagao residual desta
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transicdo. Esta é a origem do enorme transiente que vemos no quadro (a) da Fig. 4.5 e
que termina por praticamente anular o valor de pyy antes da chegada do préximo pulso.
No entanto, quando temos acumulacao no meio, o nivel intermedidrio termina por ser
também excitado devido a contribuigoes do nivel superior. Esta é a origem do pequeno
patamar que vemos surgir no quadro (b) da figura. Note que este patamar se desenvolve
na mesma escala de tempo em que a populacao ps3 atinge o seu estado estacionario,

como podemos ver pelo quadro (d).

A situacao estacionaria da populacao pss quando excitada por um trem de pulsos
Om é, portanto, um grande transiente durante um curto intervalo de tempo superposto
a um pequeno patamar praticamente constante. A média temporal do estado final de
P22 continua sendo principalmente determinada pelo valor do patamar, como na secao
anterior. No entanto, a influéncia do transiente precisa agora ser considerada explicita-
mente. Para isso, calculamos a média de py; num periodo de excitagao (dado por Tg) do
estado final do sistema, e separamos nesta média qual é a contribuicao do transiente e
do patamar. Obtivemos 6.9 x 107 para o valor médio total de py, 1.6 x 107% vindos do
transiente e os outros 5.3 x 107¢ vindos do patamar. O patamar, portanto, é responsével

por trés quartos da populacao média final do nivel 2.

Além de contribuir com a maior parte da populacdo psy, 0 patamar também é res-
ponsavel por qualquer variacao dessa populacao devido a efeitos de acumulagao. Isto
porque o transiente induzido pelo pulso 07 é um efeito linear que s6 depende dos valores
iniciais dos elementos excitados da matriz densidade em uma ordem superior do campo,
de modo que ele tem praticamente a mesma forma ao longo de todo o trem de pulsos.
Os circulos abertos no quadro (b) da Fig. 4.5 mostram que as Eqs. (4.12) predizem bem
o valor do patamar. Por conta dessas observacoes, na analise que segue discutiremos
apenas a contribuicao de p§2 (a parcela da populacado relacionada ao patamar) para a

populacao do nivel 2.
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J& para a populacao ps3, o comportamento mostrado na Fig. 4.5 é muito semelhante
ao da Fig. 4.1. No entanto, o fator de aumento de p§3 com relagao ao valor da excitacao
por um tnico pulso, dado pelo primeiro maximo da curva solida do quadro (c), é agora
de cerca de 1300, bem menor portanto que no caso da excitacao por um trem de pulsos
secante hiperbolicos. Isto pode ser entendido pelo fato do caminho de excitacao seqiien-
cial, através do nivel 2, ter se tornado desprezivel. Enquanto que na situacao da secao
anterior este é o caminho de excitagao mais forte. Note também que agora o fator de
aumento da populacao pys nao pode ser bem definido, pois a excitacao de pyy por um

unico pulso Om é nula.

A populacao estacionaria final p§3 ¢ de cerca de 4.8 x 107, como podemos ver no
quadro (d) da Fig. 4.5. Este valor é bem maior que a populacao final do nivel 2. Note
que a excitacao de ps33 por um tnico pulso é menor que a populagao transiente média de
poo. Portanto, a inversao de populagao na segunda transigao, observada na Fig. 4.5, ¢

ocasionada pelo proprio processo de acumulagao.

A caracteristica mais marcante da excitacao por um trem de pulsos 07, no entanto,
aparece quando analisamos a excitacao do sistema ao longo do seu perfil Doppler. A
Fig. 4.6 mostra os elementos plfj da matriz densidade estacionaria para todos os grupos
de atomos dentro do perfil Doppler. Esta figura é analoga a Fig. 4.2, que foi obtida para
um trem de pulsos secante hiperboélicos. Note que a periodicidade da estrutura de picos
para p§2 passou a ser de 1/2Tg, ao contrario da periodicidade de 1/Tg observada para
pulsos secante hiperbélicos. A populacao p§3 também mostra a mesma periodicidade de
pl,. Da condicdo (4.15), vemos que uma periodicidade desse tipo indica que a ressonancia
da coeréncia py3 é que esta dirigindo o processo. Esta periodicidade de 1/2Tk é bem
caracteristica dos estudos com transi¢oes de dois fotons puras |27, 28, 32|. Para uma
excitacao por um trem de pulsos Om, temos portanto que a transicao de dois fotons é que

domina o processo, ao contrario da situacao da secao anterior em que a transicao de um
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foton é a dominante.

Nos quadros (c), (d) e (e) da Fig. 4.6, plotamos os resultados para as trés coeréncias
do sistema. Como sublinhado anteriormente, a periodicidade de 1/2Tg é encontrada de
forma mais pronunciada na coeréncia p;3. Esta periodicidade também é encontrada nas
outras coeréncias. No entanto, p1o e pe3 ainda preservam uma consideravel componente
com periodicidade de 1/Tx, como era de se esperar das suas respectivas condi¢oes de
ressonancia. O dominio de p;3 pode ainda ser observado no seu maior valor absoluto, ao

contrario do caso da secao anterior, onde p;s tinha o maior valor absoluto.

Matematicamente, o efeito do pulso 07 nas Eqs. (4.12) corresponde a fazer I; = 0.
Isto é facil de entender se olharmos para a Eq. (4.13a), que define I;. Nela vemos que I; é
proporcional & componente de Fourier do campo na freqiiéncia da primeira transicao. J&a
vimos na secao 2.2.1 que essa é justamente a componente do campo que é completamente
absorvida pelo meio ao longo da propagagao do pulso e a medida que ele desenvolve a
envoltoria com Om de area. Portanto a formacao do pulso 07 leva diretamente a I; ~ 0.

Com I; nulo, vemos a partir da Eq. (4.12b) que os termos de fonte que sobraram
para p9o sao todos originarios da segunda transicao, dependentes portanto de ps3, pi3
e po3. Além disso, a maior parte desses termos é multiplicada por Ig, o que indica que
eles se originam do decaimento incoerente do nivel 3 para o 2. Fora esses termos, s
sobram os que dependem apenas de I5, que representa o processo de emissao estimulada
que também joga populacao de 3 para 2. Nao devemos estranhar, portanto, que p£2
seja agora um reflexo direto de p§3. Note que até a relacao entre os perfis de excitagao
coerente e incoerente (linha pontilhada na Fig. 4.6) é a mesma tanto para p§3 como para
sz-

Finalmente, ndo observamos nenhuma dependéncia da média inomogénea (ps3); com
variacoes de T e @i para o caso da excitacao por pulsos O7. Isto ocorre porque nao temos

mais o mecanismo de excitacao seqiiencial da populacao do nivel 3, que era o responsavel
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Figura 4.6: Estado estacionério do sistema excitado por um trem de pulsos Or para
os varios grupos de dtomos dentro do perfil inomogéneo. Consideramos oyl = 21
e os outros parametros iguais aos da Fig. 4.1. Para a curva pontilhada, fizemos
Ty, = Ty = Ti3 = 1 ns, e multiplicamos o resultado por cinco para facilitar a

visualizacao.
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pela dependéncia de (ps3); com Tk na Fig. 4.4. Como vimos acima, a condigao de

ressonancia para p;3 sozinha é a maior responséavel por todo o processo de excitacao.

4.4 Controle temporal coerente

Na teoria da secao 2.3, para simplificar o tratamento, consideramos que apenas a
populacao ps3 passava por um processo de acumulacao. Vimos na secao anterior, no
entanto, que a coeréncia p;3 também acumula no meio, e que isto leva a enormes fatores
de aumento para alguns grupos de atomos dentro do perfil Doppler. A discussao da
secao 2.3 precisa, portanto, ser revisitada para incluir esse efeito no tratamento teorico.

Neste sentido, vamos aplicar agora a teoria deste capitulo, com acumulacao em todas
as coeréncias e populacoes, para a situacao experimental da secao 2.2. O primeiro passo
¢ adaptar as Eqs. (4.12) para levar em conta a agdo de um trem de pares de pulsos, ao
invés de um trem de pulsos individuais. Isto é feito de forma bem direta notando que a

envoltoria do n-ésimo par de pulsos é dada por
En(t) = Epi(t) + e ™78 (t—T) , (4.17)

como na Eq. (2.7). Neste caso, as integrais de I; a I5 passam a depender de 7 e podem
ser escritas na forma

12

Li(r) = T[l + e 2T By (012) (4.18a)
— ilu23 —iwa3T] I
L(r) = T[l te | En1(023) (4.18b)

[3(7_) — F*(O)_‘_efiwm'rF*(_T)_‘_efiwzg‘rF*(T)_‘_efiwlg'rF*(O) (418C)

L(T) = 2G(0) + e“*"G(~7) + e “27G(T) (4.18d)

Is(t) = 2H(0) + e“»"H(—7) 4+ e “»TH (1) (4.18e)
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onde E,;(6) é a transformada de Fourier da envoltoria &,;(t) na freqiiéncia 0, e F(7) é

dada pela Eq. (2.9) com &,; no lugar de &;. As fungdes G(7) e H(7) sao dadas por

,U’Q (o] t+1 A ) ,

G(r) = =% / dt / dt' & (1)E, (1) e Pr2teinzt (4.19a)
M2 00 t+1 A ) )

H(r) = =3 / dt / ' €1 (1)E5, () e P2ttt (4.19b)

e representam processos de segunda ordem no campo relativos as transicoes de um foton.
Para um pulso 07 na situagao da se¢ao 4.3.2, a fungao |H(7)| tem a forma de uma fungao
degrau. Ja a fungao |G(7)| é simétrica com relacdo a origem dos atrasos e monotoni-
camente decrescente com o valor absoluto de 7. Apenas F(7) exibe o comportamento
ondulatorio que aparece no sinal experimental da Fig. 2.12, como vimos na secao 2.2.2.

Antes de prosseguir com a comparacao da teoria com o experimento, no entanto,
¢ bom ter em mente exatamente o que buscamos com esta comparacao. Isto porque
a teoria desenvolvida neste capitulo envolve varios parametros novos, como T e Pp,
para os quais nao tinhamos mecanismos de controle durante os experimentos. Naquela
época, também nao tinhamos meios de medir a varredura de freqiiéncias dos pulsos
emitidos pelo laser de Ti:safira que utilizamos. Veremos a seguir que esta varredura tem
um papel na determinacao da forma do sinal. Esses parametros do laser tém variacoes
lentas se comparadas com o tempo em que as medidas transcorriam. Por conta disso, nao
podemos considerar uma média sobre seus varios valores possiveis. Temos que utilizar
valores especificos obtidos a partir de alguma espécie de ajuste.

A introducgao destes parametros de ajuste requer que tenhamos mais cuidado em
determinar o real significado da curva obtida ao final do ajuste. Neste sentido, o que
buscaremos ¢ mostrar que a teoria deste capitulo prevé o surgimento de curvas do tipo
que observamos experimentalmente, para valores razoaveis dos parametros. Nao teremos
a preocupacao de detalhar todas as nuancas que observamos com a variacao de cada um

dos parametros individualmente. Daremos apenas o valor final do parametro utilizado
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no ajuste, com algumas poucas comparacoes mais significativas com outros valores.

Vimos que o estado estacionario do atomo varia bastante dependendo de sua posicao
dentro do perfil Doppler, ou seja, dependendo do desvio ¢ entre sua freqiiéncia de tran-
sicao e a freqiiéncia para um grupo de atomos em repouso no referencial do laboratorio.
Na nossa situagao experimental, observamos uma média do sinal relativo a cada um
desses grupos de atomos. No entanto, para iniciar a discussao sobre a aplicacao das
Eqgs. (4.12) aos experimentos do Cap. 2, consideraremos o caso mais simples da interagao
do trem de pares de pulsos com um tnico grupo de atomos, no caso aquele com ¢ = 0.
Apesar de nao corresponder a nossa situacao experimental, esta situacao também pode
ser encontrada na pratica. Ela corresponderia a realizar os experimentos do Cap. 2 em

uma armadilha magneto-6tica.

Os resultados de duas varreduras com pouca resolucdo em 7 para a excitacao da
populacao ps3 por um trem de pares de pulsos 07 estao mostrados na Fig. 4.7. Nesta
figura, consideramos T}, = 140 fs e oyl = 21, da mesma forma que no ajuste da secao 2.3.
A amplitude do campo é tal que p12Ey/h = 0.65 THz. Cada ponto da curva é uma média
de 200 célculos da populacao final p§3 para diferentes valores de 7 dentro de um periodo

otico, determinado por 27 /wy,.

Para os parametros do pente de freqiiéncias, supomos Tr = 13.0005 ns e &p = 0. O
valor de ®p utilizado é o mais trivial, pois nao esperamos uma dependéncia de nossas
curvas experimentais com ele, ji que a anélise da Fig. 4.3 mostrou que este parametro
nao influencia médias sobre o perfil Doppler do vapor. O valor de Tk utilizado foi o que
mais ajustava a teoria a forma das curvas experimentais. A partir das Eqs. (4.12), vemos
que a variacao do comportamento do sistema com Ty se repete a cada modificacao de
21 /A = 1 ps em Tk, sendo este entdo o intervalo de ajuste deste parametro. Dentro
deste intervalo, todas as curvas obtidas sao muito parecidas, mas ainda assim é possivel

determinar que um valor em torno de 13.0005 ns leva a um melhor ajuste.
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Figura 4.7: Variacao da populagao ps3 para uma varredura do atraso relativo entre
os pulsos obtida a partir das Eqs. (4.12) com 6 = 0. Consideramos uma varredura
com baixa resolugao no atraso e pares de pulsos tipo 07, com T, = 140 fs, ol = 21,
p12€0 /B = 0.65 THz, T = 13.0005 ns e & = 0. Em (a), consideramos pulsos
sem varredura de freqiiéncia. Em (b), consideramos pulsos com uma varredura de

freqiiéncia determinada por ¢ = 0.5, onde o parametro a é definido a partir da

Eq. (4.20).

Um outro parametro que sempre merece atencao em problemas relacionados a pul-
sos ultracurtos é a magnitude da varredura de freqiiéncia do pulso. A origem dessa
varredura de freqiiéncia é a dispersao da velocidade de grupo, GVD (do inglés group
velocity dispersion), para as varias componentes de freqiiéncia dentro do pacote de onda
que forma o pulso. Esta dispersao vem da dependéncia do indice de refracdo do meio

com o comprimento de onda da luz incidente, o que resulta em uma velocidade de propa-
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gacao diferente para as varias componentes de freqiiéncia do pulso. Podemos ter, por
exemplo, as componentes de freqiiéncia mais baixa adiantadas no tempo (chegando antes
na amostra) com relagdo as componentes de freqiiéncia mais altas, ou vice versa. Este
efeito é tao mais pronunciado quanto menor for a duracao do pulso, devido ao aumento
da largura de banda de freqiiéncia.

Toda cavidade de laser incorpora elementos que geram GVD no pulso propagante
dentro da cavidade. Como este é um efeito que atua geralmente no sentido de alargar
o pulso, os lasers de fentosegundos sao usualmente projetados visando minimiza-lo. Isto
é feito combinando elementos da cavidade que geram dispersao em sentidos opostos,
como prismas e a passagem pelo meio de ganho. No entanto, ¢ comum que reste alguma
varredura de freqiiéncia no pulso na saida do laser, o que as vezes leva a necessidade de
compensar essa varredura fora da cavidade.

No caso dos nossos experimentos, nao utilizamos nenhuma compensacao fora da cavi-
dade, de modo que nosso pulso muito provavelmente continha uma certa varredura de
freqiiéncia. Para estudar a influéncia desse efeito sobre as nossas curvas experimentais,
consideramos agora que na entrada da célula de vapor o pulso tem a forma de uma
secante hiperboélica com uma certa varredura de freqiiéncia. Teoricamente, esta é intro-
duzida através de uma operacio no dominio das freqiiéncias. Se &’ (Q) é a transformada
de Fourier do pulso sem varredura (uma secante hiperbélica no dominio do tempo), o

pulso com varredura no dominio das freqiiéncias é dado por

E(Q) = E'(Q)e Ty ¥/ (4.20)
onde utilizamos o parametro adimensional a para parametrizar a quantidade de varredura
do pulso. Esta modificacao no espectro do pulso gera, no dominio do tempo, um pulso
com varredura de freqiiéncia linear, ou seja, a freqiiéncia instantanea do pulso (definida

como a derivada no tempo da fase do pulso) é uma fungao linear do tempo [68, 69].



4.4 Controle temporal coerente 115

O efeito da varredura de freqiiéncia sobre uma medida do tipo mostrado na Fig. 4.7a
esta ilustrado na Fig. 4.7b. Nesta, consideramos um campo dado pela Eq. (4.20) com
a = 0.5, os outros parametros utilizados sao iguais aos da Fig. 4.7a. Este valor para o
parametro a esta de acordo com medidas que foram feitas posteriormente da varredura de
freqiiéncia do laser de Ti:safira que utilizamos no experimento. Estas medidas indicaram
um valor de a entre -1 e 1. Notamos que a varredura de freqiiéncia influencia apenas a
altura do pico central da curva mostrada na Fig. 4.7. Esta varredura, portanto, nao é
crucial para a explicacao dos batimentos observados no sinal, mas tem uma importancia

consideravel em qualquer comparacao mais detalhada com os dados experimentais.

O calculo que resultou na Fig. 4.7 tem uma complexidade razoavel, envolvendo con-
comitantemente varios processos de diferentes ordens no campo e com pesos diferentes
no processo de acumulacao, que depende tanto do campo como dos tempos de rela-
xacao. Além disso, cada ponto nas curvas representa uma média sobre um periodo
otico de uma funcao que apresenta batimentos interferométricos nao-harmonicos, como
pudemos inferir a partir da anélise da secao 2.3. Isto ressalta bem a importancia da dis-
cussao simplificada da secao 2.3, que revela de forma clara os elementos fisicos minimos
necessarios para a ocorréncia dos batimentos observados. Com relagao a esta andlise,
a curva da Fig. 4.7 apresenta duas distin¢oes qualitativas principais: o afinamento do
pico na origem e a possibilidade de controle da altura desse pico através da varredura de
freqiiéncia. Lembremos que a largura do pico central era a maior diferenca entre a teoria
da secao 2.3 e os experimentos, de modo que seu afinamento indica um melhor ajuste

entre os dois.

Mesmo tendo em mente a dificuldade em determinar precisamente quais processos
envolvidos no calculo da Fig. 4.7 sao os responséaveis por essa melhora no ajuste, con-
sideramos que modificacoes que se restringem ao pico central sao devidas geralmente

ao melhor tratamento dado agora aos processos de excitacao seqiiencial por um féton,
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em que o atomo absorve um foton de cada pulso no par. A interferéncia entre os dois
caminhos seqiienciais ocorre apenas em torno do pico central, como vimos no Cap. 2.
Estes processos dependem diretamente das coeréncias pio € po3, cujas acumulacoes no
meio estao sendo levadas em conta no tratamento dessa secao, mas foram desprezadas

na se¢ao 2.3.

Um outro ponto precisa ser analisado agora em detalhe. Note que a intensidade que
utilizamos para o pulso na Fig. 4.7, 112 /h = 0.65 THz, é razoavelmente maior que o
utilizado na sec¢ao 4.3, p12€y/h = 0.2 THz. A intensidade da se¢ao 4.3 leva a um acordo
excelente entre o calculo baseado nas Eqs. (4.12) e a integra¢ao numérica das equagoes
de Bloch (4.1). Para a intensidade da Fig. 4.7, no entanto, comecam a aparecer pequenos
desvios entre o resultado dos dois calculos. Esses desvios vém do fato da teoria empregar

uma aproximacao de baixa intensidade.

Por conta disso, resolvemos fazer uma analise mais aprofundada dos erros presentes
na teoria da secao 4.3 para a intensidade da Fig. 4.7. Nossa abordagem foi comparar
diretamente um pequeno trecho da curva da Fig. 4.7 [obtida a partir das Eqgs. (4.12)] com
o mesmo resultado obtido a partir das equagoes de Bloch (4.1), ja que as equagoes de
Bloch sao validas para qualquer intensidade. Esta comparacao estd mostrada na Fig. 4.8.
Nesta figura, cada ponto é uma média entre dez calculos realizados com diferentes atrasos
dentro de um periodo 6tico (de 2.6 fs) em torno do valor de 7 mostrado no eixo horizontal.
Vemos assim que existem diferencas, mas a previsao das Eqgs. (4.12) continua sendo muito
boa. Em média, o desvio observado entre os valores das duas curvas foi de 1.3 %. E bom
perceber que a Fig. 4.8 tem uma importancia extra por mostrar o batimento em 473 fs
surgindo diretamente das Eqs. (4.1), explicitando assim que esse batimento nao pode
ser relacionado a nenhum artificio matemético relacionado as aproximacgoes no modelo

original.

Como discutido anteriormente, a curva experimental mostrada na Fig. 2.12 repre-
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Figura 4.8: Variacao da populagao do nivel 3 com o atraso relativo entre os pulsos.
Os parametros utilizados foram os mesmos da Fig. 4.7. Os circulos abertos foram
obtidos com as Eqs. (4.12), enquanto os quadrados cheios foram obtidos com as
equagoes de Bloch (4.1). Cada ponto é uma média entre os resultados de dez calculos

da populagao com pequenas diferengas de atraso dentro de um periodo 6tico (2.6 fs).

senta uma média da fluorescéncia emitida pelos varios grupos de &tomos dentro do perfil
Doppler do vapor. Vimos na Fig. 4.6 que a populacao no nivel 3 pode variar muito
dentro desse perfil Doppler, de modo que é importante discutir o efeito dessa média
sobre a forma da curva apresentada na Fig. 4.7b. Na Fig 4.9 mostramos o efeito dessa
média sobre a curva na Fig. 4.7b. Consideramos um perfil Doppler com largura de
dp/2m = 0.2 GHz. Na Fig. 4.9a, todos os outros parametros utilizados sdo iguais aos da
Fig. 4.7b. Vemos, portanto, que a média sobre o perfil inomogéneo leva a uma diminuig¢ao
da visibilidade do batimento em 473 fs se compararmos com a curva com ¢ = 0 para
os mesmos parametros. No entanto, aumentando a intensidade do campo, o batimento

volta a aparecer, como podemos ver na Fig. 4.9b, obtida com 12&/h = 1.7 THz. Nos
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experimentos, estimamos o valor da quantidade p12&y/h em cerca de 1 THz, proximo

portanto do valor teorico.
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Figura 4.9: Média sobre o perfil Doppler da variacao da populacao p33 com o atraso

entre os pulsos do par, para (a) u12€y/h = 0.65 THz e (b) pu12€/h = 1.7 THz. Os

outros parametros sao os mesmos da Fig. 4.7b.

Para obter a Fig. 4.9b nao realizamos nenhum ajuste mais detalhado, apenas au-
mentamos a intensidade com relacao a situacao da Fig. 4.9a. No entanto, ela mostra
de forma clara que o batimento de fentosegundos e a envoltéria de picosegundos estao
presentes mesmo quando consideramos acumulagao nas coeréncias e médias sobre o perfil
Doppler, que é a nossa situagao experimental. Na Fig. 4.10a, mostramos uma compara-
cao melhorada entre a teoria e a parte da curva experimental que varia com o atraso,
subtraindo o fundo constante. Para gerar esta figura, consideramos 112&y/h = 1.4 THz,

a = 0.8 eTr = 13.0003 ns. Os outros parametros foram os mesmos da Fig. 4.9b. Na
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Figura 4.10: No quadro (a) temos a média sobre o perfil Doppler da populacao
p33 como funcao do atraso entre os pulsos do par. Para esta curva, utilizamos
p12€0/h = 1.4 THz, a = 0.8 e Tr = 13.0003 ns. Os outros parametros foram os
mesmos da Fig. 4.9b. No quadro (b) mostramos novamente os dados experimentais

da Fig. 2.12a.

Fig. 4.10b, mostramos novamente a curva experimental da Fig. 2.12a. A comparagao
entre as curvas nos quadro (a) e (b) é bem razoavel, o que confirma novamente a ade-
quacgao da nossa teoria. A principal diferenca entre as duas curvas é agora a relacao do
sinal que varia com o fundo constante. Esta diferenca pode ser apreciada pela observagao
da escala vertical nos dois quadros, ja que ambas se referem ao zero de sinal. No caso
da Fig. 4.10, a principal dificuldade para obter uma melhor comparagao com o experi-
mento foi realmente o tempo de maquina requerido por estes tltimos calculos. Apesar

da teoria desse capitulo ter melhorado muito o tempo de computacao quando comparada
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com integracoes numéricas das equacoes de Bloch, a média sobre a largura Doppler fez
com que atingissemos nosso limite de capacidade computacional. Uma curva como as
mostradas na Fig. 4.9 ou na Fig. 4.10b requer cerca de sete horas para ser calculada, o

que nos levou a testar apenas alguns poucos valores de parametros.



Capitulo 5

Conclusao

Estudamos, nesta tese, varios aspectos da interacao coerente de sistemas atdomicos
com trens de pulsos ultracurtos. Consideramos tanto atomos de dois como de trés niveis,
e sistemas com e sem alargamento inomogéneo. Para o trem de pulsos, levamos em
conta a fase relativa entre os varios pulsos do trem, e também diferentes formas para a
envoltoria do pulso. Neste sentido, observamos experimentalmente a formacao de pulsos
07 no meio e a sua atuacao sobre os atomos. Também realizamos experimentos com a
forma de pulso que sai diretamente do laser, do tipo secante hiperbolica. Além disso,
consideramos a atuacao tanto de trens de pulsos individuais como de trens de pares de

pulsos.

Essa variedade de estudos procurou nao apenas esclarecer os ingredientes fundamen-
tais por tras dos nossos resultados experimentais, mas também buscou oferecer uma
formulagao teorica do problema que permitisse a extensao desses estudos a um conjunto
bem mais amplo de experimentos. Esta é a preocupacao por tras, por exemplo, da ex-
tensao da teoria do Cap. 2 para incluir também a acumulacao de coeréncia. Apesar de
aparentar que o ganho na comparacao da teoria com o experimento foi pequeno, o ganho

na compreensao da nossa situacao fisica foi enorme. Isto possibilitou a correta percepc¢ao
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da riqueza do nosso sistema e de suas inimeras potencialidades.

Uma das principais contribuicoes desta tese foi mostrar que os efeitos de acumulacao
de excitacao no meio podem ser cruciais para explicar sinais de controle coerente de sis-
temas atomicos. Nos tltimos anos, lasers de fentosegundos com altas taxas de repeticao,
tipicamente da ordem de 100 MHz, vém sendo comumente empregados em estudos de
controle coerente sem a devida atencao aos processos de acumulagao que ocorrem no
meio. Mostramos aqui, de forma clara, que esses processos podem influenciar bastante
o sinal, com o aparecimento inclusive de novas freqiiéncias de batimento. Embasamos
nossa discussao em uma série de experimentos de controle temporal coerente para a
transi¢ao 5S — 5P, — 5D do rubidio, cujos resultados nao podiam ser explicados
com uma teoria que levasse em conta apenas a interacao do atomo com um tnico par
de pulsos do laser. Oferecemos, em seguida, uma primeira explica¢ao para o nosso sinal
baseada numa teoria analitica simplificada que leva em conta apenas a acumulacao de
populacao no meio. Esta teoria foi posteriormente estendida para incluir acumulacao
nas coeréncias e o alargamento inomogéneo do meio. Com esta tltima teoria, obtivemos
finalmente uma descricao detalhada da nossa situacao experimental que reflete bem os

sinais observados.

A busca de uma compreensao mais aprofundada do processo de acumulagdo nos
levou também a revisitar o problema da interacao coerente de um atomo de dois niveis
com um trem de pulsos. Neste caso, mostramos que o fato de estarmos lidando com
pulsos ultracurtos possibilita algumas aproximacoes que levam a uma solucao analitica
do problema em todas as ordens do campo. Dessa forma, fomos capazes de discutir
o regime nao linear de excitacao utilizando expressoes analiticas simples, ao contrario
dos estudos anteriores para o mesmo problema, que empregavam integracoes numéricas
diretas das equacgoes de Bloch. Além disso, realizamos um experimento de absorc¢ao

saturada com um laser de fentosegundos que mostra a impressao do pente de freqiiéncias
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do laser sobre o perfil Doppler de um vapor atomico, um efeito que decorre diretamente

da acumulacao de coeréncia no meio.

Ainda no contexto do atomo de dois niveis, investigamos o efeito sobre o sistema
atomico da existéncia de uma fase relativa entre os pulsos do trem. Esta fase é uma
componente fundamental de qualquer descricao do trem de pulsos emitido por um laser
de fentosegundos com travamento de modos, e sua importancia tem sido constantemente
frisada nos tltimos anos no contexto dos novos desenvolvimentos em metrologia de fre-
qiiéncias oOticas com lasers de fentosegundos. A inclusao desta fase na nossa discussao
do atomo de dois niveis, e nas expressoes finais deduzidas, visa o esclarecimento do seu
papel sobre um sistema atomico simples, antes de discutir seus efeitos no contexto mais

complicado de uma transicao seqiiencial.

Apos o tratamento do d&tomo de dois niveis, passamos a discutir o problema da acu-
mulacao de coeréncia num sistema de trés niveis em cascata. Para isso, formulamos uma
teoria perturbativa que fornece o estado estacionéario do atomo devido a sua excitacao
por um longo trem de pulsos ultracurtos com forma arbitraria de envoltoria. Esta teoria
leva em conta acumulacao em todas as populacoes e coeréncias do sistema. Procu-
ramos aplica-la, mais especificamente, ao estudo da excitacao da transicao seqiiencial

55 — 5P3/5 — 5D num vapor de rubidio.

No estudo da transicao seqiiencial, nosso primeiro objetivo foi entender as diferencas
entre a excitacao do sistema por um trem de pulsos tipo secante hiperbodlica, e a sua
excitacao por um trem de pulsos Or. A motivacao para este estudo é bem clara: a forma
tipo secante hiperbolica dos pulsos é obtida diretamente do laser e ¢ a mais utilizada na
literatura, enquanto os pulsos Om sao os responsaveis pela excitacao em nossos experi-
mentos a medida em que aumentamos a densidade do vapor atéomico. Procuramos com
isso estender o nosso entendimento do problema partindo da nossa situacao experimen-

tal especifica e comparando-a com um caso mais comum. Também era nossa inten¢ao
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ilustrar o fato de que a teoria desenvolvida por nés podia ser aplicada para uma forma
arbitraria de envoltoria. Os resultados desse estudo, no entanto, mostraram que a forma
da envoltoria tem uma influéncia enorme sobre o resultado do processo de acumulacao,
de modo que ficou claro que esta investigacao teve um carater ainda mais geral: ela
indica a importancia de se combinar o efeito de acumulacao de excitacao no meio com
as técnicas de controle coerente baseadas na modelagem da envoltoria do pulso. Mais
especificamente, observamos que o periodo da estrutura cavada pelo trem de pulsos Or
no perfil Doppler do meio é o dobro do periodo da estrutura cavada pelo trem de pulsos
tipo secante hiperbolica. Esta observacao indica que a transicao de dois fétons domina
o processo de acumulacao no caso de pulsos 0w, enquanto as transi¢oes de um féton sao

dominantes para pulsos tipo secante hiperbolica.

A dependéncia da excitacao atémica com os parametros que caracterizam o pente de
freqiiéncias do laser de fentosegundos apresenta um comportamento bem mais rico para
uma transicao seqiiencial que para um sistema de dois niveis. Mostramos, por exemplo,
que podemos ter uma variacao de mais de uma ordem de grandeza na populacao do
nivel 5D do rubidio para pequenas modificacoes na taxa de repeticao do laser. Medidas
desse tipo podem servir de base para esquemas alternativos de estabilizacao e controle
do pente de freqiiéncias do laser de fentosegundos. Elas também abrem caminho para
novas investigacoes acerca do papel, na excitacao de um sistema atomico, da fase relativa

entre pulsos do trem.

Apesar de servir de base para uma discussao mais aprofundada dos nossos resultados
experimentais de controle temporal coerente, nosso estudo da acumulacao coerente num
atomo de trés niveis permaneceu basicamente teérico. O principal motivo para nao
termos realizado varios dos experimentos sugeridos ao longo desse estudo foi o fato de nao
termos atualmente controle da fase do nosso laser de fentosegundos. Neste sentido, esses

resultados tedricos tém servido como uma motivagao extra para a realizacao do controle
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de fase do laser de Ti:safira que usamos ao longo desta tese. Paralelamente, estamos em
contato com outros grupos que podem realizar esses experimentos em um horizonte de
tempo mais curto. Esperamos com isso que a investigacao desta tese sobre os efeitos da
interacao de sistemas atdmicos com trens de pulsos ultracurtos tenha uma continuidade,
e que esta leve ainda a observacao de novos efeitos e a um maior aprofundamento da

nossa imagem fisica do problema.






Apéndice A

Equacoes de Bloch para um sistema de

trés niveis

Consideraremos um atomo de trés niveis em cascata, onde [1), |2) e |3) indicam os

niveis fundamental, intermediario e mais excitado, respectivamente. Os estados [1) e

3) tém a mesma paridade, que é oposta & do estado |2). O hamiltoniano H do atomo

sujeito a um campo elétrico E(t) pode ser escrito na forma
I:I — I:I() + I:Iint

onde Hy é o hamiltoniano na auséncia do campo

Hy=10 fuwo 0
0 0 Twis

e H;,; ¢ o hamiltoniano de interacao do atomo com a radiacao dado por

0 Vi O

Hipy = V.l*2 0 Vo
0 Vs 0

(A.1)

(A.3)
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Equacgoes de Bloch para um sistema de trés niveis

onde Vis = —uoF, Vog = — 93 E e consideramos apenas interagoes tipo dipolo elétrico.

O primeiro passo para se obter as Eqs. de Bloch do sistema é deduzir a forma das

Eqgs. de Lioville para o operador matriz densidade p

ot = [ =[]
onde
P11 P12 P13
P=|pa p22 pos
P31 P32 P33

Para o primeiro termo do lado direito de (A.4), temos

0 0 0
Hop = Twiapor  Twiapas  Fwiapas
Thwispsr  hwizpsa  hwizpss
de onde segue que
0
Z. .
_ﬁ [H(); p] = —lW19021
—1W13031

e ﬁﬁoz

Wi2012

0

—1W23 032

Para o segundo termo do lado direito de (A.4), temos

Viapai

~

Hipip = | Vispir + Vazpar

Vospa1

Visp12
ﬁHint = ‘/1*2 P22

Visp32

Viapaa
Vispi2 + Vagpsa

Va3022

Vispir + Vaspis
Viapar + Vispas

Viaps1 + Vs ps3

. |:f{im‘,7 Ia:|

(A.4)

(A.5)

0 hwiapia hwizpris

0 Thwiapaa hwizpas

0 hwiopss hwizpss

w13 013
W23 023

0

Viapas
Vispis + Vagpss

V3023

Vazpra
Vazpaa

Vazpsa
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Segue que, definindo wa; = pgo — p11 € W3z = p33 — po2,

Vizpar — Visp12 Viowar — Visp13 Viapas — Vazpia
[Hints pl = | =Viywor + Vaspsr  (Vigpra — Viapar) + (Vaspsy — Vispas)  Vinpis + Vasgwas
Vaspar — Vispse —Voswaa — Vigpar Vaspas — Vazpsz
ou ainda
. Vi pia + c.c. Viawar + Vispis Viapas — Vaspra
—% [(Hint, p| = Vf‘gwm + ‘723031 (‘72*3P23 + C-C-) - (‘N/ﬁpu + C-C-) ‘723W32 - ‘71*2013 )
Vispss — Vaspo Vaswaz — Viapar —Vyspes + c.c.
(A.7)

onde V;; = —iV;;/h.

Substituindo as Eqgs. (A.6) e (A.7) em (A.4), obtemos a forma final para as Eqs. de

Liouville
P .
P33 _ —Viapas +c.c., (A.8a)
ot
8p22 _ f/* 7% A.8b
o ( 23023 +C-C-) - (V12P12 +C-C-) ; (A.8b)
Opas . ¥ Cr
ot twagPaz + Vozwae — Vispis, (A.8c)
aplQ s v 7k
o iwigpr12 + Viewar + Vg pis, (A.8d)
dp13 . ~ > A
o iw1zp13 + Vigpaz — Vazpra - (A.8e)

Note que nao precisamos escrever as equacoes para pss, P21 € P31, pois estas sao simples-
mente o complexo conjugado das equagoes para po3, p12 € p13, respectivamente. Também
nao escrevemos a equagao para pi1, pois esta pode ser obtida diretamente utilizando a
condicao de normalizacao py; + poo + p33 = 1.

As equacoes de Bloch sao obtidas a partir das equacoes de Liouville pela inclusao

do termo de relaxacao especifico de cada elemento da matriz densidade. Utilizando as
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Equacgoes de Bloch para um sistema de trés niveis

definicoes de \7@-, Vij e wij, temos entao que as equacoes de Bloch do sistema sao

Ops3
ot

Opez
ot

Opas
ot

dp1a
ot

Op13
ot

onde utilizamos

poz B P33
_ s A9
(z 5 p23+CC> T, (A.9a)
NTY Moz B P22 P33
.C.o ) — Co ) — =—+ == A.9b
(Z 7 012+CC> <Z 7 023+CC> T22+T33, ( )
Wag P23 + Z'u% (P33 - ,022) + Zm? 13 — Pes ) (A-9C)
h h Ths
1W12012 + 2/1/12 (2p22 + P33 — 1) — Z/JJ23 P13 — & , (Agd)
h h T
E E
iwp1s + z”“; pas — z””; pra — ;—i, (A.9¢)
novamente a condi¢ao de normalizacao para eliminar p;;. O termo

p33/T33 na Eq. (A.9b) representa a alimentacao incoerente da populacao psy pelo decai-

mento da populacao pss.

Na aproximacao de onda girante, podemos reescrever as Eqs. (A.9) em termos das

envoltorias de variacdo lenta & = Ee ™™, 019 = proe L, 093 = pose ™I e o3 =
pise” 2L Estas equacoes assumem entdo a forma
8p33 ./JJ238* P33
— .Cc.| — — A.10
It 1 7 093 + C.C T33 , ( a)
Opa2a J2E* J3E* P22 P33
— +c.c ) — +cec | ——=—+ =, (A.10b
ot TR e TR Ty Ty, (A1OD)
0093 ‘ 23 H12E” 093
1) - e A10
BN 10230923 + 1 n (P33 — pa2) +i P 013 Ty ( c)
0019 . ./Mzg ./JJ238* 012
) 2 —1) — e A.10d
ot 1012012 + 1 5 (2p22 + ps3 ) —i 5 013 Ty’ ( )
0 E &
gtm ’5(513013 + ZHI}; 093 — Zﬂ% 012 — ;—i 5 (AlOe)

que sao as Eqs. (4.1) utilizadas como ponto de partida do Cap. 4.



Apéndice B

Relacoes titeis

No que segue, daremos a deducgao de varias relacoes uteis para o calculo dos diversos
sij(t). Todos os passos dessas deducoes empregam apenas integracoes por partes. No
entanto, nao faremos explicitamente nenhuma dessas integragoes. Recomendamos que o
leitor escreva na forma de integrais uma das expressoes mais simples, e a deduza uma vez
para se familiarizar com o uso do operadores fl(t, t') e B(t, t') para realizar integragoes por
partes. A vantagem de introduzir uma notacao baseada nesses operadores é justamente
facilitar a visualizacao dessas integracoes. Finalmente, note ainda que a aplicacao de um
desses operadores a um nimero constante transforma o operador numa integral usual.

B(t,t"\B*(t',t") + B*(t,t"\B(t',t") = B(t,t"\B*(t,t") = | B(t,t')|? (B.1)

At YA (' #") + A (L, YA 1) = A(t, 1) A*(t, ") = |A(t, 1')? (B.2)
. . 1 -
B(t, !Bt ") = §|B(t, )| (B.3)
A~ A 1 -
A, AWM ") = §|A(t,t’)|2 (B.4)
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A (t, Bt t") + B(t, 1) A*(t',t") = A*(t,t")B(t,t") (B.5)

A, "B (', ") + B*(t,t")A* (¢, t") = A*(t,t")B*(t,1") (B.6)

A* (t, t,)B(tl, t”)A(t”, 25///) — A* (t, tl)B(t, t”)A(t”, 25///) . B(t, t,)AA* (tl, t”)AA(tl, t,”)

= A*(t,t)B(t, ") A" ") — B(t, t")| A, t"))? (B.7)

B* (t, tl)A* (t,, t”)B(t”, t”l) + B* (t, t,)B(t,, t//)A* (t”, t”l) + B(t, t,)B* (tl, t//)A* (t”, t”l)
— B* (t, t/) A* (t,, t”)B(t”, t”l) + B(tl, t”)A* (t”, t///)
+B(t, tl)B*(t, t”)A*(t”, t///) . B*(t, tl)B(tl,t”)A*(tl, t///)

— B*(t, tl)B(tl, t”)A*(tl, t”l) + B(t, tl)B*(t, t”)fi*(t”, t”l) . B*(t, tl)B(tl, t”)A*(tl, t”l)

B(t, "\ B*(t, t")A* (¢" ") (B.8)

B* (t, tl)B(tl, t”)z‘i* (t”, t///)A(t///, t”“) + B* (t, tl)B(tl, t”)A(t”, t///)A* (tl”, t””)
—f—B(t, t/)B* (tl, t”)A* (t”, t///)A(t///’ t"") + B(t, tl)B* (t/7 t”)A(t”, t’”)A* (t”l, t””)
+B* (t, tl)A* (t,, t”)B(t”, t”,)A(t”’, t"") + B(t, tl)A(t,, t//)B* (t”, t’”)A* (t”l, t””)

— B* (t, t/)B(t/7 t”) A* (t”, t”,)A(t”I, t””) + A(t”, t’”)A* (t”l, t””)
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+B(t ) B ¢") [A(" "VAE" ) + A AT (" 1)

+ B (t, ) A (' A B "YAR" ") + B(t, ) A ") B (" ") A* (¢ ")

= B*(t,t)B(t' ") A" (", ¢")A(t" ") + B(t, ) B* (', ") A (", ") A", ")

+ B (t, ) A (4B " AR" ") — B*(t, ¢")B(t, t") A (", ¢") A", ")
+ Bt AW ) BH( YA (" ") — B(t, ) B, ") A (" ") A", ")

= B*(t,t)A* (¢, ¢\ Bt ") A", ") + B(t, ¢ )A(t', ") B*(¢', ") A*(t", ")

N

= |B(t,tA(t',t"))? (B.9)
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