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Resumo

A resposta de um meio material a radiagao incidente pode ser descrita em termos da
susceptibilidade 6tica desse meio. Em vapores atomicos, essa susceptibilidade depende
fortemente da freqiiéncia da radiagdo e pode variar, em torno da ressonancia, por varias
ordens de grandeza. Quando um material é iluminado por um feixe de luz cujo campo
elétrico é muito intenso, evidencia-se o efeito Kerr, ou seja, o proprio indice de refracao
do material varia linearmente com a intensidade do feixe laser. Para medir esse efeito nao
linear da polarizacdo do material, existem varias técnicas na literatura. Uma das mais
simples e precisa é a varredura z (z-scan). O z-scan consiste em deslocar o meio a ser estu-
dado ao longo do eixo de um feixe laser focalizado. Mede-se entao a transmitancia através
de uma abertura, em funcao da posicao da célula. A partir dessa curva de transmitancia,
é possivel determinar o indice de refracdo nao linear do material.

Neste trabalho, investigamos a dependéncia espectral do indice de refracdo nao linear
do vapor atoémico de césio. Realizamos experimentos com a técnica z-scan para varias
dessintonizagoes na linha Dy (comprimento de onda de 852 nm). O monitoramento da
freqiiéncia do laser é feito através de uma montagem auxiliar de absor¢ao saturada e de
uma cavidade Fabry-Pérot. Utilizando relacoes simples entre ny e a transmitancia na
abertura, obtivemos um valor de ny para cada dessintonizacao.

Para interpretar os resultados experimentais, usamos o formalismo de matriz densi-
dade para calcular teoricamente o ns. No calculo dos elementos da matriz densidade,
deve-se levar em consideracao a distribuicao de velocidades dos atomos. Iniciamos nosso
modelo tratando os atomos como sistemas de dois niveis, com o objetivo de compreender
os diferentes limites da integragdo em velocidade. Em seguida passamos para um modelo
mais realista para a linha Dy do Cs envolvendo um nivel fundamental e trés excitados.
Mostramos que, para cada transicao hiperfina, a coeréncia fundamental-excitada de ter-
ceira ordem depende de efeito de populacao dos estados excitados e da coeréncia criada
entre eles.

Nossos resultados experimentais sao, até onde sabemos, as primeiras medidas usando
z-scan para a obtencao do indice de refracao de vapor de césio. Os valores medidos de no
sao condizentes com os nossos calculos tedricos.

Palavras-chave: z-scan; efeito Kerr; indice de refracdo nao-linear; vapor atomico; sis-
tema de dois niveis; sistema de quatro niveis.



Abstract

The response of a material to an incident radiation can be described in terms of the
susceptibility of the medium. In an atomic vapor, this susceptibility strongly depends on
the frequency of the radiation and can vary over several orders of magnitude near the
resonance. When a material is illuminated by light whose electric field is intense, the
Kerr effect may become significant, showing a linear variation of the refractive index as a
function of the intensity of the laser beam. Several techniques allow the measurement of
this nonlinear effect. One of the simplest and most accurate is the z-scan technique. It
consists in moving the medium to be probed along the axis of a focused laser beam. The
transmittance through an aperture is measured as a function of the cell position and the
obtained curve allows one to determine the nonlinear refractive index (n2) of the material.

In this work, we investigate the nonlinear refractive index of a vapor of cesium atoms.
We used the z-scan technique for various detunings around the Cs Dy transition (wave-
length at 852 nm). To monitor the frequency of the laser, we simultaneously used an
auxiliary saturated absorption setup and a Fabry-Perot analyzer. Through simple rela-
tionships between ny, and the aperture transmittance, we obtained a value for ns as a
function of the laser detuning.

A theoretical model was developed to be compared to our experimental results. We
used the density matrix formalism to calculate ny, taking into account the velocity dis-
tribution of the atoms in the calculation of the matrix elements. We started by treating
the atoms as two-level systems, which allows us to test different limits of velocity integra-
tion. We then carried out a more realistic model for the Dy line of Cs, considering one
fundamental level and three excited levels. We showed that for each hyperfine transition,
the third-order fundamental-excited coherence depends on the population of the excited
states as well as on the coherence created between the excited levels.

To our knowledge, our experimental results are the first measurements of n, for a
cesium vapor, using the z-scan technique. The measured values of ny, are consistent with
our theoretical calculations.

Key words: z-scan; Kerr effect; nonlinear refractive index; atomic vapor; two-level
system; four-level system.
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Capitulo 1

Introducao geral

A formulacao das principais teorias fisicas é essencialmente linear, tais como as equa-
¢oes de Maxwell para descrever o Eletromagnetismo, a equagao de Schrodinger para a
Mecanica Quantica ou as leis de Newton para a Mecéanica Cléassica. Entretanto, vive-
mos em um mundo em que os efeitos nao lineares sdo importantes, cujas manifestagoes
nao podem ser aproximadas por equagoes lineares [1]. O mesmo ocorre quando se de-
seja, de forma expressa, explorar respostas nao lineares de sistemas fisicos, quimicos e até
biologicos.

H& varios exemplos de efeitos nao lineares em Fisica. Um exemplo bem simples é a
lei de Hooke, que descreve a relacao entre a forca F' exercida para “esticar” um material
(como uma mola ou uma barra) em func¢ao da distancia x que ele se desloca. Para peque-
nos deslocamentos, essa relacao é linear, ou seja, F' = —kx, onde k é uma constante que
depende do material. Entretanto, a medida que a posicdo  aumenta consideravelmente,
essa relacdo deixa de ser linear: entram em acao efeitos de deformacao permanente do
material e até mesmo uma possivel ruptura do mesmo. Efeitos nao lineares no eletromag-
netismo, por exemplo, ocorrem quando um campo eletromagnético muito forte interage
com um material. Um exemplo bem conhecido disso ¢ a saturacdo da magnetizacdo em
um ferromagneto, que é alcancada quando a magnetizacao praticamente nao varia mais
em func¢ao do campo magnético, e a resposta do meio depende nao apenas dos valores
instantaneos das varidveis, mas da sua histéria (curva de histerese).

Uma maneira simples de descrever efeitos nao lineares em um sistema fisico é fazer
uma expansao em série de poténcias nas grandezas para valores em geral maiores que
os considerados no regime linear. Na termodinamica temos um exemplo: a equag¢ao do
gas ideal, que vale para baixas pressoes, é expandida em série de poténcias da pressao
para descrever um gas a pressoes nao tao baixas [2]. Na aerodindmica, a forga de atrito
viscoso sobre um sistema mecanico, que é proporcional a velocidade no regime de baixas
velocidades, é suposta proporcional a uma enésima poténcia da velocidade a medida
que esta aumenta [3]. Ao supor uma expansao em série de poténcias, os coeficientes da
expansao em geral sao obtidos experimentalmente.

Ao interagir com a luz, um meio material responde ao campo elétrico da radiagao
através da polarizacao elétrica dos seus atomos. Para campos fracos, a relagdo entre a
polarizacao atomica e o campo elétrico ¢ linear, isto é, o deslocamento do centro de cargas
negativas da nuvem eletronica em relagdo ao niicleo positivo se da de forma proporcional
a amplitude do campo. Entretanto, para campos intensos, essa relagao deixa de ser linear
e entdo o meio passa a exibir fendmenos ditos nao-lineares: tanto as propriedades da luz
como as do meio modificam-se de modo que as equagoes de Maxwell na forma que as
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conhecemos nio sio mais validas. E este o objeto de estudo da Otica N&ao Linear, ramo
da Otica Fisica que trata dos efeitos ndo lineares que surgem na matéria quando esta
interage com a radiacao [4].

O ponto de partida da Otica Ndo Linear ocorreu em 1961 com a descoberta de um
fendmeno chamado geracao de 2° harmonico, por Franken et al [5]. Nele, uma luz mono-
cromatica incide em um material 6tico e emerge com freqiiéncia duas vezes maior que a
do campo incidente. Além deste fené6meno, muitos outros foram descobertos ao longo da
segunda metade do século XX, tais como:

o Geracao de 3° harmonico: uma luz monocroméatica incide em um material 6tico e
emerge com freqiiéncia trés vezes maior que a do campo incidente;

e Geragdo de soma de frequéncias: dois feixes monocromaticos incidem em um mate-
rial 6tico e um tnico feixe emerge com freqiiéncia igual a soma das freqiéncias dos
feixes incidentes;

e (Geragao de diferenca de freqiiéncias, amplificacao paramétrica dtica, oscilagdo para-
métrica otica e muitos outros.

Foi observado que esses efeitos ocorrem em diversos tipos de materiais, desde sélidos,
plasmas, cristais e liquidos. Note-se que essa fenomenologia coincide com o periodo de
desenvolvimento de fontes lasers, posto que uma luz laser é suficientemente intensa para
produzir efeitos ndo-lineares em materiais. E possivel gerar intensidades relativamente
altas devido as propriedades de coeréncia dessa radiacao.

E interessante investigar efeitos nio lineares em vapores atomicos. Além de ser o objeto
de estudo da Fisica Atdmica, os vapores atdmicos sao sistemas facilmente saturaveis e seus
espectros de energia sdao fortementes ressonantes. Os fotons da luz laser podem possuir
energia que coincida com a diferenca de energia entre os niveis de energia do dtomo, e a
freqiiéncia em que isso ocorre é a freqiiéncia de ressonancia do atomo'. O interessante nos
atomos sao os efeitos nao lineares na ressonancia. Espectros atomicos de atomos possuem
diversos niveis de energia e a luz laser redistribui as populac¢oes nesses niveis, modificando
assim as propriedades do material em questao.

Devido as propriedades da isotropia e centro-simetria, um efeito nao linear notavel
em um vapor atomico é o efeito Kerr, que ocorre quando o indice de refracdo n do meio
passa a ser proporcional a intensidade da luz que nele se propaga. Ou seja, n = ng + nal,
onde ng é o indice de refragdo ordinario (linear). A conseqiiéncia disso é um fendmeno
chamado de auto-focalizacao: dependendo do sinal de ny, 0 meio se comporta como uma
lente convergente ou divergente, e a luz que emerge dele apresentara focalizacao.

Para medir-se ny, muitas técnicas foram desenvolvidas na literatura, tais como a in-
terferometria nao linear [6] [7] e a mistura degenerada de quatro ondas [8]. Em 1990,
Sheik-Bahae et al. [9] apresentaram a técnica de varredura z (z-scan), cuja aplica¢do
demanda uma montagem experimental relativamente simples e cujos resultados em geral
possuem alta precisdo. Aplicando a técnica z-scan para solidos, como por exemplo o BaF,
e o ZnSe, foram encontrados valores para ny com precisao de até 1/300 da distorgao da
frente de onda.

Para vapores atdmicos, o valor de ny foi medido para a linha Dy do sédio [10] e rubidio
[11] nas extremidades da ressonancia. Ambos os vapores sdo constituidos por metais alca-
linos, cuja estrutura atémica de atomo monoeletronico é a mais simples dentre os atomos.

10O anélogo classico para a freqiiéncia de ressonincia atémica é a freqiiéncia de ressonincia em um
oscilador harmonico forcado.
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Para interpretar os resultados experimentais, foram utilizados modelos tedricos que se
baseiam em sistemas simples de dois niveis com alargamento Doppler nao-homogéneo e
integracao de velocidades.

Nesta dissertacao, utilizamos a técnica z-scan para medirmos o valor de ny para um
vapor atomico térmico de césio, tanto préoximo da ressonancia na linha D, quanto para
grandes dessintonizagoes. Analisamos nossos resultados utilizando um modelo de sistema
de quatro niveis e mostramos que efeitos de populagao cruzada e coeréncia entre estados
excitados melhoram o ajuste das medidas experimentais com os valores tedricos de ns.

Este trabalho esta organizado da seguinte forma: no Capitulo 2, introduzimos idéias-
chave da 6tica nao linear, bem como uma discussao sobre feixe lasers no modo gaussiano.
Em seguida, apresentamos quantitativamente e qualitativamente a técnica z-scan. No
Capitulo 3 apresentamos o modelo tedrico para um sistema de quatro niveis, comegando
pela discussao de um modelo de sistema de dois niveis. No Capitulo 4 descrevemos a
montagem experimental utilizada e no Capitulo 5 apresentamos todos os resultados obti-
dos e interpretagoes. Por fim, no Capitulo 6, fazemos conclusoes e tracamos perspectivas
acerca deste trabalho.



Capitulo 2

A técnica z-scan

O objetivo desta dissertacao é apresentar medidas do indice de refracdo nao linear
para um vapor atoémico de césio. Para essa medigdo, utilizamos uma técnica chamada
varredura z (z-scan), que consiste na analise da transmitancia de um material ao longo
de um feixe de luz focalizado e espacialmente filtrado por uma abertura. Utilizamos um
feixe laser gaussiano no modo fundamental, proveniente de uma fibra 6tica monomodo.

Neste capitulo, comecamos apresentando fundamentos gerais de 6tica nao linear, apre-
sentamos em seguida a descricao de feixes lasers gaussianos e, por fim, descrevemos deta-
lhadamente a técnica z-scan.

2.1 Origem da nao linearidade 6tica

A Otica nao linear “estuda os fené6menos que ocorrem como conseqiiéncia das modifica-
¢oes das propriedades do meio na presenga de luz” [4]. De acordo com o eletromagnetismo
classico [12], quando um meio dielétrico é colocado na presenca de um campo elétrico ex-
terno, seus atomos se polarizam, isto é, o atomo interage com o campo de modo que a
forga elétrica sobre a nuvem eletrénica devido ao campo (dada por F' = ¢F) equilibra
a forga interna entre a nuvem e o nicleo do dtomo (atracao coulombiana) (Figura 2.1).
Entao, em primeira aproximagao, essa interacao dindmica com a luz ¢é instantanea e pode
ser descrita em termos de um dipolo elétrico atomico. O momento de dipolo adquirido
pelo atomo, quando sujeito a um campo elétrico externo, pode ser escrito como

7=akE (2.1)

onde « é uma constante chamada de polarizabilidade atomica.

Figura 2.1: Atomo neutro (esquerda) e polarizado (direita), devido & acéo do campo elé-
trico E. A polarizabilidade atémica é da ordem de 10739m3 [12], portanto o deslocamento
do centro de cargas negativo em relacao ao niicleo positivo é da ordem de 10~%m.
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O atomo torna-se assim um dipolo elétrico induzido. Como um meio dielétrico possui
um numero muito grande de dtomos, convém caracteriza-lo por uma grandeza macros-
cHpica chamada polarizagao, a qual é definida como o nimero de dipolos elétricos por
unidade de volume. Grosso modo, um dielétrico é um dipolo macroscépico com “mo-
mento de dipolo” chamado de polarizacao.

Para meios lineares, homogéneos e isotropicos (LHI), a relagao entre a polarizagao e o
campo elétrico externo é linear e definida através de

P = eyxE (2.2)

onde y é a susceptibilidade elétrica do meio.

Entretanto, para um campo elétrico muito forte, a relagao entre P ¢ FE deixa de ser
linear. Neste caso, uma maneira de estudar o comportamento nao-linear do meio é supor
que a polarizagao pode ser escrita como uma série de poténcias do campo elétrico,

P = e xWE 4+ eoxPE?* + ¢ox® E3 + ... (2.3)

onde YV é o termo linear e os x?, i > 2, sdo as correcoes nao-lineares de ordem i'. Isto
equivale a expandir a susceptibilidade xy da Eq. (2.2) como

Y=V \PF £ OE2 (2.4)

Quando o meio é um vapor atomico ou qualquer outro meio com simetria de inver-
sdo (dito centro-simétrico®), os termos pares da série sio nulos. Ou seja, em primeira
aproximacao temos:

x =x" +xPE (2.5)

A primeira correcdo nio linear é entdo de terceira ordem, y* E2. Este termo é pro-
porcional a intensidade do campo elétrico. Ou seja, ele é proporcional a intensidade da
luz laser.

O indice de refracao n do material é definido por

n=/1+ Rex (2.6)

Supondo y << 1, aproximamos n = 1 4 x/2 e, substituindo (2.5), obtemos entao

(1) (3) g2
n=14+X—14 XX = ng + Mo E? (2.7)
2 2 2
1) (3)
onden0:1+%eﬁ2:%.

-

E mais conveniente escrever n em funcao da intensidade da luz, uma vez que esta é
proporcional ao quadrado do campo elétrico. Assim, sem perda de generalidade, podemos
escrever

IRetiramos os vetores porque o meio é homogéneo e isotrépico. Além disso, estamos assumindo que a
polarizacdo responde instanstaneamente [4].

2Um meio centro-simétrico é um meio tal que, para cada ponto (z,y, z), existe um ponto indistinguivel
(—z, —y, —z). Em outras palavras, quando a diregdo do campo elétrico é invertida (ou seja, quando muda
de sinal), a polarizagao também deve inverter. E isto acontece somente se X3 = 0.
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n(l) = ng + nal (2.8)

onde [ é a intensidade da luz.

2.2 Expressao para ns

Seja um vapor atdmico interagindo com um campo eletromagnético monocromatico.
O vetor campo elétrico pode ser escrito como?

—

E(t) = ; (Ebe’m + c.c.) (2.9)

A polarizacao nao linear de terceira ordem é, em moédulo, igual ao terceiro termo da
soma (2.3), ou seja,

P® = ¢x® E? (2.10)

Substituindo (2.9) em (2.10), reescrevemos P®) como

1
PG — 5 [p(S) (w) + p(3)(3w)} (2.11)
onde
(3) 3€0X 7zwt
PO (w) = —=—|Ey|*Epe ™" + c.c. (2.12)
P(3)(3w) _ 6OX ‘E |3 —3iwt ¥+ e (2.13)

O termo P®)(3w) é responsavel por um fenomeno chamado geracdo de 3° harménico,
onde os dtomos do vapor oscilam com freqiiéncia 3w. Entretanto, a freqiiéncia gerada por
ele (ultra-violeta) esté fora da faixa de detecgao, de modo que podemos desprezé-lo.

1
Logo, P®) = §P(3) (w), e a polarizacao total é entao

3€0X( )

P =P 1 PO — ¢xWE + |Eo*E (2.14)

Comparando com a Eq. (2.2), obtemos a susceptiblhdade total xy como

3
x =xY+ ZX(3)|E0|2 (2.15)

Como n = /T + x, temos que n? = 1 + x. Substituindo (2.15), obtemos

3 3
n’ =1+ x"W+ ZX(3)|EO’2 =ng + ZX(S)’EOF (2.16)

onde por defini¢gao ng = /1 + x® (cf. Eq. (2.6)).

3Na verdade, E(7,t) = [E_'Oei(’;"t‘”t) + c.c.]/2. Conforme veremos no Capitulo 3, podemos fazer a

aproximacao de dipolo, a qual consiste em desprezar o termo k - 7.
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Extraindo a raiz em ambos os lados da Eq. (2.16) e usando a aproximacao (1+4z)"/? =

1+ x/2, obtemos

RIVIC)
n=ng <1+ X ym?) (2.17)

2
8ng
A intensidade da luz para um campo monocromético é dada por?

J— NoCep
2

Substituindo (2.18) em (2.17), obtemos finalmente

Bol? (2.18)

3x®
= 2.19
=t dndcey (2.19)
Comparando (2.19) com (2.8), vemos que a expressao de ny é dada por
3X(3)
= 4 2.20
" dndcey ( )

onde ng é o indice de refracao linear do vapor.

2.3 Auto-focalizacao e auto-defocalizacao

O indice de refracao dado pela Eq. (2.8) depende da intensidade da radiacdo. E
quando o perfil transversal da intensidade do feixe que ilumina o material ndo é uniforme,
essa relacao resulta em uma variacao transversal do indice ao longo da propagacao do
feixe. Esse efeito é chamado auto-focalizacao (para ny > 0) ou auto-defocalizagao (para

' (a)

Figura 2.2: (a) Auto-focalizacao para ny > 0 e (b) auto-defocalizagdo para ny < 0 produ-
zida por um meio sobre um feixe de luz com intensidade I(r) o e’

Para fixar as idéias, consideremos um material com ns > 0 e um feixe incidente de
intensidade I(r) oc e (perfil transversal gaussiano), onde r é a coordenada radial,
medida a partir do eixo de propagacao. A intensidade é maxima sobre o eixo central
e diminui transversalmente. Como o indice de refracdo é inversamente proporcional a
velocidade da radiacao dentro do material, nas regides de intensidade alta, onde o indice

4Como o campo estd entrando na amostra, os efeitos nio lineares ainda sdo insignificantes. Entdo
n = mngp.
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de refragao total n é maior que nas regides mais distantes do eixo de propagacao, isso
provoca uma dependéncia radial na velocidade da luz. O efeito de propagacdao que o
material produz na luz é uma distor¢io na frente de fase: a fase do campo elétrico é
distorcida e a luz emerge do material com um perfil convergente. Em outras palavras,
o meio atua como uma lente convergente. Esse fenomeno é a auto-focalizacao e estd
esquematizado na Figura 2.2 (a).

Analogamente, se o material possui ny < 0, ocorrera o efeito inverso. O material atuara
como uma lente divergente e induzira uma distor¢ao de fase que fard o feixe emergir de
forma divergente. Este efeito é chamado de auto-defocalizacao e esta representado na
Figura 2.2 (b).

2.4 Feixe gaussiano

As equagbes de Maxwell no espago livre (isto é, na auséncia de distribuigoes de cargas
e correntes) dao origem a solugoes ondulatérias para as componentes do campo eletro-
magnético E e B. De fato, pode-se demonstrar que a equagdo de onda para o campo
elétrico no espaco livre

- 10 5

admite solucao em forma de onda harmoénica plana. Em particular, para a propagacao
na direcao do eixo z, essa solugao pode ser escrita como

—

E(z,t) = Ege*= (2.22)

onde k = w/c e Ey ¢ constante.

As ondas planas propagam-se por todo o espaco, isto é, em regioes nao limitadas.
Entretanto, ondas eletromagnéticas reais se propagam em regides finitas do espaco. Em
outras palavras, elas estao sujeitas a condi¢oes de contorno, ou a limitagoes impostas pela
fonte da radiagao. Um exemplo disso é um feixe laser colimado, que se propaga proximo
a0 eixo z e possui simetria cilindrica®. Outro exemplo é o caso de fontes puntiformes que
emitem ondas esféricas dentro de um dado angulo sélido.

Seja entao um feixe de luz propagando-se em uma regiao finita e na direcdo do eixo
z. Para resolver a equacao de onda nesta situacao, podemos supor que a solugao é uma
onda quase plana, isto é

E(z,y, 2,t) = E(x,y, 2)elk=b (2.23)

onde a amplitude E (x,y, z) da onda deve ser determinada.
O laplaciano em coordenadas cartesianas pode ser escrito como
0? 0? o?

2 _— —_— —_— —_—
V= Ox? + oy? + 022 (2.24)

SFontes lasers geralmente possuem didmetro da ordem de alguns milimetros e suas cavidades possuem
simetria cilindrica, ou seja, a luz laser produzida nao é plana: seu campo elétrico se propaga no espago
governado pelo principio de difracdo de Huygens-Fresnel.
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Considerando apenas uma componente vetorial de E(z,y, z) [13], substituimos (2.23)
e (2.24) em (2.21) para obter

PE O*E  O’FE o))
+ 2ik— = 2.2
0x? + 0y? + 022 R 0 (2.25)

onde E = E(z,y, 2).

Agora fazemos a Aproximagao de Envelope Lentamente Variavel (Slowly Varying En-
velope Approzimation ou SVEA). Supondo que E(z,y, z) varie lentamente na diregao de
propagacao z, assumimos

0’F ok
2k— 2.2
922 ‘ 0z (2.26)
Assim, obtemos
0? 0? oF
—+ — | B+ 2ik— 2.2
<8x2+8 2) + Zkaz 0 (2.27)

Se o feixe de luz propaga-se em sistemas com espelhos e lentes, que possuem simetria
cilindrica azimutal, reescrevemos o laplaciano em x e y da Eq. (2.27) em coordenadas
cilindricas r e z (desprezamos a coordenada ¢ devido a simetria azimutal). Obtemos entao

a equacao para a amplitude de onda £ = E(r, z) em coordenadas cilindricas no regime
SVEA:

0*E 1 8E . OF

2.4.1 Modo gaussiano fundamental

Para resolvermos a equagao (2.28), propomos a solugao ad hoc [13] para o campo
elétrico

E(r,2) = Byep {—z lP(z) + Q(z)ﬂ } (2.29)

onde Ej ¢é constante e as fungoes P(z) e Q(z) devem ser encontradas. Substituindo (2.29)
m (2.28), obtemos

dP
2 Q +2iQ + 2k—— =0 (2.30)

Como a equagao acima vale para todo r > 0, igualando-se os coeficientes independentes
e dependentes de r?, obtemos duas equagoes diferenciais para P(z) e Q(z), a saber,

Q2r2 + kr

Q@
R (231)
iP  iQ
oy 2.32
7 + ? 0 (2.32)

que sao equagoes diferenciais de 1* ordem nao lineares. Resolvendo-as, obtemos
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Qz) = (2.33)

P(z) = —iln (1 + 5{)) (2.34)

onde )y é uma constante de integracao.
Escrevendo Qg = iz com zj real [13] e substituindo P(z) e Q(z) em (2.29), obtemos
1 1 _expliarctan(z/zo)]

T 142/Q0 1-i(z/2) [T+ (220 (23

—iQ(2)r? —ikr? r? ikr?
exp [2] = exp [MQO)} = exp [— (2 2R(2)1 (2.36)

exp [—iP(z)]

onde w(z), R(z) e wy foram introduzidos como

w(z) = w? [1 + <;>2] (2.37)
R(z) =2 ll + (Zzoﬂ (2.38)

kwy — mw?
ZO = — —

2 A

Substituindo (2.35) e (2.36) em (2.29), obtemos finalmente a amplitude do campo
elétrico como

(2.39)

Wo

r? , kr? z
E(r,z) = Eow(z) exp [_wQ(z)] exp {z [— SR(2) + arctan (Zoﬂ } (2.40)

que, combinada com a Eq. (2.23), fornece o campo elétrico total

kr? .
E(r,z,t) = Ey W0_p=r/w(2) exp {z [kz — 2R2 ) + arctan (Zﬂ } et (2.41)
z

w(z) 20

com w(z) e R(z) dados pelas equagoes (2.37) e (2.38).

A equagao anterior é chamada de campo elétrico gaussiano no modo fundamental. Isto
porque a exponencial e/w*(2) ¢ uma exponencial gaussiana. Um feixe de luz com este
campo elétrico é chamado de feixe gaussiano no modo fundamental® e esta representado
na Figura 2.3.

O campo elétrico do feixe gaussiano é dividido em trés partes: amplitude (termo
Eo(wo/w)e~""/*?), fase longitudinal (termo exp [ikz + i arctan(z/z)]) e fase radial (termo
exp(—ikr?/2R)). A amplitude determina como a intensidade se distribui transversal-
mente. A fase longitudinal mostra que o feixe tem uma frente de onda plana (termo
exp [ikz]) com uma pequena corregao (termo exp [i arctan(z/zp)]). Ja a fase radial mostra

6Pode-se demonstrar que existem outras solucdes para a equacdo (2.28). Cada uma delas define um
modo de propagagao transversal para o campo eletromagnético no interior de uma cavidade.
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\x . //,
g i w(z)
V2 W, I\ WGT ".I & -

/;-—‘4-—-- ’
/ Zp
-

= .8

Figura 2.3: Esquema de um feixe gaussiano no modo fundamental, onde estao representa-
dos a cintura do feixe wy, o raio do feixe w(z), o comprimento de Rayleigh zg, o pardmetro
confocal b e o angulo de espalhamento total ©.

como evoluem as frentes de onda (por exemplo, elas sdo planas para z ~ 0 e esféricas para
z — £00).

A Figura 2.3 representa o perfil de um feixe gaussiano no modo fundamental. Temos
os seguintes parametros:

e w(z) é o raio do feixe na posi¢do z. Vemos que w(z) é minimo em z = 0 e aumenta
a medida que |z| aumenta.

e R(z) é o raio de curvatura do feixe. Mede como a forma das frentes de onda variam
em funcao de z. Préxima a z = 0, R(z) = oo, ou seja, as frentes de onda sao
planas e, a medida que |z| — +o00, R(2z) — z, ou seja, as frentes de onda tornam-se
esféricas.

e wy é chamado de cintura do feixe. E o valor mfnimo de w(z), obtido em z = 0.

e 2p = 2y ¢ chamado de comprimento de Rayleigh. Esta relacionado com w, através
da equagao (2.39). Como veremos na proxima subsegao, o comprimento de Rayleigh
é o valor de z tal que a intensidade sobre o eixo z é a metade do valor em z = 0. A
distancia b é chamada parametro confocal, e vale b = 2zg.

e O é o angulo de espalhamento total do feixe. Definindo © = 26, onde 6 é chamado

de divergéncia do feixe, pode-se demonstrar [14] que § = —.
TWo

2.4.2 Intensidade e poténcia transmitida por uma abertura

A intensidade do feixe gaussiano no seu plano transversal (ou seja, em fungao de r
para uma posigao z) é dada por
neceo| E(r, 2)|?

w% 2 /00,2
Hn@_———g——f:haﬁﬁﬂw (2.42)

onde Iy = neegE2 /2 = 1(0,0) é a intensidade sobre o eixo de propagagao na posigao z = 0.
Vemos que I(r, z) tem um perfil gaussiano e depende do raio do feixe na posigao z.
Calculando a intensidade no eixo z para z = 2z, temos que
w% [0

(T ,Z ZO) O'I,UZ(:EZO) 2 ( )
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ou seja, nas posicoes z = £z, a intensidade é a metade do seu valor maximo, que ocorre em
z = 0. Em outras palavras, a intensidade do feixe diminui a medida em que nos afastamos
da origem, de modo que em z = £z, ela se torna a metade do seu valor original.

Quando um feixe gaussiano atravessa uma abertura circular de raio r situada na
posicdo z, a poténcia transmitida através da abertura é dada por

P(r,2) = / I, 2)2mrdr = Py(1 — e/ = PyS (2.44)
0

onde § =1— e 2*/v" ¢ Py = glowg. Na verdade,

Py = /OO I(r, z)27rdr (2.45)
0

ou seja, Py é a poténcia total do feixe. Assim, o pardmetro S é a transmitancia do feixe
na abertura, pois pela Eq. (2.44) é a razao entre a poténcia transmitida e a poténcia
total.

A intensidade sobre o eixo (r = 0) em fungao de z é

Lw? 2P
1(0,2) = 240 — =20 (2.46)

w? Tw?(2)

enquanto que a intensidade média do feixe na posigao z (poténcia total do feixe sobre a
sua area total) é

I
Tw?(z)

(1(2) = (247)

2.5 Descricao experimental da técnica z-scan

Para a medi¢ao do indice de refragdo nao linear n, de um material sujeito a nao-
linearidades ctibicas, varias técnicas tém sido apresentadas na literatura [9]. Entretanto,
todas elas alternam entre simples (sofisticada) montagem experimental e baixa (alta)
precisao.

Em 1990, Sheik-Bahae et al. [9] desenvolveram uma técnica chamada de varredura z (z-
scan). Tal método consiste em colocar-se uma amostra iluminada por um feixe gaussiano
e medir-se a transmitancia do feixe através de uma abertura em funcao da posicao z da
amostra (Figura 2.4).

Quando a amostra esta longe do foco do feixe laser, a intensidade do feixe é fraca o
suficiente para que efeitos nao lineares sejam despreziveis, mesmo sobre o eixo de propa-
gacao do laser. A transmiténcia do feixe pelo meio (razdo entre a poténcia transmitida
pelo meio quando este interage com a luz e a poténcia transmitida pelo meio quando este
néo interage com a luz) é praticamente constante. A medida que o meio se aproxima
do foco do feixe, efeitos nao-lineares tornam-se importantes, principalmente na regiao
—zp < z < zp, onde a intensidade do feixe aumenta consideravelmente.

Na realidade, o sinal de ns induzird no material o efeito de auto-focalizacao ou auto-
defocalizacao. E, a medida que a intensidade do feixe varia sobre o meio, a distor¢ao de
fase varia de modo que a transmitancia em fungao da posi¢ao z é tinica, pois depende de
ng e da espessura do material.
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| |

amostra | detector

- -

lente iris
>
z

Figura 2.4: Esquema da montagem da técnica de varredura z (z-scan). A amostra a ser
analisada move-se ao longo de um feixe laser gaussiano focalizado. A luz na saida da
amostra passa por uma abertura antes de ser detectada.

2.6 Descricao tedrica da técnica z-scan

Apresentamos agora uma descri¢cdo tedrica da técnica z-scan baseada no artigo de
Sheik-Bahae et al. [9]. Para isso, consideramos o esquema do z-scan representado na
Figura 2.4.

Para um meio com nao-linearidade ctbica, o indice de refracao é dado por (cf. Eq.
2.8)

n(I) =no+ An (2.48)

onde An = nsl. Supondo que o feixe incidente na amostra a ser analisada é um feixe
gaussiano, seu campo elétrico pode ser escrito como (cf. Eq. 2.41)

r? ikr?

w(z)?  2R(z)

E(27T7t) = EO oo

e exp l— —ig(z, t)} (2.49)
onde o termo ¢(z,t) contém todas as variagoes de fase. A Eq. (2.49) pode ser reescrita
como

E(z,7,t) = B(z,r) exp [— 2’;?(;) —ig(z, t)] (2.50)
onde
E(z,r)= Eowu(}z)6_7“2/“’2 (2.51)

é a amplitude do campo elétrico. A intensidade é dada por (cf. Eq. 2.52)

I(z,7) = n02C€o

[ 2
Bz, r)[? = 20 gm2rt/w? (2.52)
w

NnocCeg

2
Eg.
Supondo que a amplitude do feixe gaussiano nao varie consideravelmente dentro da

amostra, o campo que sai da mesma também tera um perfil gaussiano, semelhante a Eq.
(2.50):

com [y =
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Es(z,7r,t) = Eg(z,7) exp [— 221127(02)] RENG (2.53)

onde E,(z,r) é a amplitude do campo na saida da amostra e A¢ é a distor¢ao de fase
sofrida pelo feixe dentro da amostra. Ambos devem ser determinados.

Se o comprimento L da amostra é muito menor que o comprimento de Rayleigh z,
(amostra fina), a amplitude F(z,7) do campo elétrico na Eq. (2.50) ndo variard muito
a medida que o feixe atravessa a amostra. Podemos entao usar o regime SVEA para
determinar como FE(r,z) e a distorcao de fase A¢ evoluem. Pode-se demonstrar (ver
Apéndice A) que a Eq. (2.26), juntamente com uma equagao andloga para a derivada,
temporal, é equivalente ao seguinte par de equagoes diferenciais:

d «Q
i |E(r,2")| = 3 |E(r, 2")] (2.54)
d

onde « é a absorcao linear e 2’ é a posicao dentro da amostra, que vai de 0 a L. Resolvendo
(2.54) e (2.55), obtemos as solugoes

|E(r,z = L)| = |E(r, z = 0)|e" /2 (2.56)
A = Ado(z, t)e 2"/ (2.57)
com Agq(z,t) definido por
Agy(z,t) = H—Azq;(;zg (2.58)
A®y = knyloLeyy (2.59)
Lesp = 11:1@ (2.60)

(na equagao para A¢ foram desprezadas as variagoes gaussianas). Assim, a amplitude do
campo elétrico Es(r, z) na saida da amostra (z = L) é dada pela Eq. (2.56), ou seja,

Ey(r,z) = E(r,z)e oL/? (2.61)

e, substituindo (2.61) em (2.53), obtemos o campo total na saida da amostra:

k‘ 2 4
E(z,rt) = E(r,z)exp [— 211%22)] eol/2gind (2.62)

com A¢ dado pela Eq. (2.57).
O termo e2? da Eq. (2.62) contém uma exponencial de uma exponencial. Para evitar
complicagoes, expandimos esse termo em uma série de Taylor [15]:
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G _ i (iAg)™ _ i Me—me’Q/wQ (2.63)

m! m)

m=0 m=0

Portanto, o campo que emerge da amostra é dado por

2 k’ 2 00 A m
Eq(r,z,t) = Ey wo ! il ] e oL/? Z 7(2 %) = 2mr? fw? (2.64)

w(z) P [_w(z)2 T 2R(2) ml

m=0

que, rearranjado, torna-se finalmente

o0 ; m 2 12
B B a2 (1Agy) ot ikr
Ey(r,z,t) = E(r =0,2)e mE:o | P Wi T 3R(2) (2.65)
2
Wy w
de E(r = = Ey— 2 = :
onde E(r =0,z2) 0 &Ym= 5

O termo dentro do somatério pode ser interpretado como uma soma de feixes gaussi-
anos, cada um com raio w,,, que decresce a medida que m aumenta.

Todos os modos gaussianos se propagam até a abertura. Supondo que a mesma esta a
uma distancia d da saida da amostra e definindo g = 1+ d/R, o campo elétrico E,(r, z,t)
na abertura ¢ dado por [16]

E(r,2,t) = E(r = 0,2)e 2 Y pl—— — —— +ib, (2.66)

2
ot w? 2R,

> (i1APy)™ Wom [ r? ikr?
~— 7 ex

m!  w,,

onde
Wy, = Wor, | 9 + d2 ( : )
Rp=d[1-—% (2.68)
9* +d?/d3,
0,, = arctan <d/gdm> (2.69)
k 2
d, = I“;Om (2.70)

Se a abertura ¢é circular de raio r,, a poténcia transmitida por ela é (cf. Eq. 2.44)

P, = / " L (r)2rrdr (2.71)
0

onde I,(r) é a intensidade do feixe na abertura, que é dada por

_ nceg
T2

Para normalizar a Eq. (2.71), dividimo-la pela poténcia transmitida pela abertura se
nao houvesse amostra’. Essa poténcia é igual a SPy (cf. Eq. 2.44).

Lo | Eo(r)|? (2.72)

"Experimentalmente, podemos normalizar (2.71) pela poténcia transmitida pela amostra desde que a
mesma nao interaja com o campo.
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Assim, a transmitancia z-scan normalizada através da abertura é entao

- SP,
Pode-se demonstrar [9] que, para d >> 2 (propagacao a campo distante), |APy| << 1

(pequenas distorgoes de fase) e S = 0 (abertura pequena), a Eq. (2.73) pode ser reescrita
como finalmente 8

T(2)

(2.73)

4ACI)0I
(x24+1)(x2+9)

T(z)=1- (2.74)

onde x = z/z.
Podemos obter uma relagao entre a distancia vertical pico-vale AT,,_, e o comprimento

dr
de Rayleigh z,. Calculando os pontos criticos da Eq. (2.74), isto é, fazendo el 0,
x
Vb2 -5
obtemos z15 = £ —5 ~ 10,858, 0 que d4d uma diferenca Az = z5 — z; em torno
de

Az~ 1,7z (2.75)

Substituindo os valores x;5 em (2.74) e tomando a fdiferenca entre eles, obtemos a
distancia vertical pico-vale, da ordem de

AT,_, = 0,406| Ad,| (2.76)

que vale para S = 0. Célculos numéricos mostram que essa rela¢ao é precisa para |[A®q| <
.

Foi verificado experimentalmente que, quando S aumenta, o coeficiente 0,406 diminui.
Através de calculos numéricos foi obtida a relagao

AT, , = 0,406(1 — S)*?°|Ady| (2.77)

ainda para |[A®q| < 7.

Uma vez que AT),_, é mensurdvel, podemos obter A®, através da Eq. (2.77). Podemos
também determinar A®, fazendo um ajuste tedrico do sinal z-scan normalizado com
a expressao (2.74). Uma vez determinado A®,, determinamos experimentalmente ns
através da Eq. (2.59), ou seja,

A,
 klgLesy

(2.78)

ng

onde [ ¢ a intensidade do feixe antes de entrar na amostra. Da Eq. (2.46), obtemos

o

Iy 5
Twg

(2.79)

27
e, usando k = % obtemos n, em funcdo da poténcia total do feixe medida antes da

amostra:
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AAD w?
ng=-—220 (2.80)

4Py Ly
A Eq. (2.80) permite determinar ny a partir de medidas experimentais usando a
técnica z-scan. No préximo capitulo vamos obter expressoes teodricas baseadas no modelo

de atomo de dois e quatro niveis.



Capitulo 3

Otica nao linear em um vapor
atomico

Neste capitulo apresentamos o modelo tedrico utilizado para interpretarmos nossos re-
sultados experimentais. Podemos verificar que o modelo adequado para interpretar nossas
medidas é um sistema atomico de quatro niveis, com um fundamental e trés excitados.
Porém, por questoes didaticas, comegaremos discutindo um modelo usando um sistema
de 2 niveis.

Nosso objetivo é encontrar uma expressao tedrica para o indice de refracdo nao linear
no. Para isso consideramos a interagao entre um conjunto de &tomos neutros de um vapor
atomico e uma radiacdo constituida por um campo elétrico monocromatico. Adotamos
uma visao semi-classica para o problema, ou seja, o atomo é tratado quanticamente e a
luz é tratada classicamente’.

De acordo com o Capitulo 2, a expressao para a polarizacao nao linear para um vapor
atdomico é dada por (Eq. 2.2)

cuja susceptibilidade efetiva, expandida até a terceira ordem, pode ser expressa como (Eq.
2.15)

3
x=xM+ iX(3)|E0|2 (3.2)

O indice de refracao do vapor, incluindo o primeiro termo nao-linear, pode ser escrito
como (Eq. 2.8)

n(l) =ng + nal (3.3)

onde [ é a intensidade da luz e ny é dado pela Eq. 2.20). Conforme veremos neste
capitulo, a susceptibilidade de 3* ordem é um niimero complexo, e é a parte real que estd
relacionada aos efeitos dispersivos do campo no material. Portanto, ny é dado por

3

— Reyv® 3.4
dndcey X (34)

U

LA luz é tratada classicamente pois o feixe laser é muito intenso, isto é, contém uma grande quantidade
de fétons.

18
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3.1 Matriz densidade

Quando descrevemos um sistema quantico, costumamos escrever o seu hamiltoniano
utilizando a equacao de Schrodinger, para a qual determinamos as autoenergias e as au-
tofungoes. A fungdo de onda [¢)) permite obter o conjunto de grandezas fisicas desse
sistema. Quando o sistema fisico é composto por um conjunto de N componentes idénti-
cos, a equacao de Schrodinger s descrevera o sistema completamente se cada componente
tiver a mesma funcao |¢) [17]. O que ocorre, porém, se cada componente do sistema puder
assumir fungoes de ondas diferentes?

Para entendermos a necessidade do formalismo de matriz densidade, exemplificamos
sua aplicagdo com o bem conhecido experimento de Stern-Gerlach (Figura 3.1). Nele, um
feixe colimado de atomos neutros proveniente de um forno passa por um ima que produz
um campo magnético estatico e nao-uniforme em uma direcao, de modo que o feixe é
separado em dois, devido a interacdo magnética fi - B. Um dos feixes emergentes possui
seus dtomos com spin na mesma direcdo do campo magnético (spin “up”) e o outro feixe
possui dtomos com spin na dire¢do contréaria (spin “down”).

;ﬁ Fﬂ )

VACUO ~
placa dé
vidro

Figura 3.1: Esquema do experimento de Stern-Gerlach. Um feixe atémico é defletido por
um campo magnético nao-uniforme, produzindo dois estados de spin que sao separados
no anteparo de deteccao.

Antes de passar pelo ima, cada atomo do feixe possui spin numa direcao aleatéria. Tal
spin, |x), pode ser escrito como [17]

0 = cos (5 ) ) esin ()1 (35)

onde os valores de # e ¢ variam para cada atomo e sao tais que 0 < 6 <me 0 < ¢ < 2.
Apés o ima, todos os dtomos de um dos feixes possui spin |+), enquanto que todos os
atomos do outro feixe possui spin |—).

Cada um dos dois feixes que sai da regiao do campo B constitui entdo um ensemble
puro, pois todos os seus dtomos sao caracterizados pelo mesmo vetor de estado (|+) ou
|—)). Para este tipo de sistema, apenas o formalismo da Mecéanica Quéantica tal como co-
nhecemos dos cursos introdutérios é suficiente para uma descricao completa. Entretanto,
o feixe que entra no ima constitui um ensemble misto: cada &tomo estd em um estado dife-
rente definido pela Eq. (3.5), de modo que todo o conjunto de atomos forma um ensemble
estatistico. Devido a colisdes térmicas entre os atomos do forno, nao ha superposicao de
estados (coeréncia) no sistema. Para tratar sistemas deste tipo, as leis da Mecanica Quéan-
tica tal como conhecemos seriam trabalhosas, pois precisariamos determinar a funcao de
onda para cada atomo do sistema, o que é impraticavel.
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Da mesma forma que os atomos do forno no experimento de Stern-Gerlach, um con-
junto de atomos em um vapor atomico ¢ um sistema estatistico, pois nele ha também
colisoes entre eles e nao ha coreréncia no sistema. Para tratar sistemas desse tipo, usamos
o formalismo de matriz densidade. Tal formalismo é adequado porque, apesar de ser um
formalismo quantico, sua idéia é baseada em conceitos da Mecanica Estatistica. A matriz
densidade é o analogo classico da fun¢ao densidade de probabilidades: ela contém todas
as informagoes possiveis para os estados quanticos do sistema em questao [18].

3.1.1 Definicao e propriedades do operador densidade

Seja um sistema quantico formado por N componentes onde uma fracao NV; de com-
ponentes pode assumir uma funcao de onda |¢;), i = 1,2,...,n. O operador densidade é
definido por

5= ZP i) () (3.6)

onde P; é a probabilidade de encontrarmos uma componente no estado [¢;).
O valor esperado de um observavel fisico A é, por definicao,

(A) =Y P\, (3.7)

onde os A, sao os autovalores do operador A correspondente na base [1,). Ou seja,

Utilizando a relagdo de completeza
= Y ) (] (3.9)

(onde 1 é o operador identidade) e as expressoes (3.6) e (3.8), podemos reescrever a Eq.
(3.7) como

(A) = tr(Ap) (3.10)

ou seja, o valor esperado de um observavel em um ensemble misto é o trago do produto
entre o operador densidade e o operador correspondente ao observavel.

Conforme ja apresentamos anteriormente, neste trabalho resolveremos o problema que
envolve um vapor atdmico (ensemble misto) interagindo com um campo eletromagnético
monocromdtico. E suficiente resolver apenas o problema de um tnico &tomo (ensemble
puro) com o formalismo da matriz densidade e afirmar que o resultado final vale para todo
o sistema em questao. Uma vez que todos os dtomos (componentes) do vapor atoémico
(sistema estatistico em questao) sao equivalentes entre si, a solugdo em matriz densidade
para este Unico dtomo descreveré estatisticamente o sistema como um todo?.

Para um ensemble puro, o tinico vetor de estado possivel para o sistema é |¢)). Entao
a defini¢do (3.6) reduz-se a

2Estamos considerando que o vapor de dtomos interagindo com a radiacio eletromagnética forma um
sistema fechado.
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p=1v) (V| (3.11)

E facil ver que para esse ensemble puro, tem-se as propriedades p = p' (o operador
densidade é hermitiano) e tr(p) = 1 (o traco do operador densidade é unitario). Por
exemplo, se o operador densidade pode ser escrito como uma matriz 2 x 2,

b= ( Poo  Po1 ) (3.12)

P10 P11

as duas propriedades anteriores implicam nas relagoes

poo +p11 =1 (3.13)

po1 = Pl (3.14)

ou seja, dos quatro elementos da matriz densidade, apenas dois sao independentes. Como
em geral os termos de coeréncia sao niimeros complexos, temos entao trés variaveis inde-
pendentes (por exemplo, p11, Repip € Impyp).

3.1.2 Expressao para a susceptibilidade em termos dos elemen-
tos da matriz densidade

Para um vapor atomico, o valor esperado para a polarizagao é escrito como

(P) = N (1) (3.15)

onde N ¢ a densidade atomica (nimero de atomos por unidade de volume) e (u) é o valor
esperado do momento de dipolo elétrico de cada dtomo, dado por (u) = tr(pi). Como
veremos na proxima se¢ao, o operador dipolo elétrico na forma matricial é dado por

= ( 0 “81 ) (3.16)

H10

0 que nos permite escrever a polarizacao como

(P) = N(pto1p10 + tropor) = N(porpro + c.c.) (3.17)

Na proxima secao encontraremos os elementos da matriz densidade e substituiremos
na equacgao anterior para determinarmos a polarizacao e finalmente o valor de nq, dado
por (3.4).

3.2 Sistema de dois niveis: solucao exata

Apresentamos agora o modelo do sistema de dois niveis para um atomo com 1 elétron
ativo que interage com um campo eletromagnético monocromatico [19] [20]. Um atomo
excitado por uma radiacao eletromagnética pode ser tratado como um sistema de dois
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niveis, pois, dentre todos os niveis atomicos de transi¢oes possiveis, apenas dois deles
possuem energias tais que a freqiiéncia de ressonancia entre eles é préxima da freqiiéncia
do campo em questao [21].

Sejam |0) e |1) os autoestados fundamental e excitado, respectivamente, com energias
Ey e Ei, e admitimos que eles possuam paridade oposta. Sejam wy a freqiiéncia de
ressondncia (dada pela diferenca de energia entre os niveis dividido por £, onde h = h/27
e h é a constante de Planck) do 4tomo e w a freqiéncia do campo eletromagnético (Figura
3.2).

—

®q

A

— |0
Figura 3.2: Sistema de dois niveis, onde |0) representa o estado fundamental e |1) o

excitado. A radiagdo tem freqiiéncia w e a energia de separacao entre os niveis é hwy.

O hamiltoniano total do sistema é

A =Hy+ V() (3.18)

onde Hy é o hamiltoniano do dtomo e V(¢) é o hamiltoniano da interagao do atomo com
o campo eletromagnético.
Como |0) e |1) formam uma base ortonormal, podemos escrever Hy como

Hy = Ey |0) (0] + Ey 1) (1] = hayg [1) (1 (3.19)

onde na ultima igualdade escolhemos um referencial onde Fy = 0 e E; = hwy.
O campo eletromagnético monocromatico pode ser escrito como

. 1ro oo o
E(7 ) = 5 [Eoe™ ™0 + et (3.20)
Na aproximacao de dipolo®, o campo eletromagnético é escrito como

L= —iwt Sk dwt
E(t)= 3 |[Eoe ™" + Ege™!| (3.21)
e o operador momento de dipolo élétrico é

i = fior [0) (1] + jiro 1) (0] (3.22)

onde fiyp = [ijy; e, pela definigdo de momento de dipolo,

3A aproximacdo de dipolo consiste em desprezar o termo k-7 na expressao do campo elétrico E. Isto
porque |k| é inversamente proporcional ao comprimento de onda da luz (dado em nm) e |7#] é da ordem
do raio de Bohr (dado em dngstroms). Assim, k-7 << 1.
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fion = {01111) = =€ (0171 1) = e [ 43(7) 7o (7) v (3.23)

A integral em (3.23) é calculada em todo o espago. Os termos fig € fi11 sdo nulos, pois
os integrandos correspondentes sao fungoes impares.
Assim, na aproximacao de dipolo, o hamiltoniano de interagao V é dado por [22]

> 5 3 1 — S = —iw Tk iw
V(t) = i E = (o |0) 1] + figy |1) (0]) - (Eoe™™" + Ege™") =
o h * —zwt * _qwt h —iwt ) iwt
= 5(Q + Q¢! |0) <1|—§(Qe + Q") [1) (0] (3.24)

onde definimos hS) = [iyq - Eg e hQ) = 10 - E:’;. O termo 2 possui unidade de freqiiéncia e
é conhecido como fregiéncia de Rabi. E diretamente proporcional a amplitude do campo
elétrico da radiacgao.

Em geral, sistemas com hamiltonianos dependentes do tempo nao possuem solugao
exata. A solucao é obtida recorrendo-se a métodos de aproximagao, como, por exemplo,
a teoria de perturbacgoes dependente do tempo. Entretanto, podemos simplificar V(t)
utilizando uma aproximagcgao conhecida como aproximacdao de ondas girantes.

Para isso, fagamos uma mudanca de referencial dada pelo operador unitario [23]

0 = eot/h = ¢tV = |0) (0] 4 e™0t 1) (1 (3.25)

Assim, V(t) no novo referencial (denotado por V') é
V' =0vUt (3.26)
que fornece

V,(t) _ _Z {Q*e—i(w—&—wo)t + Q*eiét} |0> <1| _ ;L {Qe—iét + Qei(w—l—wo)t} |1> <O| (327)

onde § = w — wy é chamada de dessintonizacao do sistema.

O novo hamiltoniano V() contém termos que oscilam com freqiiéncias w-+wp e w—wy.
Agora facamos a aproximacgao de ondas girantes: se a freqiiéncia w do campo nao estiver
muito longe da freqiiéncia de ressonincia wy, entdao |w — wy| << w + wp, de modo que
as expoenciais et @tw0)t oscilam muito rapidamente comparadas as exponenciais e,
que oscilam lentamente. Entao aproximamos o termo de maior freqiiéncia pelo seu valor
temporal médio,

e:ti(w-Huo)t ~ 0 (328)
Ou seja, na aproximacao de ondas girantes,

hQ

Vi(t) = o) (1] —

hg e @ 1) (0] (3.29)

Voltando ao referencial original, obtemos ﬁnalmente o hamiltoniano de interagao
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h<2 09

Vt)=UVT = —Ta‘wt 0) (1] — 7e—iwt 1) (0] (3.30)
Portanto, o hamiltoniano total do sistema ¢ dado por

~ hQ* . hQ

A1(t) = B 1) (1] = - 0) (1] = ©=e~0 [1) (0 (331)

3.2.1 Evolucao temporal de p e termos de relaxacao

A evolucao temporal de um operador é dada pela equagao de Heisenberg [17]. Para o
operador densidade p, a equacao de Heisenberg correspondente é
dp T o~
Uma vez que o hamiltoniano do sistema estd escrito nas bases |0) e [1), podemos
reescrevé-lo em notagdo matricial para substituir na Eq. (3.32). Assim, para a matriz
densidade p, temos que

(3.32)

b= ( Poo - por ) (3.33)

P10 P11

com as relacdes (3.13) e (3.14). Da mesma forma, para H,

H= ( 0 Vo ) (3.34)

Vio hwo
. hQ . -
onde definimos Viy = —5e wt  Substituindo (3.33) e (3.34) em (3.32), obtemos as
equagoes diferenciais [4]

) l
P11 = %(Vlopm — Voip10) (3.35)
P10 = —iwop1o + ﬁVlO(Pll — Poo) (3.36)
Poo = —pu1 (3.37)
po1 = 1o (3.38)

onde apenas as duas primeiras sao independentes.

Os termos pgo € p11 da matriz densidade (3.33) sdo chamados de termos de populagao,
pois representa a fracdo de atomos nos estados fundamental e excitado, respectivamente.
Ja os termos pg; € p1p s@o chamados de termos de coeréncia entre os estados fundamental
e excitado, pois indicam se o sistema estd ou ndo em uma superposigao de estados [4].

Até entdao consideramos que o atomo interage apenas com o campo elétrico. Tal
interagao é responsavel pelos processos de absor¢ao e emissao estimulada [24]. Entretanto,
o atomo também interage com estados do campo do vacuo, uma vez que o mesmo estd
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em atividade quantica constante?. Essa interacao produz o decaimento das populacoes e
da coeréncia através de um processo chamado de emissao espontanea [25].

Para levar em conta o decaimento por emissao espontanea, acrescentemos ad hoc os
chamados termos de relaxacao nas equagoes de evolugao do sistema. Denotando por
I' =1/7 a taxa de decaimento espontdneo do nivel excitado para o fundamental, onde T
é o tempo de vida do estado excitado e T, o tempo de relaxacao da coeréncia, pode-se
demonstrar [25] que T, = 27. Ou seja, os termos de populacdo decaem com uma taxa I'
e os termos de coeréncia com I'/2. Assim, as Egs. (3.35) e (3.36) tornam-se

?

P11 = h(Vlopm — Voipio) — Tp1n (3.39)
. . 1 T
P10 = —wwopio + ﬁVm(pn — poo) — 5 P10 (3.40)

Sem campo externo (2 = 0 e portanto Vo1 = Vig = 0), é facil ver que p1; e p1o decaem
exponencialmente e tornam-se constantes (nulos) apés um intervalo de tempo muito maior
que T.

3.2.2 Solucao das equacgoes diferenciais no estado estacionario e
expressao para a susceptibilidade

Para resolver as equagoes (3.39) e (3.40), fagamos a seguinte mudanga de varidveis®

o10(t) = pro(t)e™” (3.41)
o11(t) = p1a(t) (3.42)
Substituindo (3.41) e (3.42) em (3.39) e (3.40), obtemos
010 = <i5 — 1;) o1 + ig(ﬂn — Poo) (3.43)
p11 = ;(9*010 —Qog1) — Tp1s (3.44)

De acordo com a Segunda Lei da Termodindmica, o sistema fisico evolui para um
estado estacionario. Ou seja, no equilibrio d19 = 0 e p1; = 0 e dai

o I\ _ 19 _
(2(5 — 2) 010 + 7(p11 - poo) =0 (345)
1 _ _ _
5(9*0'10 - QO’Ol) — Fpu =0 (346)

que pode ser reescrito como

G0 — (P11 — poo) (6 —il'/2)

2 52 +12/4

(3.47)

4De acordo com a teoria quantica de campos, o vicuo contém flutuacdes quanticas, devido & criacdo
e a aniquilacdo de pares particula e anti-particula.

®As expressoes (3.41) e (3.42) para a mudanga de varidveis levam ao mesmo referencial dado pelo
operador unitario da Eq. (3.25), onde o hamiltoniano do sistema é dado pela Eq. (3.29).
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Resolvendo o sistema de equagoes acima para o9 € p11 € usando p11 — poo = 2p11 — 1,
obtemos as solugoes

B QZ/FQ

p11 = 12 o2 (3.49)
1+ T + Tz
_ Q  26/T—i

010 = f 452 292 (350)

A polarizagao ¢ dada pelas Egs. (3.17) e (3.1):
P = N/L()lﬁlg +c.c. = Num&loe_w + c.c. (351)

E .

P = EOXTOe’M + c.c. (3.52)

Igualando-se os termos correspondentes de (3.51) e (3.52), a susceptibilidade nao-linear
é, portanto, [4]

2 Nlua|2  26/T—i
x = — 2 Nlpon] /T (3.53)
T coh 1+ 402/T2 1 20217

Usando a definigao de intensidade de saturacao [20]

I 202 2 |pon?|Eol?

Bl = .54
I I?  I? h? (3:54)

onde I é a intensidade de saturacdo do vapor®, podemos reescrever y como

2N 2 20/ — 1
y = — 2 Nlpon] /T (3.55)
I' eh 14402/T2+1/Is

As partes real e imaginaria de y sao, respectivamente,

4 Nlpoi [ 0
Rex = —— 3.56
NTT T on 1440712 + I /15 (3:56)
2 Npor |2 1
Ty = 2 Nlkol (3.57)

' eh 14462/T241/I5

que estao representados graficamente na Figura 3.3, para diferentes valores da razao I /1.

A parte real de x esta relacionada a dispersao da luz no meio, enquanto que a parte
imaginaria de x estd relacionada a absorcdo da luz pelo meio. Vemos que os perfis
absortivos e dispersivos, além de serem func¢oes da dessintonizacao, dependem da largura
de linha I' do nivel excitado e da intensidade da luz I incidente em relacao a intensidade
de saturacgao (alargamento por poténcia).

SIntuitivamente, a intensidade de saturacio é o valor que a intensidade da luz deve ter para que uma
quantidade consideravel de atomos no estado fundamental va para o estado excitado. Se I = Ig, por
exemplo, metade da populagao estard no estado excitado pela Eq. (3.49).
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Figura 3.3: Partes real e imaginaria da susceptibilidade em funcao da dessintonizagao
w — wp. H& trés graficos para valores diferentes da razao I/Ig.

Para encontrarmos Rex® e conseqiientemente n, pela Eq. (3.4), precisamos expandir
Rey em série de poténcias do campo eletromagnético e comparar o resultado com a parte
real da Eq. (3.2), que é

3
Rex = RexW + iReX(3)|E0\2 (3.58)

Para isso, reescrevemos (3.56) como

4 Nlpp> 6 I/Is \ '
S |4t .
RX="m " 1raye \' T Ty oy (3:59)

e expandimos o termo entre parénteses em série na condicao

1)1

s g .
1440212 =~ (3.60)

o que equivale a baixas intensidades e/ou altas dessintonizagoes. Obtemos, portanto:
AN |por|? 0 AN |pon |” 0 L.
[Megh 14 462/T2 [2egh (1440%2/T2)2 1

Comparando (3.61) com (3.58) e substituindo (3.54), obtemos finalmente as partes
reais das susceptibilidades de 1* e 3* ordem:

Rexy = — (3.61)

ANlpoa|* 6
RexV = — 3.62
X T2k 1+ 402/T2 (3:62)
32N |uor |t 6/T
Rey® — 32N 1kor] / (3.63)

3coh® (L + 462/T2)2
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O préximo termo da série (3.61) é a parte real da susceptibilidade de quinta ordem,
que é proporcional a

§/T I\?
(5)
Rex'” (15 402/ T2)5 (]S> (3.64)

Convém fazermos duas interpretagoes fisicas sobre as Eqgs. (3.63) e (3.64):

e O sinal de ny depende do sinal da dessintonizacio d. Para dessintonizagdes para
o vermelho (6 < 0), temos ny < 0 e verifica-se no vapor atéomico o efeito de auto-
defocalizagao. J& para dessintonizagoes para o azul (0 > 0), temos ny > 0 e ocorre
no vapor o efeito de auto-focalizacao.

o A susceptibilidade de quinta ordem pode ser desprezada em relacio a de terceira
ordem. A condicao (3.60) para baixas intensidades do campo incidente implica que
o termo Rex® ¢ muito menor que Rex® (Egs. 3.61 e 3.64). Conforme veremos
no Capitulo 5, verificamos experimentalmente que para altas intensidades ocorre
saturagao do vapor. Entretanto, longe da ressonancia podemos trabalhar com uma
intensidade mais alta, porque para altas dessintonizacoes (|d] >> 1) podemos ver
que Rex® cai proporcionalmente a 1 /8%, enquanto que Rex® cai proporcional-
mente a 1/6°. Ou seja, Rex® cai muito mais rapido que Rex®. Assim, o indice
de refracdo m contém apenas contribui¢oes nao-lineares de 3* ordem no regime de
baixas intensidades e grandes dessintonizacoes.

Usando (3.4), obtemos finalmente a expressao tedrica para o indice de refracao ny para
um sistema de dois niveis:

_ 8N|uo|* /T
 ndeedhd (14 402/1'2)2

Conforme veremos no Capitulo 5, para um vapor atémico diluido, temos como boa
aproximacao nyg = 1. Entao a expressao para ng é

(3.65)

_ 8Nlpo|* o/

c2ld (14432122 (3:66)

no

3.2.3 Integracao em velocidade e perfil Voigt

Até agora consideramos a interagdo de um atomo em repouso com o campo eletromag-
nético da radiagao. Entretanto, em um vapor atémico térmico contido em um recipiente,
todos os atomos se movem e suas velocidades obedecem a distribuicao de velocidades
de Maxwell-Boltzmann. Isto deve ser considerado no céalculo da susceptibilidade e con-
seqlientemente no valor de ns.

Em um vapor atomico térmico contido em um recipiente, todos os atomos se movem e
suas velocidades obedecem a distribuicao de velocidades de Maxwell-Boltzmann. Devido
ao efeito Doppler, cada dtomo “vé” a radiacdo com uma freqiiéncia diferente, a qual
depende da velocidade do atomo na direcao do feixe laser.

Seja um conjunto de atomos em um recipiente e seja v a componente da velocidade
do atomo na direcao de propagacao do campo radiativo. O atomo em vera o campo com
uma freqiiéncia w’ dada por
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w' = wo + kv (3.67)

onde wy ¢ a freqiiéncia do campo se o a&tomo estivesse em repouso e k é o médulo do vetor
de onda. Em palavras, a freqiiéncia de ressonancia do 4tomo nao serd mais wp, e sim w’
que depende da velocidade do atomo conforme a Eq. (3.67).

Assim, a dessintonizacio, que era dada por = w —wy para o &tomo em repouso, para
0 4tomo em movimento serd dada por ¢’ tal que

V=w—-—w=w—wy—kv=209—kv (3.68)
Portanto, devemos fazer a mudanca 0 — ¢’ = § — kv na equacgao para a parte real da
susceptibilidade de terceira ordem, Eq. (3.63). Fazendo isso, obtemos
32N|[L01|4 (S//F4
3egh? (1 +467/12)2

Rex®(8") = Rex® = (3.69)

com 0’ = § — kv.
A distribuicao de Maxwell-Boltzmann para a componente v da velocidade do atomo
na dire¢ao de propagagao da radiacao é dada por [26]

W (v) dv = u]j% exp <—ZZ> dv (3.70)

onde W (v) é a densidade de atomos com componente de velocidade v e u é a velocidade

mais provavel [27], dada por
2kgT
= 3.71
u=y 2o (3.71)

onde T' é a temperatura do vapor atéomico e M a massa do atomo.

A susceptibilidade total do vapor sera a soma das susceptibilidades para cada atomo a
velocidade v. Mas a quantidade de atomos a velocidade v é ponderada por W (v). Assim,
a susceptibilidade total Rex® é a soma do produto W (v) Rex®) para todas as velocidades
possiveis, ou seja,

Rex® = /OO W (v)RexPdv =
32N?|pua|* o 2 /2 0 — kv
3 e B3y TA e d 3.72
3y/meghPul Loo c [144(0 — kv)2/T2]2 v (3.72)

Essa integral de velocidade é denominada na literatura por perfil Voigt [27] [28].

A integral anterior nao pode ser resolvida analiticamente. Conforme veremos no Ca-
pitulo 5, calculamo-la através de um método de integracao numérica em um programa de
computador escrito em linguagem de programacao C.
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3.3 Sistema de dois niveis: solugcao com expansao em
série da matriz densidade

Apresentaremos agora a solucao do sistema de dois niveis através de um método de
aproximagao que consiste na expansao em série da matriz densidade [4]. Tal método
sera o utilizado para resolver o sistema de 4 niveis, uma vez que as equagoes exatas sao
demasiadamente dificeis de se resolver. Mostraremos que este método é excelente porque
reproduz os mesmos resultados obtidos de forma analitica para o sistema de 2 niveis.

Em geral, principalmente quando o hamiltoniano H depende do tempo, a Eq. (3 32)
nao pode ser resolvida exatamente. Entretanto, se H pode ser escrito como H=H, o—l—V( ),
onde Hy ¢ o hamiltoniano nao-perturbado (no caso, o hamiltoniano do 4tomo) e V(¢) uma
perturbagdo (no caso, o hamiltoniano da interagdo entre o d4tomo e o campo eletromag-
nético da luz), entdo, tal como no método de teoria de perturbagoes [24], escrevemos H
como

H=Hy+ V() (3.73)

onde A < 1 é um parametro arbitrario que indica o “tamanho” da perturbacao V(t)
O método perturbativo [4] consiste em expandir a matriz densidade em poténcias de

A,

p=p0 +2pW 42253 4 (3.74)

onde p(® ¢ a matriz densidade para o hamiltoniano nao-perturbado e p®, i > 1 sdo as
corregoes de ordem . Substituindo (3.73) e (3.74) em (3.32) e comparando os termos com
mesma poténcia de ), obtemos equacoes de Heisenberg para cada pt¥), a saber,

jt 50 — _;[ Ao, pO] (3.75)
@50 = 1 ([H0, 5] + [V, 0 (3.76)
@50 =~ (1, 4]+ [7,5) (377
ou, na forma geral,
@5 = ([, 5] + [V, o)) (378

A Eq. (3.78) é uma equagéo de ordem N para a matriz densidade de ordem N, que
deve ser resolvida para p™) em | funcdo de pN=D),
No sistema de dois niveis, Hy e V sdo dados respectivamente por”

- 0 0
Hy = ( 0 > (3.79)

"Estamos agora denotando o estado fundamental por |0) e o excitado por [1).
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c_ (0 Vi
V= ( v o ) (3.80)
A matriz densidade é dada por (3.12) com as relagées (3.13) e (3.14) (ou as relagdes

(3.37) e (3.38)). Substituindo (3.79) e (3.80) em (3.78), obtemos equagoes de evolugao
temporal dos termos da matriz densidade em ordem N:

(N i N N_ Ne
o) = % {ﬁwopgo) + Vio (/)(()o V-l D)] (3.81)
(N i N— N—
MY = 7 (Vloﬂ(()l Y~ Vouplo 1)) (3.82)
o hQ . oL R
Substituindo Vig = —5 € " e colocando-se a mao os termos de relaxacao, obtemos
(N . Ny B  (v-1 N-1 I' v
Pgo) = —lwopgo) + 5 € ! (Péo - P(11 )) - 5:050) (3.83)
(N /L —iw N— * _qw N-— N
Pgl) =5 (Qe t/)((n Ve tpgo 1)) - FP§1) (3.84)

E fazendo a mudanca de variaveis

plo) = oty e (3.85)
p) = ot (3.86)

reescrevemos finalmente (3.83) e (3.84) como

- (N . r N i€ N— N—
‘7§0) =|i0—5 050) -5 (/051 Y- P(()o 1)> (3.87)
2 2
(N { N-1 « (N—1 N
Pgl) = B (Qat()l - Q 050 )) - Fpgl) (3.88)

Agora vamos para as condi¢oes iniciais. Admitindo-se inicialmente um sistema com
atomos no estado fundamental, as condigoes iniciais sao

poo(0) =1 (3.89)
p1(0) =0 (3.90)
p10(0) = a10(0) = 0 (3.91)
p01(0) = 001 (0) = 0 (3.92)

Podemos ainda obter uma importante relagdo entre as populagoes de ordem N. A
partir de (3.74), podemos escrever as seguintes relagoes para os termos de populagao:

0 1
poo = Pl + Moo + - (3.93)
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pir = pi7 + Al + (3.94)

Somando as duas equagoes acima, obtemos

0 0 1 1
poo + pi1 = pbo + P + Aol + P§1)) + (3.95)
Como poo + p11 = 1, a comparagao dos dois membros da Eq. (3.95) para poténcias de
A permite-nos concluir as importantes relagoes entre as populagoes de ordem N:

o)+ =1 (3.96)

pho + ot =0, i>1 (3.97)
A susceptibilidade é dada pela Eq. (3.15), onde (u) = tr(fip). Substituindo em (3.15)
a expansao para p da Eq. (3.74), obtemos

P = N[tr(pOp) + Mr(pWp) + .. (3.98)
ou seja, a polarizacao de ordem N ¢é dada por

P = Ntr(p™Mp) = N(uopls) + c.c.) (3.99)

Como

PW) = ¢y EN (3.100)

entao a igualdade entre as duas tultimas expressoes permite obter a susceptibilidade de
ordem N.

No caso da susceptibilidade de 1* ordem, temos egx"VE = Ntr(p™M ). Substituindo o
campo elétrico dado pela Eq. (3.21), obtemos

E )
eox(l)joe*“”t +cc= Numﬁ%) + c.c. (3.101)

Substituindo (3.85) para N = 1 e comparando os dois membros da Eq. (3.101),
obtemos finalmente

E _
eoX@)?O = Nuopio'y (3.102)

o que permite obter Y a partir de 5%). Analogamente, para a susceptibilidade de 3*
ordem, temos P® = Ntr(p® ) e, fazendo um calculo semelhante ao anterior, obtemos
entao

) | Bol* Eo

5 N po1oSy) (3.103)

3
ZEOX
o que permite obter Y® a partir de 5%).
Devemos resolver as Eqgs. (3.87) e (3.88) no estado estacionario para as ordens 0, 1, 2
e 3, utilizando as relagoes (3.96) e (3.97), e assim obtermos a susceptibilidade de 3* ordem
através da Eq. (3.103). Esperamos que os resultados coincidam com os fornecidos pela
solugdo exata, dada pelas Egs. (3.62) e (3.63).
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3.3.1 Correcoes de ordem zero

Fazendo N = 0 nas Eqgs. (3.87) e (3.88), obtemos
r
&\ = (25 >o—§8> (3.104)

AL = -Tpl! (3.105)

No estado estacionario, d%g) =0e pﬁ) = 0, ou seja,

(us - g) 7\ =0 (3.106)
—Ip =0 (3.107)
cujas solugoes sao
9 =0 (3.108)
A0 =0 (3.109)

De (3.96), obtemos ﬁ(()%) = 1, ou seja, em ordem zero (sem campo), as condi¢oes iniciais
nao se alteram.
Substituindo (3.108) nas Egs. (3.99) e (3.100) para N = 0, obtemos

X9 =0 (3.110)
como era de se esperar.

3.3.2 Correcgoes de 1* ordem
Para N =1, as Eqgs. (3.87) e (3.88) sao

. T €2
o1y = (155 ) ol = 5 (1Y~ ) (3111)
. i () N
10511) B (9001 Q 0%0)) - Fpgl) (3.112)
No estado estacionario,
(25 - 2) Ugo) o (011 - ,0(()0)) =0 (3.113)
% (25 — al)) —Tpl =0 (3.114)

Substtuindo as solugoes de ordem zero, obtemos

r 0
(2’5 - 2) o4 % ~0 (3.115)
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—Fﬁ(l) _

11 —

cujas solugoes sao

S _ g

P11 =

S _ —i2 Q)2
s —T/2  §+4l)2

34

(3.116)

(3.117)

(3.118)

Substituindo (3.118) em (3.102), obtemos, portanto, a susceptibilidade de 1* ordem:

w _  Nlpoi* 6 —i'/2
oh 021 T%/d

cuja parte real é

_AN|paf? 0

Reyv®) =
X T2eoh 1+ 462/T2

que corresponde a Eq. (3.62).

3.3.3 Correcgoes de 2 ordem

Para N = 2, as Egs. (3.87) e (3.88) sao

o = (15§ ) ol = 5 (o0 - 89)

.(2 { 1 « (1 2
1051) = 2 (Qat()l) —Q 050)) - Fpgl)

Da condigao (3.97), concluimos que, para N > 1,

(3.119)

(3.120)

(3.121)

(3.122)

(3.123)

(3.124)

N N N
Pgl) - Péo) = 2P§1)
No estado estacionario e substituindo as solug¢oes de 1* ordem, obtemos as solugoes de
2% ordem
ol =0
@ _ ¥
P = 52y 2

A partir de (3.124) obtemos x® =0, como era de se esperar.

(3.125)
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3.3.4 Correcoes de 3 ordem

Para N = 2, as Eqgs. (3.87) e (3.88) sdo

, T )

¥ = <25 — 2) oy — > (10521) - P(()%))> (3.126)
. i .
oY = 5 (0 — 20f)) - Tpf? (3.127)

No estado estacionario e substituindo-se as solugoes de 2* ordem, obtemos

@ i0p0 0P §—iT)2

— e i 3.128
710 T 05 —T/2 4 (52 +12/4) (3-128)
A parte real da susceptibilidade de 3* ordem é dada por
2N 4 ) 32N 4 5/T4
Rex® = 110 _ 32Nlpm| / (3.129)

Beoh?  [(I'2/4)(1 + 462/T2)] Begh?  (1446%/17)2

que corresponde a Eq. (3.63).

Podemos observar que os termos de ordem par da matriz densidade fornecem con-
tribuicoes na populagao, enquanto que os termos de ordem impar contribuem para a
susceptibilidade do sistema.

Mostramos que o método perturbativo, que consiste numa expansao em série da ma-
triz densidade, permite-nos obter as mesmas solugoes para o sistema de dois niveis. Na
proxima secao utilizaremos esse método para resolver o complicado sistema de quatro
niveis, que consiste em um estado fundamental e trés excitados. Veremos que, no analogo
do termo 6(()?) (dado pela Eq. (3.28)), aparecem contribuigoes das populagoes dos outros
estados excitados e da coeréncia entre eles.

3.4 Sistema de quatro niveis

Ao considerar a separacao dos niveis hiperfinos da linha Dy do césio (Capitulo 4), um
modelo mais realistico a ser considerado é um sistema de quatro niveis. Para a linha D,
as transi¢oes permitidas sao F' =4 — F’' = 3,4,5. Desprezamos o decaimento entre os
niveis F/ = 4,3 — F = 3. A transicdo I’ = 5 — F = 3 nao ocorre porque ¢é proibida pelas
regras de selecao de dipolo. Também sao proibidas transi¢oes entre os niveis excitados
F'=3,4,5.

g F'=5
3

6P y F'=4

» F'=3

63, F=4

Figura 3.4: Sistema de 4 niveis.
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Denotando por |0) o estado fundamental ' = 4 e i) cada um dos trés estados excitados
F'=3,4,5, cada transicao F' — F’ pode ser vista como uma transi¢cdo entre um sistema
de dois niveis. Nesta situacao, o hamiltoniano a ser considerado equivale ao de uma soma
de trés sistemas de dois niveis. Ou seja,

1= (i = "0y = 10 ) (3.130)

fio - Eo a . . -
é a frequiéncia de Rabi para o i-ésimo estado excitado. H pode ser

onde (), =

decomposto na forma H = Hy + V(t) com

= Zhw |4 (i (3.131)

(0 = = 3 (S5 10y o+ K5 1 01) = (0010 G+ Vi ) (132)

T\ 2 i
h; . h&y:
onde Vg = —76*“‘”5 e Vo= — 2Z et =V,

A matriz densidade para um sistema de 4 niveis, em ordem N, é dada por

Poo) Po1~  Po2 003)
(N)  (N)  (N) (N)
AN) _ | Po P11 P12 P13 (3.133)
Pro=1 (N (N) (N :
P20) P21" P22 023)

Podemos denotar os elementos de ptY) por p(()o), pE;N), pgé\]) e p%v), onde 7,7 = 1,2,3.

Temos:

° pgjov) ¢é a populacao do estado fundamental;

° pEzN ) éa populacao de cada um dos trés estados excitados;

N) A s .
° p(()i ) 6 a coeréncia entre o estado fundamental e o i-ésimo estado excitado;

N) , A . .
° pz(j ) 6 a coeréncia entre os estados excitados i e J.

Para a matriz densidade sem expansao, as relagoes de vinculo sao
poo + D pii =1 (3.134)

Prn = Poms My =0, (3.135)

Com a expansao em série dada por (3.74), as equagdes acima podem ser reescritas
como

=

+Zp(N) { ’ N;S (3.136)

7

p) =iy, mn =0,i (3.137)
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ou ainda
P’ + DA =0 (3.138)
PN = pN o =0,4 (3.139)

Substituindo (3.130), (3.131), (3.132) e (3.133) em (3.78), obtemos as seguintes equa-
coes de evolucao de ordem N para os elementos de pV):

) =5 5 (Vouels ™ = Viory ™) (3.140)

P = —; (Viort " = Vaurly ") (3.141)

P = g+ Viophy ™ = 3" Vil (3.142)
J

5 =~ [ ) o7 + Vi ™ — Vagls ™) (3.143

Colocando-se a mao os termos de relaxagao e substituindo-se os valores de Vp; e Vi,
obtemos finalmente as equagoes de evolucao de ordem N para um sistema de 4 niveis:

PE)JQV) — ; Z (Q* iwt z(])V 1) _ Q’L —twt (N 1)) + ZFZpEzN) (3144)
101(z ) % (Q efzwtp(()JZV 1) Q:eiwtpl(é\/fl)) . F@',Ogv) (3.145)
(N . N [ Ciwt (N=1 iwt (N—1 Iy (v
Pz(‘o ) = —zwipgo =t 5 Qe tp(()o ) ZQje tpgj | - Epgo ) (3.146)
(N . N . —jwt (N-1 * _dwt (N— Fz + F N
55 = —i(wi = wi) o + 5 5 (et Y — el V] - S (3.47)

Na Eq. (3.145), o tltimo termo representa o decaimento espontdneo da populagao do
i-ésimo estado excitado. A condigdo (3.138) resulta no ultimo termo do segundo membro
da Eq. (3.144). Na Eq. (3.146), o dltimo termo representa o decaimento da coeréncia
pgév ). J4 na Eq. (3.147), a taxa de decaimento da coeréncia entre os estados excitados
depende da taxa de decaimento de cada um deles em relacao ao estado fundamental [29].

Fazendo a mudanca de variaveis

N N
’ ‘E)?v; _ Ué’?v;
Pii ~ = 04

N N) i (3.148)
o =g e

ij = Tij

reescrevemos (3.144) a (3.147) como
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) = 5 X (o™ = ol ) + Sl (3.149)

o) = % (Qiac()ivil) - Q:UZ%VA)> ~ Tyl (3.150)

o4 = (155 ) o+ 5 |2l — Tl .151)

di(]]'V) = l—i (wi — wj) — F@;F]] Ui(]]'V) + ; [Qia(()j Q}k 0 )} (3.152)

onde definimos 0; = w — w;. As equagoes acima reproduzem as Eqgs. (3.87) e (3.88) para
o sistema de dois niveis quando fazemos ¢ = 1 nas trés primeiras e ¢ = j na ultima.

De forma analoga & se¢@o anterior, substituimos N = 0,1,2,3 e usamos (3.136) para
resolver as Eqs. (3.149) a (3.152) no estado estacionario. Obtemos as solugdes de ordens
0,1,2e3.

Para determinar a susceptibilidade de 3* ordem, usamos a Eq. (3.98), com pV ) dado
por (3.133) e i dado por

Moo HMo1 Mo2  Ho3
po 00 0

poo 0 0 0
po 00 0

Os termos g, © = 1,2, 3, representam os momentos de dipolo para as transi¢oes entre
o estado fundamental |0> e cada um dos trés estados excitados |i). J4 os termos nulos
representam as transigoes entre os estados excitados, as quais sao proibidas pelas regras
de selegao de dipolo (ver Capitulo 4).

ou seja, apenas os elementos pu; € pio = pug; sdo diferentes de zero. Assim, a polarizacao
de terceira ordem é dada por

(3.153)

=
I

PO = N3 il +c.c.] (3.154)

e igualamos a Eq. (3.100) para N = 3. O resultado é

3 Fo|*E,
4€0R€X(3)| 0|2 0 — NZMOiReé'gg) (3.155)
3.4.1 Solucoes de ordem zero
As solugoes de ordem zero sao
_(0
6(%) 0 (3.156)
ij
Poo = 1

como era de se esperar.
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3.4.2 Solucgoes de 1? ordem

As solugoes de 1* ordem sao

52—0

A =0

S0 —i/2 Q6 —ily/2 (3.157)
70 TS ST, 2 2 2412/4

7 =0

e da 3* equacdo concluimos que ™" # 0, semelhante ao caso do modelo de 2 niveis.

3.4.3 Solucoes de 2? ordem

Em 2% ordem, temos para as trés primeiras equacoes:

02
~(2)
oo = =2 1o (3.158)
7 J J
2
~(2) &y
=) — 3.159
2 =0 (3.160)
Para a 4* equacao, substituimos 66}) e 5%) para obter
5@ _ Q8 o —aly/2 6 +ily/2]
v T+ Ty | 462 412 462 +T2 |
(wi —wj) — ZT o T
(w —wj)2+ (T +T5)2/4 | 462 + T2 407 + 1%
(3.161)

O termo a( ) representa a coeréncia de 2* ordem entre os estados excitados criada pela
interagao com o estado fundamental. Esse termo nao é nulo e, como veremos, influenciard
no termo 50 de 3* ordem e conseqiient t lor d No sist de dois nivei

40 quentemente no valor de ny. No sistema de dois niveis,
este termo é inexistente.

3.4.4 Solucgoes de 3* ordem

Para as equagoes em pé%), pg’ ) Z(J?’ ), as solugbes sao nulas:
_(3)
Pgo =0
) = (3.162)
5 =0

3
Para a equacao em 0(0) no estado estacionario, isolamos O'Z(O), o que fornece

o) _ 16 —ilif2

_ - 3.163
7i0 202+ T2/4 ( )

z 00 ZQ 0'”
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onde pg) é dado por (3.158) e ff) por (3.161). Substituindo o = - ﬁﬁ-), ficamos
com

—(3) _ 1 5 ZF/Q (2)
0 = ST Q; Z p;; +ZQ 7, (3.164)
Podemos reescrever os dois somatorios dentro dos colchetes como
S ay =0+ 5y (3.165)
j i
—(2 —(2 —(2
S 058 = Qipe) + 3 Q6.0 (3.166)
J J#i

Substuindo (3.165) e (3.166) em (3.164), obtemos finalmente o termo de coeréncia em
terceira ordem:

@ 16 —il/2

=(2) ~(2) ~(2)

J#i J#i

Qi

com p2) e pj]) dados por (3.159) e O' ) dado por (3.161).

23

Analisando os termos dentro dos colchetes da Eq. (3.167), vemos que 61(3) para um
sistema de 4 niveis nao s6 depende da populacao do i-ésimo estado excitado correspondente
(1° termo), mas também das populagdes dos outros dois estados excitados (2° termo).
Além disso, 52(3) depende também da coeréncia criada entre os estados excitados (3°
termo). Tanto o 2° como o 3° termo sdo contribuigoes ausentes na solugdo para o sistema
de 2 niveis.

Para extrair a parte real de (3.167), escrevemos o termo complexo a( ) como

) = Real) +ilma.; (3.168)
onde, da Eq. (3.161),
" (wi— w2+ (T +1,)2/4 467 + I7
(wi —wj)d; — (i +T)0;/4
— 1
157112 (3.169)
Ims® — .80 (wi —wy)Ti/2+ T +15)0:/2
Vo (wi—wy)? + (D + 1) /4 467 + 17
(wi —wy)I';/2 = (T +1)d;/2
— 1
407 + 1% (3.170)

Substituindo (3.168) em (3.167), reescrevemos 7 como
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O = im Qszu + ijj —i—ZQ (Reazj + ilmoy; )
¢ ! L J# j#i
1 5 - ZP /2 _(2) _(2)
= 28T 9052 10,5 5
2 F2/4 pzz + Zp]j
L J#i
+ 15729 (Rea —i—z[ma )—
262 +172/4 Z
1 /2
_ QW;Q j (Realy +iImay))) (3.171)
j#

Portanto, a parte real da coeréncia de terceira ordem entre o estado fundamental e o
i-ésimo estado excitado é dada por

T S _(2) 350
ReUiO - 5 F2/4 2Q”Lp% +Qij¢ipjj
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com ﬁgi) e p”) dados por (3.159), Rea dado por (3.169) e Ima dado por (3.170).
Como os calculos anteriores foram desenvolv1dos para atornos em repouso, devemos
fazer uma integracdo em velocidade semelhante a Eq. (3.72), para levar em conta as
velocidades dos atomos do sistema.
No Capitulo 5 apresentamos os resultados finais de ny integrados numericamente, tanto
para o modelo de dois como para o de quatro niveis. Apresentamos também a comparacao
com os valores experimentais encontrados. Antes, descrevemos no Capitulo 4 a montagem

experimental desenvolvida para a realizagao deste trabalho.



Capitulo 4

Z-scan em vapor de césio: montagem
experimental

Neste capitulo descrevemos em detalhes todo o aparato experimental desenvolvido
para a realizacdo do experimento de z-scan no vapor atoémico de césio. Utilizamos essa
montagem para o estudo da nao-linearidade na linha Ds,. Inicialmente discutiremos sobre
o atomo utilizado (césio) e sua estrutura fina e hiperfina. Em seguida discutiremos a
montagem experimental propriamente dita, incluindo alguns aspectos tedricos necessarios.

A Figura 4.1 representa toda a montagem experimental desenvolvida para a realizagao
deste trabalho. Todos os componentes (célula de césio, fonte laser, isolador 6tico, absorgao
saturada, cavidade Fabry-Pérot, fibra ética e célula) serdao discutidos detalhadamente ao
longo deste capitulo. O leitor deve referir-se a essa figura sempre que necessario.

fe) FD3

L
: G.)FDQ

L | |
= | i , | DFo0eD 7\ Cavidade
Fibra dtica c 0 7! 7o Fabry-Perot
monomodo el TTTTTTTTTTTTTTTTTTTom o
—— DF 50750 10
E < -
L~ |
4 P2 E DF 50/50
S s J1 E
G — - — E DF 70130 |
! DL
DF 5050 Célula de césio |

Absorcdo saturada
Figura 4.1: Montagem experimental utilizada. Legenda: DF: divisor de feixe, DL: diodo

laser, E: espelho, FD: fotodetector, I: iris, I0: isolador 6tico, A/2: lamina de meia onda,
L: lente, P: polarizador.
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4.1 O atomo de césio

O césio utilizado nos experimentos é o isétopo 100% naturalmente abundante '33Cs.
E um metal alcalino e liquido & temperatura ambiente, além de muito reativo com a dgua.
O atomo de césio possui niimero atomico Z = 55 e contém apenas 1 elétron na camada
de valéncia, de acordo com a distribuicao eletrénica

15225%2p%35%3p%45%3d " 4p°55*4d 5p°6s' = [X e]6s’

isto é, o elétron no nivel 6s pode ser excitado para subniveis superiores.

Numa visao classica, uma vez que o elétron gira em torno do ntucleo do atomo, de-
veriamos a priori considerar apenas o momento angular orbital L do elétron em torno
do nicleo do atomo. Entretanto, devemos também considerar os momentos angulares de
spin do elétron e do ntcleo, que originam, respectivamente:

e Acoplamento spin-momento angular orbital: no referencial do elétron, o nticleo or-
bita em torno do elétron. Isso produz um campo magnético que interage com o spin
do elétron. O acoplamento spin-Orbita origina a estrutura fina do dtomo.

e Acoplamento com o spin nuclear: no referencial do niicleo, o elétron orbita em torno
do nicleo. Isso produz um campo magnético que interage com o spin do nicleo. O
acoplamento com o spin nuclear origina a estrutura hiperfina do atomo.

De acordo com a Mecénica Quéntica [30], o momento angular F total do atomo é dado
por

F=L+S+T=J+1T (4.1)
onde L é o momento angular orbital do elétron em torno do ntcleo, Séo spin do elétron,

[éo spin do nucleo e J=L+5. As regras de quantizacao para o quadrado do moédulo
desses vetores sao

[ = 125 + 1) (4.2)
L] = K21+ 1) (4.3)
152 = h2s(s + 1) (4.4)
|F|> = B*F(F +1) (4.5)
1112 = R?I(I +1) (4.6)

onde s = 1/2 (nimero quantico de spin do elétron). Ja as condigdes de adigdo do momento
angular resultam nas relacoes

1
j:lj:§, com j§>0 (4.7)

F=j+1,j4+1—-1,.,]j—1+1]|,|7—1] (4.8)
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Para o césio, o spin nuclear é I = 7/2. O elétron no nivel 6s possui o nimero quantico
[ =0, o que fornece j = 1/2 e F = 3,4. Em notacdo espectroscopica', esse nivel é
escrito como 65} /2. O préximo nivel de transicao, o primeiro estado excitado 6p, possui
numero quantico [ = 1, de onde j = 1/2 (o que resulta em F' = 3,4) e j = 3/2 (de onde
obtemos F' = 2,3,4,5). Na notagdo espectroscopica, este nivel é escrito como 6P/, e
6P3/5. O par de niveis 65/, — 6P, /5 ¢ conhecido como a linha D; do césio, enquanto que
a transicao entre o par de niveis 651/, — 63/, é conhecida como a linha D, do césio, o
qual representamos na Figura 4.2.

F=5
251,00(2) MHz
6P """" ry ‘ 201.24(2) MH F=a
32 v : .
/ F=3
151.21(2) MHz 4
F=2
§ 852.3471554(291) nm
351.725768(120)THz
, F=4
6*511;2 ,,,,,,, Y 9.1926317700 GHz
(EXATO)
F=3

Figura 4.2: Linha Dy do césio com a estrutura hiperfina para os niveis fundamentais e
excitados. A transicdo F' = 3 +— I = 4 é exata porque é utilizada para a definicao do
segundo.

4.2 Fonte laser

Ja estava montada e disponivel no laboratério uma fonte laser para ser utilizada nesse
experimento [31]. O feixe laser colimado provém de um diodo laser semicondutor, o qual
¢ alimentado por uma fonte de corrente e um sistema com controlador de temperatura.
A fonte de corrente fornece uma corrente em torno de 80 mA para emitir 42,3 mW de
poténcia no comprimento de onda de 852,351 nm (comprimento de ressonancia da linha
Dy do césio) em modo continuo. Ja& o controlador de temperatura estabiliza a temperatura,
através de um elemento Peltier integrado ao suporte comercial do laser.

O diodo laser ¢ do tipo AlGaAs com heteroestrutura (modelo SDL-SPECIAL AV 222),
possuindo uma estrutura integrada de estabilizacao dindmica de freqiiéncia com refletores
de Bragg do tipo DBR (Distributed Bragg Reflector) no chip semicondutor.

Apos ser obtida a emissao de um feixe laser fortemente divergente, o mesmo foi coli-
mado com o auxilio de uma lente objetiva plano-convexa, com 8 mm de distancia focal.
Para a colimagao, a lente deve ser colocada numa posicao tal que o foco do feixe de saida

1A notacdo espectroscépica é nL;, onde n representa a camada do elétron e L o subnivel, além do
nimero quantico j.
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esteja no “infinito”. Na pratica, procuramos garantir que o feixe estivesse bem colimado
em distancias de cerca de cinco metros.

O diodo laser com os elementos para o controle de temperatura e a lente objetiva
foram montados em um suporte de aluminio simples, com poucas partes moveis, com o
objetivo de garantir a estabilidade mecénica do sistema (Figura 4.3).

Objetiva  Feixe Divergente
Al | (emissao laser)

Feixe Colimado

| Diodo Laser
. y s > Corrente
. Termistor
Peltier
b |

Suporte Pldtico Dissipador de
Calor (Aluminio)

Aluminio

B) Emiss@o Laser Q

e

4\» Cdpsula
‘rJanela de Vidro

Figura 4.3: (a) Esquema do suporte de aluminio onde estdo montados o diodo laser e
os elementos para o controle de temperatura. (b) Diodo laser numa visdo externa e (c)
interna.

Apoés a colimagao, o sistema foi isolado por uma caixa de acrilico (Figura 4.4), cujo
objetivo é proteger o sistema de agentes externos, sobretudo de correntes de ar, que facam
flutuar a temperatura e portanto a freqiiéncia do laser.

Apresentamos a seguir uma discussao sobre o funcionamento do laser semicondutor.
Antes, comecemos apresentando a idéia geral de funcionamento de uma fonte laser.

A luz laser (LASER = Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation,
amplificacao da luz por emissao estimulada de radiacao) foi desenvolvida nos anos 60 [32]
a partir das idéias sobre emissdo estimulada de Einstein. E uma luz bastante utilizada
em laboratorios de 6tica devido as suas propriedades especiais:

e Monocromaticidade: a luz laser é monocromatica, isto é, possui comprimento de
onda e freqiiéncia bem definidos;

e (oeréncia: todos os fotons da luz laser possuem a mesma fase;



CAPITULO 4. Z-SCAN EM VAPOR DE CESIO: MONTAGEM EXPERIMENTAL 46

Figura 4.4: Fotografia da fonte laser utilizada. A montagem do laser esta protegida por
uma caixa de acrilico, isolando o sistema da poeira ambiente e de correntes de ar.

e Direcionalidade: uma vez colimada, a luz laser propaga-se paralelamente proxima
ao eixo de propagacao. A divergéncia estd apenas determinada pelos limites da
difracao.

meio de ganho

cavidade
estével

feixe laser

Figura 4.5: Esquema de uma fonte laser. A cavidade ética, o meio de ganho e uma fonte
externa de bombeio (ndo representada) sdo os elementos principais para o funcionamento
de uma fonte laser.

Para produzir uma fonte laser (Figura 4.5), em geral sdo necessérios trés elementos:

e Cavidade dtica estdvel: a cavidade laser é uma cavidade ressonante formada por
dois espelhos refletores (geralmente esféricos) dispostos de frente entre si, com o
objetivo de confinar a radiacdo. A luz é refletida varias vezes nos espelhos e sera
amplificada por interferéncia construtiva se a cavidade obedecer a certas condigbes
de estabilidade, as quais dependem dos raios de curvatura dos espelhos e da dis-
tdncia entre eles [33]. As sucessivas reflexdes da luz produzirdo ondas estacionarias
dentro da cavidade: cada uma delas ¢ denominada modo longitudinal [34] e possui
apenas uma freqiiéncia permitida. Além dos modos longitudinais, ha ainda os mo-
dos transversais, devido as condi¢oes de contorno impostas pelas paredes laterais da
cavidade. No caso da cavidade laser, os modos transversais sao os modos gaussianos
TEM,,,, onde o modo gaussiano fundamental T'F My, é o de menor ordem entre
eles.

e Meio de ganho: é o material a ser colocado dentro da cavidade, entre os espelhos. Seu
objetivo é produzir a amplificacao da luz através do processo de emissao estimulada.
Os atomos do material em questao estao no estado fundamental e no estado excitado,
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e a competicdo entre absorgao e amplificagdo (perdas e ganho, respectivamente)
determina se a luz laser serda produzida. O tipo de meio de ganho determina o
tipo de laser (por exemplo, no laser de He-Ne o meio de ganho é uma mistura
dos gases nobres hélio e nebnio). Intimeros outros tipos, também liquidos e s6lidos
foram demonstrados e aplicados. Através da amplificacao 6tica, o meio de ganho e
a cavidade produzirao radiacao coerente.

e [onte externa de bombeio: lasers necessitam de energia de uma fonte externa para
manter o sistema fora do seu equilibrio termodinamico e assim garantir a inversao
de populagao necessaria para o funcionamento do laser. A inversao de populagao
ocorre quando ha mais atomos no estado excitado do que no fundamental. Esta
condigdo é fundamental para que haja amplificagdo ética [13], através da emissao
estimulada.

Na proxima subsec¢ao discutiremos particularmente os lasers semicondutores, o tipo de
laser utilizado neste trabalho.

4.2.1 Laser semicondutor: estrutura fisica

O laser semicondutor (ou diodo laser) é constituido por materiais semicondutores
como meio de ganho em uma juncao, de modo que o bombeio 6tico é fornecido através
da corrente elétrica nessa juncao. O meio é essencialmente formado por duas camadas
dopadas do tipo n (que contém excesso de elétrons) e p (que contém falta de elétrons, ou
buracos) [35], que formam a jungdo p-n.

il i
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buraco elétron
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® - banda de
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.......... - recombinagéo gap
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Figura 4.6: (a) Estrutura interna de um laser semicondutor. Os buracos e os elétrons
sao os portadores de carga e sao injetados na regiao ativa devido a uma corrente elétrica
externa. (b) Diagrama de banda para o laser semicondutor. Um elétron decai da banda
de conducao para a banda de valéncia e emite luz.

Entre as duas camadas existe uma regiao chamada de regido ativa (ou regiao de deple-
¢ao). Quando uma corrente elétrica é injetada no material, ela injeta buracos e elétrons
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para a regiao ativa (Figura 4.6 (a)). Ao encontrar um buraco, o elétron ocupa o estado
do buraco e emite um féton espontaneamente (Figura 4.6 (b)).

A luz é confinada pelas superficies laterais do cristal que revestem o meio de ganho.
Tais superficies possuem indice de refragao maior que o do meio, de modo que o meio
comporta-se como uma guia de onda para a radiacdo. A luz propaga-se no meio de
ganho através da reflexao interna total (Figura 4.7 (a)). J4 as extremidades do cristal sdo
clivadas para formar uma cavidade oOtica, de modo a permitir a amplificacdo da radiacao
através de reflexdes sucessivas nas extremidades (Figura 4.7 (b)).
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Figura 4.7: (a) Onda guiada em um laser semicondutor através da reflexao interna total.
Os indices de refragao sdo denotados por p e pg e temos py < pg. (b) Esquema externo
de um laser semicondutor. A luz é emitida pelas extremidades clivadas.

Na cavidade oOtica, formam-se os modos longitudinais e transversais de propagacao
para o feixe laser [33]. Os modos longitudinais sdo os padroes de ondas estaciondrias,
devidos as sucessivas reflexdes da radiacdo nas extremidades da cavidade. Ja os modos
transversais sdo os modos transversais elétrico e magnético gaussianos (modos T'E M),
impostos pelas condicoes de contorno das paredes laterais da cavidade. O feixe resultante,
que se propaga ao sair da cavidade, é a combinacao linear desses modos longitudinais
e transversais [34]. Como queremos apenas o modo fundamental para a realizagdo do
experimento de z-scan, colocamos uma fibra ética monomodo (se¢ao 4.5) a fim de filtrar
apenas esse modo.

4.3 Isolador 6tico

Ao sair do meio laser, o feixe colimado passa por um isolador ético, dispositivo 6tico
que impede que parte do feixe retorne ao meio de ganho apds eventuais reflexdes no
experimento. O funcionamento de um isolador 6tico é baseado no efeito Faraday, que é
discutido a seguir.

O efeito Faraday ¢é a propriedade de um material de girar a polarizagdao da luz quando
0 mesmo é sujeito a um campo magnético. No isolador 6tico (Figura 4.8), o comprimento
do material é tal que a luz é girada de 45°, apds entrar na dire¢ao do polarizador P; e sair
na direcao do polarizador P,. Essa ¢é a direcdo de transmissao do isolador. No sentido
inverso, a luz retorna na direcao do laser. Se sua polarizacao for ortogonal a transmissao
de P ela é bloqueada, caso contrario ela é transmitida e girada de 45° na direcao z, e
assim ¢é barrada por P;.
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Figura 4.8: Esquema de um isolador 6tico.

4.4 Absorcao saturada e cavidade Fabry-Pérot

Ap6s o isolador 6tico, o feixe foi dividido em dois com o auxilio de um divisor de
feixes. Um dos feixes alimenta o experimento z-scan propriamente dito e o outro feixe
¢ direcionado para duas montagens auxiliares: uma absorcao saturada e uma cavidade
Fabry-Pérot. Ambas sao usadas para fornecer referéncias em frequéncia do laser em
relacao as transi¢oes atomicas na linha Dy do césio e um pente de freqiiéncias de intervalo

de 1,5 GHz.

4.4.1 Absorcgao saturada

A absorcao saturada [36] [37] ¢ uma montagem auxiliar cujo objetivo é determinar
precisamente a freqiiéncia de transicdo atomica entre dois niveis de um atomo livre de
efeito Doppler. Através dela determinaremos as transi¢oes F' =4 — F’ = 3,4, 5 na linha
D, do césio.

2,0

1,8+

1,6+

1,41

intensidade (unidades arbitrarias)

600 0 600
frequencia (MHz)

Figura 4.9: Espectro de absor¢do linear para o césio. O nivel de intensidade fora de
ressonancia varia porque a varredura é feita através de corrente, o que resulta em uma
pequena variacao da intensidade do laser. A frequiéncia é varrida variando-se a corrente
da fonte laser, e a escala horizontal é estabelecida em freqiiéncia com o auxilio do espectro
de intensidade da cavidade Fabry-Pérot (subsecao 4.4.2.).

Um vapor de césio dentro de uma célula de vidro a temperatura ambiente pode ser
visto como um gas ideal onde seus atomos se movem aleatoriamente. As componentes das
suas velocidades seguem a distribuicao de velocidades de Maxwell-Boltzmann. Quando o
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sistema é iluminado por um feixe laser de freqiiéncia wy, ocorre o alargamento Doppler:
devido ao efeito Doppler, cada dtomo, cuja freqiiéncia de ressonancia é wy, vé o feixe com
freqiiéncia w dada por

W= wr, (1 + Z) (4.9)

Quando a freqiiéncia wy, do laser é variada em torno de wy, os atomos absorvem a
radiagdo, pois cada um deles possui velocidade v tal que véem a freqiiéncia do laser
ressonante, isto é, w = wy. Assim, o espectro completo de absor¢ao sera alargado, passado
a ser dominado pela distribuicao de velocidades de largura I'p = wpv/c = kv. Esse
espectro é chamado de absor¢ao linear (Figura 4.9).

Uma vez que a largura da curva gaussiana é bem maior que a largura das transigoes
permitidas F' = 4 — F' = 3,4,5 na linha D, do césio, entdo, para determinar essas
ultimas, a montagem da absorcao saturada utiliza um sistema com dois feixes contra-
propagantes (Figura 4.10) com mesma freqiiéncia wy, (ou seja, provenientes da mesma

v
fonte laser). Cada dtomo entao vera o feixe de bombeio com freqiéncia wp = wy, (1 + ) e
c

. A v .
o feixe sonda com freqiiéncia wg = wy, <1 — ) . Quando wy, varia em torno de wy, acontece
c

o seguinte: se wy < wp, 0s dtomos que se movem na dire¢do do feixe sonda verao sua
freqiiéncia maior, e se sua velocidade v é tal que wg = wy, a transicao ocorre: eles absorvem
o feixe sonda e essa absorcao é detectada pelo fotodetector. Esses mesmos dtomos se
afastam do feixe de bombeio, entao verao o mesmo com freqiiéncia wp < wy < wp, ou
seja, mais distantes ainda da ressonancia. Uma situacao andloga ocorre para o caso em
que Wy, > Wy.

célula de césio fotodetector

‘/JL/ feixe sonda '\’

feixe de bombeio

Figura 4.10: Montagem da absorcao saturada, onde o césio é submetido a dois feixes
contra-propagantes. O feixe de bombeio esta inclinado para melhor visualizac¢ao.

Entretanto, os &tomos com velocidade v = 0 véem os dois feixes com a mesma freqiién-
cia wg = wp = wr. E quando wy, = wy, a alta intensidade do feixe de bombeio causa a
transicao dos atomos dessa classe de velocidade. Assim, tais a&tomos vao para o estado ex-
citado e nao absorvem o feixe sonda. Portanto, o feixe sonda é transmitido na freqiiéncia
wr, = Wy, € assim aparece um pico nesta freqiiéncia no espectro da absorcao linear.

Para atomos multiniveis, aparecem varios picos referentes a cada transicao hiperfina
possivel. Entretanto, aparecem também picos de cruzamento de niveis (“crossover”). Os
picos de crossover surgem devido a possibilidade de os atomos a uma dada velocidade v
estarem ressonantes com ambos os feixes em duas transigoes diferentes.

Para fixar as idéias, sejam w; e wy duas freqiiéncias de transicao do atomo, de modo
que o mesmo vé o feixe sonda na freqiiéncia wg = w; e o de bombeio na freqiiéncia
wp = wy. Supomos que o atomo esteja se aproximando do feixe de bombeio. Como
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wp = wr (1 + z> (4.10)
ws = wy (1 - Z) (4.11)

somando as duas relagoes anteriores e isolando wy,, obtemos

A mesma relagao acima é obtida para os atomos que se movem com velocidade v na
dire¢do do feixe sonda.

Em palavras, o feixe de bombeio satura a transicao atomica nas freqiiéncias w; e wo,
e isto acontece quando a freqiiéncia do feixe é dada pela Eq. (4.12). Portanto, para cada
par de picos existe uma transi¢do crossover cuja freqiiéncia é a metade das freqiiéncias
entre as duas transigoes correspondentes.

Para o césio, ha trés niveis excitados na transicao F' = 4 — F' = 3,4,5, de modo
que aparecem trés picos no espectro da absorcao saturada e trés picos de crossover. O
espectro de absorcao saturada para o césio estd representado na Figura 4.11.
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Figura 4.11: Espectro de absorcao saturada do césio, visto em um osciloscépio. Os picos
correspondem as transicoes F' =4 — F' = 3,4,5 e aos crossovers C34, C35 e C45.

4.4.2 Cavidade Fabry-Pérot

A cavidade Fabry-Pérot tem o objetivo de calibrar em frequéncia a varredura horizontal
do osciloscopio. Isto permite controlar a dessintonizagao do laser.

A cavidade Fabry-Pérot é um interferémetro 6tico que consiste de dois espelhos esfé-
ricos semi-refletores [13]. A luz incidente sofre multiplas reflexdes, de modo que os feixes
transmitidos apds os espelhos se somam e originam um padrao de interferéncia dado pela
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fungao de Airy (Figura 4.12). Quando o fator de fase é otimizado, isto é, quando a dis-
tancia entre os espelhos é um miltiplo semi-inteiro do comprimento de onda da radiagao,
a transmissao ¢ maxima.
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Figura 4.12: Multiplas reflexoes e transmissoes de um feixe de luz entre dois espelhos.
E indicada a fracdo do campo transmitido e refletido em cada interface: o coeficiente de
reflexao da amplitude é r e o coeficiente de transmissao é t.

A cavidade Fabry-Pérot utilizada tem uma distancia entre os picos de 1,5 GHz (Figura
4.13). A partir desse espectro, calibramos a escala do osciloscépio via regra de trés: o
intervalo em unidades arbitrarias entre os dois picos corresponde a 1,5 GHz. Como a
frequéncia emitida pelo laser depende da corrente de alimentagao, ao variarmos a corrente,
a freqiiéncia varia, e os picos se deslocam. Através de regra de trés, sabemos a fragao da
escala que devemos deslocar para uma dada dessintonizacao.

4.5 Lamina de meia onda e polarizador

Antes de alimentar o experimento de z-scan propriamente dito, o feixe laser passa
por uma lamina de meia onda, por um polarizador e por uma fibra 6tica monomodo. A
lamina de meia onda e o polarizador, dispostos um apds o outro, possuem o objetivo de
controlar a intensidade do feixe laser no experimento de z-scan. J& a fibra ética possui a
funcao de transmitir apenas o modo gaussiano fundamental. Nesta secao discutiremos a
lamina de meia onda e o polarizador, enquanto que na préxima secao discutiremos a fibra
6tica monomodo.

O polarizador é uma espécie de filtro que transmite a luz com uma determinada
polarizagao; no nosso caso, aquela cujo campo esta oscilando em um plano paralelo a mesa.
J& uma lamina de meia onda é uma placa constituida por um cristal anisotrépico uniaxial.
Tal cristal possui um eixo de simetria fixo denominado eixo 6tico, com indice de refragao
ng (conhecido na literatura como indice de refracdo extraordinario) e todos os eixos
perpendiculares a esse eixo fixo possuem indice de refragdo no (conhecido na literatura
como indice de refra¢do ordinario) [39]. Quando um feixe de luz linearmente polarizado
incide sobre o material, as componentes do campo elétrico paralela e perpendicular ao
eixo Gtico sao refratadas com indices de refracao ng e ng, respectivamente. Assim, a luz é
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Figura 4.13: Espectro de transmissao do feixe laser apds a cavidade Fabry-Pérot. Como
o amplificador do fotodetector inverte o sinal, os picos aparecem invertidos.

dividida em dois feixes com polarizagoes lineares perpendiculares entre si. Esse fendmeno
¢ chamado bi-refringéncia (Figura 4.14).

Ty

\QL”QL

Figura 4.14: Separagao dos feixes de luz em polarizacdes paralela e perpendicular ao
atravessar um material bi-refringente.

Seja um cristal anisotropico uniaxial com eixos ordinario e extraordinario e seja um
feixe de luz incidente com polarizagao linear, como mostra a Figura 4.15. Para simplificar
os calculos, consideremos que o campo incidente forma um angulo de 45° com o eixo x
[13].

As componentes x e y do campo elétrico incidente sdo dadas por

E, = Eye'tkrz=t) (4.13)
E, = Fye'krz=t) (4.14)
2mnyg, 2mnp ) L
onde k; = e kp = sao os numeros de onda nas dire¢oes x e y, com ny € ng

Ao Ao
os indices de refracao nessas direcoes, que podem ser ordinarios ou extraordinarios. O

comprimento da lamina é d, tal que na entrada da lamina temos z = 0 e na saida z = d.
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Figura 4.15: Luz polarizada linearmente incidente sobre uma lamina bi-refringente.

A diferenca de fase 0 entre as componentes emergentes é dada por
0= (ICL - /{?R)d = —(nL - nR)d = —A (415)

onde A é a diferenga de caminho 6tico, definida por A = (ny, — ng)d.
Para que os raios emergentes tenham polarizacao linear, a diferenca de fase entre eles
deve ser m. Portanto, a diferenca de caminho 6tico A deve ser

_ N
2

A (4.16)

ou seja, o efeito total é que o campo elétrico incidente é girado de 90° para o angulo de
incidéncia de 45°, ou de 26, onde 6 é o dngulo que a polarizagao faz com o eixo lento (ou
rapido da lamina). Uma ldmina desse tipo é chamada de lamina de meia onda, cujo efeito
total é girar a polarizacdo linear de um campo elétrico incidente?.

Ao colocarmos uma lamina de meia onda e um polarizador dispostos um ap6s o outro,
o efeito total é reduzir a intensidade da luz incidente. A lamina de meia onda possui a
funcao de girar a polarizagao da luz, que é linear, uma vez que ela provém do isolador 6tico
com essa polarizacao. Ao passar pelo polarizador, apenas a componente do campo elétrico
da direcdo do eixo do polarizador serd transmitida. Portanto, girando-se a lamina de
meia onda, estamos girando a polarizacao linear da luz emergente, e assim modificamos a
amplitude da componente paralela ao eixo do polarizador: para uma determinada posicao
da lamina de meia onda, nenhuma luz é transmitida pelo polarizador, indicando que o
campo elétrico da luz emergente é perpendicular ao eixo do polarizador. Girando-se a
lamina de meia onda de 90° em relacao a posicao de intensidade minima, a luz transmitida
pelo polarizador possui intensidade maxima, indicando que nesta dire¢ado o campo elétrico
¢ paralelo ao eixo do polarizador.

4.6 Fibra o6tica e feixe gaussiano

A fibra 6tica monomodo possui a funcao de filtrar o modo fundamental gaussiano
(TEMy). O feixe, da maneira que sai da fonte laser, ¢ uma combinagao linear de vérios
modos longitudinais e transversais de propagacao, e a fibra 6tica monomodo possui o
objetivo de transmitir apenas o modo gaussiano fundamental [34].

2Caso as componentes emergentes tenham uma diferenca de fase de 7/2, o que caracteriza uma luz
com polarizagdo circular, terfamos A = )\p/4. Uma lamina deste tipo é chamada lamina de quarto de
onda, cujo efeito total é transformar luz com polarizagio linear em circular e vice-versa [13].
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Foi utilizada uma fibra 6tica monomodo da ThorLabs, codigo de referéncia PAF-X-5-
B, distancia méxima da cintura 4,3 pum e didmetro da cintura na saida 0,86 mm (Figura
4.16).

Figura 4.16: Fotografia da fibra 6tica utilizada na montagem experimental.

O processo de alinhamento da fibra 6tica no experimento esta descrito a seguir.

Primeiramente devemos definir o eixo de propagacao do feixe laser (eixo 6tico). Isso é
feito escolhendo-se dois pontos fixos e colimando o feixe entre eles (Figura 4.17). Usamos
dois espelhos para aumentar os graus de liberdade e em seguida colocamos duas iris?,
distantes uma da outra 1 m. Em seguida fixamos a altura das iris e ajustamos os espelhos

de modo que o feixe fique colimado entre as duas iris.

iris 2 (ponto B) iris 1 (ponto A)
n an \ Espelho2
v v

\/

Espelho 1

Figura 4.17: Definicao de 2 pontos fixos A e B com o auxilio de dois espelhos e uma iris.

Em seguida, removemos a iris mais distante dos espelhos e colocamos a fibra ética, de
modo que sua entrada fique de frente para o feixe laser. Colocamos entao uma camera
CCD na saida da fibra e ajustamos os graus de liberdade da entrada da fibra até vermos
um brilho na saida. Dai substituimos a camera por um medidor de poténcia e continuamos
o ajuste dos graus de liberdade até que a poténcia medida esteja no valor desejado.

Medimos uma poténcia de entrada em torno de 12 mW e obtivemos a poténcia de 6
mW na saida da fibra, para uma corrente de 67 mA. O feixe laser na saida da fibra ética
estd no modo gaussiano fundamental e é divergente, entdao colocamos uma lente de modo
a colima-lo.

Em uma montagem experimental anterior, haviamos usado um filtro espacial para
filtrar o modo de menor ordem do feixe, ao invés da fibra 6tica. O filtro apresentou pro-
blemas de desalinhamento constante, provavelmente devido a flutuacoes da temperatura
do laboratoério.

Convém aqui fazermos uma discussao sobre o filtro espacial, explicando o seu funcio-
namento e como foi alinhado.

3Na verdade, a primeira iris filtra os anéis de difracdo do feixe, permitindo que apenas sua parte
central entre na fibra Otica.
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4.6.1 Filtro espacial

O filtro espacial tem o objetivo de assegurar um perfil de feixe gaussiano no modo
fundamental. E constituido por uma abertura (pinhole) colocada entre duas lentes (Figura
4.18), onde a primeira lente focaliza o feixe e a segunda lente torna o feixe novamente
colimado.

Figura 4.18: Estrutura do filtro espacial. Um feixe laser colimado, apds passar por uma
lente, converge e em seguida diverge. No ponto de convergéncia ¢ colocado um pinhole.

O feixe proveniente da fonte laser contém varios modos de propagacao, de modo que
o mesmo nao é uma onda plana?. Quando o feixe é focalizado pela primeira lente, o
foco do feixe, ao invés de um ponto, serd uma figura de difracdo (uma mancha circular
brilhante rodeada por anéis de difracao). Somente a luz no centro da mancha corresponde
aproximadamente a uma onda plana [38], e o pinhole do filtro espacial deixa sobretudo
essa “onda plana” passar. Pode-se demonstrar [40] que o padrao de difracdo corresponde
a uma transformada de Fourier bi-dimensional da intensidade do feixe.

Para alinhar o filtro espacial, devemos coincidir os eixos 6ticos do filtro e do feixe laser.
Para isto, devemos defini-los. O eixo 6tico do laser foi definido da mesma forma ja descrita
para o alinhamento da fibra ética (ver Figura 4.14). Ja o eixo dtico do filtro espacial foi
definido com o auxilio de uma lanterna e mascaras de papel (Figura 4.19 (a)). Retiramos
a lente e o pinhole do filtro e fixamos com fita adesiva as méscaras de papel no suporte
do filtro. Dai iluminamos com uma lanterna, posicionada distante o suficiente para que
sua luz pareca colimada em relacdo ao filtro espacial. A luz da lanterna iluminara um dos
papéis de modo que veremos um circulo de luz, e o centro deste circulo pertence ao eixo
otico do filtro espacial. Fazemos entao um orificio no centro do circulo da folha de papel.
Em seguida, repetimos o procedimento para a outra mascara de papel. O eixo 6tico do
filtro passa pelos dois orificios centrais dos circulos.

Uma vez definidos os eixos 6ticos do feixe e do filtro espacial, o préximo passo é
coincidi-los. Para isto, colocamos o filtro entre o feixe laser e ajustamos finamente os
espelhos de modo que a luz laser passe pelos dois orificios no papel e chegue a iris (Figura
4.19 (b)).

O préximo passo é retirar as mascaras de papel e colocar a lente do filtro espacial
(Figura 4.19 (c)). A posicao da lente deve ser ajustada de modo que o feixe continue
chegando a iris. Em outras palavras, o feixe laser deve passar pelo eixo 6tico da lente.

Por fim, colocamos o pinhole (Figura 4.19 (d)) e retiramos a iris. O pinhole utilizado
possui 5 um de didmetro. Colocamos uma camera CCD na saida do pinhole e ajustamos
os graus de liberdade do pinhole até que vejamos um pequeno brilho no mesmo. Quando
isto acontecer, retiramos a camera e colocamos um medidor de poténcia, e continuamos
ajustamos o pinhole até que a poténcia atinja o valor desejado.

4Nenhum feixe gaussiano é uma onda plana, e na verdade nenhum campo que se propaga em regides
finitas do espaco o é.
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Figura 4.19: Procedimento de alinhamento do filtro espacial. (a) Definigao de dois pontos
fixos A e B com o auxilio de dois espelhos e uma iris. (b) Defini¢cdo de um dos pontos do
eixo 6tico do filtro espacial com o auxilio de uma lanterna e uma méscara de papel (em
amarelo). (c) Colocagao da lente do filtro espacial. (d) Colocagao do pinhole do filtro
espacial.

4.7 Célula com vapor atomico

Apés a fibra 6tica, foi colocada uma lente convergente de 20 cm de distancia focal
para produzir um feixe gaussiano focalizado, e em seguida foi montado o experimento
de z-scan propriamente dito. Tal aparato consiste de uma célula sobre um transladador
motorizado, que é o que discutimos nesta e na préxima secao.

Da mesma forma que a fonte laser, a célula utilizada no experimento também ja estava
pronta [31]. A célula onde o vapor de césio foi colocado consiste em um tubo de vidro em
formato de L invertido (Figura 4.20). A parte inferior é o reservatério e a parte superior
é o corpo da célula, com as janelas Oticas. As dimensoes do corpo da célula sdo 4 cm de

comprimento, 2 cm de altura e 1 mm de espessura’.

janela

«+— reservatério
césio
Figura 4.20: Esquema da célula utilizada no experimento. Uma gota de césio é colocada

na parte inferior, o reservatorio. O controle da temperatura dessa parte permite definir a
pressao de vapor na célula.

5Conforme o capitulo 2, a espessura da célula deve ser muito menor que o comprimento de Rayleigh
do feixe gaussiano, a fim de desprezarmos as variagbes do campo elétrico da luz dentro da célula. No
capitulo 5, veremos que uma medida do comprimento de Rayleigh fornece o valor de 0,56 cm, o que
satisfaz a hipotese considerada.
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Para a preparacao da célula [41], inicialmente foi feita uma limpeza cuidadosa e em
seguida é feito vacuo em seu interior, com o auxilio de uma bomba de vacuo. Apds um
bombeio por varios dias e aquecimento da célula, foi introduzida na parte inferior uma
gota de césio em fase condensada e na presenca de gas nitrogénio, para evitar uma possivel
reacao do césio com o vapor de agua atmosférico.

Dois termopares foram colocados juntos a célula, um na regido do reservatorio e ou-
tro no “corpo” da mesma (Figura 4.21). Ambos permitem medir a temperatura nestes
dois locais através da medida da tensdo em seus terminais. A tensao medida entre os
terminais dos termopares permite determinar a temperatura da célula através de uma
tabela especifica. Os termopares utilizados sao do tipo K, Z-204, Nickel-Cromium vs
Nickel-Aluminium, e a sua tabela de referéncia esta disponivel em [42].

I& de vidro
folha de cobre VYV VVVYY
termopar 2
NAANANNAA
\
Ia resisténcia 2
o termopar 1

resisténcia 1

Figura 4.21: Esquema da estrutura interna do conjunto célula e forno. O papel aluminio
e a fita de teflon nao estao representados.

Em seguida, foi construido um forno para o aquecimento: toda a célula foi embrulhada
com uma folha de cobre, em torno da qual foram enroladas duas resisténcias: uma no
reservatério e outra no corpo da célula. As resisténcias sdo conectadas externamente a
uma fonte de corrente, de modo que a corrente elétrica que passa por elas aquece a célula
através do efeito Joule.

Por fim, o conjunto célula-forno é isolado termicamente do meio através de 1a de vidro,
papel aluminio e fita de teflon, os quais também permitem uma distribui¢do uniforme de
temperatura nas regioes onde é feito o aquecimento.

Na realizacdo de nossas medidas experimentais (ver Capitulo 5), a temperatura da
janela da célula foi mantida superior a do reservatério. Mantivemos a diferenca entre elas
de no minimo 20°C e no maximo 40°C.

4.8 Transladador motorizado

Para que se deslocasse ao longo da direcao do feixe, a célula foi colocada em um
transladador motorizado (Figura 4.22). Tal equipamento contém um motor DC conectado
a uma fonte de tensao e uma correia dentada que desloca uma base quadrada onde a célula
foi colocada (Figura 4.23).

De acordo com [31], inicialmente foi utilizado um motor de passo como fonte de ali-
mentacao para o deslocamento da célula. Entretanto, verificou-se que o torque produzido
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Figura 4.22: Fotografia do carrinho e da célula utilizados no experimento.

Forno P
Suporte Base de Aluminio

de Aluminio \ / rd Mthct::r

Correia Dentada

Figura 4.23: Transladador motorizado.
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pelo mesmo gerava vibragdes mecénicas que aumentavam a razao sinal /ruido.

Todo o sistema foi montado sobre um suporte de aluminio, que fica em contato com
a mesa. O suporte foi construido grande o suficiente para minimizar efeitos mecanicos de
vibragao e tornar o deslocamento da célula o mais regular possivel.

O motor DC foi conectado a um interruptor através de um circuito eletronico, que
permite alternar o sentido do movimento.

4.9 Sistema com optoacoplador para a determinacao
da posicao da célula

Uma vez que a técnica z-scan consiste na medicao do sinal de transmitancia em funcao
da posicao da célula, entao, para determinar esta tltima precisamente, foi montado um
pequeno circuito eletronico consistindo de um diodo emissor de luz (LED e fototransistor).

Sinal z-scan|
0- I

intensidade (unidades arbitrarias)
ind

'6 T T T T T T
-35 -30 -25 -20 -15 -10

posicao (cm) (B)

(A)

Figura 4.24: (a) Fotografia do LED e do cartao utilizados para a medida da posi¢ao da
célula. (b) Grafico de um sinal z-scan nao normalizado (curva preta) e o pulso gerado
pelo LED apds o movimento da célula (curva vermelha).

O optoacoplador é constituido por um par diodo emissor de luz (LED) e um fototran-
sistor.

(diodo e transistor) e possui um vao entre suas duas pequenas placas, por onde é
emitida a luz. Quando a luz é bloqueada, o circuito eletronico gera um sinal constante
nao-nulo no osciloscopio. Se a luz é desbloqueada, o sinal volta a ser nulo.

O LED foi colocado preso a base de aluminio onde foi colocada a célula (ver Figura
4.23). Sobre a mesa, foi colocado um cartao preto, de modo que o espago entre as placas
do LED passe pelo cartdo com o movimento da célula (Figura 4.24 (a)). A posigao das
extremidades do cartao foi determinada com o auxilio de uma régua fixada a mesa. No
osciloscépio, as extremidades do pulso gerado correspondem as extremidades do cartao, e
assim podemos calibrar a escala do osciloscépio para a posicao do LED e conseqiientemente
da célula (Figura 4.24 (b)).

Apo6s a célula, um divisor de feixe permite separar um feixe para medida de absor¢ao
nao-linear e o outro para a dispersao nao-linear. Para gerar o sinal de dispersao, colocamos
uma iris entre o divisor de feixe e o fotodetector correspondente. A iris produzira o sinal
de z-scan, conforme o principio dessa técnica [9].
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No préximo capitulo apresentamos nossos resultados experimentais e a comparacao
com os modelos tedricos.



Capitulo 5

Medidas z-scan em vapor atomico de
césio

Neste capitulo, apresentamos os resultados principais obtidos das medidas experimen-
tais de varredura z (z-scan) em um vapor de césio. Além dos sinais z-scan experimentais,
apresentamos os valores de ny obtidos e a comparacao com os modelos tedricos de dois e
de quatro niveis.

Comecamos discutindo sobre a caracterizacao do feixe laser utilizado no experimento.
Em seguida discutimos como foi feita a analise dos sinais obtidos e apresentamos as séries
de medidas sistematicas realizadas. Por fim, apresentamos os valores obtidos de ny e a
comparagao com os modelos tedricos. Mostramos que os resultados experimentais estao
de acordo com o modelo teérico dentro da barra de erro do experimento.

5.1 Caracterizacao do feixe laser utilizado

Primeiramente fizemos uma caracterizacao do feixe laser utilizado no experimento,
com o objetivo de determinar o valor da cintura minima e do comprimento de Rayleigh.
O feixe laser apds a fibra Otica tem perfil gaussiano no modo fundamental. Para tal
andlise, usamos a técnica “knife-edge” (ver detalhes no Apéndice B).

Escolhemos 8 valores da posicao z ao longo do eixo de propagacao do feixe e para cada
uma gravamos a curva da poténcia transmitida, como ilustrado na Figura 5.1. Em seguida
ajustamos cada uma dessas curvas e obtivemos os valores da cintura w correspondentes.

curva experimental
1.0+

0.8

0.6

0.4

intensidade normalizada
(unidades arbitrarias)

0.2

0.0+

20 18 16 A4 A2 -0

posicao (cm)

Figura 5.1: Perfil da intensidade normalizada em funcao da posi¢ao da lamina. Medida
feita para z = 8 cm.
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’z(cm)\ fw(cm)‘
5

0,09945
8 | 0,08308
11 | 0,06312
14 |0,04376
17 | 0,0186
20 | 0,00429
23 |0,02278
26 | 0,04434

Tabela 5.1: Valores do raio do feixe em funcao da posicao z determinados com a técnica
knife-edge.

A intensidade é definida como I o e™"*/** na referéncia [43]. Para ajustar w(z) com a
intensidade definida na Eq. (2.42), que é proporcional a e=2r?/ “’2, devemos multiplicar os
w obtidos por v/2 (Tabela 5.1). Em seguida, plotamos w(z) versus z e fazemos um ajuste
tedrico com a prépria fungao de definigao do raio de um feixe gaussiano (Eq. 2.37),

w(z) = wOJ 1+ [A(Z_Z(’)r (5.1)

TTWo

onde A\ é o comprimento de onda do feixe laser (A = 852,351 nm), 2 é a distancia focal
da lente convergente (2o = 20 cm) e wy é a cintura minima do feixe, que é o que queremos
(Figura 5.2).

4 w(cm)
Ajuste teorico

0,08

0,06

0,04 4
0,02

0,00+

w (cm)

T T T T T 1
5 10 15 20 25 30

z (cm)

Figura 5.2: Ajuste tedrico dos valores de w da Tabela 5.1 com a Eq. (5.1). A barra de
erro para cada valor de w foi construida a partir do desvio padrao do respectivo ajuste
teérico do perfil de intensidade. Esse desvio padrao é da ordem de 1074

A partir do ajuste tedrico, encontramos

wo = 39,4 um e zr = 0,56 cm (5.2)

com erro de ajuste tedrico de 107> e 107!, respectivamente.
Para verificar se este valor estd razoavel, podemos calcular a cintura do feixe a partir
da medida da transmiténcia S, dada por (ver Capitulo 2)
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S=1—c¢ , S 7 (5.3)

onde P é a poténcia transmitida pela abertura, Py é a poténcia total do feixe (poténcia
de entrada na abertura), r é o raio da abertura e w o raio do feixe na abertura. Medimos
P=0,949mW, P, =1,52 mW e r =2 mm, o que fornece w = 2,88 mm.

lente iris

Nuh

0 20 59 z (cm)

—

Figura 5.3: Aproximagao de Otica geométrica para um feixe gaussiano propagando-se a
campo distante.

Agora calculemos a cintura usando a aproximacao de 6tica geométrica (Figura 5.3).
Como a distancia d entre a iris e o foco do feixe é muito maior que o comprimento de

w
Rayleigh zg, aproximamos a divergéncia do feixe 6 por tanf = 6 = e igualamos com a

A
defini¢ao § = —— (ver Capitulo 2, subsecao 2.4.1). Obtemos
TWo

W
Substituindo os valores anteriores e usando d = 59 — 20 = 39 cm, obtemos

wy = 36,7 um

o que é comparavel em 8% com o valor fornecido pela técnica knife-edge.

5.2 Medidas sistematicas

Foram realizadas duas séries de medidas sistematicas para dois valores de densidades
de vapor. Para isso, fixamos a temperatura do reservatério da célula: uma a 87°C e
outra em torno de 60°C. A temperatura foi medida a partir da medida da voltagem entre
os terminais dos termopares conectados a célula (ver Capitulo 4). A janela da célula foi
mantida a temperatura superior a do reservatorio, de forma que a diferenga entre elas fosse
de no minimo de 20°C e no maximo 40°C. O objetivo desse gradiente de temperatura é
evitar a condensacao do césio no corpo da célula e conseqiientemente a formacao de
manchas escuras nas janelas da célula.

A temperatura de 87°C foi escolhida de forma a corresponder a uma densidade sufici-
entemente alta para termos uma boa relagao sinal/ruido, mas ainda dentro de uma faixa



CAPITULO 5. MEDIDAS Z-SCAN EM VAPOR ATOMICO DE CESIO 65

onde os efeitos de pressao (alargamento por pressao na forma de linha) pudessem ser des-
prezados. Ja a temperatura de 60°C foi escolhida como sendo menor que a anterior para
tentar-se diminuir os efeitos de absorcao, uma vez que esta diminui com a temperatural.

Para 87°C, a pressdo e a densidade esperadas sdo 3,36 x 1077 atm e 6, 28 x 10'® m=3,
respectivamente. J4 para 60°C, temos uma pressao de 4,61 x 1078 atm e densidade de
8,96 x 10" m=3.

Para cada uma das séries, foram realizadas medidas sistematicas variando-se dois
parametros: a poténcia do laser na entrada da célula e a dessintonizacao da freqiiéncia. A
poténcia do laser na entrada na célula foi obtida com um medidor de poténcia e ajustada
com um atenuador preciso, constituido por uma lamina de meia onda e um polarizador (ver
Capitulo 4). Desta forma, garantimos que o alinhamento do laser nao fosse modificado.

A dessintonizacao em relacao ao centro da absor¢ao foi ajustada através da corrente
do laser e monitorada pelo deslocamento dos picos do Fabry-Pérot. Verificamos que a
separacao de 1,5 GHz entre dois picos do Fabry-Pérot correspondia a 25 sub-divisoes de
tempo na escala do osciloscopio, de modo que calibramos a escala do osciloscépio com
este dado. A base de tempo é entdo mantida fixa. Aumentando-se a corrente do laser, o
comprimento de onda do laser aumenta (de modo que sua freqiiéncia diminui). Medindo
entao quanto picos do Fabry-Pérot se deslocam e usando a escala calibrada, controlamos
o quanto varremos em freqiiéncia.

Para evitar efeitos de “drift” da cavidade Fabry-Pérot, recalibramos a escala de inten-
sidade para o valor inicial tomado como referéncia para cada medida. O “drift” é a taxa
de variagao de freqiiéncia com o tempo (MHz/min).

Um laser pode sair da ressonancia com o passar do tempo, devido a flutuaciao da
temperatura ambiente. Medimos entdo o “drift” da fonte laser, que é a variacdo de
freqiéncia do laser com o tempo (MHz/min), e obtivemos uma taxa de 11 MHz em 3,3
min. Como uma medida z-scan leva em média 30 segundos, a influéncia do drift do laser
é desprezivel.

As medidas sistematicas foram feitas com deslocamentos em freqiiéncia para o verme-
lho (0 < 0). A dessintonizacao foi medida a partir do pico da curva de absor¢ao saturada
que corresponde a transigdo F' =4 — F’ =5 (pico de maior freqiiéncia; Figura 4.9).

Nao fizemos medidas sistematicas para o azul (6 > 0), embora tenhamos gravado al-
gumas curvas para algumas dessintonizacdes. Podemos afirmar que ndo sao simétricas
duas curvas z-scan para o vermelho e para o azul para o mesmo modulo da dessintoni-
zacao, o que certamente resulta em valores distintos para ny. Isto ocorre simplesmente
porque o modelo de quatro niveis nao é simétrico, ao contrario do modelo de dois niveis.
Observamos que a diferenca entre os sinais z-scan para o azul e para o vermelho ¢ mais
acentuada quando estamos préximo a ressonancia.

Para cada temperatura, poténcia e dessintonizacao, gravamos simultaneamente 3 cur-
vas z-scan e 3 curvas de absorcao nao-linear. Fizemos duas curvas com o laser longe da
ressonancia atomica, com dessintonizacao em torno de 4,5 GHz para o vermelho, para que
pudéssemos normalizar os sinais encontrados, evitando contribuic¢oes espurias. Além disso,
gravamos também a absorcao linear em baixa poténcia para que pudéssemos determinar
a densidade do césio, independentemente da medida com a temperatura do reservatoério.

Préoximo a ressondncia (entre 0,6 e 1,0 GHz), trabalhamos num regime de baixas po-

LA probabilidade de absorcdo ¢ diretamente proporcional & densidade [4], e esta tltima é diretamente
proporcional & pressdo de vapor pela equagdo do gés ideal. J4 a pressdo de vapor é dada por Platm] =
10%165-3830/T [44]. Portanto, quando a temperatura diminui, a pressdo de vapor diminui e isto faz com
que a densidade diminui.
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téncias para evitar a saturacao do vapor atomico. Longe da ressonancia (a partir de 1,0
GHz), trabalhamos com poténcias maiores, uma vez que as contribui¢bes da suscepti-
bilidade de ordens superiores caem mais rapidamente que a susceptibilidade de terceira
ordem (ver Capitulo 3).

A Tabela 5.2 resume os dados das duas séries de medidas realizadas, com os valores
das temperaturas do reservatério, poténcias e dessintonizagoes para o vermelho.

| Temperatura | Poténcia | Dessintonizagio (GHz) |

87+0,5°C | 10 uW 0,6 a 0,9, passo 0,1
50 pW 0,6 a 1,0, passo 0,1
0,2 mW 0,6 a 1,4, passo 0,1
0,5mW | 1,0, 1,1,1,3, 1,5, 1,7e 2,0
1,0 mW | 1,0, 1,1, 1,3, 1,5, 1,7 e 2,0
40mW |1,0,1,1,1,3, 1,5, 1,7e¢ 2,0
60 + 2 °C 10 uW 0,6 a 1,0, passo 0,1
50 pW 0,6 a 1,0, passo 0,1
0,5mW | 1,0, 1,1, 1,3, 1,5, 1,7 e 2,0
1,0mW | 1,0,1,1,1,3, 1,5, 1,7e 2,0
20 mW | 1,0, 1,0, 1,3, 1,5, 1,7 e 2,0

Tabela 5.2: Valores das temperaturas, poténcias e dessintonizagoes para o vermelho usados
nas medidas sistematicas z-scan.

5.3 Analise das medidas: normalizacao do sinal

Os sinais foram obtidos com um fotodetector e gravados em um osciloscopio digital,
onde foram salvos em formato csv para andlise com um programa grafico de computador.

Conforme descrito no Capitulo 4, a determinacido da posicdo da célula foi obtida
através de um sistema eletronico composto por um diodo emissor de luz (LED) (ver
Capitulo 4). Quando a luz do LED é bloqueada, o circuito eletronico emite um pulso no
osciloscépio, o que permite calibrar a escala horizontal do mesmo em posigao (ver Figura
4.22).

Para analisar os sinais obtidos, deve-se primeiramente fazer uma normalizacio, que
consiste em dividir o sinal a ser analisado por outro sinal gravado fora da ressonancia.
O objetivo da normalizagao é retirar efeitos de imperfei¢coes causadas quando a luz laser
passa através da célula e outros elementos éticos (Figura 5.4).

H&a uma diferenca entre os sinais gravados perto e longe da ressonancia atomica:

e Sinais longe da ressonancia: Para os sinais obtidos longe da ressonancia atdmica
(dessintonizagdes de 1,0 GHz a 2,0 GHz), os efeitos de absorgao sdo pequenos, de
modo que a normalizagdo pela curva fora da ressonancia torna satisfatéria o ajuste
tedrico do sinal experimental.

e Sinais proximos d ressonancia: Para os sinais préximos da ressonincia (dessintoni-
zagoes entre 0,6 e 1,0 GHz), os efeitos de absor¢ao sao predominantes, de modo que
nao ¢ possivel elimind-los com a normalizagdo. Para contornar esse problema, nor-
malizamos esses sinais pela curva de absorgao correspondente [11]. Apesar de nao
ser um procedimento preciso, este processo elimina os efeitos de absorc¢ao, tornando
o sinal constante nas bordas e um perfil z-scan claramente visivel.
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Figura 5.4: Sinal z-scan na ressonancia (curva preta) e fora da ressonancia (curva verme-
lha), ambos representados na mesma escala. Temperatura do reservatério 87°C, poténcia
laser 0,5 mW.

(a) i b) sinal z-scan 1,0 GHz,
IR sinal z-scan 0, 7 MHz . absorcao nao-linear
o -4 absorcao nao-linear 9 -6,4
.E AE
= g
] ]

4 & -6,8
° 6 kel
8 <
S 2 701 w
2 2
74
[} [}
o B -7,24
he] ke
o gl [7)
g g 74
£ =
-9 T T T T T T -7,6 T T T T T T
6 -4 -2 0 2 4 6 6 -4 -2 0 2 4 6
posicao (unidades arbitrarias) posicao (cm)

Figura 5.5: Sinal z-scan (curva preta) e sinal fora da ressonincia (curva vermelha) para
0,7 GHz (a) e 1,0 GHz (b). Ambos estao representados na mesma escala. Temperatura
87°C, poténcia 0,2 mW.

A Figura 5.5 mostra a curva de absor¢ao para um sinal a uma dessintonizacao de 0,7
GHz, portanto préximo a ressondncia. Para um sinal com o laser a cerca de 1 GHz do
centro da linha, longe da ressonéncia, os efeitos absortivos sao menos importantes. Vemos
portanto que, no caso do sinal a 0,7 GHz, os efeitos de absor¢ao aparecem claramente no
sinal z-scan.

Nas proximas subsecoes apresentamos ja normalizados todos os sinais z-scan obtidos
em nossas medidas, conforme a discussao acima. Conforme ja dissemos, ha trés medidas
para cada dessintonizagao e poténcia, que permitem construirmos uma barra de erro. Es-
sas trés medidas sao representadas pelas letras (a), (b) e (¢). Primeiramente apresentamos
a série de 87°C e em seguida a de 60°C, para as dessintonizacoes e poténcias da Tabela
5.2.

5.3.1 Série de 87°C

A Figura 5.6 representa as medidas para 87°C e 10 uW de poténcia, para as dessin-
tonizacoes de 0,6, 0,7, 0,8 ¢ 0,9 GHz.
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Os sinais desta série de 10 uW foram normalizados pela curva de absor¢ao. Verifica-
mos que, ao dividir o sinal pela curva fora da ressonancia, ndo aparecia um sinal z-scan
satisfatorio; entao, dividimos o sinal pela curva de absor¢ao. Apesar de nao haver nenhum
dado sobre a curva de absor¢ao (ja que a absor¢ao medida é ndo-linear), aparentemente
este procedimento resultou na visualizagao esperada de um perfil z-scan.

Vemos que, para as dessintonizagoes de 0,6, 0,7 e 0,8 GHz, ndo ha um sinal z-scan
reconhecivel, ao contrario das trés medidas para 0,9 GHz, que exibem um sinal z-scan
claro em torno da posigdo -2 (unidades arbitrarias).
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Figura 5.6: Sinais z-scan para 87°C e 10 uW, de 600 a 900 MHz. Os sinais foram
normalizados pela curva de absor¢ao correspondente.

A Figura 5.7 representa as medidas para 87°C a 50 W de poténcia para as dessin-
tonizagoes de 0,6 a 1,0 GHz. Como as dessintonizacoes estao proximas a ressonancia do
sistema, os sinais apresentam efeitos de absorcao.

Para esta série, as curvas foram normalizadas pelo sinal fora da ressonancia porque
esse procedimento resultou na visualizagdo de um perfil z-scan nos sinais. Verificamos que
a normalizagao pelas curvas de absor¢ao nao resultou na identificacao de um sinal z-scan,
e sim num sinal puramente absortivo.
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Figura 5.7: Sinais z-scan para 87°C e 50 pW, de 600 a 1000 MHz. Os sinais foram
normalizados por uma curva fora da ressonancia. Em todos os graficos o eixo horizontal
¢ a posigao (unidades arbitrarias) e o eixo vertical é a tensdo normalizada (V).
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As Figuras 5.8 e 5.9 representam as medidas para 87°C a 0,2 mW para as dessintoni-
zagoes de 0,6 a 1,3 GHz. Os sinais foram normalizados por curvas fora da ressonéncia.
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Figura 5.8: Sinais z-scan para 87°C a 0,2 mW, de 0,6 a 1,0 GHz. Os sinais foram nor-
malizados por uma curva fora da ressonancia. Em todos os graficos o eixo horizontal é a
posicao (unidades arbitrarias) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.9: Sinais z-scan para 87°C e 0,2 mW, de 1,1 a 1,3 GHz. Os sinais foram nor-
malizados por uma curva fora da ressonancia. Em todos os graficos o eixo horizontal é a
posigao (unidades arbitrarias) e o eixo vertical ¢ a intensidade (unidades arbitrarias).

Vemos que os efeitos de absorcao predominam até em torno de 0,9 GHz. A partir de
1,0 MHz, a amplitude do sinal comega a diminuir, em virtude de o sistema estar cada vez
mais afastado da ressonancia. A partir de 1,3 GHz, o sinal diminui bastante e torna-se
da mesma ordem de grandeza do ruido, principalmente nas “asas”.

Conforme veremos na préxima segao, para as trés séries de poténcias anteriores (10,
50 e 200 W) o valor de ny foi calculado a partir da diferenga de transmiténcia pico-vale,
dada pela Eq. (2.77). Para os sinais as poténcias de 0,5, 1,0 e 4,0 mW, foi feito um ajuste
tedrico com a fungdo de transmitancia 7'(z) dada pela Eq. (2.74). Ou seja, as figuras que
apresentaremos para essas trés ultimas poténcias ja estdo com as curvas do ajuste teérico.
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As figuras 5.10 e 5.11 representam as medidas para 87°C a 0,5 mW para as dessintoni-
zagoes de 1000 a 2000 MHz. Os sinais foram normalizados por curvas fora da ressonancia.
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Figura 5.10: Sinais z-scan para 87°C e 0,5 mW, de 1,0 a 1,7 GHz.
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Os sinais foram

normalizados pela curva fora da ressonancia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a

posicao (cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.11: Sinais z-scan para 87°C, 0,5 mW e 2,0 GHz. Os sinais foram normalizados
pela curva fora da ressondncia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a posigao (cm)
e o eixo vertical ¢ a intensidade (unidades arbitrarias).

Como era de se esperar, para alta poténcia o sinal z-scan é claramente visivel (grande
relagdo sinal /ruido) e diminui & medida que a dessintonizagao do sistema aumenta.
As Figuras 5.12 e 5.13 apresentam os sinais z-scan para 87°C e 1,0 mW.
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Figura 5.12: Sinais z-scan para 87°C e 1,0 mW, de 1,0 a 1,3 GHz.
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Os sinais foram

normalizados pela curva fora da ressonancia. Em todos os gréaficos o eixo horizontal é a
posicao z (cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.13: Sinais z-scan para 87°C e 1 mW, de 1,5 a 1,7 GHz. Os sinais foram norma-
lizados pela curva fora da ressonancia. Em todos os graficos o eixo horizontal é a posicao
z (cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).

As Figuras 5.14 e 5.15 apresentam os sinais z-scan para 4 mW.
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Figura 5.14: Sinais z-scan para 87°C e 4 mW, para 1,0 e 1,1 GHz.
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Os sinais foram

normalizados pela curva fora da ressonancia. Em todos os gréaficos o eixo horizontal é a

posicao z (cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.15: Sinais z-scan para 87°C e 4 mW, de 1,3 a 2,0 GHz. Os sinais foram norma-
lizados pela curva fora da ressonancia. Em todos os graficos o eixo horizontal é a posicao
z (cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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5.3.2 Série de 60°C

Apresentamos a seguir os sinais z-scan normalizados obtidos para a temperatura de
60°C, para as dessintonizagoes e poténcias apresentados na tabela 5.2. Novamente, para
as medidas com dessintonizagoes proximas a ressonancia, o efeito de absorcao é menor
que o da série a 87°C, uma vez que a temperatura é menor.

Para os sinais a 10 pW de poténcia (Figura 5.16), a normalizagao foi feita da seguinte
forma: dividimos o sinal z-scan e a absorcdo correspondente pela mesma curva fora da
ressonancia, para obter o sinal z-scan e a absorc¢ao normalizados. Em seguida dividimos
um pelo outro. A razao deste procedimento é a mesma utilizada para os sinais de 10
uW a 87°C: este processo resulta na visualizagdo de um sinal z-scan, ao invés de perfis
puramente absortivos.

Vemos que para as dessintonizacoes de 0,8 e 0,9 GHz o perfil z-scan tipico do sinal é
alterado, de modo que para essas medidas nao foi possivel extrair o valor de n,.

A Figura 5.17 apresenta os sinais a 50 uyW de poténcia. O procedimento para a
normalizagao desses sinais foi o mesmo para os sinais a 10 pW.

Da mesma forma que nos sinais a 10 pW, a partir de 800 MHz surge um pico na curva
z-scan, de modo que nao foi possivel calcular o valor de n..

Nas Figuras 5.18 e 5.19, temos as medidas para 0,5 mW. A partir de 1,7 GHz nao ha
mais um perfil z-scan claro, tanto que para eles nao foi possivel fazer o ajuste tedrico.

Nas Figuras 5.20 e 5.21 temos as medidas para 1,0 mW. Para a dessintonizacao de 2,0
GHz, o sinal z-scan nao é mais visivel e por isso nao foi possivel fazer o ajuste tedrico.

Por fim, nas figuras 5.22 e 5.23 apresentamos os sinais z-scan normalizados para 2,0
mW. Da mesma forma que nas medidas a 0,5 mW, o sinal z-scan comeca a desaparecer a
partir de 1,7 GHz. Nao foi possivel fazer o ajuste tedrico para os sinais a 1,7 e 2,0 GHz.

Na préoxima se¢ao apresentamos os valores de nsy obtidos a partir dessas duas séries de
medidas.
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Figura 5.16: Sinais z-scan para 60°C e 10 yW, de 1,0 a 1,7 GHz. Os sinais foram nor-
malizados pela curva fora da ressonancia e pela absor¢ao normalizada pela curva fora da
ressondncia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a posi¢do (unidades arbitrarias) e
o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.17: Sinais z-scan para 60°C e 50 uW, de 0,6 a 1,0 MHz.
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Os sinais foram

normalizados pela curva fora da ressonéncia e pela absor¢do normalizada pela curva fora
da ressonancia. Em todos os gréficos, o eixo horizontal é a posi¢do (unidades arbitrarias)
e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.18: Sinais z-scan para 60°C e 0,5 mW, de 1,0 a 1,7 GHz. Os sinais foram
normalizados pela curva fora da ressonancia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a
posi¢ao (cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.19: Sinais z-scan para 60°C, 0,5 mW e 2,0 GHz. Os sinais foram normalizados
pela curva fora da ressondncia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a posigao (cm)
e o eixo vertical ¢ a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.20: Sinais z-scan para 60°C e 1 mW, de 1,0 a 1,3 GHz. Os sinais foram normali-
zados pela curva fora da ressonancia. Em todos os gréaficos, o eixo horizontal é a posicao
(cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.21: Sinais z-scan para 60°C e 1 mW, de 1,5 a 2,0 GHz. Os sinais foram normali-
zados pela curva fora da ressonancia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a posicao
(cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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Figura 5.22: Sinais z-scan para 60°C, 2 mW e 1,0 GHz. Os sinais foram normalizados
pela curva fora da ressondncia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a posigao (cm)
e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitréarias).
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Figura 5.23: Sinais z-scan para 60°C e 2 mW, de 1,1 a 2,0 GHz. Os sinais foram normali-
zados pela curva fora da ressonancia. Em todos os graficos, o eixo horizontal é a posicao
(cm) e o eixo vertical é a intensidade (unidades arbitrarias).
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5.4 Valores experimentais de n,

Nesta se¢ao apresentamos os valores de ny obtidos a partir das curvas z-scan da se¢ao
anterior, tanto para a série de 87°C como para a de 60°C.
A expressao experimental para ny é dada pela Eq. (2.78), a saber,

AAD w2
-1 4 0 2 '
ny = 10% x TRoLeys (em* /W) (5.5)

onde A é o comprimento de onda do laser, wy é a cintura do feixe laser gaussiano, P é a
poténcia do feixe laser na entrada da célula e L.s; é a espessura efetiva da célula, a qual
consideramos igual a espessura L pois desprezamos a absorcao nao-linear «. Utilizamos
A = 852,351 nm (comprimento de onda de ressonancia na linha Dy do césio), wy = 39, 4um
(técnica knife-edge, se¢do 5.1) e Losp = L = 1 mm. O fator 10* aparece para que as
unidades de ny sejam cm?/W.

Vemos da Eq. (5.5) que o valor de ny depende do valor do pardmetro Ad,. Esse
parametro foi determinado da seguinte forma:

Para os sinais a baixa poténcia (10 pW, 50 pW e 0,2 mW), o valor de |A®y| foi
calculado a partir da Eq. (2.77), a saber,

AT,_, = 0,406 (1 — S)"% | Ady| (5.6)

onde AT,_, é a diferenca de transmitancia pico-vale no sinal z-scan normalizado e S ¢é a
transmitancia do feixe na abertura (iris), que é a razdo entre a poténcia de saida P, e de
entrada P;, do laser na iris. Medimos P,,; = 0,94 mW e P,, = 1,52 mW, o que fornece
S =0,62.

J& para os sinais a alta poténcia (0,5 mW, 1 mW, 2 mW e 4 mW), o valor de |A®| foi
determinado a partir do ajuste teérico do sinal z-scan com a Eq. (2.74), que é a fungao
de transmitancia normalizada:

T() =1- fi?;i 5 T ZZR (5.7)

onde zi é o comprimento de Rayleigh. Deixamos zp variar para obtermos um melhor
ajuste tedrico.

A grande maioria dos valores de zr obtidos foram entre 0,35 e 0,47. Esses valores
diminuem com a dessintonizagao e variam de forma indefinida com a poténcia.

A tabela a seguir apresenta os valores médios de zg para cada dessintonizacao, poténcia
e série de temperatura.

[tabela]

Apresentamos os valores de no através de 7 tabelas, onde cada uma corresponde a
uma poténcia utilizada, tanto para 87°C como para 60°C. Ha trés valores de n, para cada
temperatura, poténcia e dessintonizacao, ja que foram feitas 3 medidas para cada uma. Os
valores de nsy na seqiiéncia em que aparecem nas tabelas correspondem, respectivamente,
aos graficos (a), (b) e (c¢) das figuras da secao anterior.
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A Tabela 5.3 fornece o valor de ny para a poténcia de 10 pW, tanto para 87°C como
para 60°C. Recorrendo a figura 5.5, vemos um sinal z-scan apenas para a dessintonizagao
de 0,9 GHz na temperatura de 87°C. Entao este foi o inico valor de ns obtido.

Recorrendo a figura 5.16, vemos que os valores de no para as medidas de 0,9 GHz a
60°C estao ausentes devido & ma qualidade do sinal z-scan correspondente (graficos (b) e
(c) para 0,9 GHZ da Figura 5.16).

| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | AT,_, | [A®q| [ ny (em?/W) |
87°C 0,9 0,03215 | 0,10074 | 3,3 x 107°
0,04112 | 0,12885 | 4,3 x 107°
0,03130 | 0,09808 | 3,2 x 107°
60°C 0,6 0,07850 | 0,24602 | 8,1 x 107°
0,20156 | 0,63165 | 2,1 x 10~*
0,09768 | 0,30610 | 1,0 x 10~*
0.7 0,05749 | 0,18016 | 6,0 x10~°
0,05618 | 0,17605 | 5,8 x10~°
0,05958 | 0,18670 | 6,2 x10~°
0,8 0,02833 | 0,08878 | 2,9 x10~°
0,03326 | 0,10423 | 3,4 x10°°
0,03549 | 0,11123 | 3,7 x10°°
0,9 0,01578 | 0,04946 | 1,6 x10~°

Tabela 5.3: Valores experimentais de no para a poténcia de 10 uW.
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A tabela 5.4 apresenta os valores de ny para a poténcia de 50 yW. Vemos que para 1,0
GHz a 60°C, nao foi possivel extrair dois valores de ny, devido a méa qualidade dos sinais
correspondentes (graficos (b) e (c¢) da figura 5.17).

| Temperatura | Dessintonizagao (GHz) | AT,_, | [A®q| [ ny (em?/W) |
87°C 0,6 0,71337 | 2,23558 | 1,5 x 1074
0,69959 | 2,19240 | 1,5 x 102
0,62096 | 1,94061 | 1,3 x10~*
0,7 0,42538 | 1,33308 | 8,8 x107°
0,40673 | 1,27461 | 8,4 x107°
0,39511 | 1,23821 | 8,2 x10°7
0.8 0,24143 | 0,75660 | 5,0 X107
0,19600 | 0,61422 | 4,1 x10°°
0,23377 | 0,73261 | 4,8 x10™°
0,9 0,11994 | 0,37587 | 2,5 x107~°
0,09419 | 0,29518 | 2,0 x10~°
0,10528 | 0,32994 | 2,2 x10°7
1,0 0,05293 | 0,16589 | 1,1 x10~°
0,04472 | 0,14015 | 9,3 x10°°
0,04601 | 0,14418 | 9,5 x107©
60°C 0,6 0,11052 | 0,34635 | 2,3 x 107°
0,12340 | 0,38671 | 2,6 x 107°
0,12688 | 0,39761 | 2,6 x10~°
0.7 0,08900 | 0,27890 | 1,8 x10°7
0,08757 | 0,27442 | 1,8 x10°7
0,08094 | 0,25364 | 1,7 x107°
0,8 0,04437 | 0,13905 | 9,2 x10~°
0,03918 | 0,12277 | 8,1 x10°°
0,05870 | 0,18396 | 1,2 x10~°
0,9 0,03926 | 0,12303 | 8,1 x10°
0,03240 | 0,10154 | 6,7 x107°
0,03226 | 0,10110 | 6,7 x10~°
1,0 0,03319 | 0,10401 | 6,9 x10~°

Tabela 5.4: Valores experimentais de ny para a poténcia de 50 uW.
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A tabela 5.5 apresenta os valores de ny para a poténcia de 0,2 mW. Para 1,3 GHz, os
valores de ny variam muito. Isto ¢ devido a ma qualidade do sinal correspondente (figura

5.9).

’ Temperatura ‘ Dessintonizacao (GHz) ‘ AT,_, ‘ |AD| ‘ ny (em? /W) ‘

87°C

0,6 1,08396 | 3,39697 | 5,6 x 10~°
0,99393 | 3,11481 [ 5,2 x 107°
1,17759 | 3,69040 | 6,1 x107°
0,7 0,75737 | 2,37348 | 3,9 x107°
0,77819 | 2,43873 | 4,0 x107°
0,76774 | 2,40598 | 4,0 x107°
0,8 0,51950 | 1,62803 [ 2,7 x107°
0,51086 | 1,60094 | 2,6 x107°
0,47105 | 1,47620 | 2,4 x107°
0,9 0,26515 | 0,83096 | 1,4 x107°
0,24665 | 0,77296 | 1,3 x10~°
0,24749 [ 0,77559 | 1,3 x10~°
1,0 0,16089 | 0,50422 | 8,3 x10°°
0,14753 [ 0,46233 | 7,6 x10~°
0,14890 | 0,46662 | 7,7 x10~°
1,1 0,08753 [ 0,27431 | 4,5 x107°
0,09817 [ 0,30764 | 5,1 x10~°
0,10472 [ 0,32818 [ 5,4 x10°°
1,2 0,06944 [ 0,21763 | 3,6 x107°
0,05477 [ 0,17163 | 2,8 x10~°
0,05434 [ 0,17029 [ 2,8 x10~°
1,3 0,04386 | 0,13744 [ 2,3 x10°©
0,04786 | 0,14988 [ 2,5 x10~°
0,44229 | 1,38607 | 2,3 x10~°

Tabela 5.5: Valores experimentais de no para a poténcia de 200 uW.

As tabelas 5.6 e 5.7 apresentam os valores de ny para 0,5 mW.
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’ Temperatura \ Dessintonizagao (GHz) \ |ADy| \ ny (cm? /W) ‘
87°C 1,0 0,63453 | 4,2 x 10 0
0,47375 | 3,1 x107°
0,47770 | 3,2 x107°
1,0 0,42201 | 2,8 x107°
0,43305 | 2,9 x10°°
0,44650 | 3,0 x10°
1,3 0,23120 | 1,5 x107°
0,25170 | 1,7 x107°
0,23803 | 1,6 x107©
1.5 0,11836 | 7.8 x10~"
0,12255 | 8,1 x10~"
011710 | 7,7 X107
1,7 0,07576 | 5,0 x10~7
0,08587 | 5,7 x10~"
0,08334 | 5,5 x10~7
2,0 0,05063 | 3,3 x10~7
0,04568 | 3,0 X107
0,03950 | 2,6 x10~7

Tabela 5.6: Valores experimentais de n, para a poténcia de 0,5 mW para 87°C.
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Para as dessintonizagoes de 1,7 e 2,0 GHz a 60°C, nao foi possivel extrair o valor de
ny devido a mé qualidade dos sinais correspondentes (figuras 5.18 e 5.19).

| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | [A®o| | ny (cm?/W) |

60°C

1,0 0,12160 | 8,0 x 10~7
0,11670 | 7,7 x 1077
0,11220 | 7.4 x1077

1,1 0,08229 | 54 x1077
0,08066 | 5,3 x10~7
0,07655 | 5,1 x10~7

1,3 0,04098 | 2,7 x1077
0,03830 | 2,5 x1077
0,03790 | 2,5 x1077

1,5 0,05089 | 3,4 x1077
0,02498 | 1,7 x1077
0,04071 | 2,7 x1077

1,7 — —

2,0 —~ —~

Tabela 5.7: Valores experimentais de ns para a poténcia de 0,5 mW para 60°C.
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As tabelas 5.8 e 5.9 apresentam os valores de ny para 1 mW.

| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | [A®o| | ny (cm?/W) |
87°C 1,0 0,91494 | 3,0 x 107°
0,84868 | 2,8 x 107
0,78813 | 2.6 x10°°
1,1 0,68965 | 2,3 x107°
0,65620 | 2,2 x107°
0,67533 | 2,2 x107©
1,3 0,37860 | 1,3 x107°
038673 | 1,3 x10°°
030782 | 1,3 x10°°
1,5 0,24164 | 8,0 x10~7
0,22594 | 7.5 x10~7
0,22657 | 7,5 x10~7
1,7 0,13850 | 4,6 x10~7
0,15685 | 5.2 x10°7
0,16519 | 5,5 x10~7

Tabela 5.8: Valores experimentais de n, para a poténcia de 1 mW para 87°C.
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| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | [A®o| | ny (em®/W) |

60°C

1,0 0,18592 | 6,2 x 107
0,17938 | 5,9 x 1077
0,21481 | 7,1 x1077
1,1 0,13903 | 4,6 x10~7
0,15061 | 5,0 x10~7
0,16561 | 5,5 x1077
1,3 0,08539 | 2,8 x10~7
0,09512 | 3,1 x10°7
0,09334 | 3,1 x1077
1,5 — -
0,54890 | 1,8 x107©
0,03846 | 1,3 x1077
1,7 0,06314 | 2,1 x1077
0,06395 | 2,1 x10~7
2.0 — —

Tabela 5.9: Valores experimentais de n, para a poténcia de 1 mW a 60°C.
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A 60°C e 1,5 GHz, vemos que nao foi possivel fazer o ajuste tedrico do sinal (Figura

5.21, 1,5 GHz (a)). Ja para os sinais a 2,0 GHz, ndo ha um perfil z-scan bem definido.
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As tabelas 5.10 e 5.11 apresentam os valores de ny para 2 mW.

| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | [A®o| | ny (cm?/W) |
60°C 1,0 0,27613 | 4,6 x 1077
0,28196 | 4,7 x 1077
0,28372 | 4.7 x10°"
1,1 0,20276 | 3,4 <1077
0,20049 | 3,3 x1077
0,17979 | 3,0 x10~7
1,3 0,09190 | 1,5 x10~7
0,10814 | 1,8 x10°7
0,11007 [ 1,8 x1077
1,5 0,07371 | 1,2 x1077
0,08207 | 1,4 x1077
0,06672 | 1,1 x10~7

Tabela 5.10: Valores experimentais de no para a poténcia de 2 mW, de 1000 a 1500 MHz.

| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | AT,_, | [A®| [ ny (em?/W) |
60°C 1,7 0,02376 | 0,07346 | 1,2 x 1077
0,02133 | 0,06684 | 1,1 x 1077
0,01976 | 0,06191 | 1,0 x10~7
2,0 0,02848 | 0,08925 | 1,5 x10~7

0,01891 | 0,05927 [ 9,8 x10~®

Tabela 5.11: Valores experimentais de ny para a poténcia de 2 mW, para 1,7 e 2,0 MHz.
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Por fim, a tabela 5.12 apresenta os valores de n, para 4 mW.

| Temperatura | Dessintonizagio (GHz) | [A®o| | ny (cm?/W) |
87°C 1,0 1,57363 | 1,3 x10°¢
1,57010 | 1,3 x 107°
1,59794 | 1,3 x107°
1,1 1,34323 | 1,1 x107°
1,31311 | 1,1 x107©
1,33242 | 1,1 x107©
1,3 0,82335 | 6,8 x10~”7
0,87778 | 7,3 x1077
0,87234 [ 7.2 x1077
1,5 0,62156 | 5,1 x10~7
0,64589 | 5,3 x10~7
0,62935 | 5,2 x10~7
1,7 0,46850 | 3,9 x1077
0,44835 | 3,7 x1077
0,46376 | 3,8 x10~7
2,0 0,30130 | 2,5 x10~7
0,28118 | 2,3 x10~7
0,28521 | 2,4 x1077

Tabela 5.12: Valores experimentais de no, para a poténcia de 4 mW.

5.4.1 Valores de ns nao-saturados

A rigor, os valores experimentais de ny apresentados na secao anterior deveriam ser os
valores corretos para a constante de proporcionalidade do indice de refragdo nao-linear.
Entretanto, ao comparar tais valores com nossos modelos tedricos, notamos que os mesmos
eram bem menores que os previstos teoricamente, o que nos fez levantar a hipotese de
saturagao do vapor atémico [11].

Conforme demonstrado no Capitulo 3, os modelos tedricos para ny valem no limite de
baixas intensidades e altas dessintonizagoes (condi¢ao dada pela Eq. 3.60). Em particular,
para baixas dessintonizac¢oes, o limite de baixas intensidades deve ser imposto, isto é,
deveriamos realizar nossas medidas a intensidades muito menores que a intensidade de
saturacao do césio, que vale Is = 1mWW/cm? Portanto, a intensidade do feixe laser
utilizado deve ser em torno de I = 0,1 mW/cm?. E isto fornece uma poténcia de (Eq.
2.46 para w = wy)

P =0,0024 uW

Entretanto, ao gravar os sinais z-scan a poténcias baixissimas, verificamos que os
mesmos apresentavam uma relacdo sinal/ruido muito pequena, ou seja, nao é possivel
obter claramente o sinal z-scan. Para contornar este problema, resolvemos aumentar
a intensidade e levar em conta que termos de ordem superiores poderiam aparecer na
equacao geral do indice de refragao nao-linear.

A Tabela 5.13 apresenta os valores para a relagao I/Ig nas nossas medidas experimen-
tais. Vemos que os valores de I/Ig sdo da ordem de
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Apesar de termos realizado nossas medidas a poténcias maiores, é possivel obter o
indice de refragao ny através da seguinte equacgao, que leva em consideragao os efeitos de
saturacao (ver Apéndice C)

NS
)

) = TP Pe(o)

(5.8)

onde ny(I) é o valor saturado, ny'® é o valor ndo-saturado, P ¢ a poténcia de entrada na

célula e Ps(0) é uma constante que depende da dessintonizagao 0.

Primeiramente, calculamos a média dos valores de ns referentes a mesma poténcia,
temperatura e dessintonizagao para cada uma das tabelas apresentadas na secao anterior.
Em seguida, organizamos esses valores médios em fungao da poténcia para uma mesma
dessintonizagao. Por exemplo, na série de 87°C, para a dessintonizacao de 0,9 GHz temos
valores de ny para as poténcias de 10 W, 50 pW e 0,2 mW. Os valores médios de n, para
cada poténcia sao dados pela tabela a seguir:

Poténcia | ny médio (cm?/W)
10 pW 3,61297 - 107°
50 uW | 2,20743-10°7
0,2 mW 1,31186 - 1075

Tabela 5.13: Valores de ny médios para a dessintonizacao de 0,9 GHz, para a série de
87°C. Cada valor de ny é a média dos valores medidos correspondentes. Por exemplo, o
valor de ny, médio para a poténcia de 10 uW ¢é a média dos trés valores correspondentes
apresentados na Tabela 5.3.

Em seguida plotamos ny em fungdo da poténcia e fizemos um ajuste tedrico com a Eq.

(5.8). A Figura 5.24 representa o ajuste tedrico para o exemplo dado. Tal ajuste forneceu
um valor de ny nao-saturado igual a

nd® =4,00143 - 1075 cm?/W

4E-5; = experimental
3,5E-5- B\ ajuste teorico
3E-5- )
£ 2,5E-51
S .
5 2E-51
N
<
1,5E-54
\ n
~
1E-5 T T T T T
0 50 100 150 200

potencia (microwatt)

Figura 5.24: Ajuste tedrico dos valores de ny da Tabela 5.13 em funcao da poténcia do
laser.
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Cada ajuste tedrico entdo fornece um valor (constante) de nd¥, para uma dada des-
sintonizacao e temperatura. Assim, os valores de ny nao-saturados sdo os valores de no
devidos puramente ao efeito Kerr, sem efeitos de saturacao do vapor atomico.

A Tabela 5.14 apresenta os valores de n)° obtidos das duas séries de temperaturas
para cada dessintonizagao.

Dessintonizacao | nd> (ecm?/W) | nd¥ (em? /W)
(GHz) 87°C 60°C
0.6 2.7-101 3.5 101
0.7 [ 4-10-1 1,3-10-%
0,8 6,3-107° 8,1-107°
0.9 1,0-10° 2,4-10°7
1,0 4,6-107° 9,9-1077
1,1 3,7-107° 6,8-107"
1,3 1,9-10°° 3,3-1077
15 8. 7-10~" 2.1-10~"
17 5.7-10~" 11-10~7
2.0 3.1-107 1,2-10°7

Tabela 5.14: Valores de nd® para todas as medidas das séries de 87°C e 60°C.

Na proxima se¢ao apresentamos o resultado da comparagao entre os valores de nq da
Tabela 5.14 com os modelos tedricos de sistema de dois e quatro niveis.

5.5 Comparacao com os modelos tedricos de dois e
quatro niveis

Para interpretar os resultados experimentais da secao anterior, adotamos o modelo de
atomo de dois niveis da literatura e o &tomo de quatro niveis desenvolvido neste trabalho.
Ambos estao discutidos em detalhes no Capitulo 3.

O valor de ny é dado por (Eq. 3.4)

ny = —— Rex® (5.9)

onde fizemos ng = 1, pois consideramos a aproximagao de vapor diluido. Vemos que no
depende de Rex®, que é dado por

Rex®) = /Oo W (v)Rex¥ dv (5.10)

—00

onde W (v) é a distribuicao de velocidades de Maxwell-Boltzmann, dada por (Eq. 3.69)

N U2 2]{?BT
W(v)dv = = eXD <_u2> dv, u=\] i (5.11)

onde N ¢é a densidade atomica (m™2), v é a velocidade do atomo, u é a velocidade mais
provavel, T é a temperatura do vapor atomico e M a massa do atomo. A expressao para
Rex®) = Rex® (¢’ = § — kv) depende do modelo utilizado.
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Para o modelo de 2 niveis, Rex(®) ¢ dado por (Eq. 3.63)

32N|[,L01|4 5//F4
3egh? (1 +467/12)2
Para o modelo de quatro niveis, consideramos as taxas de decaimento entre os trés
niveis excitados iguais a I', ou seja, substituimos por I' os termos I';, I'; e I'; +T'; nas Eqs.

(3.155), (3.167), (3.172), (3.159), (3.169) e (3.170).
Assim, o valor de ny para o sistema de quatro niveis é dado por

Rex®(8') = (5.12)

3 E3
1 6 —il'/2
~(3) i Q.52 ®) _(2)
Tip =5 = Qi + QY py7 +> Q05 (5.14)
2 74T | Zehii T 2
onde
Rec® — 1 75' 20,02+, Y p?
0 2 F2/4 iPii 2 / .p]]
JFi
1 50 1 I/2 _(2)
v o S QR 4 - S ime®  (5.15)
26 +F2/4#Z 2 67 +T7/4 %
02
~(2) i
\e) 5.16
pll 4512 + FQ ( )
peo = O [lwh
Y (wi mwy)? A+ ()24 467 + 12
(wi — wj>5j — F2/4
_ 5.17
40% + 12 (5.17)
U (i —wy)? +12/4 402 + 172
(wz- — wJ)F/Q — F25]/2
_ 5.18
407 + T2 (5.18)

onde os d; na verdade sdo §; — kv, para levar em conta a velocidade do atomo.

Notemos que o termo Ej no primeiro membro da Eq. (5.14) é cancelado, pois o
segundo membro também é proporcional a Ej devido as freqiiéncias de Rabi, dadas por
Q, = _ Hioko

(5.13).

A Tabela 5.15 apresenta os valores utilizados para as constantes nas expressoes para
a susceptibilidade e ns.

A densidade N foi determinada a partir da lei do gas ideal onde a pressao é a pres-
sao de vapor do césio, que é dada como funcao da temperatura através da expressao

: 1
. Além disso, cancelam-se também os fatores 5 em ambos 0s membros de
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’ Constante \ Simbolo \ Valor utilizado ‘
Velocidade da luz c 3 x 10° m/s
Permissividade elétrica €0 8,85 x 107* F/m
Constante de Planck h 6,63 x 1073* J.s
Largura de linha natural r 9,234 MHz
Constante de Boltzmann kp 1,38 x 107% J/K
Massa do dtomo de Cs M 2,2-107% kg
Elemento de matriz de dipolo na linha D, [10 3,8-107% C.m
Temperatura da janela T 100°C
Densidade N 1,00 x 10" m™=3 (série de 87°C)
2,41 x 10" m=3 (série de 60°C)

Tabela 5.15: Valores das constantes utilizadas no calculo de nsy tedrico.

Platm] = 10%165-3830/T [44] A temperatura em questdao é a temperatura do reservatério
da célula, e esta foi medida através de um ajuste tedrico das curvas de absorcao linear
medidas a baixa poténcia. No ajuste tedrico foi utilizada a lei de Beer-Lambert com a
expressao para o coeficiente de absor¢ao para um sistema de dois niveis [4]. Inicialmente
estavamos determinando a temperatura através da medida da tensao entre os terminais
dos termopares colocados no reservatério, de onde extraimos a temperatura através de
uma tabela especifica do termopar. Porém, uma anélise posterior do sinal de absorc¢ao
linear a baixa poténcia resultou em valores diferentes para a temperatura e conseqiiente-
mente para a densidade.

Na medicao da temperatura da janela com os termopares, encontramos os valores de
111°C (série de 87°C), 104°C, 84°C e 101°C (série de 60°C). Entretanto, o ajuste tedrico
da curva de absorcao linear também fornece a temperatura do vapor. O valor encontrado
com esse ajuste e utilizado nos calculos é 100°C.

A Tabela 5.16 apresenta os valores da densidade e da temperatura do reservatério de-
terminados com a curva de absorcao linear a baixa poténcia. Tais valores para a densidade
foram os utilizados nas expressoes teodricas.

’ Série ‘ Temperatura do reservatorio ‘ Densidade ‘
87°C 90°C £ 0,5°C 1,00 - 109 m=3
60°C 71°C £ 1°C 2,41 -10% m=3

Tabela 5.16: Valores para a temperatura do reservatério da célula e da densidade do vapor
de césio determinados a partir da analise da curva de absor¢ao linear a baixa poténcia.

Os valores dos elementos de matriz de dipolo p; para as transi¢oes hiperfinas foram
calculados através da expressao [44]

1
Hio = gSOz’,U/IO

onde os Sy; sao as forgas relativas de cada transicao e sdo dadas pela Tabela 5.17 [44].

A integral de convolugao (5.11) nao pode ser resolvida analiticamente. Para isto, foi
feita uma integragdo numérica baseada no método da regra dos trapézios [45], escrito em
linguagem de programacao C (ver Anexo A).
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Transicao Fator | Valor utilizado
F=4—F =5 S()g 11/18
F=4—>F =4 Sy 7/24
F=4—>F = Sor 7/72

Tabela 5.17: Valores dos fatores de forca relativa das transicoes FF =4 — F' = 3,4,5 na
linha Dy do césio.

A Figura 5.25 apresentam o resultado da integragdo numérica acima, tanto em escala
linear como logaritmica (Figura 5.25). A legenda é a seguinte:

e 2 niveis: valor de ny fornecido pelo sistema de dois niveis;

e termo 1: valor de ny considerando apenas o 1° termo da Eq. (5.14);

termo 2: valor de ny considerando apenas o 2° termo entre colchetes da Eq. (5.14);

termo 3: valor de ny considerando apenas o 3° termo entre colchetes da Eq. (5.14);

e / niveis: valor de ny fornecido pelo sistema de quatro niveis. E a soma dos termos
1, 2 e 3 anteriores.

0.01

0.00204 2 niveis| — 2 niveis
termo 1 1E-34 N termo 1
—— termo 2 F~~ —— termo 2
0.0015 I (| ——termo 3
= —~ 1E-44 I I
= S |
= 0.0010+ I~
N 1E-5 1 \
£ g \
£ 0.00051 N |
o~ c  1E-6 |
c
0.0000 - 1E-7 4
0.0005 T T T T T 1E-8 T T T T T
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
dessintonizacao (GHz) dessintonizacao (GHz)

Figura 5.25: Curvas tedricas para no (cm?/W) em fungio da dessintonizacio (GHz). Os
valores sao fornecidos em uma escala linear (grafico da esquerda) e logaritmica (grafico
da direita).

Vemos claramente as contribui¢des para ny fornecidas pelos dois modelos utilizados.
Longe da ressonéancia (a partir de 1,0 GHz) os resultados dos dois modelos convergem.
Entretanto, préximo a ressonancia (entre 0,5 e 1,0 GHz), os valores dos dois modelos sdo
bastante diferentes: o modelo de quatro niveis prevé valores bem maiores, que diferem
até de quatro ordens de grandeza.

O “degrau” que aparece na curva do termo 3 na escala logaritmica aparece porque
no trecho correspondente da escala linear a contribuicao de ny é negativa. Portanto, o
degrau nao é compativel com o observado na escala linear devido a inversao do sinal.

Uma vez que as transi¢oes hiperfinas sdo muito préximas entre si em freqiiéncia (da
ordem de centenas de MHz) e as trés estdo muito distantes em freqiiéncia do nivel fun-
damental (da ordem de THz; ver Figura 4.2 do Capitulo 4), é de se esperar que préximo



CAPITULO 5. MEDIDAS Z-SCAN EM VAPOR ATOMICO DE CESIO 99

a ressonancia os trés niveis hiperfinos tornem-se importantes para o valor de ny. Vemos
isso claramente analisando a contribui¢ao de cada termo da Eq. (5.12) para o valor total
de n,. A medida que o sistema comeca a ficar cada vez mais longe da ressonancia, as trés
transicoes hiperfinas comegam a se comportar como um tnico nivel excitado, de modo
que a aproximacao de dois niveis torna-se a mais adequada.

Para a construgao da barra de erro, foram levadas em conta as flutuacoes nos parame-
tros medidos, como dessintonizacao, temperaturas do reservatorio e da janela, poténcia
do feixe laser na entrada da célula, densidade e, principalmente, o valor de A®, do ajuste
tedrico das curvas z-scan. Entretanto, tais calculos sdo demasiadamente dificeis. Assim,
resolvemos colocar na barra de erro a variacdo mais brusca entre esses parametros, que
foi de 30 %. Assim, o valor experimental de ny possui um erro de 30 %.
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A Figura 5.26 apresenta a comparac¢ao com os valores tedricos de ny nao-saturados
para a série de 87°C (Tabela 5.14).

0.01 3 —— 2 niveis

] termo 1

1E-3 - termo 2

termo 3

. — 4 niveis

= 1E-4 < A
N _
§ 1E5]
N ]
C -
1E-6—§
1E-7
0.5 1.0 1.5 2.0

dessintonizacao (GHz)

Figura 5.26: Comparagao com os valores tedricos para a série de 87°C.

Uma vez que ambos os modelos tedricos foram elaborados no regime de baixas in-
tensidades comparadas & intensidade de saturagao (I << Ig) e/ou altas dessintonizagdes
(0 >> 1), podemos levantar a hipdtese de que ocorre saturagdo quando os valores de ng
medidos nao seguem a curvas teéricas. Em geral, quando ocorre saturagao em um sistema
fisico, os valores experimentais sdo menores que os fornecidos teoricamente.

Para os pontos a baixa dessintonizacao, vemos claramente que os valores experimentais
sao diferentes dos valores tedricos esperados. Uma hipdtese para explicar isso é que a
expressdo (5.8), que foi a utilizada para o calculo do valor de n)®, ndo vale para baixas
dessintonizagoes.

Para os valores a altas dessintonizacoes, vemos que provavelmente ocorre saturacao
para os dois pontos préximos a dessintonizagao de 1,0 GHz (5° e 6° pontos do gréfico
completo): a poténcia utilizada nas medidas foi alta, de modo que a proximidade &
ressonancia dessas medidas nao elimina o efeito de saturacao. Para os demais pontos
a alta dessintonizacao, os resultados experimentais ajustam-se muito bem a curva de
quatro niveis do nosso modelo tedrico, dentro da barra de erro. Vemos ainda que os
dados experimentais se aproximam cada vez mais da curva de dois niveis a medida que a
dessintonizacao se torna cada vez maior, o que ¢é esperado.
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A Figura 5.27 apresenta a comparac¢ao com os valores tedricos de ny nao-saturados
para a série de 60°C (Tabela 5.14).

1E-3—; —— 2 niveis
] termo 1
1 termo 2
1E-4 5 i termo 3
’;‘ : i — 4 niveis
AN -9+
= 1E-5 E
o ]
~ ]
S 1E-6 i
1E-7 4 4 4
0.6 1.2 1.8

dessintonizacao (GHz)

Figura 5.27: Comparagao com os valores tedricos para a série de 60°C.

Préximo a ressonancia, vemos que os valores de my ajustam-se muito bem a curva
tedrica do modelo de quatro niveis, dentro da precisao da barra de erro, e discorda de até
trés ordens de grandeza da curva teérica do modelo de dois niveis. Uma vez que nesta
série a temperatura do reservatorio ¢ menor, os efeitos de absorcao sao menores, e dai o
sistema nao satura nesta faixa de dessintonizac¢oes, ao contrario da série de 87°C.

Para alta dessintonizagao, vemos que os dois primeiros pontos (5° e 6° pontos do grafico
completo) estdo no regime de saturagdo. Para os demais pontos, o efeito de saturagao
¢ eliminado pelo limite de alta dessintonizacao, o que permite uma melhor concordancia
com os valores do modelo de quatro niveis. Os resultados também concordam com o
modelo de dois niveis, uma vez que ambos convergem no limite de altas dessintonizacoes.

Demonstramos portanto, que nosso modelo de quatro niveis é o mais adequado para
descrever os efeitos de nao-linearidades ciibicas em um vapor atomico de césio. No préximo
capitulo resumimos as principais conclusoes deste trabalho e apresentamos perspectivas
futuras.



Capitulo 6

Conclusao

Em conclusdo, apresentamos um estudo sistematico realizado em vapor atomico de
césio térmico e medimos o valor do indice de refragdo nao linear ny em fungao da dessinto-
nizagao e da poténcia do feixe laser. Fizemos esse estudo através da bem conhecida técnica
de varredura z (z-scan), que tem-se mostrado satisfatéria e precisa em vérios experimentos
realizados, particularmente em solidos.

Verificamos que um modelo teérico de atomo de dois niveis, apresentado na litera-
tura, nao era completo para interpretar nossos resultados, particularmente para pequenas
dessintonizagoes do laser em relacao ao centro da largura Doppler da linha D;. Nesse
modelo, constatamos que os resultados tedricos e experimentais convergiam no regime de
grandes dessintonizagoes, mas para pequenas dessintonizagoes eles diferiam em mais de
trés ordens de grandeza. Isto acontece porque o modelo de dois niveis despreza as trés
transi¢oes hiperfinas da linha D,, as quais se tornam importantes proximo a ressonancia
devido a proximidade em freqiiéncia entre elas (250 e 200 MHz). Entretanto, longe da
ressonancia é suficiente considerar um modelo de dois niveis, quando toda a estrutura do
nivel excitado pode ser representada por uma unica transicao de largura de convolucao
das linhas Doppler das trés transi¢oes hiperfinas.

Para considerar as transi¢coes hiperfinas préximas a ressonancia, usamos um modelo
de atomo de quatro niveis, com um estado fundamental e trés estados excitados. Tal
modelo é mais geral porque leva em conta todos os niveis hiperfinos que participam da
transicao. Mostramos que na susceptibilidade de terceira ordem aparecem contribuigoes
nao presentes na solucao para dois niveis, a saber, as populagoes de todos os niveis ex-
citados e a coeréncia criada entre eles. O modelo de atomo de quatro niveis mostrou-se
satisfatorio, com uma boa concordéncia com os dados experimentais.

Portanto, investigamos o problema da nao-linearidade Kerr de um vapor atémico
no regime de pequenas e grandes dessintonizagdes. Calculamos o valor de ny para um
vapor atomico através de medidas sistematicas e resolvemos analiticamente o problema
da interacao nao linear entre a radiacdo e um vapor atomico de césio dentro da linha
D,. Esperamos que este modelo seja uma receita para o estudo de efeitos nao-lineares em
atomos alcalinos.

Perspectivas

Como perspectivas para trabalhos futuros, ha a priori uma idéia proposta: a inves-
tigacdo sistematica da absorcao nao-linear em funcao da posicao da célula. O objetivo
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disto seria determinar o valor do coeficiente de absor¢do nao-linear, ao invés do indice
de refracao nao-linear realizado neste trabalho. Temos um modelo tedrico esbocado e
o proximo passo seria a realizacdo de medidas experimentais para fazer a conseqiiente
compara¢ao com o modelo em questao.

Publicacoes

Uma vez que este trabalho consistiu em um estudo original, com a medida da suscep-
tibilidade nao linear do césio, mais precisamente do indice Kerr no, um artigo foi escrito
para publica¢ao (ver Anexo B).



Apéndice A

Equacao de onda nao-linear e
reducao a forma SVEA

Para demonstrarmos as Eqgs. (2.54) e (2.55) para a propagacao da amplitude E(r, z)
de um campo elétrico quase-plano em um meio material, comecemos fazendo uma dis-
cussdo sobre a equacao de onda nao-linear. As equacoes de Maxwell para um campo
eletromagnético que se propaga em um meio material livre de cargas e de correntes sao
dadas por

V-D=0
V-B=0
Oxpo 8 (A1)
ot
. . 8D
H=""
VX ot

onde D = ¢gf + Pe B = ,uof-_i . Se a polarizacao P do material é linear e o meio é
isotropico, uma combinacao das Eqgs. A.l resulta na bem conhecida equacao de onda
eletromagnética, aqui escrita para o campo elétrico:
0*FE
V2E — jge——- =0 A2
Ho 012 (A.2)
Entretanto, se a polarizacao P do meio possui contribuigoes nao-lineares, isto €, se ela
pode ser escrita como [47] [48]

P =P, + Py; (A.3)

onde Pp, é a polarizacao linear (ordindria) e Py, a contribui¢ao ndo-linear, a equacao de
onda da propagagao do campo elétrico no material torna-se entao

82E 82PNL
V2E — pge o2~ M op (A.4)
que deve ser resolvida para F, dada uma expressao para Py em funcao de E.
Consideramos uma solugao de A.4 do tipo onda quase-plana, isto €,
E = Ey(z,t)elk==b (A.5)
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e que o meio apresenta apenas nao-linearidades de 3* ordem, isto é,

3 .
Pry = JeoxX V| B[P E = Py’ (A.6)
3 (3) 2
Fo = 7 €ox | Eo|”Eo (A7)

onde substituimos A.5 em A.6 para obter A.7. A substituicdo de A.5 e A.6 em A4 leva
a seguinte equacao diferencial para a amplitude FEy:

PE, _ 0E, PE, . 0B,
822 —’—Q'Lkﬁg—k EO—/LOE W—2ZWW—W E() =
0*P, . OF,
= /1 ( 87520 - ZZwa—tO — w2P0> (A.8)

que deve ser resolvida para Fy, com Py dado por A.7.

Em geral, a Eq. A.8 é dificil de ser resolvida por ser uma equagao diferencial parcial
de 2* ordem nas varidveis z e t. Entretanto, podemos fazer a chamada Aproximagao
de Envelope Lentamente Variavel (Slowly Varing Envelope Approzimation, ou redugao a
forma SVEA), onde supomos que Ej varie lentamente com z e t. Em outras palavras,
assumimos

0F O0?E,
2 0 0
(k2 Eo| >> |k o o= (A.9)
OF 0?E,
‘wQE()’ >> w ato 8t20 (A.10)
De forma analoga para Py, escrevemos também
OF, 0*P,
‘wzpo‘ >> w 8750 ‘ 82520 (A.11)
Com as condigdes A.9 a A.11, reescrevemos A.8 como
OF, OF, w [
872:0 + \//,L()Eaito = i? ?OPO <A12)

A Eq. A.12 é uma equacao de onda nao-linear de 1* ordem para a amplitude FEj.
Levando em conta a distorcao de fase sofrida pelo campo elétrico ao se propagar em
um meio com nao-linearidade cuibica, a amplitude E, pode ser escrita como

Ey = \/1(2)e"¢®) (A.13)

onde I(z) é a intensidade da luz e A¢ é a distor¢ao de fase. Tanto I(z) como A¢ devem
ser determinados através da Eq. A.12. Substituindo A.13 em A.12 e usando A.7, obtemos

a(l)

0 . =0 W 03 3y g2
az\/erZ\/T@ZA(;S—iZ X | Eo|2VT 5 Vi (A.14)
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a(l)

onde o termo ——=+/T foi colocado & méo, para levar em conta o decaimento da ampli-

tude devido a absorc¢ao nao-linear do meio.
Tomando a parte real de A.14, obtemos

0 Q@
&ﬁ_ —5\/7 (A.15)
ou seja,
0 Q@
5 [ Bol = =5 || (A.16)

que corresponde a Eq. (2.54). J4 a parte imaginéria de A.14 d&

0 w (1o 3

il BN K I ¢:) 2
82A¢ o\ ¢ 4€0X | Eo| (A.17)
Substituindo as Egs. (2.18) e (2.20) do Capitulo 2 e usando a relagdo v = % = i,
n
obtemos finalmente "
0 A¢p = knol (A.18)
—A¢p=kn :
0z ?

que corresponde a Eq. (2.55).



Apéndice B
A técnica da lamina knife-edge

A técnica “ponta de lamina” (do inglés “knife-edge”) [43] é uma montagem experi-
mental simples cujo objetivo é caraterizar um feixe laser gaussiano no modo fundamental,
isto é, determinar o valor da cintura wy e conseqlientemente o comprimento de Rayleigh
ZR-

Tal técnica consiste em seccionar o feixe laser com uma lamina finissima numa direcao
perpendicular & direcdo de propagacio (Figura B.1). A medida que a ldmina intercepta
o feixe, sua poténcia transmitida diminui e esta redugao é medida em funcao da posicao
da lamina.

lente fotodetector

il

feixe laser
ﬂ
lamina

apoio para a translacéo

Figura B.1: Esquema que ilustra a técnica knife-edge: uma lamina secciona transversal-
mente o feixe laser e a poténcia transmitida é gravada por um fotodetector.

Uma vez gravada a curva da poténcia transmitida, o proximo passo ¢ normalizar o
sinal e fazer um ajuste teérico com uma func¢ao analitica cujo grafico se assemelhe ao perfil
medido. A fungdo que utilizamos, de acordo com [43], é

B 1 . V2(x — x0)
1+ exp(as + ass3)’  w(?) (B-1)

f(s)

onde x é a posigao da lamina em relagdo a uma posicao xq arbitraria e w(z) é o raio do
feixe na posicao z do eixo de propagacao do feixe. As constantes a; e az sao fixas e dadas
por

ay = —1,597106847 e a3 = —7,0924013 x 1072 (B.2)

O ajuste tedrico com a fun¢ao B.1 permite obter o valor de w(z) na posigao z.
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Apéndice C

Expressao tedrica para ny
nao-saturado

Conforme o Capitulo 2, o indice de refracdo para um material com nao-linearidade
ciibica possui um termo proporcional a intensidade do campo elétrico incidente. Entre-
tanto, para altas intensidades, devemos levar em conta os termos seguintes da referida
expansao em série. O proximo termo é uma correcdo em quinta ordem proporcional ao
quadrado da intensidade, ou seja,

n=mng+nol +nyl*+ ... (C.1)
De acordo com o Capitulo 3, a condigao dada pela Eq. (3.60), a saber,

1/Ig

¢ valida para altas intensidades desde que estejamos no regime de altas dessintonizacoes.
Neste regime, as susceptibilidades de terceira e quinta ordem tornam-se proporcionais a

11

Rex® o $1s (C.3)
11
Rex® o 5L (C.4)

Como ny x Rex® e ny oc Rex®, entdo, substituindo C.3 e C.4 em C.1, obtemos

RN
n _— _—— =
R N C

11
= n0+n21(1+6215>=

) I (C.5)

= 1
n0+n2< + 15(5)

onde na tltima igualdade definimos I5(d) = I56* como uma espécie de intensidade de
saturacao dependente da dessintonizacao ¢.
Se nao houvesse saturacao, teriamos
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n=mng+ny°T (C.6)

onde n)¥ é o indice de refracio nao-saturado, definido puramente como uma constante.

Por outro lado, se fizermos I << Is em C.5, obtemos C.6. Portanto, a comparagao entre
as Eqgs. C.5 e C.6 sugere a defini¢ao

n’s
=2 C.7
"I (G.7)
ou seja, o indice de refracdo ny = n(I) medido a altas intensidades é na realidade

uma funcio da intensidade I e de nd¥, que é o indice de refracio no limite de baixas
intensidades. Em outras palavras, além de haver contribui¢oes de ordem superior, o valor
de ny dado pela Eq. C.1 nao é mais puramente constante, de modo que o ny medido
obedece a uma relagao de saturacao [49].

Como a intensidade é proporcional a poténcia do feixe, podemos reescrever C.7 como

NS
Ud)

ny(P) = 1+ P/Ps (C.8)

onde P ¢ a poténcia do feixe de luz ao entrar no vapor e Ps é uma constante chamada de
poténcia de saturagao. Portanto, sabendo experimentalmente como ny varia com P para

uma dada dessintonizacdo, podemos determinar n)® através de um ajuste tedrico com a
Eq. C.8.



Anexo A

Programa para o calculo de n»y

// Programa para o cadlculo de n2 com um sistema de 4 niveis
// Criado pelo Prof. Thierry, dezembro de 2012

#include <math.h>

#include <stdio.h>

#include <iostream>

#define SWAP(a,b) {temp=(a);(a)=(b); (b)=temp;}

// Definindo os arquivos para leitura externa

int main(void)

{
FILE xarq,*arq2,*arqP;
arg=fopen("n2 tres niveis integrado.dat","w");
arg2=fopen("teste.dat","w");
argP=fopen("Populagdo.dat","w");

// Definindo as varidveis fisicas

float G,m,d,hbar,v,WV,e,c,N,Lorentz;

float ww,f,£f3,f4,f5,GO0,R,Ec,W03,W04,W05;

float I,c03,c04,c05,m03,m04,m05;

float k,T,u,CtauChi3a,CtauChi3b,CtauChi3c,CtauChi3;

float auxChi3al,auxChi3a2,auxChi3cl,auxChi3c2,auxChi31,auxChil32,
auxChi3bl,auxChi3b2;

float CtauChiO3,CtauChiO4,CtauChil5;

float auxChidoisl,auxChidois2,CtauChidois;

float auxChi031,auxChi032,auxChi041,auxChi042,auxChi051,auxChi052;
float R1p03,R1p04,R1p05,I1p03,I1p04,I1p05;

float R2p33,R2p44,R2p55,CR2p34,CR2p45,CR2p35,R2p34,R2p45,R2p35;
float CI2p34,CI2p45,CI2p35,I2p34,I2p45,I2p35;

float R3p03a,CR3p03b,R3p03b,R3p05a,CR3p05b,R3p05b,R3p04a,
CR3p04b,R3p04b;

float R3p03c,R3p04c,R3p05¢c;
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float auxChiPopl,auxChiPop2,CtauChiPop;
float auxT1,auxT2,CtauT;

// Parametros do sitema atomico + campo

G=5.234E6; // Largura natural

I=1E3;

Ec=sqrt(I/(2x8.85E-12*3E8)) ;

m=3.8E-29; // Elemento da matriz de dipolo (sistema de dois niveis)
hbar=6.3E-34;

c03=sqrt(7./72./3.); // S_0i

c04=sqrt(7./24./3.);

c05=sqrt(11./18./3.);

m03=c03*m; // mi_Oi

m04=c04*m;

m05=c05*m;

£5=0.; // Dessintonizagdo em relag3o a transigio F’=5
f4=-251.09E6; // Dessintonizagio de F’=5 a F’=4

f3=-452.38E6; // Dessintonizagio de F’=5 a F’=3

e=8.85E-12; // Permissividade elétrica

c=3E8; // Velocidade da luz

N=2.41E18; // N=2.41E18 para T = 71°C, N=1.0088E19 para T = 90°C
W03=m03*Ec/hbar; // Frequéncias de Rabi

W04=m04*Ec/hbar;

W05=m05*Ec/hbar;

// Para a distribuigdo de velocidades
k=1./(852.347E-9);
T=273.+100.; // Temperatura da janela
u=sqrt(2.*1.3806E-23+T/(1.66E-27%132.9));
printf ("%e %e %e\n",k,k*u,W05);
system("pause") ;

// Dessintonizag3do de -2 GHz a 0
// Valores iniciais para as varidveis da integragdo numérica

for (ww=-2.0E9;ww<0.0E9; ww+=20.0E6)
{ printf("%e\n",ww);

CtauChi3a=0; CtauChi3b=0; CtauChi3=0;
auxChi3a2=0; auxChi32=0; auxChi3b2=0;
CtauChi3c=0;

auxChi3c2=0;

CtauChidois=0;

auxChidois2=0;

CtauChi03=0; CtauChiO4=0; CtauChi05=0;
auxChi032=0; auxChi042=0; auxChi052=0;
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CtauChiPop=0; auxChiPop2;
CtauT=0; auxT2;

// Alargamento Doppler

for (v=-4000.0;v<=4000.0;v=v+0.1)
{

f=ww-k*v;
// Parte real das coeréncias de ordem 1

R1p03=m03/hbar* (£3-f) / ((£3-f)*(£3-f)+G*G/4.) ;
R1p04=m04/hbar* (f4-f)/((£4-1)* (£f4-f)+G*G/4.) ;
R1p05=m05/hbar* (£5-f) / ((£5-1) * (£5-f)+G*G/4.) ;

// Parte imaginaria das coeréncias de ordem 1

I1p03=-m03/hbar*G/2.*1./((£3-£)*x(£3-£)+G*G/4.) ;
I1p04=-m03/hbar*G/2.*1./((£4-f)*x (£4-£)+G*xG/4.);
I1p05=-m03/hbar*G/2.*1./((£5-f)*(£5-f)+G*G/4.) ;

// Termos de populacdo de ordem 2

R2p33=W03*W03x1./((£3-f)* (£3-f)+GxG/4.) ;
R2p44=W04*W04x1./ ((f4-1)*(£f4-£)+GxG/4.);
R2p55=W05*W05*1./((£5-£)* (£5-f)+G*G/4.) ;

// Termos de coeréncias excitadas de ordem 2

CR2p34=(£3-f4) * (f4-f) / ((£f4-f) % (£4-f)+G*G/4.)+G*G/4. %1/
((f4-£f)*(f4-f)+G*G/4.) - (£3-f4) % (£3-f) / ((£3-f) * (£3-f) +
G*G/4.)+G*G/4. %1/ ((£3-f)*(£3-£f)+G*G/4.) ;
R2p34=W03*W04/ (((£3-f4)* (£3-£4)+G*G/4) ) * (CR2p34) ;

CR2p35=(£3-£5) * (£5-1) / ((£5-£) * (£5-£) +G*G/4.) +G*G/4.*1/
((£5-1) % (£5-f)+G*G/4.) - (£3-£5) *x (£3-£) / ((£3-f) * (£3-£)+G*G/4. )+
GxG/4.%1/((£3-£)*(£3-£)+G*G/4.) ;
R2p35=W03*W05/ (((£3-f5) * (£3-£5)+G*G/4) ) * (CR2p35) ;

CR2p45=(£4-£5) * (£5-1) / ((£5-£) * (£5-£) +G*G/4.) +G*G/4.*1/
((£5-£) % (£5-£)+G*G/4.) - (£4-£5) * (£4-£) / ((£4-£) * (£4-£) +G*G/4 . )+
G*G/4.x1/((£f4-f)* (f4-£)+G*xG/4.);
R2p45=W05*W04/ (((£f4-£5) * (f4-£5) +G*G/4) ) * (CR2p45) ;

CI2p34=-(£3-f4)*G/2.x1/((£f4-£)*x(£f4-£)+G*xG/4.)+(f4-£)*G/2.%1./
((f4-f)* (f4-f)+G*G/4.) - (£3-f4)*G/2.*1./((£f3-f)*x(£3-f)+
GxG/4.)-(£3-f)*G/2. %1/ ((£3-f) * (£3-f)+G*G/4.) ;
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I12p34=W03+W04/ (((£3-f4)*(£3-£4)+G*G/4) ) *(CI2p34) ;

CI2p35=-(£3-f5)*G/2. %1/ ((£5-)*(£5-f)+G*G/4.)+(£5-f) *G/2.*1./
((£5-f) * (£5-f)+G*G/4.) - (£3-£5)*G/2.*1./ ((£3-f) * (£3-f) +
G*G/4.)-(£3-£)*G/2.x1/((£3-£)*x (£3-£)+G*G/4.) ;
I2p35=W03*W05/ (((£3-£5)* (£3-£5)+G*G/4) ) * (CI2p35) ;

CI2p45=-(£4-f5)*G/2. %1/ ((£5-)*(£5-f)+G*G/4.)+(£5-f) *G/2.*1./
((£5-1) * (£5-f)+GxG/4.) - (£4-£5)*G/2.*1./ ((f4-f) *x (f4-f) +
G*G/4.)-(f4-£)*G/2.%1/((£f4-£)*(£4-£)+GxG/4.);
I12p45=W05xW04/ (((£4-£5)* (£4-£5)+G*G/4))*(CI2p45) ;

// Termos de coeréncia de ordem 3

R3p03a=-2.+*m03/hbar* (£3-f) / ((£3-£) *(£3-£)+G*G/4.) *R2p33;
R3p03c=-1./((£3-£)*(£3-f)+G*G/4.) * ((£3-f) /hbar* (m04*R2p34+m0O5*
R2p35)-G/2.*(m04/hbar*I2p34+m05/hbar*I2p35)) ;
R3p03b=-m03/hbar*(£3-f) / ((£3-f)* (£3-f)+G*G/4.) * (R2p44+R2p55) ;

R3p04a=-2.+*m04/hbar* (f4-f) / ((£f4-£)*(£4-f)+G*G/4.) *R2p44;
R3p04c=-1./((£f4-f)*(£4-£)+GxG/4.) * ((f4-f) /hbar* (m03*R2p34+m05*
R2p45)-G/2.*(-m03/hbar*I2p34+m05/hbar*xI2p45) ) ;
R3p04b=-m04/hbar* (£f4-1)/ ((f4-f)* (£4-1)+G*G/4.)* (R2p33+R2p55) ;

R3p05a=-2.*m05/hbar* (£5-f) / ((£5-f) * (£5-f)+G*G/4.) *R2p55;
R3p05c=-1./((£5-£)*(£5-£)+G*G/4.) * ((£56-f) /hbar* (m03*R2p35+m04*
R2p45) +G/2.* (m03/hbar*I2p35+m04/hbar*I2p45) ) ;
R3p05b=-m05/hbar* (f5-f) / ((£5-f) * (£5-f) +G*G/4 . ) * (R2p44+R2p33) ;

// Distribuigdo de Maxwell-Boltzmann
// Calculo de n2

WV=1./(sqrt(3.14)*u) *xexp (-v*v/(u*u)) ;

auxChidois1=WV*1./(32.*exex*c)*N*pow(sqrt(1/3.)*m,4) /pow
(hbar/6.24,3)*f/pow(G,4) / ((1+4*xEfxf/ (G*G) ) * (1+4*xEfx£f/(G*G))) ;
CtauChidois+=0.5* (auxChidoisl+auxChidois2)*0.1;
auxChidois2=auxChidoisl;

auxChi031=WVx*1./4x1/ (e*xe*xc)*N* (m03*R3p03a) ;
CtauChi03+=0.5*(auxChi031+auxChi032)*0.1;
auxChi032=auxChi031;

auxChi041=WV*1./4%x1/ (exe*xc)*xN* (m04*R3p04a) ;
CtauChi04+=0.5%(auxChi041+auxChi042)*0.1;
auxChi042=auxChi0O41;

auxChi051=WVx*1/4%1/ (exe*c) *N* (m05*R3p05a) ;
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CtauChi05+=0.5*(auxChi051+auxChi052)*0.1;
auxChi052=auxChi051;

// Integragdo em velocidade

auxChi3al=WVx*1./4x1/(e*xexc)*N* (m03*R3p03a+m05*R3p05a+m04*R3p04a) ;
CtauChi3a+=0.5*(auxChi3al+auxChi3a2)*0.1;
auxChi3a2=auxChi3al;

auxChi31=WV*1./4%1/(exe*c) *N* (m03* (R3p03a+R3p03b+R3p03c) +
m05* (R3p05a+R3p05b+R3p05c) +m04* (R3p04a+R3p04b+R3p04c) ) ;
CtauChi3+=0.5%*(auxChi31+auxChi32)*0.1;

auxChi32=auxChi31;

auxChi3b1=WVx*1./4x1/ (e*xexc)*xN* (m03* (R3p03b) +m05* (R3p05b) +m04* (R3p04b)) ;
CtauChi3b+=0.5* (auxChi3bl+auxChi3b2) *0.1;
auxChi3b2=auxChi3bi;

auxChi3c1=WVx*1./4x1/ (e*xexc)*N* (m03* (R3p03c)+m05* (R3p05c) +m04* (R3p04c)) ;
CtauChi3c+=0.5*(auxChi3cl+auxChi3c2)*0.1;
auxChi3c2=auxChi3cil;

// Termos de populagdo fundamental em ordem 2

auxChiPopl=(-R2p33-R2p44-R2p55) *WV;
CtauChiPop+=(auxChiPopl+auxChiPop2)*0.1;
auxChiPop2=auxChiPopl;

Lorentz=-m*m*m*m*pow (sqrt (1/3.) ,4) *N/ (2*c*e*xexhbar*hbar*hbar) *1. /pow(ww,3) ;

fprintf (arqP,"%e %e %e\n",ww/1E6,CtauChiPop,CtauT);
fprintf (arq,"%e %he %he %e %e %e %e\n",ww/1E6,Lorentz,CtauChidois,
CtauChi3a/(Ec*Ec) ,CtauChi3b/ (Ec*Ec) ,CtauChi3c/ (Ec*Ec) ,CtauChi3/ (Ec*Ec)) ;
// ATENGAO: VALORES DE n2 EM m2/W
}
fclose(arq);
fclose(arqg2);
fclose(argP);

return O;

}
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L INTRODUCTION

Atpmic vapors are systemns well suited for studies of optical nonlineanties.  First of
all, they are easy to saturate, which enables the observation of nonhnesr offects wath fow
intonsity contimons-wave Iaser light [1, 2], At the same time; atomic vapors ame damage-freo
which 15 imporant, for instance, for filamentation studies [3]. Second, as che resonances are
sharp the nonlnear parameters can be essily modified by finely tumng the frequency near
OF BOTOSS 5 {4]. This allows to play with the relative contnbubons of hnear and
nonlinear effects by changing the laser wevelength, Third, atomic systems allow for a venety
of lovel schemes explormg. fine, hyperfine and Zooman levels such as: two-level systems
5], A three-lovel schomes [4], double-A four-level schemes 6, 7], five-level schomes (8] and

=0 on. Fourth in most experiments, when one can ignore radiation trapping end colli-
sionel offocts, abomic vapors hehave as locally satursbie media sand are thus essy to modet [9].

Az atorme vepors are sotropic media the first nonlinear contrbution to the polanzation
it i third-order term in the clectrie feld (y¥™E), in the dipole approdmation [10). The
third-order susceptibility ¥'*' 1= responsible for phenomens such as EIT 4], four-wave
mixing [11], third-harmonie generation [12], selffocusing amd self-trapping effocts |13, 14].
Those phenomens are expected bo have applications, for instance, in mrrelated photons
generation (15, nondemolition measurernent [16] and gesoration of optical solitons [Z].
In this article; we are mterested m the self-focusing of a bhght beam, which onpnates
from the roal pert of the third-order susceptibality and results in s Kem-hke term in the
medium refracion mdex: v = ny 4yl Self-fooming was observed o the early seventies
[14]. The change from self-focnsing to seli-defocusing behavior when oae scans the laser
frequoncy thriapeh an stongee resonance has recently been used to penerate an error smgnal
for frequency stabeheation [17, 18]

A very simple and easy-to-implement techmgue to measure the Kerr cosfficient, ny, 15 the
well known e-sean technique [19]. Despite the potential of atomie samples for self-focusng
study, very fow diroct expenmentsl measurements of ny heve boen camed on. The z-scan
technigque was used o probe Na [20) and Bb [21, 23] vapors and for cdonds of eold Cs
[5]. To our knewledge, no measurements have been made exploring the D2 hine of hot Ce

(]
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vapors, an which we report 1 this aricle. As alkslh atomic vepors have shamp resonsnces,
with newidths of a few MHz for cold stomic clonds to humdreds of MHz for Dopples
hrowdensd resonances, the behavior of ng with detuming = rich and accsssible to lasers with
relatively narrow tumng ranges. This makes atomic systems qualitetively different from
solpd-state and houid systems, these two last exlnbiting nonbness properties varving weakly
with frequency. In [20] are reported measnrements in s sample of Na vapor, carned oot far
from central resonance. In thes mit, ng hes s well-known bebavior ng ~ 108 [14], where §
1= the frequency detuming. Experimental resulta for detunings of a few Doppler widths from
Rb resonance [21] indicate that & model of welocity-intogration of the resomant hineshape,
simutated by the denvative of & Gaussian function, is more adoquate than the 1/ behavior,
There are no reports on tho obesarvalion of the two repimes of detumng 1o the same system.
Moroover, the expressions used in [20, 21| are denved from a two-level model. Howoever, as
the C8 6Pss hyperfine sublevel spacing i elose to-the Doppler width of the D2 tramsiion,
ome has to comsider & four-lovel system in order to pet & mone realistic description. In this
article we messure ny for a bot Cs vapor m both the close-to- and the far-from-resonance
regimes and develop a four-level model, conststing mn one pround and three exeted Lovels,
and show that cross-population and excted coberence torms give mportant conbributons to
the ng valie The expenmentally messured ri, values are shown to be much more consmstent
with this forr-level theory.

II. THEORETICAL MODELS

Self-focusing of & laser beam in s nonhnear medium s a third-order nonhnear effect, e,
it 15 induced by the inton=sity-dependent term m the refractive ndex i = ng+-nef . The Kerr
cocfficiont, n;, i5 related to the third-order susceptibility, ¥ by [23]:

a
= ﬁngsnrhm' (1}

where ng 15 the intensity-independent. refractive index (np = 1 for a dilote vapor), o s the

vacuum permattivity and e 15 the speed of hght m vacuum.

The third-order suscephlality can be calenlated nsing the density matnx formalism, as;

; N ) 3
X = gD (morty’ + sy ) - (2)
1
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where [} denotes the meoted states, [0} denotes the ground state, N s the atomic density,
E 15 the electnic fiold ampbtude and poy = () @}5) &5 the ground-excited electric dipale
matrix clemont, In (2), the dénsity matrix has been expanded in s series of powers of [
g = }; A" and g is the ground-excited coberonce term that has a cubic dependence with £,

For an atomic vapor, one has to integrate the velooty-depondent coherenee term, gq, (2},
over the Macowell-Boltemann velooty distribution, W{w), to take into account the Doppler
shift induced by the atomic motion. Ths,

Py = fd'r.' W iv)pgylv). (3)

In the following, we will caleulate the Kerr cocfficient first for & general two-level system,
and then for the specific Cs D2 lne, for which we take imto account one hyperfine pround
state and three hyporfine oxated levels,

A, Two-level systemn

We wrnite o Hamiltoman for & closed teo-leve] systom o the rotating-wave and dipole
appriamations, which 15 gven by:

H = Ry |5} (3] — By [0) (3] — By 1) (0], (4)

where fiwy s the energy of the excitod state |§) (the ground state 5 takon at zero onergy ).
Q) = poy 5 /K 1= the Reabi froqumency and w iz the field frequeney.

For sn atom with vwlocity component v along the beam s, it 15 well known that the
mal part of the suscoptibility can be written as 23]
ANy 0,8, /17

L {I + # m %i)g-
where &, = w —wy — kv = § — kv, £ is the wavenumber and I' is the homopenoons linewidth.
For a weak fight intensity one can expand the expresson (5) snd obtain [24]:

H'{u

(=

o in _ 32Ny 8o/T*

ST B —— fi
ey (6)

4



ANEXO B. ARTIGO ESCRITO PARA PUBLICACAO 119

which mrves the contnobution to the third-order susceptibahty from atoms in each class of
velooity, To sum the contnbuations of all the atoms of the vapor, one integrates (6) over the
Mexwell-Boltzmann distnbution of stomic velocities:

A= [ W o). (a2

Motice that ¥™ hes a strong spoctral dependence aroond the froqoency of atomic
trumsitions,  Therefore. we will now consider two ssymptotic regimes for the selocity
mtegration: 1) close to resomance, and under the condition ' == Uy {['p 5 the Doppler

width), and 1) far from resonance,

Close to resonance, the mamn contnbotion to the mmtegral (T} comes from the classes of
velocity for which the detuning is gven by &, = £0/4/TF m the atomic reference frame
{maximum of expression (6)). Thus, ny 15 proportionsl to the difference of population
demstties for which § — kv = :I:l"l."\r"ﬁ. Therefore, ng 15 proportionel to the denovative of a
Gaussian Ineshape [21]:

BrPu N 38

Bkt T{kup
where wis the width of the stome velocity distnbution.

nyfcm? W) = 10% g ey’ (&)

For a madiation tuned far from atomic resonance, all vwelocity classes that have s sizable
popiation comply with the condition |4;] 2 0. Thus, the contribution of sfl the stoms 1=
essentially nonresonant, and sl the veloeity classes contnibute in the same way (weightod
by the population densty ) to the integral (7). The Kerr coefficient 18 then given by the far-
from-resonance limit of expression (6) and exhibits the well known 6% behaviar (6, 2 ['g)
|20, 21]:

N
niafem® (W) = 10 %. (0)

To obtain ny m the mtermediate detumng range, one hes to mtegrate equation (7). In
order to compare the obtained result with the two symptotie expressions () and (8], we
ghow in figure 1 the my( 8} curve numercally calonlated from (7), for & large detuning range
on the blue mde of the resonance. together with the close and far from resonance asymptotic
curves, Similar results wre ohtsined on the red side of the resonanee since '3 hus an
antisymmetnc ineshape with detuming 1o s two-level model. To our knowledge, previous

b
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o

by (n, ) {ard units.)

FIE. 1o (Color online} Caleulated mg values as o function of the bwer detuning and the close-
(dnshed) and Fir-from-resonanece (dots) asymptotic behavior, in a log-log seale.

messurements of ne have hoon hmited to ono of the asymptotic regnnes (20, 21], &nd no one
has explored all the detuning range. The observation of the Kerr cocfficient in & large range
of detunmings 1= one of the accomphishments reported in this article.

B. Mukli-level system

The cesium D2 transtion has mmltiple excited hyperfine levels, whose energy sphitting s
ol the same order of the Doppler wadth. As a consequence, this hyperfine stmcture must be
taken mnto sccount i the ng lneshape caleulation. On the other hand, the sphitting betwoeen
fundamental byperfine levels i much Earper than typical laser linewtdih and the Doppler
width of the D2 tran=stion, so that we only take one ground state nto sceount. Themefore, we
consider cesium atoms as closed four-level systems consisting of one hindemental hypordine
level and three dipole-sceesable exated byperfine levels of the D2 transition (see Figure 2a).
The Hamiltonian comsidered here 13 & generalization of the Hamiltoman wntten above {eg.
4} for the two-level system:

H=hrY_uyli) G- [y 10 () - 6se™" |5) (0f] . {10
] i

and their expansion in powers of § is not straightforward. To guin a direct insight into ¢4,
we consider a perturbative expansion of the density matnx clements p = % ¢, and caleulate
i
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™ n=ing {2). The steady-state solutions for this third-order density matnox ground-excited

cohereno: are srven by:

—afy — I'f2 )
p,lg';!l = ?jﬁ Z-zﬂ_jpg' + "E ﬂJﬂgm + "Z ﬂaﬂ.l;“ [11}
| L] Ls

Analynng the contribution to ny (eq. 1) of the first term insde the brsckets in equation
{11}, we notice that it simply consists i the summation of three ndependent fwo-fevel
systeme. Smee the clectne dipole moments are different for every byperine transiton, the
resulbing Ineshape s shghtly asymmetne, as depicted m Figure 20 The F =4 — FF =&
contribution deminates bocause of its larror dipole moment, sinee nig seales as gt This first
term 15 the mdex efect of population exchange between the ground stase and the excrted
level |7) and we eall it the self-population coninbution. The change in population in the
other excitod states =z at the ongm of the second term nside the brackets In equation
{11} and wo call it the cross-population contnbution. This term results from the ground
state depopulstion and enhances the ng valees, modifying the hneshape towards a more
symmoetnc shape than the self-population term. The third teon imside tho brackets 1
equation| 11) comes from a coherence buld-up botween excited states (2], and 1ts melative
contnibution to n, is greater at large detunings (see Figure 2e).

In the fr-fom-resonance ssymptotic regone all terms n equation {11) scalo as 63
and one obtsms beck the same mo values mwen by cxpression (9). In this limat, the
self-population contributes one-hall of the smgnal whike the cross-population and the excited
eoherenoe torms contibute one-fourth each.

III. EXPERIMENT

We measured the Kerr noplineanty of & hot Cr vapor with a sotup of the well koown
w-sean bochmegue [19]. The experimental configuration 15 shown in Fig. (3). We collimate
a Gaussman bom of diameter 3 mm at the output of & monomode fker. This beam 1=
then focused by 8 Nom-focal-lons and detected m the far field afler the focal point.
The shape of the beam snd 115 diameter are checked all along the besm path using the
knife-edpge techmque [26, 271, An aperture 15 pleced before the detector to spatielly filter the

¥
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FIG. 2 {Color online] o) Schematic representation of the relevant sub-levels of the Cs 65 gl F =
&) — GPyylF" = 3,4,5) transition {out of seabe). b} Calenbated salues of fiz using the ground-
cexeiteéd coherence from the foor-level model [equation 11). The contributions of the self-population
(resd, dmshedd ), erosspopunlation (dots; green} and the coherence betweosn excited lovels {dot-dashed,
blue) are shown, together with the total Kerr coefficient (solid, dark). ¢) Same as ) for Blue
chotuned frequencies relative o Cs 65 p(F = 4) — GF;I,-,{F’ = &) tramsition, in log-log scake.

beam. The far-from-resonence aporture transmittance 5 8 = 06. When s 1-mm-thick coll
containing Cs vapor 18 displeced along the beam aceross the focal paoint, the hght intensaty
trammitted throngh the aperture 5 modified due to the seli-foernsmg /defommsing effects in
the vapor. The cell thickness iz shorter than the Ravleigh length (-~ & mm) so that beam
shaping due to the propsgation in the vepor 1= neglipble. The aperture transmittance as a
function of the cell pomtion =, relabive to the focal pont. @ gven by [10]:

g 4 Ader

(2 4+ 0) (=2 + 1)
where 1 = =/ zy, 25 15 the Raylogh length and Ady 15 the on-seas phese shaft at focsl pomnt
[19, 21].

=1 (12)

Fitting equation (12} to the expenmental eorve one obtsins the Kerr coefficiont through:

g = [ 13]

ETI'IDL
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FIGE. 3: (Color online} Experimentsl sotup, The laser beam passes through a singl-mode optical
fibser to penerate o fundamental Ganssian profle. After the fiber, the beam passes throwgh a 20-cm-
foeal lens and is detected in the far fleld region after a civeolar aperture, placed at 3% cm from
the focus point. A Cs vapor eell of thickness | mm is seanned along the beam path {z-axis]. A
Fabry-Perot. interferometer (F-F') and a satorated absorption (SA) set-up allow to monitor the
lnser frequency. OF is an optical fher, L are koses, M is a mitror, BS is a beamepliter and PD s

a photodetector.

whore A w the hght beam wavelength, L s the oell theckness and I s the hght miematy at
focal point. The on-axis phase shift 13 proportional to the peak-to-peak smphtode of the
trensmission signal (AT [149],

Ady = AT/ [0.406 (1 — 5. [14)

IV. EXPERIMENTAL RESULTS

For the slightly heated Cz vapor we nsed (T = 7T0°C , N = 24 = 1" atomsfem?),
the Dopplor width 38 Dp o~ % = 260 » 108 &~" | We have measured ng for red detuning
[6] = 2m = 600 = W0Fs~! = 2.4 [y relative to the cyclic hyperfing transition. The intemsity
tramumitted theough the aperture s afforted by defects: of the moving elementa. Thus, we
have: normalized the z-scan signal at the frequencies of mterest by the =-scan signal at a
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frequency detuned 4 GHz to the md side of the resonsnee. Furthenmore, for the range of
detuning from G600 MHz to 300 MHz, the nonhnear slsorption 15 not neghgpble and we have
further normalized the srnal of the aperture transmession by an open-sperture sirnal. This
procedurs showed to be enough to obtain good values of my, even though, for a ngorous
approach one should take m account the attermation of the mtensity through the vapor for
thosa frequoncies (the linear sbsorption ranges from 405 for § = 27 = 600 = 108 =~ to 109
for § = 2% x 800 = 10541 221

In Bgure 4 we show two typical normalized z-scan curves obtemed when the laser =
detuned to the red side (Fig. 4a) or to the blue side (Fiz. 4b) of the resopance. Note
that, typically, a chanpe of a few percent 1o the aperture transmission 18 obtwned, For
red dotunings (ng < 0}, the mediom 15 self-defocwsing and, as & comsoquence, the apertare
tramumisson B increased when the cell 18 before the focsl point and dirmmshed when the
cell 1 beyond it (Fig. 4a). Conversely, for blue-detuned laser frequencies (na > 0}, the
medium 18 self-focimng and a decrosse followed by sn merease of the swmnel 15 observed
when the cell goes throwgh the laser forns (Fig. 4b). The sipnals were fitted using equation
(12} and the fit parameters allow to obtain vahees of ny.

For the cquabons {12} to (14) the condibion Ady < § must be flfilled [19). In our
experinent the maximum value of Agg 1= (L4 which gives good messured ns values, Ideally,
one shoold we low-mtensity beams to avodd higher order effects 1 the rofrective index
expansion (nef?). Nevertheles, as ny decreases sapadly with detuning, the signal-to-noisc
ratio becomes small for low-intonsity beams (Adg o med — 0). We have thus repeated
the messurements for s few intemmty values and Gtted the messured ne(l) by & saburs-
tion law mafl) = n3®/(1 + {/Is), where ni* 15 the desired non-saturated Kerr coetficient
value and [ 18 the doturineg-dependent saturation mtensity, which is kopt s s fit parsmoter.

We have repested the z-scan measurements for a vanety of detumngz and plotted the
regpective values of ng® as & funetion of & in Fignre 5. Two asymptotie regimes aro clearly
identified: for small detumngs, nd® follows the derivetive of a Gawssan lineshape, whils, for
larpe detunimgs, & 7 dependence 15 observed: In Figure 5. we slo show the theoretical
valus of ng, caloulated from the ground-excited eoherence mven by equation (11}, as well

14
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FIG. 4: (Color onling) Z-scan enrve for (a) red detuning, o — wes = —23m 1000 = 10%5~ and N =
2 B3 10" ntomsfem®; (b} bloe detoning, w—uwy; = 26l 1085 and N = 2 4= 10" ntomsfem?,

The red exrves are calenlated from equation (12} giving the best fits to the experimental curves.

500 w000 1500 2000
| g5 — i f2r (MHZ}
FIG. 5 (Color online) Values of ny for red detuned frequencies relative to F = 4 —+ F' = §
transition, and T = 70°C (N = 24 = 10" atoms/em™). Trinngle: experimental data.  Other
curves: differont contribotions to the theoretical calentation (see equations (2} and (11)) topether
with the Kerr cocfficient cabcalated for o two lovel model F = 4 = F' = 4. The cmor bars ame
estimated to be 309% of 6l wloes.

s the particnlar contnbubion of cach temm separstely, The expenmental values Gt well with
the totel ny velue, showing that considenng simply a summation of mdependeat two-level

models 18 not enough to accurstely caloulate ng.

The ratio: betwern messured ni® values and the vapor stomic demsiities ranges from

1t
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nz/N = 1.5 = 10" em® W for detunings of the order of two Doppler widths to ma /N =
5o 107® em® W for lerge detunings. The obtained values are comparable to the ones
obtsined in [21] for a Bb vapor, wig/ N = 107" em® W for & detuming of 1 GHe.

V. CONCLUSION

We have messured the Kerr coefficient for a Cs vapor for a larre range of frequencies.
The obtmned nf* values vary over four decades ws a imetion of the laser detuming,  The
expermmental results clearly show two ssympbotic repimes: a hineshape ss the denvative of
a Cunmsian-like curve for detunings of the order of two {imes the Doppler widths, and a 63
behavior for much larger detumings. To interprot these asymptohe behaviors, the velocity
mtegration for a two-level model was used and showed that 1t 1= not accurate for the predie-
tiom of ne values on the Ml detuning renge. We have constructed s four-live] mode] {one
ground and three excited hyperfine levels) that correctly predicts the experimental results.
From this multiiove]l model we showed that eross-poprlation contribotion and the buld up
af eoheronce between oxcited levels must be taken into sccount to sceurstely caleulate ngy.
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