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Treinta rayos convergen en la
rueda de un carro,
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ellas el que da movimiento;
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pero su funcién la cumplen
cuando abiertas dejan paso.

Es la presencia la que hace a las
cosas,

pero en la ausencia esta definida

su utilidad.

Lao Tsé
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RESUMEN

En este trabajo de tesis se presentan estudios espectroscopicos de transi-
ciones a dos fotones sobre atomos de rubidio contenidos en los instersticios
micrométricos de un material poroso conformado por granos irregulares de vi-
drio. El rubidio es llevado hasta el estado excitado 5D, y se estudia la senal que
emite al decaer espontaneamente hacia su estado base. La motivacion original
para trabajar con esta transicion es que el tiempo de vida medio que posee el
estado excitado 5D puede ser muy superior al tiempo de observacién de los
atomos limitado por el confinamiento espacial impuesto por el medio granular.
En las medidas adquiridas en el dominio de la frecuencia se identifican espec-
tros con forma de meseta muy inusuales en espectroscopia. Se desarrolla un
modelo fisico que permite explicar que las formas espectrales son consecuencia
de la interacciéon no coherente de los atomos con campos de luz difusos. En
el modelo se estudia adicionalmente la interacciéon atomo-campo en régimen
transitorio y mediante él se analizan los efectos del confinamiento atémico.
El modelo contempla tanto el caso ideal de un sistema cerrado, esto es, sin
pérdida de poblaciones, como un sistema con pérdidas. Los resultados obteni-
dos para ambos sistemas presentan fuertes diferencias, siendo mas estrechos y
menos dependientes del confinamiento aquellos espectros obtenidos para el sis-
tema cerrado. En este modelo se detecté una mayor contribucién a la senal por
parte de los atomos lentos para el sistema cerrado, mientras que para el caso
abierto estas velocidades bajas son inhibidas. Los resultados para el sistema
abierto reproduce mas adecuadamente los espectros registrados en la experien-
cia. Las medidas espectrales a alta densidad muestran que estan afectadas por
el efecto de atrapamiento de radiacion. Medidas para diferentes tamanos de
poro de la matriz de vidrio no demuestran un efecto claro del confinamiento
atomico sobre los espectros. Sin embargo se deduce de ellos una disminucién
en el efecto de atrapamiento de radiacion al aumentar el confinamiento. Final-
mente, se realizan medidas en el dominio temporal. Estas medidas del tiempo
de decaimiento de la senal detectada evidencian claramente la presencia del

confinamiento sobre los atomos. Estos resultados son interpretados en base a
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un modelo tedrico sencillo.

Palabras claves:

Campos difusos, Espectroscopia a dos fotones, Confinamiento atémico.
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ABSTRACT

In this work we study two-photon spectroscopy of rubidium vapour confined
to the micrometrical sized interstices of a porous glass media. The two-photon
excitation signal is measured registering the fluorescence emited after the spon-
taneous decay of the excited level. The excitation spectra, measured scanning
the frequency of one field while keeping the other field at a fixed detuning from
the atomic resonance, show unusual flat-top lineshapes. A theoretical model
explain the plateau-like lineshapes as a consequence of the incoherent interac-
tion of the atoms a light field with an isotropic wave-vector distribution. This
complete wave-vector randomization is assumed as a consequence of a diffuse
propagation in the medium. The spatial confinement of the atomic movement
is theoretically taken into account considering the transient response of the
atoms. We study the situation of an open and an ideally closed atomic sys-
tem, where the contribution of slow atoms play different roles. Narrow spectra
and stronger confinement effect are predicted for a closed system due to the
enhanced contriubtion of slow atoms, while broaden spectra (less affected by
confinement) are predicted for open systems when the slow atoms contribution
is attenuated. For large atomic densities, the spectra are affected by radiation
trapping around the D2 transitions. The measured variation of the width of
the spectra lineshapes for two different porous dimension shows a decrease of
the radiation trapping effect for small pores. The effect of spatial confinement
appears to have a minor influence in the excitation spectra. It is however re-
vealed by the shortening of the temporal evolution of the fluorescence light
following a sudden switch-off of the laser excitation. A model that considers

the de-excitation atomic process is introduced.

Keywords:
Diffuse light, Two-photon spectroscopy, Confined atoms.
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Capitulo 1
Introducciéon

En este trabajo de tesis se estudia, mediante espectroscopia a dos fotones,
la respuesta atémica proveniente de vapor de Rubidio (Rb) contenido en un
medio novedoso. Este medio consiste en vidrio molido y sinterizado formando
asi una matriz porosa, en donde el vapor de Rb se aloja, estando en equilibrio
con el vapor en el exterior de la matriz. Este sistema novedoso presenta dos
caracteristicas principales que le confieren valor en investigacion fundamental:
la restriccién del movimiento atémico debido a las paredes dieléctricas de vi-
drio; y la interaccién de los atomos con campos de luz difusos en el interior
de la matriz. Para contextualizar el trabajo se comenzara por exponer la im-
portancia del Rb para la espectroscopia, y se justificara la transiciéon atémica

escogida.

Los primeros aportes en el estudio del Rb son dados por Kirchhoff y Bunsen
quienes, mediante técnicas espectroscépicas, lo reconocen hace mas de un siglo
y medio atras [Sansonetti 06]. Luego de ser descubierto, el Rb es clasificado
como un elemento quimico perteneciente al grupo de los metales alcalinos. Al
igual que para los otros metales de este grupo, se denomina al atomo de Rb
como un atomo hidrogenoide, debido a que en su estado fundamental presen-
ta un unico electrén en su capa de valencia. Esto implica que su espectro de
energia es bien comprendido, con algunas modificaciones, segiin la teoria desa-
rrollada para el atomo de hidrégeno conociéndose entonces de forma detallada
su estructura atémica. Esta caracteristica hace del Rb un elemento altamente
empleado en experimentos de espectroscopia. Al conocimiento detallado de la
estructura atémica del Rb, se le agrega la caracteristica de que este elemento

presenta separaciones energéticas entre sus niveles que hacen sencilla su estu-



dio espectroscopico. Es destacable el hecho de que, con los laser actualmente
disponibles, un gran nimero de transiciones del Rb pueden ser alcanzadas.
En el estado fundamental el &tomo de Rb se encuentra, denominado en

notacién espetroscopica '

, en el nivel 55; /5. En particular aqui se presentan
estudios realizados sobre la transicion a dos fotones del Rb que lleva al atomo
desde su estado fundamental hasta el estado excitado 5D5 5 2. Esta transicién
ha sido considerablemente estudiada y empleada en experiencias de espectros-
copia. Gracias a su pequeno ancho natural esta transicion ha sido aplicada
en referencias de frecuencia de alta estabilidad y reproducibilidad [Hilico 98],
[Touahri 97]. En este trabajo se elije el nivel 5D en primer lugar porque la
transicién es de sencilla implementacién experimental, requiriéndose longitu-
des de onda que se obtienen facilmente con los laser de trabajo habituales.
Por otra parte, este nivel posee un tiempo de vida medio mayor al de otras
transiciones facilmente excitables. Considerando que los atomos con los que
se trabaja se encuentran en los intersticios de la matriz de vidrio, y que ésta
restringe su movimiento, un objetivo fue investigar un posible efecto del con-
finamiento atémico sobre atomos en este nivel excitado, que tiene tiempo de
vida largo. Se debe tener en cuenta que para los tamanos de poro selecciona-
dos, el tiempo de vida medio del estado excitado es del orden del tiempo de
vuelo de los atomos en los poros. A continuacion se detallan algunos resulta-
dos conocidos sobre atomos en régimen de confinamiento que ponen en
contexto el trabajo aqui presentado.

Actualmente, existe un gran niimero de estudios sobre confinamiento atéomi-
co en distintas dimensiones. Aqui se presentaran aquellos resultados que tengan
relevancia para este trabajo. Confinamiento de vapores atéomicos a lo largo de
dos direcciones del espacio (2D) se obtienen por ejemplo en fibras huecas. Va-
rias investigaciones se han realizado en fibras huecas conteniendo Rb, algunos
de ellos por ejemplo excitando la transicién a dos campos 5S — 5P — 5D
[Perrella 13]. Medidas realizadas sobre el tiempo de decaimiento de la senal
de fluorescencia ponen de manifiesto el efecto del confinamiento sobre los ato-
mos. Una constante de decaimiento mayor a la esperada para el vapor libre
de Rubidio se observa en la senal proveniente de los atomos confinados en la

fibra. Este resultado refleja que la senal detectada proviene de aquellos atomos

IEn esta notacién el niimero 5 refiere al niimero cudntico principal, la letra S se vincula
con el momento angular orbital (en este caso corresponde al valor £ = 0) y el subindice 1/2
representa el momento angular total .

2D representa £ = 2



con tiempo de vuelo mas largo al esperado dentro de la fibra, esto es, con

velocidades menores.

Estudios espectroscépicos realizados en celdas finas reflejan la accién del
confinamiento a lo rago de una tnica direccién del espacio (1D) sobre la res-
puesta atémica [Briaudeau 96|, [Briaudeau 99], [Briaudeau 00]. En las celdas
finas los atomos se encuentran entre dos ventanas separadas por algunas mi-
cras. En este tipo de sistemas, aquellos atomos cuyo movimiento se da en la
direccion de confinamiento disponen de un tiempo menor para interactuar con
el campo, debido a las colisiones que experimentan con las paredes que los
confinan. Existe por tanto una anisotropia en los tiempos de interaccion de
los atomos con el campo. Esta seleccién de velocidades resulta en que ato-
mos que se mueven en direcciones casi paralelas a las ventanas, tendran una
mayor contribucion a la senial colectada. Si se hace incidir un campo en la
direcciéon normal a las superficies de confinamiento, la contribucién a la senal
es dada por estos atomos que se mueven de forma casi paralela a las paredes.
Esto da como resultado la obtencion de espectros de absorciéon Sub-Doppler
[Briaudeau 99], [Briaudeau 96]. Resultados similares se observan al estudiar
atomos en confinamiento 3D. En este caso la naturaleza de los espectros sub-
Doppler se comprende mediante el efecto Dicke [Sarkisyan 04]. Estos estudios
se realizan sobre atomos de Cesio confinados en los intersticios de un arreglo
ordenado de esferas nanométricas de vidrio [Ballin 13] Este tipo de arreglos
de nanoesferas de vidrio posee la particularidad de ser un medio altamente
dispersor de la luz. El medio conformado por granos de vidrio estudiado en

este trabajo de tesis, también presenta esta particularidad.

En el dltimo tiempo ha surgido un creciente interés en el estudio de la dis-
persion miultiple de la luz en medios desordenados. Este efecto tantas
veces no deseado en sistemas 6pticos, se ha transformado en un tema en actual
desarrollo gracias a sus implicaciones fisicas novedosas y a su gran potencial
para el desarrollo de aplicaciones épticas basadas en el desorden. Al traba-
jar con sistemas Opticos basados en la regularidad y la periodicidad se debe
cuidar de forma muy detallada el diseno del montaje experimental. De esta
forma, se garantiza un buen desempeno del sistema 6ptico. Por el contrario, en
aquellos sistemas 6pticos altamente desordenados, las senales espectroscopicas
que sobreviven al desorden en general son robustas frente a variaciones del
montaje. Esta caracteristica de los medios desordenados se presenta como su

fortaleza. Es una tarea actual de los investigadores el comprender este tipo



de medios en donde una serie importante de nuevos fenémenos fisicos se han
descubierto [Wiersma 13]. Se han realizado estudios con fines aplicados en el
area de la salud. Se emplean medios desordenados para generar focalizacién
tanto dentro del medio como a través de él [Ishimaru 97]. Se estudié también
su aplicacion en imagenologia dentro y a través del medio [Ishimaru 97]. Estos
medios se han estudiado para desarrollar resonadores épticos que, gracias al
desorden presente en el medio, resultan ser mas eficientes en el almacenamien-
to de la energia 6ptica que los resonadores clésicos [Wiersma 13|, [Liu 13].Por
otra parte, el desorden de la luz crece en interés dentro de los estudios basi-
cos. Algunas de sus motivaciones son el estudio del régimen de luz difusa en
medios inhomogéneos [Ishimaru 97], la superdifusion [Wiersma 13] y la loca-
lizacién de Anderson [Segev 13]. En los tltimos anos, estos medios han sido
utilizados como soporte para la fabricacién de ldsers aleatorios [Wiersma 13],
[Baudouin 13].

La fabricacién y primeros estudios sobre el sistema novedoso empleado en
esta tesis se originan con los resultados expuestos en [Villalba 14c]. Con el
fin de caracterizar y principalmente compreder la nueva fisica que el sistema
aporta, se realizaron variados estudios espectroscopicos. En estos estudios se
emplea la linea D1 (795nm) del Rb.

En primer lugar se midié la respuesta atémica en transmision a través del
Rb impregnado en el vidrio poroso [Villalba 13]. Para algunas condiciones de
temperatura de la muestra porosa e intensidad de los haces se destaca la par-
ticularidad de no observarse absorcion. Este fenémeno es explicado mediante
la compensacion que se genera, debido al caracter difuso del campo absorbido
y al emitido, en los procesos de absorcién y emision atémica.

En segundo lugar se estudio la luz resonante con los atomos que es retrodi-
fundida por el material poroso [Villalba 14b]. Alli se obtienen lineas estrechas,
con resultados similares a los de una espectroscopia de absorcién saturada.
Estos espectros se deben a que la respuesta atomica registrada corresponde
a la interaccion de dos campos contrapropagantes. El resultado anterior se
destaca como valioso ya que brinda la posibilidad de un montaje robusto fren-
te a cambios en la alineacion, con el que se puede generar una referencia de
frecuencia.

Por dltimo se realizO una espectroscopia tipo senal Pump-Probe
[Villalba 14a]. En este caso se obtienen formas de linea inusuales, y se desarro-

lla un modelo que explica el comportamiento experimental. Este estudio es el
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primer estudio de espectroscopia a dos fotones realizado en el medio poroso. A
diferencia de la espectroscopia a dos fotones presentada en este trabajo, en la
técnica de Pump-Probe, ambos ldser estan sintonizados en la misma transicion
atomica. Se detalla a continuacion el trabajo realizado durante el transcurso

de esta Tesis.

En este trabajo se presenta el estudio experimental de la respuesta espec-
tral de atomos de Rubidio contenidos en la matriz de vidrio poroso, al ser
excitados en una transicién de dos fotones desde el nivel 55/ hasta el ni-
vel 5Ds5/5. Tras la excitacion, el nivel excitado se desexcita espontaneamente
emitiendo entre otras longitudes de onda luz visible a 420nm. Se registra es-
ta senal para diferentes densidades atémicas con la finalidad de comprender
diversos fendmenos que estan involucrados en el proceso. El mas notorio es el
efecto de la interaccion a dos fotones de los atomos con campos 6pticos difu-
sos. Esta interaccion resulta en formas de linea inusuales. En primer lugar, se
observa que los espectros presentan forma de meseta. Estas mesetas son muy
singulares y se entiende que no han sido observadas previamente. Otra de las
particularidades de los espectros es la simetria que presentan con respecto a la
frecuencia de resonancia. Esta simetria se fundamenta en la imposibilidad de
generarse coherencia atomica como consecuencia del caracter difuso del campo.
Conjuntamente a estas medidas se desarrollan algunos modelos teéricos que
permiten explicar los fenémenos fisicos involucrados. Estos modelos semi-clasi-
cos toman fuertemente en consideracion la accion de los campos difusos sobre
la evolucion atomica. Las formas de linea observadas son muy bien explicadas
por los modelos, por lo que se le atribuye mayormente las formas inusuales
de los espectros a la naturaleza difusa de los campos 6pticos. Los espectros
registrados a mayor densidad indican la presencia de un fenémeno conocido
como Atrapamiento de Radiacién, que también es modelado. Para abordar el
estudio del confinamiento atémico, se realizan medidas espectrales en celdas
de menor tamano de poro. El resultado de comparar las medidas para los di-
ferentes tamanos de poros no arroja una respuesta clara acerca del efecto de
confinamiento sobre los atomos. De todos modos, si se analiza la accion del
aumento del confinamiento sobre el mencionado efecto de Atrapamiento de
Radiacion. Finalmente, a modo de evidenciar los efectos del confinamiento de
los atomos, se realizan mediadas en los tiempos de decaimiento de la senal, al

apagar la excitacion de los atomos.

El documento esta presentado en Capitulos, en donde se abordan diferentes



aspectos del trabajo.

Una revision de los estudios realizados hasta el momento sobre la interac-
cion con la luz de atomos ubicados en los intersticios de los medios porosos
empleados en este trabajo son presentados en el Capitulo 2. Ademas, se agrega
una descripcion detallada del medio poroso. Se describe el sistema fisico y el
sistema atémico con el que se trabaja, haciendo énfasis en las caracteristicas
mas relevantes para el estudio presentado.

En el Capitulo 3 se presenta lo referente al montaje experimental. Alli se
presentan los materiales y equipos necesarios, describiéndose en algunos ca-
sos su funcionamiento. Se detalla por ultimo el desarrollo de las experiencias,
fijando las condiciones de trabajo en cada caso.

En el Capitulo 4 se presentan las medidas de las senales de fluorescencia,
tanto en el dominio de la frecuencia como en el dominio temporal. Se comien-
za con una descripcién cualitativa de las caracteristicas mas destacables de las
medidas. Seguidamente se plantea un modelo sencillo que explica satisfacto-
riamente las caracteristicas mas relevantes de los espectros. A continuacién se
presentan modelos mas completos y de mayor complejidad, que gradualmente
toman en cuenta diferentes procesos fisicos involucrados. Finalmente se pre-
senta una vision global y completa que pone de manifiesto la complejidad del
sistema, discutiéndose los resultados obtenidos y sus consecuencias fisicas.

Finalmente, un tltimo capitulo de conclusiones y perspectivas resumen los

resultados mas relevantes del trabajo.



Capitulo 2

Espectroscopia de atomos

confinados

El medio poroso empleado para los estudios presentados en este trabajo
sobre atomos de Rubidio confinados es un medio novedoso. Es por esto que en
las proximas secciones se describiran las caracteristicas generales del medio, y
se mencionaran algunos resultados previos obtenidos en diferentes experimen-
tos de espectroscopia sobre los atomos contenidos en él. Estos estudios previos

daran una nocién del estado de arte al momento de comenzar este trabajo.

2.1. Sistema fisico

2.1.1. Celdas

En el sistema fisico empleado, se ha buscado obtener un vapor atémico
de Rubidio diluido confinado en los intersticios micrométricos de un medio
poroso. Dicho medio es fabricado empleando granos de vidrio Pyrex que son
compactados y sinterizados dentro de un tubo del mismo material, dando lugar
a una matriz de vidrio poroso. Al colocar dicha matriz porosa en contacto con
un vapor de Rb, los atomos pueden penetrar en el medio estableciendo en sus
poros un vapor atémico en equilibrio con el vapor no confinado.

El medio poroso tiene dos efectos sobre el sistema fisico bajo estudio. Por
un lado, confina espacialmente el movimiento de los atomo, restringiendo el
tiempo de interaccion con el campo electromagnético. Adicionalmente, el tiem-
po para que se produzca un decaimiento espontaneo del atomo también se ve

restringido. Escogiendo dimensiones de poros y tiempos de las transiciones
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atémicas adecuados, se podria observar un efecto claro de dicho confinamiento

Por otro lado, el medio tiene accion sobre el campo que se propaga en él.
Debido a las caracteristicas opticas de los granos de vidrio un campo de luz
que interactia con un grano de vidrio sera parcialmente reflejado y refractado
experimentando por tanto variaciones en su direccion de propagacién, su po-
larizacién y su fase. Asi la luz se propagara en el medio en forma difusa. En
consecuencia los dtomos contendidos en poros internos de la matriz porosa in-
teractuaran con un campos de luz difusa. Este hecho tiene consecuencias espec-
troscopias importantes que detallaremos posteriormente. Estas consecuencias
se basan en que un atomo que se desplaza dentro de un poro interactuara con
un campo cuyo amplitud, polarizacién y fase pueden experimentar variaciones

importantes a escala micrométrica.

2.2. Espectroscopia en medios porosos

El medio de vidrio poroso conteniendo atomos de Rb en su interior em-
pleado en este trabajo es un sistema fisico inexplorado en espectroscopia. En
particular, este medio reldne dtomos en interaccion con campos difusos. Esta
aleatoriedad del campo electromagnético le confiere al sistema fisico la carac-
teristica de ser un medio robusto ante la alineaciéon del campo incidente. Como
se expondra mas adelante, el sistema sera insensible a diferencias en la direc-
ciéon de incidencia del campo, no siendo necesario un cuidado exhaustivo en
el alineamiento del medio. A continuaciéon se mencionaran algunos resultados
espectroscopicos anteriores a este trabajo obtenidos sobre el medio poroso, a
modo de explicitar el estado del arte referente al trabajo del GEL sobre medios

de vidrio poroso conteniendo vapores de Rubidio.

2.2.1. Medidas en transmision de luz resonante

El experimento de transmision de luz resonante en un vapor atémico se
describe en la figura 2.1a. Un haz de luz atraviesa el medio atéomico, y un de-
tector de potencia optica permite medir la potencia absorbida por los atomos.
En el caso particular de las transiciones resonantes del Rb, toda la energia
luminosa absorbida es re-emitida en forma de luz a la misma longitud de onda
y en una distribucion isotrépica de vectores de onda. En este tipo de montaje

experimental, la fluorescencia aporta cantidades de luz minimas en la direc-
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Figura 2.1: Esquemas de montajes experimentales y resultados para medidas en
transmision. Para la figura 2.1d:a) Absorcion Saturada de la referencia atémica. b)
y ¢) Transmision (T), absorcion a y fluorescencia [ en funcion de la desintonia
del ldser respecto de la transicion 87Rb F = 2 — F' = 1, para temperaturas de
T = 69°C y T = 152°C. El eje horizontal representa la desintonia en frecuencia
respecto a la transicion del 87TRb, F =2 — F' =



cion de coleccion del haz, por lo que el detector mide la absorciéon del medio.
Sin embargo, si se utilizard una esfera integradora (EI) que colectara toda la
potencia radiada en forma de fluorescencia y se enviara esta luz al detector,
éste no mostraria absorcion alguna puesto que las perdidas de potencia en el

haz serfan compensadas por la potencia de fluorescencia (ver figura 2.1b).

En el medio poroso, estas medidas de transmisién de luz resonante deben
ser tomadas por medio de la senal proveniente de la cara lateral curva de la
muestra, como se indica en la Figura 2.1c. Esto es debido a que la luz al in-
gresar al medio es altamente dispersada, no logrando atravesarlo de modo de
salir por la cara opuesta a la de incidencia. Por esta misma razén es que la luz
colectada en la cara lateral proviene tanto de la senal de fluorescencia atomica
como de la luz incidente que logra escapar del medio. El medio lograréd entonces
generar el efecto llamado de esfera integradora (EEI). Cuando la temperatura
de la celda es baja, se observara en la senal detectada una compensacion de la
senal de absrocion y de la de fluorescencia, hallandose una transmision cons-
tante, hecho que condice con la idea de EI expuesta en el parrafo anterior. Por
otra parte, al aumentar la temperatura un nuevo efecto, llamado Atrapamiento
de Radiacién (AR) comienza a dominar el proceso. El AR consiste en que un
atomo inicialmente absorbe un fotén proveniente del haz incidente. Este atomo
emite espontaneamente un fotén al decaer a su estado base, siendo este fotén
re-absorbido por otro atomo que ahora estara excitado. El atomo re-emite el
fotén, continuando asi el proceso de absorcién-reemision. La eficiencia de este
proceso aumenta con la densidad atémica (y ésta con la temperatura), por lo
que a mayor temperatura, mayor seran los ciclos de absrocién re-emisién. Un
aunmento en el nimero de estos ciclos implica que un fotén inicialmente ab-
sorbido requerird un tiempo mayor para salir del medio y alcanzar el detector.
Recordando que los atomos en el medio estudiado estan espacialmente limita-
dos por las paredes dieléctricas de vidrio, luego de un cierto tiempo desde que
un atomo es desorbido por la superficie de vidrio, colisionara con otra pared,
provocandole esta colision su retorno al estado base mediante un decaimiento
no radiativo. La presencia del AR aumenta la posibilidad de que un atomo
excitado alcance la pared dieléctrica y decaiga no radiativamente. Esto lleva a
un aumento en la pérdida de senal de fluorescencia. Estos resultados pueden
observarse en la figura 2.2. Alli se observa que para la temperatura de 69°C
existe una compensacion de las sefiales (senal de transmisién constante) debido

al EEIL. Por su parte, el AR se pone de manifiesto para las medidas a tempera-
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tura de 152°C', donde se observa una disminucién en la senal de fluorescencia

(6) comparado a la senal de absorcién («).

2.2.2. Estudio sobre luz retrodifun-
dida (back-scattering) -Resonancias Sub-Doppler

incoherentes-

Habitualmente al trabajar en experimentos de espectroscopia donde un
unico campo es empleado sobre vapores libres, los espectros que se obtienen
presentan ensanchamiento por efecto Doppler. Espectros tan ensanchados no
son de utilidad al momento de establecer una referencia de frecuencia. Existen
diferentes técnicas espectroscépicas mediante las cuales se obtienen espectros
mas resueltos. En general, estas técnicas son altamente dependientes de la
alineacion del sistema. El estudio de la luz retrodifundida proveniente de los
atomos contenidos en el medio poroso presenta una alternativa a este tipo de
técnicas. Su ventaja radica en su baja dependencia con la alineacién.

El estudio de la luz retrodifundida en la direccién de incidencia del haz
se realiz6 empleando la transicion en la linea D1 del Rb. Un fotodetector fue
posicionado de modo de colectar la luz retrodifundida por la cara plana de
la celda en donde incide el haz de luz que excita los atomos, como muestra
la Figura 2.3. Ya que el campo no ha recorrido suficiente distancia dentro del
material dispersor, los &tomos interactuaran con un campo parcialmente difuso.
Los espectros obtenidos presentan un singularidad: si bien estan ensanchados
debido al efecto Doppler residual, pueden distinguirse picos de anchos Sub-
Doppler (ver figura 2.2).

Al analizar las causas de estas estructuras, se considerd la posibilidad del
efecto del confinamiento atémico. Como ya ha sido mencionado en el Capitulo
1, estudios sobre vapores atémicos confinados en celdas ultra-finas (celdas na-
nométricas) dan como resultado formas de linea con anchos menores al ancho
Doppler por efecto Dicke. Si bien esta podria ser una explicaciéon a los anchos
de linea observados, existe una sustancial diferencia entre los resultados ob-
tenidos para celdas finas, y los resultados obtenidos en la celda porosa. En el
caso de las celdas finas, las respuestas atomicas presentan anchos sub-Doppler,
pero no existe la presencia de cross-over. Estos picos adicionales, situados a
mitad de camino entre dos picos en resonancia, si se observan en experimentos

de espectroscopia de absorcién saturada (AS).
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Figura 2.2: a) Espectro de absorcion saturada en celda comin (de referencia) a
temperatura de T = 70°C. b) Espectro de luz retrodifundida para 6 ~ 0 sobre las
transiciones 85Rb(F =3 — F' =2,3) y 87TRb(F =2 — F' = 1,2) a temperatura de
T = 120°C. Grifica extraida de [Villalba 14c]

Experimentalmente esta técnica de AS, representada esquematicamente en
2.3 a), consiste en enviar sobre el medio un haz de bombeo que lleve a los
atomos desde un estado base |g) , a uno excitado |e) , y sondearlo con otro haz
considerablemente atenuado, cuya direccion coincida con el haz saturante, y su
direccion sea opuesta, trabajando ambos a la misma frecuencia w. Tomando en
cuenta el efecto Doppler, el haz de bombeo reduce la diferencia de poblaciones
entre |g) y |e) para aquellos 4tomos cuyas velocidades cumplan w — kv; = wy.
Aqui v; representa las componentes de la velocidad atémica en la direccién del
haz, wy representa la frecuencia de transicion atémica y k el vector de onda del
haz. Analogamente, el campo de sonda detectarda atomos cuya proyeccion de
la velocidad sobre la direccién del campo cumpla con w+ kv = wy. Si lo que se
quiere es sondear atomos que interactien de forma simultanea con los dos ha-
ces, se debe cumplir que v; = vy, trayendo como consecuencia que w = wy. De
esta forma, al estudiar la curva de absorcion del haz de sonda barriéndolo en
frecuencia se vera contenido en el perfil Doppler un pico estrecho de transpa-
rencia a la frecuencia de resonancia. Es importante destacar que ambos haces
deben provenir de la misma fuente, para asegurar la coherencia entre ellos. Por
ultimo, cuando los atomo tienen varios subniveles aparecen otras resonancias
llamadas cross-over, que se observan como una nueva resonancia de absorcién
saturada pero a mitad de camino entre las dos resonancias desde el estado fun-
damental hacia cada uno de los subniveles. Para resumir se puede decir que la
AS es una técnica espectroscopica usual para generar espectros mas estrechos

que el ancho Doppler basada en el acoplamiento no lineal del a&tomo con dos
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(a) Absorcion Saturada en vapor libre

(d) Montaje experimental para la espectroscopia de Pump-Probe en
la linea D1 del Rb.

Figura 2.3: Referencias: L: Ldser, BS: Beam Splitter, F: Filtro, E: Espejo, D:
Detector, CH: Chopper, 0: dngulo entre el haz incidente y la luz retrodifundida (0 ~

0)
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campos contrapropagantes y de la misma frecuencia.

En las celdas de vidrio poroso, la senal colectada es la proveniente de los
atomos posicionados en las primeras capas de la muestra porosa. Estos atomos
interactian con luz parcialmente difusa. Los espectros estrechos observados
son consecuencia de un proceso de absorcion saturada generado cuando el haz
incidente en el medio actia saturando el medio atéomico, mientras que la luz
retrodispersada funciona como probe o sonda, como muestra la Figura 2.3c. Se
realizaron estudios de la variacion en la senal al modificar el angulo de deteccién
0 en 2.3, referido a la luz retrodifundida, no observandose grandes variaciones
para valores pequenos de 6. Las senales sub-Doppler obtenidas empleando este
sistema fisico demuestran ser robustas a variaciones en la alineacién. Ademas,
estas senales son de muy sencilla obtencion. Las senales obtenidas en el medio
poroso fueron comparadas con espectros de absorcion saturada en celdas co-
munes de vapor de Rubidio, encontrandose lineas més estrechas para la senal
proveniente de los poros que para aquella proveniente del vapor libre. Adicio-
nalmente se analizaron posibles mecanismos de ensanchamiento presentes. Se
realizaron estudios sobe ensanchamiento por potencia, por tiempo de transito
y por la difusién del campo (Wave-vector spreading), concluyéndose que el
mayor aporte viene dado por este ultimo mecanismo. Los resultados obtenidos
de esta experiencia, abren la posibilidad a pensar en la aplicacion de este tipo

de medio en la fabricacién de referencias de frecuencia miniaturizables.

2.2.3. Espectroscopia no-lineal -Pump-Probe-

La espectroscopia Pump-Probe, al igual que la espectrsocopia a dos fotones
empleada en este trabajo de tesis, requiere de dos campos que exciten a los
atomos. Por ser una técnica de espectroscopia no lineal habitualmente emplea-
da en vapor libre, se la aplica al sistema novedoso en estudio, obteniéndose
resultados de interés. Los campos empleados se sintonizan en las transiciones
de la linea D1 del Rb. Uno de los haces es empleado como bombeo (pump),
mientras el otro se emplea como sonda (probe). Con la finalidad de distinguir
solo aquellas respuestas atomicas provenientes de procesos no-lineales, se mo-
dulan ambos laser a diferentes frecuencias empleando un chopper (ver figura
2.3d). Mediante el uso de un lock-in, se obtiene la senal que corresponde a la
suma de las frecuencias del chopper.

Como resultado de las medidas experimentales se obtienen espectros de
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formas singulares al variar la frecuencia central del campo de bombeo, en-
contrandose ademds curvas con un ancho espectral més estrecho que el ancho
Doppler. Estas formas de linea se caracterizan por tener flancos muy abrup-
tos, como se puede ver en la Figura 2.4. Estos flancos no pueden ser generados
mediante la superposiciéon de dos formas de linea Gaussianas, sino que curvas
con variaciones mas abruptas son requeridos para explicar el comportamiento
observado experimentalmente. Junto a estas medidas se desarrolla un modelo
fisico que predice estas formas de linea. El modelo contempla la aleatorie-
dad de los vectores de ondas de los campos al penetrar en el medio poroso y
que desprecia los efectos coherentes del proceso de interaccion atomo-campo.
Ademas, haciendo uso del modelo y de los datos experimentales, se pudo ob-
tener informacién de la tasa de colisiones de los dtomos con las paredes de
vidrio. Estos resultados coincidieron con los obtenidos por espectroscopia de

resolucion temporal.

M= at a2

Amplitud(U.A)  Amplitud(U.A)
—

1‘-2
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Figura 2.4: Senal no lineal en la D1 de las transiciones del Rb como funcion de
la frecuencia del campo sonda para diferentes frecuencias de desintonia del bombeo
sobre 8TRb(F = 2 — F') (Flechas). Primer columna: senal experimental (negro),
absorcion saturada como referencia de frecuencia (rojo). Sequnda Columna: Senal
calculada. Grifica extraida de [Villalba 14c]
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Capitulo 3
Sistema Experimental

En este capitulo se presenta el sistema experimental empleado para la me-
dicién de senales de fluorescencia de a&tomos de Rb contenidos en una matriz de
vidrio poroso. Primeramente se describe el atomo de Rb, introduciéndose las
transiciones estudiadas junto a la justificacién de su eleccion. En segundo lugar
se presenta el medio espectroscépico empleado y su fabricacion. Seguidamente

se describe el montaje experimental y sus principales componentes.

3.1. Rubidio

El Rb es un metal alcalino, con numero atémico 37, y es el segundo mas
reactivo de los mencionados metales. En estado natural se lo encuentra formado
aproximadamente en un 72 % por su isétopo 8°Rb y un 23 % del isétopo &7 Rb.
Cada is6topo posee un spin nuclear diferente, siendo en este caso de I = 5/2
e I = 3/2 para ¥ Rb y 8 Rb respectivamente. El Rb contiene un tinico electrén
de valencia en la iltima capa atémica, lo que lo convierte en un atomo con
estructura de niveles hidrogenoide si se analiza en escala de energias épticas.

La configuracién electrénica del Rb es:

(15)%(25)(2p)%(35)*(3p)®(3d)'°(45)*(4p)®(5s)* (3.1)

El nivel principal de la estructura fina presenta momento angular total del
electrén con valor J = 1/2, por lo que se lo refiere como 55;/,. Cuando se
considera la interaccion entre el spin del electron y el del nicleo este nivel se
desdobla en dos niveles hiperfinos. A estos niveles hiperfinos se los diferencia

por su valor en el momento angular total, F', definido como
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F=L+S+1I (3.2)

Con L el momento angular orbital del electréon y el spin del electron S =
1/2. Los valores posibles para el momento angular total F' se diferencian entre

si (en el caso del Rb) por un nimero entero y estdn dados por las cantidades

I y J segun la relacién:

I <F<|J—1I (3.3)

Para el estudio realizado en el presente trabajo, solo intervienen los niveles

del 4&tomo de Rb presentes en los diagramas de niveles de las Figuras 3.1a y

3.1b.
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(a) Rubidio en su isdtopo 87. (b) Rubidio en su isétopo 85.

Figura 3.1: FEstructura del Rubidio con sus niveles hiperfinos y su separacion

eneregética.

En este trabajo se estudiara la transicion a dos fotones, desde el estado
fundamental 5S al estado excitado 5D (Ver Figuras 3.1a y 3.1b). La excita-
cién se realiza mediante un campo con longitud de onda de 780nm, que se

denominara campo de bombeo. Este campo acopla el nivel fundamental con el
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nivel 5P /5. Se emplea un segundo campo a 776nm, o campo de acoplamiento,
proximo a la transicion 5P35 — 5D3/9 — 5D5/5. El nivel excitado decae es-
pontaneamente, mediante el pasaje por un nivel, 6P, hacia el estado base. Este
decaimiento en dos etapas tiene primero una emisién a 5.2um que es comple-
tamente absorbida por el vidrio, y luego la emision de interés que se da en el
espectro visible a 420nm, teniendo un color azul.

En las Figuras 3.1a y 3.1b se muestran diagramas de niveles para el Ru-
bidio explicitandose aquellas transiciones empleadas en el estudio realizado.
Se exponen las diferencias energéticas para los niveles hiperfinos de los niveles
que intervienen, y se muestran las longitudes de onda de excitacién y de de-
caimiento que participan. Como se mencioné en 2.1.1 originalmente el interés
de trabajar con el nivel 5D, es porque este nivel tiene una vida media larga
comparada con el tiempo de vuelo de los dtomos en los poros mas pequenos
que se disponen. En efecto, el tiempo medio de vuelo de los &tomos de Rb entre
las paredes dieléctricas de intersticios de 10um es del orden de 50ns, mientras
que la vida media de los niveles 5D y 5P son aproximadamente 240ns y 120ns

respectivamente.

3.2. Celdas de vidrio poroso

Los medios porosos conteniendo atomos de Rubidio empleados en este tra-
bajo consisten en una matriz porosa de vidrio Pyrex fabricadas en el Grupo
de Espectroscopia Léser de la Facultad de Ingenieria, UdelaR.

Las celdas de vidrio poroso empleadas en la experiencia son fabricadas a
partir de vidrio Pyrex molido en mortero de agata, posteriormente clasificado
por su tamano de grano mediante mallas de 200um, 74um y 54pum. Por lo tan-
to, esta clasificacién da lugar a granos que tienen alguna de sus dimensiones (d)
con tamano que cumplen d < 54um, 5dpum < d < T4umy T4pm < d < 200pum.
Posteriormente se realiza una seleccion adicional en columnas de decantacion.
En estas columnas se dejan decantar los granos de vidrio en alcohol isopropilico,
un solvente lo suficientemente volatil como para evaporar con facilidad atin en
zonas profundas de la columna de vidrio pero a la vez suficientemente viscoso
como para realizar una adecuada seleccién de la granulometria por diferencia
de velocidad de decantacion. El proceso de decantacion permite separar los
granos de acuerdo a sus dimensiones, ubicandose los de mayor tamano hacia el

fondo de la columna y los de granulometria més fina en las capas superiores.
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Luego de seleccionar una muestra de granos, se los coloca dentro de un
tubo Pyrex. Se optd por emplear tubos de 6mm de didmetro interior, 8mm de
didmetro exterior y 11cm de largo. Los granos se introducen junto al solvente
para facilitar la inserciéon y compactacion de la muestra de vidrio. Antes de co-
menzar el sinterizado se debe esperar a que el solvente evapore completamente,
pudiéndose acelerar el proceso exponiendo los tubos a temperaturas de no mas
de 50°C'. Luego, se procede al calentamiento del conjunto para que la muestra
adquiera la estructura de matriz rigida mediante el proceso de sinterizado. El
calentamiento se realiza en horno partiendo de temperatura ambiente hasta
alcanzar los 800°C" aproximadamente, de forma lineal en un tiempo de 5hs.
La temperatura es constantemente monitoreada en el interior del horno, y las
celdas son calentadas en un soporte rigido que contiene completamente el tubo
de modo de reducir las deformaciones de la celda debidas al ablandamiento del

tubo vidrio con la temperatura.

Cuando la matriz porosa estd lista, se debe proceder a llenar la celda con
Rb. Para ello la celda es acoplada a un sistema de vacio. Primeramente se
procede a limpiar el sistema y en particular a la muestra, calentando y bom-
beando por varias semanas. Este proceso es muy lento porque es necesario
eliminar cualquier impureza dentro de estos materiales. Una vez que el sis-
tema alcanza presiones en el entorno de 10~8torr, se detiene el bombeo y se
procede a migrar Rb a la celda. Para ello se quiebra un sello que mantiene
aislado un reservorio de Rb y, liberado el Rb al sistema, se genera un punto
frio para condesar una gota en el cuerpo de la celda. Luego se procede a sellar
la celda y separarla del sistema de vacio estrangulando y cortando el tubo de
vidrio, fundiéndolo con una llama de soplete. El procedimiento completo de
fabricacién insume algo méas de 4 meses.

Las celdas fabricadas segun el
procedimiento mencionado , dan co-
mo resultado matrices porosas de ta-
manos variables. En el presente tra-

bajo, se emplearon dos celdas, una

Figura 3.2: Imagen de una celda de vi- de tamano medio de poro aproxi-

drio poroso en donde se exhiben las di- mado de 100pm y la otra de 10um

ferentes coloraciones indicando distintos [Villalba 14c]. Ambas celdas contie-
grados de penetracion de los dtomos de

o ) nen una columna de vidrio poroso de
Rubidio en el medio. P

aproximadamente lcm de longitud.
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3.3. Elementos y médulos del montaje experi-

mental

En esta seccién se presentaran los diferentes componentes y modulos prin-
cipales que conforman el montaje experimental. Se describiran en particular

los laser empleados con sus caracteristicas y principios de funcionamiento.

3.3.1. Laser

Para excitar los atomos de Rb al nivel 5D se utilizan dos campos de luz con
longitudes de onda diferentes. Por un lado se emplea un haz que trabaje en la
linea D2 del Rubidio (A = 780nm) y por otro lado otro que esté sintonizado
en los A\ = 776nm. Estos haces se consiguen empleando dos laser de diodo
acoplados a una cavidad externa, en régimen monomodo (ancho espectral ~
IMHz) (ver Figura 3.3), que trabajan de forma continua presentando una
potencia de salida aproximada de 30mW . Los laser de diodos empleados, que
emiten ambos libremente en el entorno de los A = 780nm, fueron montados en
dos cavidades extendidas en configuracion Littrow, forzandolos a resonar a las
longitudes de onda requeridas por el experimento. La cavidad cuenta con una
lente de colimacién y una red de difraccién que cierra la cavidad.

Esta red esta soportada por un
brazo mecanico que permite realizar
movimientos en el d&ngulo de la misma
Peltier mediante un tornillo micrométrico y
también eléctricamente a través de
una ceramica piezoeléctrica. La dis-

posicion de la red es tal que el orden

uno es retro-alimentado hacia el la-
ser. Actuando sobre el angulo de la

Figura 3.3: Esquema del laser de diodo red de difraccion es posible modificar

montado en un sistema de cavidad externa 1a longitud de onda a la cual se aco-

pla la cavidad externa y por lo tanto
sintonizar la emision del laser. Una senal eléctrica en el piezoeléctrico de la
red permite realizar barridos y modulaciones de la frecuencia del laser. En el
caso particular de la configuracién Littrow, el orden cero de la red es la direc-

cion de salida de la luz del laser. Tipicamente el rango de barrido continuo de
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la longitud de onda del laser es de unos 5GHz. La existencia de la cavidad
externa reduce el ancho espectral del laser (originariamente situado en unas
30M Hz — 50M H z para el laser libre) a aproximadamente 1M H z.

Ademas de la red de difraccién, el montaje cuenta con un sistema de control
de temperatura para estabilizar la longitud mecanica de la cavidad externa.
Este sistema funciona termoeléctriamente por efecto Peltier. La longitud de
onda de emisién del laser es muy sensible a variaciones de su temperatura,
por lo que su temperatura es estabilizada junto con la de la cavidad dptica.
Es necesario ademéds ajustar la temperatura de trabajo del laser para que
su longitud de onda de emisién libre se aproxime a la longitud de onda de
trabajo de la cavidad externa. El laser en la linea D2 del Rb, trabaja a 24°C
aproximadamente, mientras que el laser emitiendo a A = 776nm, por estar
alejada esta longitud de onda de la longitud para la que fue fabricado el diodo,
debe trabajar a temperaturas en el orden de los 10°C'. Esto complejiza un poco
la operacion del laser, que deberd incluir ademas un sistema de refrigeracion.
El sistema de refrigeracion es un circuito cerrado de agua, que disminuye la
temperatura en la base del soporte, asegurando un adecuado reservorio de

temperatura necesario para el control de temperatura de la cavidad.

3.3.2. Electronica de control

Sendos sistemas de control térmico son empleados para enfriar las cavidades
con una estabilidad en el orden de los 10°mC. A su vez se utilizan fuentes de
corriente para los laser de diodo que tienen una gran estabilidad y bajo ruido.
Estas fuentes ademads incorporan un sistema eléctrico de control que permite
realizar un barrido continuo de la frecuencia de los laser. Este sistema de
”feed-forward” utiliza la senal eléctrica empleada para barrer la frecuencia de
los lasers actuando sobre la cerdamica piezoeléctrica de la red de difraccion, para
corregir la corriente de operacion del laser de modo que la frecuencia central de

operacion de este acompane la frecuencia de operacion de la cavidad extendida.

3.3.3. Montaje experimental

Los lasers de diodo son muy sensibles a la luz que pueda ser re-inyectada
en su cavidad. Esta propiedad en particular es la que se utiliza para mejorar su

funcionamiento empleando una cavidad externa sintonizable. Sin embargo, es
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necesario tomar precauciones para evitar otras realimentaciones provenientes
del montaje experimental. Para ello se agrego6 a la salida del laser un aislador
optico, eliminando asi la posibilitad de desestabilizar el laser por un haz de
retroalimentacion.

Para tener una referencia de frecuencia atéomica en la linea D2 del Rubi-
dio se realizé un montaje de absorcién saturada (Figura 3.4). Esta senal de
referencia nos permite monitorear la estabilidad y la posicion en frecuencia
del mencionado laser. En el caso del laser a 776nm, un simple montaje de
absorcién lineal en una celda de Rb permite monitorear su frecuencia. En este
caso un montaje de absorcién saturada no es 1til debido a la complejidad de
la estructura de niveles hiperfinos que torna de muy dificil implementacion la
senal espectroscépica. Por ello la frecuencia de este laser se determinard en
funcién de la absorcion lineal, que presenta ancho Doppler, y una calibracién
de la senal de barrido que permite determinar con mayor precision desintonias
del laser dentro del ancho Doppler. El montaje para realizar la espectroscopia
de dos fotones dentro del vidrio poroso se esquematiza en le Figura 3.5. Los dos

campos laser son parcialmente focalizados en un mismo punto de la muestra
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Figura 3.5: Montaje experimental en donde se ilustra la celda de vidrio poroso
conteniendo Rubidio, el horno,los dos haces de bombeo y de acoplamiento, la lente
(L), el filtro (F 420nm) y el detector (D).

porosa. Para ello se emplea una lente de distancia focal 15¢m. El medio poroso
se encuentra contenido dentro de un horno que permite controlar la tempera-
tura de la celda, la cual es monitoreada. La temperatura de la celda permite
controlar la densidad atémica. Las medidas fueron realizadas esencialmente
para dos densidades: una densidad alta, correspondiente a 120°C'; y otra baja,
correspondiente a 40°C'. El horno presenta dos ventanas: una frontal a través
de la cual inciden los haces sobre la muestra porosa; y una ventana lateral a

través de la cual se mide la senal de fluorescencia.

Para maximizar el dangulo sélido de coleccién de la fluorescencia emitida
por los atomos por la superficie lateral de la muestra porosa, se utiliza una
lente convergente de distancia focal pequenia (2cm). Para ello se genera la
imagen de la muestra porosa sobre una mascara realizada a la entrada del
soporte del detector (relacién de imagen: 1 : 1). La méascara tiene una apertura
cuyas dimensiones son aproximadamente 3mm de alto y 1.5mm de ancho. Esta
mascara permite seleccionar la fluorescencia atémica proveniente de una zona

restringida de la superficie lateral del medio poroso.

Con un traslador que permite controlar la posicién del detector (y la mésca-
ra), se posiciona el mismo de forma de colectar la senal de fluorescencia pro-

veniente de un area ubicada a unos 3mm del extremo de la muestra donde
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inciden los haces. De esta manera se busca asegurar que la senal colectada co-
rresponde a la generada por la interaccién de los &tomos con campos que se han
propagado suficientemente dentro del vidrio poroso y que por lo tanto tienen
un caracter difuso. Mediante otro traslador se regula la posicién del plano de la
mascara sobre el plano imagen. Entre la lente y el detector se coloca un filtro
optico interferométrico pasabanda que solo transmite la luz correspondiente a
la fluorescencia atémica, atenuando en particular los campos laser. Este filtro
trabaja en torno a una frecuencia central de (420 & 2)nm, con un ancho a me-
dia altura de (10 & 2)nm. El detector empleado es un tubo fotomultiplicador
Hamamatsu R636.

3.3.4. Medidas Experimentales

Los espectros medidos se obtuvieron midiendo la fluorescencia atémica en
420nm barriendo la frecuencia de uno de los campos laser de excitacién, man-
teniendo fija la frecuencia del otro campo. Las medidas se realizaron para dife-
rentes frecuencias de desintonia respecto a la resonancia atomica respectiva del
campo que permanece fijo. Se realizaron dos juegos de medidas, barriendo uno
u otro de los campos de excitacién. Para la adquisicion de datos se empled un
osciloscopio digital Tecktronix DPO4102B. En particular el osciloscopio se uti-
liz6 en un modo de adquisicién en el cual se promediaron 512 espectros como
forma de reducir en parte el ruido en los espectros. Ademéas de las medidas
en el dominio de las frecuencias, se realizaron también medidas en el dominio
temporal, estudiando la evolucién en el tiempo de la senal de fluorescencia.
El estudio en particular fue realizado sobre una celda de tamano medio de
poro de 50um. El montaje experimental es el mismo, con el agregado de un
interferometro Mach-Zender fibrado que permitié modular el haz del laser de
bombeo que llega a la celda. El Mach-Zender fue utilizado para realizar un
apagado rapido del campo de bombeo y estudiar asi la dindmica posterior de
decaimiento de la fluorescencia. El tiempo caracteristico de apagado del Mach-
Zender (switching time) es de 10ns. Este tiempo es sustancialmente menor al
tiempo caracteristico de decaimiento de la fluorescencia (240ns), por lo que
no hay mayores distorsiones introducidas por el mecanismo de apagado. Estas

medidas fueron también adquiridas en el osciloscopio Tektronix DPO4102B.
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Capitulo 4

Medidas, analisis e
interpretacion de resultados

experimentales

En esta seccion se presentan las medidas experimentales realizadas y su
analisis espectroscépico acompanado del desarrollo de un modelo fisico. Los
procesos fisicos involucrados son analizados y discutidos de forma critica, bus-

cando comprender en profundidad el comportamiento del sistema.

4.1. Espectros Experimentales

Las medidas experimentales de resonancia de dos fotones fueron realizadas
dejando fijo en frecuencia uno de los laser, mientras que el otro laser fue barri-
do en torno a la frecuencia de resonancia atomica. La temperatura de trabajo
de la celda fue variada para estudiar el efecto de la densidad atomica sobre la
senal experimental. Algunos efectos presentes en las senales a altas densidades
disminuyen al bajar la densidad, por lo que se registraron medidas para 40°C
y 120°C' del reservorio de Rb, lo que corresponde a densidades de 10*%atm/cm?
y 103atm/em? respectivamente. Las medidas fueron tomadas para diferentes
desintonias del laser fijo en frecuencia, comenzando en resonancia y desintoni-
zando luego de forma gradual hasta alcanzar desintonias del orden de un ancho
Doppler. Buscando estudiar un posible efecto del confinamiento sobre la senal
experimental se realizaron medidas en dos celdas diferentes cuyos tamanos de

poros difieren en un orden de magnitud (10pm y 100um).
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Figura 4.1: Espectros experimentales en celda de 100um a) a 40°C y ¢) 120°C
barriendo el laser de bombeo (780nm) para diferentes desintonias del laser de aco-
plamiento informadas en las grdficas. En b) 40°C' y d) 120°C' se barre el laser de
acoplamiento fijando el de bombeo.
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miento fijo en las frecuencias indicadas en la grdfica

En la Figura 4.1 se muestran cuatro gréaficas correspondientes a las medidas
obtenidas para las desintonias mencionadas en celda de tamano medio de poro
de 100um, para ambas temperaturas. Alli, se observan las senales obtenidas
al barrer el laser de bombeo (Figuras de la izquierda) y el de acoplamiento
(derecha), notdndose formas de linea simétricas respecto a la frecuencia de
resonancia atémica para todas las situaciones. La simetria es destacable ya que,
como se explicara en la préoxima seccion, da informacion del tipo de interaccion
atomo-campo que se estd llevando a cabo. Como se muestra en [Bjorkholm 76],
para la espectroscopia de dos fotones, los espectros de excitacién presentan
una resonancia situada en torno a la frecuencia del laser que permanece fijo
en frecuencia. Esta resonancia, que introducira una asimetria con respecto a
la frecuencia de la transicién atémica, no es observada.

Analizando las medidas para densidad baja, se destaca ademds que éstas
muestran a simple vista formas de linea inusuales para posiciones del laser de
acoplamiento diferentes a la resonancia. Estas formas se caracterizan por la
presencia de una meseta que se evidencia a medida que la desintonia del laser
que permanece fijo aumenta.

Si se centra la atencion ahora en las medidas para alta densidad, se aprecia
una sustancial diferencia para los espectros registrados barriendo el laser de

acoplamiento (Figuras 4.1 (b) y (d)). Para la situacién del barrido del laser
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de bombeo la forma espectral se mantiene similar al caso de bajas densidades,
observandose la forma de meseta para desintonias grandes del laser de acopla-
miento. Por el contrario, en los espectros obtenidos para el caso del barrido
del laser de acoplamiento, fijando ahora el laser de bombeo, no se observan las
mencionadas mesetas. Los espectros son ahora en forma de campana, notando-
se que los perfiles de los espectros no varian su forma con la desintonia.
Como se desarrollara en la Seccién 4.2 las formas espectrales tipo meseta
tienen su origen en la interaccién de los dtomos con campos de luz difusos. Sin
embargo, al aumentar la densidad otro efecto se manifiesta, enmascarando el
efecto del campo difuso. Este efecto nuevo se evidencia en el cambio en la forma
de linea observado en la Figura 4.1 ¢). En la Figura 4.2 se muestran las formas
de linea para la situacion en donde el laser de acoplamiento esta fijo y se barre
el laser de bombeo en una celda con tamano medio de confinamiento de 10um,
a densidad alta. Al igual que para la celda de mayor tamano en estas condi-
ciones, los espectros observados presentan la singular forma de meseta. Ya que
esta forma de linea, sin diferencias apreciables, se da para ambos tamanos de
poros, no se constata un efecto del confinamiento sobre esta caracteristicas de
los espectros (estos espectros son demasiado anchos como para observar dife-
rencias entre ellos, debido a efectos de confinamiento). Sin embargo, cuando el
laser de acoplamiento esta sintonizado en resonancia los espectros observados
y predichos por el modelo son mas estrechos que fuera de resonancia, siendo
posible realizar la comparacién entre celdas, observandose de hecho una dife-
rencia de anchos espectrales para diferentes tamanos de poro. Mas adelante se

discutira en profundidad este efecto sobre los anchos espectrales.

4.2. Interpretaciéon Fisica de las medidas es-
pectroscopicas: Modelos para las formas

de linea

El abordaje del problema de comprender las formas de linea obtenidas
experimentalmente sera realizado con diferentes grados de complejidad. Para
comenzar a comprender algunas caracteristicas de las formas de linea que se
observan en las gréaficas 4.1 se comenzara pensando en un modelo muy sim-
plificado del problema. La transiciéon a dos fotones como consecuencia de la

interaccién con dos campos puede describirse teéricamente en forma simplifi-
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cada mediante dos mecanismos diferentes denominados de excitacion directa
y excitacion a dos etapas o stepwise [Berman 10]. En la primera el dtomo
pasa directamente de su estado fundamental al estado excitado mediante la
absorcién de dos fotones de cada uno de los campos, cuyas energias suman la
diferencia de energia existente entre los dos niveles. En este proceso la cohe-
rencia entre los campos de luz es fundamental para que pueda llevarse adelante
el proceso de excitacién. Esta coherencia optica entre los campos induce una
coherencia atémica entre los niveles fundamental y excitado, sin la cual, el
proceso de excitacién de dos fotones directo no tiene lugar. En este proceso
de excitaciéon no se requiere la excitaciéon de un estado atomico intermedio, y
en particular la excitacion directa contribuye con espectros centrados en torno
a la frecuencia del campo que permanece fijo. Por lo tanto, esta contribucién
espectral no guarda en general ningtin tipo de simetria respecto a la frecuencia
del estado atéomico intermedio. Por otro lado, el proceso stepwise es un proceso
en dos etapas: en primer lugar el 4&tomo absorbe un fotén de uno de los campos
alcanzando un estado intermedio desde donde absorbera un segundo fotén del
campo para llegar al estado final excitado. En este caso la coherencia ya no es
requerida y su contribucién a los espectros es simétrica respecto a la frecuencia
de resonancia atomica. Teniendo en cuenta que los campos de luz al penetrar
en la matriz de vidrio presentan una alta dispersién, dentro de cada poro los
campos tendran una estructura de tipo speckle. En particular en estos cam-
pos la fase puede considerarse definida en zonas espaciales cuyas dimensiones
son comparables con la longitud de onda, denominadas zonas de speckle. El
atomo al moverse dentro del poro se desplazara por varias zonas de speckle
experimentando asi una fase del campo 6ptico que fluctia de forma aleatoria.
En particular, esto ocurre también para la fase relativa entre los dos campos
opticos. Esta fluctuacion aleatoria de la fase relativa de los campos introduce
una decoherencia que impide crear coherencias atémicas y por lo tanto anula
la contribucién coherente directa. En consecuencia, el caracter difuso de los
campos implica que en los espectros solo contribuye la excitaciéon incoherente

a dos etapas que es simétrica respecto a la frecuencia de resonancia atomica.

A continuacién se desarrollard una descripcién simple para explicar las
formas espectrales. Para ello se considera que los dtomos se mueven a una
velocidad v e interactuan con dos campos cuyos vectores de onda se represen-

tan como k, (bombeo) y k. (acoplamiento) y presentan un angulo 6, y 6. con

respecto a la velocidad. Se pueden escribir las condiciones de resonancia para
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los dos procesos mencionados antes. Se define para ello la desintonia como la
diferencia entre la frecuencia del laser y la frecuencia que define la separacion
energética de dos niveles consecutivos. A modo de ejemplo, la desintonia 4,
serd 0, = w, — Wiz, con hwio la separacién energética entre el nivel funda-
mental y el nivel intermedio. Empleando estas desintonias, para el proceso de

excitacién a dos fotones directo se tiene:

Op + 0 = (kp + ke).U (4.1)
Donde en la ecuacion 4.1 se ha tomado en cuenta la desintonia que introduce
el efecto Doppler debido a la velocidad de los atomos. Asumiendo una distri-
bucién isotropica de vectores lg, propia de un campo difuso, la condiciéon de
resonancia representada por la ecuacion 4.1 implica que el espectro obtenido

al barrer, por ejemplo, la desintonia ¢,, estard centrado en —..

Para el proceso stepwise las condiciones de resonancia seran:

0 = kyv.cos(6),) (4.2)

5. = kev.cos(0.) (4.3)

Si en este caso se fija el valor de d.. la seleccion de velocidades dara, haciendo

uso de la ecuacion 4.3, v = 7 Estudiando la distribucién de 9, para un

d¢
ke.cos(0c
valor fijo de velocidad v, de acuerdo a la ecuacién 4.2 para campos aleatorios,
o sea para una distribucién par de 6, la distribucién para d, serd par debido
a la paridad de la funcién cos(#). El hecho de que los espectros registrados
presenten simetria con respecto a la frecuencia de resonancia atémica d, = 0,
sin observarse un pico lateral posicionado en la frecuencia de operacion del laser
fijo (en este caso ¢.), evidencia la inhibicién de procesos directos de excitacion
de los atomos dentro del medio poroso. Esto refuerza la idea de que, debido
a que los campos Opticos son difusos, no es posible inducir coherencias en el

medio atomico.

Este modelo simplificado brinda también una explicaciéon primaria a los
espectros con formas de meseta observadas en los datos experimentales. Con-
siderando una cierta desintonia J. # 0 fija, la condicién de resonancia (4.3) se
satisface para velocidades superiores a |Uyin| = |0c|/ke. Si se consideran enton-

ces velocidades superiores a v,,;,, la condicion de resonancia en 4.2 serd satis-
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fecha siempre que |d,| sea inferior a 2—’;\50\. Dado que los campos son difusos, la
isotropia en los vectores k_; y k;, aseguran que existird un 6, que permite veri-
ficar la condicién 4.2. La distribucién de probabilidad para la funcién cos(6,)
es uniforme en el dominio [—1, 1], para una distribucién uniforme del angulo
sélido df?, propia de un campo difuso. Entonces, para valores de 9, inferiores
a Z_i|5c|v los atomos interactuando con campos difusos siempre satisfacen las
condiciones de resonancia, por lo que en este rango de desintonias su contribu-
cion a la senal es constante y corresponde a la contribucion resonante. Por otra
parte, para valores de |J,| mayores a ];—’: |0¢|, se restringe el rango de velocidades
que satisfacen las condiciones de resonancia. Esto lleva a una reduccién en el
numero de dtomos que participan en el proceso, a medida que la desintonia ¢,
aumenta. Algo interesante a destacar es que este modelo predice las posiciones
en que se encuentran los cambios bruscos de la derivada, que de ahora en mas
llamaremos codos, en las curvas tipo meseta. Estos codos estaran ubicados
exactamente en |0, = Z—: |0.|. Las medidas experimentales a baja densidad,
verifican esta prediccion.

El modelo simplificado explica de un modo sencillo las caracteristicas prin-
cipales de las formas de linea. En las préximas secciones se desarrollaran una
serie de modelos que incluyen una descripcién semi-clasica de la interaccién
atomo-luz y la naturaleza difusa de los campos épticos. Se comenzara conside-
rando un modelo simplificado que considera los procesos fisicos fundamentales
que permiten describir las observaciones realizadas. Luego, procurando expli-
car ciertas discrepancias con las medidas, se incluiran en el modelo nuevos
elementos. El primer modelo que se considera describe el caso de un sistema
cerrado, o sea, un sistema en donde se consideran simplemente tres niveles
atémicos, y en donde las poblaciones se conservan. Este modelo simplificado
predice de forma satisfactoria las formas espectrales observadas, con algunas

discrepancias que se discutiran oportunamente.

4.2.1. Modelos teoricos

Para estudiar desde un punto de vista tedrico la senal medida experimen-
talmente, es necesario comprender que su origen radica en el decaimiento de
atomos de Rubidio desde su nivel excitado 5D. La senal registrada serd por
tanto proporcional a la cantidad de atomos que se encuentren en este nivel.

Para el desarrollo de los célculos se empleara el formalismo de matriz densidad.
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Figura 4.3: Diagrama de niveles En el diagrama de niveles los campos de luz tienen
frecuencias w1 y wo. Las cantidades wis y was representan las separaciones energéti-
cas entre el estado base y el seqgundo nivel, y la diferencia entre el sequndo y tercer
nivel respectivamente. Las pequenas desintonias de los laser vienen dados por las
cantidades definidas como 0

Si llamamos al nivel excitado 5D como nivel |3), la informacién del nimero
de atomos en este estado viene dada en el elemento diagonal ps3 de la matriz

densidad. Se debera estudiar por tanto el comportamiento de pss.

Para describir la evolucién de la matriz densidad utilizaremos las ecua-
ciones ()pticas de Bloch. Estas ecuaciones toman en cuenta por un lado la
interaccién del atomo con la radiacién incidente, considerada monocromatica,
y por otro lado la interaccién del atomo con los modos del vacio del campo, que
da lugar a procesos de relajacién [Cohen-Tannoudji 92]. Fisicamente las ecua-
ciones de Bloch expresan la competencia entre los decaimientos espontaneos
y las excitaciones debidas al campo externo. A continuacién se presentaran
dichas ecuaciones para la situacion especifica ilustrada en la Figura 4.3. En la
Figura 4.3 se presentan los tres niveles atémicos y se introduce la notacién con
la que se desarrollaran los calculos. Comenzando por describir la evolucion del
sistema representado por su matriz densidad p, se sabe que en forma general
se cumple:

dp

Relajacion

en donde H representa el Hamiltoniano del sistema conformado por el atomo y
la radiacion, y el término con la derivada parcial es la notacion para especificar
la inclusién de los términos de relajacion. En esta expresiéon el primer término
del lado derecho corresponde a la evolucion Hamiltoniana del sistema, mientras

que en el segundo corresponde al decaimiento espontaneo. Explicitamente el
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Hamiltoniano se puede construir con dos contribuciones; una relacionada al
atomo libre, Hy, y la otra conteniendo informacion de la interaccion del atomo

con el campo, V.

H=Hy+V (4.5)
H() = hwlg ’2> <2| + h(w23 + wlg) |3> <3| (46)
V=-E.D (4.7)

En donde E representa el campo cldsico de la forma E, = E, cos(w;t) y D el
operador impar dipolo para el &tomo Dy, = u;(|a) (b] + |b) (a]), con a y b esta-
dos atémicos (1,2,3). En las definiciones anteriores E; representa la amplitud
del campo ¢, mientras que u; es el dipolo atémico asociado a la transicién
correspondiente y |a) y |b) los estados atémicos acoplados por el campo. En
esta instancia se estd trabajando en la aproximacién de dipolo (campos unifor-
mes comparados con las dimensiones atémicas). La matriz V' toma la siguiente

forma para el caso del 4tomo de tres niveles:

0 (2,coswt 0

V =h| 2ycoswt 0 (29c08wst (4.8)
0 (25c08wat 0
Con (2, = % la frecuencia de Rabi de cada interaccién. Antes de resolver

la ecuacién 4.4 se realizard la Aproximacién de Onda Rotativa (RWA). Esta
aproximacion consiste en descartar términos de evolucion rapida comparada
con la evolucién atémica. La evolucion libre para los operadores de «subida» y
«bajada» del atomo, por ejemplo |2) (1] y |1) (2| respectivamente, viene dada
por las exponenciales e21? y e~#21! Fgscribiendo el coswyt mediante exponen-
ciales complejas, se obtienen términos con argumentos positivos y negativos
en la frecuencia wy. Al estudiarse la evolucién del sistema se obtendran, en
el sistema de ecuaciones de Bloch, exponenciales con argumentos de la forma
|wi; £ wk|. En la RWA se despreciaran aquellos términos de evolucién répida
(en este caso del orden de la frecuencia 6ptica, 10Hz) con respecto a la evo-
lucién atémica, wy; (10°Hz). En concreto, se despreciardn los términos cuya
evolucion vaya con la suma de las frecuencias, reteniendo solamente aquellos
términos lentos que evolucionen segun la diferencia de las frecuencias. Bajo

esta aproximacién, el resultado que se obtiene al desarrollar el termino de
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evolucién Hamiltoniana (los términos de relajacién seran incluidos posterior-
mente) contiene 9 ecuaciones. Dentro de este conjunto de ecuaciones, aquellas
para las coherencias p;; |iz; ¥ pji liz; son complejas conjugadas, por lo que se
presenta sélo una ecuacién por coherencia, pudiéndose facilmente obtener su

par si fuese necesario:

. Z‘Q Tw —iw
pin = =5 (1 pm — 7 pi) (4.9)
. Z\Q —iw iw ZQ ) —iw
P22 = _71 (e p1a — €M pyy) — 72 (€2 p3a — 7"“* pag) (4.10)
. Z‘Q W —iw
P33 = —22 (6 2tp32 — € 2t,023) (411)
. . —i(w14w if2 —iw i —lw
piz = —iprze @Il 716 2 pos + 726 AP (4.12)
. . —iw if2 if2 —i(w1+w
P12 = 1P12€ Hwig — 71(022 —pu) + 22/)136 (ortent (4.13)
. . —iw Z-Q Z“Q —t(wr1tw
pag = ipase o — —22 (P33 — p22) — —210136 ()t (4.14)

Se definirdan nuevas variables de evolucion lenta con la finalidad de eliminar
la dependencia explicita en el tiempo de las ecuaciones 4.9-4.14. El cambio de
variable seré:

012 = e “pi

__—lwat
023 = € P23

—i(OJ1 +w2)t

o13==¢€ P13

Oii = Pii

Con este cambio de variable las ecuaciones 4.9-4.14 toman la forma que se
muestra abajo. En el caso de este trabajo, como ya fue mencionado, el interés

se centra principalmente en estudiar la evolucién de la poblacién ps3 = o033.

) 12
011 = —71 (021 - 012) (4'15)
022 = —71 (012 - 021) - 72 (032 - 023) (4-16)
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033 = 72 (032 — 023) (4.17)
O3 = —10130 — ﬁ@g + @012 (4.18)
2 2
012 = 101201 — %(022 — o)+ %013 (4.19)
093 = 10930 — %(033 — 092) — %013 (4.20)

En estas ecuaciones se ha introducido una nueva frecuencia correspondiente
a la suma de las frecuencias de desintonia de los dos campos, § = d§; +do. A las
ecuaciones anteriores, resta agregarles los términos de relajacion provenientes

de la interaccion del atomo con el campo de vacio. Estos términos son de la

forma: p
gn =T21092 + I'31033 (4.21)
t Relajacion
0
g22 = —F210'22 + F320'33 (422)
t Relajacion
do
8_33 = —(Fgg —|— F31)O‘33 (423)
t Relajacion
aO'Z'j
ot Relajacion 9% | 7 ( )

En estas ecuaciones los I';; representan los decaimientos de cada nivel, ilus-
trados en la Figura 4.3, y ~;; son los decaimientos para las coherencias. En
particular I's; representa el decaimiento del nivel 5D al 5S. Este mecanismo
en la practica se da mediante el pasaje por el nivel intermedio 6 que en este
modelo no esta siendo tomado en consideracién para simplificar el tratamien-
to. Estrictamente, la transicion del estado 5D al estado 55 no puede darse de
forma directa, sin el pasaje por el nivel intermedio. Mas adelante en el trabajo
se agregara un cuarto nivel. Con el agregado de los términos de relajacion, el

sistema de ecuaciones da como resultado las siguientes Fcuaciones Opticas de
Bloch

. 182
o = —71 (021 — 012) + Ta1022 + T'31033. (4.25)
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Oy = —% (012 - 021) - % (032 - 023) —I'91099 + I'32033 (4'26)
033 = % (032 — 023) — (I's2 + ['31) 033 (4.27)

o13 = —10130 — %023 + %012 — 713013 (4.28)

Ola = 101201 — %(022 —on) + %013 — V12012 (4.29)

093 = 109309 — %(033 — 0g) — %013 — 723023 (4.30)

El hecho de que el sistema sea cerrado implica que la poblacién total debe
ser constante, por lo que su variacion en el tiempo ha de ser nula. Se le agrega
entonces al sistema anterior una nueva ecuacion describiendo la conservacion

de las poblaciones:

0'11+0'22+O'33 =1 (431)

Hasta el momento se ha trabajado el sistema de forma general. Si se con-
sidera ahora que los atomos se encuentran interactuando con un campo que
se propaga en un medio como el descrito en 1.1.1, es posible hacer algunas
aproximaciones que tornan mas simple el tratamiento del problema. Para la
construccién de coherencias atémicas es necesario que exista una fase relati-
va constante entre los campos. Como ya fue discutido el caracter difuso de
los campos y el movimiento atémico induce una variacién aleatoria de la fa-
se relativa de los campos que impide la creacién de coherencia atémica, por
lo que se hace razonable despreciar las coherencias o13. De ahora en mas se
considerard que o3 = 0; 013 = 0.

El sistema de ecuaciones resultante considera dos tipos posibles de solucio-
nes. Si el a&tomo tuvo tiempo suficiente para llegar al estado estacionario, se
considera la solucién asintética. Por otro lado, para tiempos cortos de interac-
cién, se deberd estudiar la solucion en el régimen transitorio.

Aun con las simplificaciones ya realizadas, el sistema de ecuaciones con-

tinta siendo grande y de dificil manejo analitico. Se le agregara por tanto al
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estudio una tultima simplificacion referida a las coherencias. Esta simplifica-
cion es denominada sequimiento adiabdtico de las coherencias, y se basa en la
hipétesis de que las coherencias de las transiciones dipolares van a evolucionar
méas rapido que las poblaciones del nivel excitado y el intermedio, alcanzando
el estado estacionario en un tiempo mucho menor. Basandose en esta hipdtesis,
es posible entonces anular las derivadas de las coherencias, y operar con las
expresiones algebraicas resultantes. Esta aproximacién da lugar a expresiones

para las diferencias de las coherencias que toman la forma:

i v12(011 — 022) L1(82,01)

_ — = — — 4.32
012 — 021 5% T %22 i (011 022) ( )
1) 099 — O L2(3, 0
093 — 0392 — 2735;_:233 33) = — 2(?:;2 2) (0‘22 — 0'33) (433)
027,
0 + Vi

en donde L; representa una lorenziana de amplitud proporcional a la in-
tensidad de los campos 22,

A continuacién se muestran las soluciones para el caso estacionario del
sistema bajo las aproximaciones hasta ahora mencionadas. Las soluciones del

estado transitorio para el sistema cerrado son presentadas en la seccion 4.2.3 .

4.2.2. Soluciones estacionarias

Para estudiar el caso estacionario es necesario simplemente anular las de-
rivadas al lado izquierdo de las ecuaciones 4.25-4.30. Se busca una expresion
para la poblacién del nivel |3), ya que es proporcional a la senal de fluorescencia

medida. Al resolver el sistema de ecuaciones se obtiene la siguiente expresion:

3L.Lo
—3L1Ly —2(T50+T'51) L1 — 291 Lo — (T'52 + T'51) oy

033 =

Si se realiza ademas una aproximacién a bajas intensidades, es posible en el
denominador despreciar los términos que incluyen £; oc 2?. Esta aproximacién
sera analizada en detalle mas adelante en este capitulo. Esto da lugar a una

poblacion o33,

3L.1L,
(Fg + I'31)9y

033 ~
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Figura 4.4: Esquema de la base utilizada para el calculo de los espectros

En el caso estacionario, aproximaremos entonces a o3 por un producto de
dos Lorentzianas de la forma dada por le ecuacion 4.34.

El resultado obtenido puede interpretarse como consistente con el hecho
de que la poblacién del nivel 5D proviene de un proceso de excitacién a dos
etapas (stepwise) donde cada etapa de excitacién estd representada por una

lorentziana y no de un proceso coherente de excitacién de dos fotones.

Calculo de las formas espectrales Una vez calculada o33, y en particular
su dependencia con la frecuencia de los campos, procedemos a calcular las
formas espectrales. Para ello sera necesario considerar que, los &tomos del vapor
estan en movimiento y por lo tanto experimentaran una desintonia Doppler
en su interaccion con los campos Opticos, y ademas la particularidad de que
en nuestro sistema los campos son difusos. Este tltimo aspecto sera tenido
en cuenta considerando una distribucién isotrépica de los vectores de onda kﬂz
para los campos.

Por otra parte, el vector de onda del laser de acoplamiento, k., y el de
bombeo, k,, estardn formando angulos 0. y 0, con la velocidad respectivamente
(Figura 4.4). El campo de bombeo y de acoplamiento tendran frecuencias leve-
mente desintonizadas con respecto a la resonancia atémica (wy + d,, wa + 6.)
como se muestra en la Figura 4.3. El vector de velocidad para los atomos
serd descrito como ¥ = (v, Uy, v;), y su médulo seguird la distribucién de
Maxwell.

N(v) = %U26_(£) (4.36)

Aqui Nj es el ntimero total de atomos y 02 = 2kgT /m, con kg la constante
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de Boltzmann, T' la temperatura y m la masa atomica.

Teniendo presente el efecto Doppler, las condiciones de resonancia para los

dos campos se escriben de la siguiente forma:

kyv cos(6,) = 6, (4.37)

kv cos(6.) = 4. (4.38)

Para calcular las formas espectrales calcularemos una expresién para la am-
plitud de fluorescencia utilizando el resultado 4.35 incluyendo el efecto Doppler
para ambas direcciones de propagacién de los campos, y pesando las contri-
buciones de cada velocidad atémica por la distribucién 4.36. Recordando que
los campos con los que interactian los atomos son difusos, se deben considerar
todas las posibles direcciones de los vectores de onda de los campos. Dada la
simetria esférica de nuestro sistema fisico, se integra sobre todas las posibles
direcciones de k. y k,. Para esta situacién se debe notar que su direccién en
el espacio puede ser definido por los angulos polares 6; € [0,7] y ¢ € [0, 27],
siendo este tultimo angulo azimutal irrelevante. Asumiendo una distribucién
uniforme sobre el angulo sélido del campo de acoplamiento, se integra en las
variables angulares para obtener las contribuciones a la fluorescencia de todas

las posibles direcciones:

4 AN, [*™ too %
(0p, 0c) X g3 sm9 sin 6.d6,dd d¢

dv (4.39)

Y2+ (6p — k;pv cos,)? ’yc (0, — kc cos f.)?

Donde 7, y 7. representan, al igual que lo hacifan «;; en 4.32 y 4.33, los
anchos de las transiciones dipolares. Los resultados de resolver numéricamente
la integral en 4.39 se muestran en la Figura 4.5. Alli se presentan las formas de
linea para los espectros de fluorescencia barriendo el laser de bombeo, para dife-
rentes valores de desintonia del laser de acoplamiento. Como se puede observar
las curvas presentan una zona de meseta cuya extension aumenta a medida
que se incrementa la desintonia del laser de acoplamiento. La caracteristica
mas novedosa de este sencillo modelo, es la forma inusual de los espectros, que

reproduce satisfactoriamente los espectros medidos. Es necesario remarcar que
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Figura 4.5: Modelo para las lineas de fluorescencia. Las curvas de trazo continuo
representan el modelo que considera el ancho de las transiciones, modelando cada
transicion de un foton con una curva Lorentziana. Las curvas en trazo punteado
representan el modelo simplificado empleando anchos naturales nulos. En el grafi-
co se indican los valores de desintonia referidos al ancho Doppler (8/0poppier, con
dpoppler = /26BT/m/X, valor aproximado para las longitudes de onda y tempera-
turas de trabajo de 310M H z)

estos espectros con forma de meseta son obtenidos al incluir en el modelo el
caracter difuso de los campos. Hasta ahora, ésta es la tinica hipdtesis con la

que se ha trabajado, sin considerar ain el confinamiento atémico.

La expresion descripta en 4.39 puede ser simplificada si se consideran los
anchos de las transiciones opticas, v, y 7., muy pequenos comparados con
el ancho Doppler. Bajo esta condicién (vy,. < o) las Lorentzianas pueden
ser aproximadas por funciones Delta, correspondiendo esta aproximacion a un
proceso en el cual el &tomo esta simultaneamente resonante con los dos campos.

Realizando esta aproximacién en la expresion 4.39 se obtiene:

N Yoo a2
A(6,,6.) 817;20()3 / / / 18(8, — kv cosf,)x

0(6. — k. cosb,.)sin b, sin 6.db,dl.dv (4.40)

Definiendo nuevas variables x; y xy para integrar las funciones delta se

tiene:

x1 = kpvcosb, — dxy = —k,vsin0,do,
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Ty = k.vcosf, — dry = —k.vsin6.db.

Dando las condiciones (usando la aproximacién vélida para nuestra situa-

cién experimental k, ~ k. = k):

16,] < kv (4.41)

16.| < kv (4.42)

Con estas nuevas variables la integral queda:

87TNQ 400 _(ﬁ) —kv —kv
A((Spy 50) X W / e ‘o2 / / 6<5p - $1)6(6C - .Z'Q)d(lfldl’gd’l]
T Jo kv kv

Van a existir por tanto valores minimos para la velocidad v dados por las

ecuaciones 4.41-4.42:

v > [6,1/k
v > |0./k

Como deben cumplirse ambas condiciones a la vez, los valores posibles para

la velocidad v serdn los comprendidos entre méax(é., d,) e 0o;

N +Oo ’U2
A(8,,0.) o N0 / eGPy (4.43)

2.-1/2+3
k2ml/2g méx(dc,0p)

La integral expresada en 4.43 tiene por solucién:
16N

A(dp, 0c)rp o X W@ch {maz(|6,|, |dc])} (4.44)
El resultado obtenido en la ecuacién 4.44 fue reportado para el efecto de
redistribucién de frecuencia [Molisch 98], que sera presentado mds adelante.
En la Figura 4.5 se muestran los espectros de fluorescencia calculados utili-
zando la expresion 4.44, para distintos valores de frecuencia de desintonias del
laser de acoplamiento barriendo la frecuencia del laser de bombeo. Como era de
esperarse, estos espectros presentan formas menos suaves que las curvas para

el mismo modelo considerando Lorentzianas (4.5). En las curvas generadas me-
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diante este modelo se define claramente la posicién de los codos. Vale recordar
que el modelo simple discutido en la seccién 4.2 predecia esta posicion ubicada
en valores de frecuencia que cumplieran la igualdad |0, = IZ—” |0.|. Como se
puede observar en la Figura 4.5, la posicién de los codos verifican la igualdad

anterior.

Si bien el estudio del caso cerrado reproduce satisfactoriamente las formas
espectrales de meseta que se miden experimentalmente, es un caso por demas
simplificado. Si se quiere estudiar el efecto del confinamiento atémico sobre los
espectros, es necesario estudiar el régimen transitorio del sistema. Para el caso
en que el tiempo de vida medio del estado excitado sea del orden, o atin mayor,
al tiempo de vuelo de los atomos dentro de los poros, es necesario considerar
el régimen transitorio de la evolucion de la poblacion. En esta situacion, los
atomos en su mayoria no tendran tiempo suficiente para alcanzar el estado de
régimen. De esta manera, la contribucién al espectro de cada atomo depen-
dera de la evolucion transitoria de su interaccion con los campos. La evolucion
transitoria del sistema atémico es muy dependiente del cardcter abierto o ce-
rrado del sistema. En el caso ideal de un sistema de niveles atomicos cerrado, la
evolucion transitoria se realiza hacia el régimen estacionario previamente cal-
culado. Por el contrario, en el caso de un sistema abierto, donde la poblacién
puede ser bombeada fuera del sistema, la solucién de régimen es nula.

En la siguiente seccién se presenta el estudio detallado de la evolucion
transitoria tanto para el sistema cerrado como para el sistema abierto. De esta

manera se introduce al estudio el efecto del confinamiento atémico.

4.2.3. Estudio del régimen transitorio

Hasta ahora el estudio de la evolucién realizado fue considerando que el
atomo es capaz de llegar al estado estacionario, gracias a suponer que tiene un
movimiento libre en el espacio. La situacion es muy distinta cuando se toma
en cuenta el confinamiento atémico. En casos de confinamiento, los atomos
tendran un tiempo de interaccién con los campos que estara determinado por su
tiempo de vuelo entre las superficies que lo confinan. Este tiempo de interaccion
dependera entonces de la restriccién espacial impuesta en nuestro caso por el
medio poroso, y por la velocidad del datomo. A medida que las dimensiones

espaciales del confinamiento se hacen mas pequenas y a medida que se trabaja
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con evoluciones atomicas mas lentas, los efectos de confinamiento serdan mas
importantes. Considerando ahora las soluciones en el régimen transitorio de
las ecuaciones 4.25-4.30, correspondientes a un sistema cerrado.

Para simplificar el desarrollo de los calculos, se suponera que la poblacion
en el nivel intermedio |2) varia demasiado rdapido con respecto a las poblaciones
del nivel fundamental y del dltimo nivel excitado, pudiendo despreciarse estas
variaciones. Matematicamente esto es equivalente a anular la derivada de la
poblacién ¢qy, pero no asi la poblacién misma (o92). Bajo esta aproximacion
y haciendo uso de la conservacion de las poblaciones para eliminar las compo-
nentes de 099, se llega a una expresion para la variacion de la poblacion del

nivel [3) de la forma:

- +- —(Ly+ T3+ T
7% (2L + Lo +Ta1) (2L1 + Lo+ T9) (L2 + (Tsz +T'a1)) | 03
(4.45)

Nuevamente se puede estudiar el caso de bajas intensidades, en donde se

obtendria una ecuacion diferencial lineal de primer orden con un término cons-
tante relacionado con el producto de las Lorentzianas. En forma general, si se

escribe la ecuacion como:

L1L,
Loy

Con B < 0 proveniente de la ecuacion 4.45, la soluciéon para la poblacion

é'33 = —|— 60’33 (446)

seré de la forma:

L1Ly
B

Para el régimen transitorio se tiene entonces una soluciéon proporcional al

o33(t) = 033(0) (e’ —1) (4.47)

producto de las lorentzianas correspondiente a la solucién estacionaria, a la
cual se tiende exponencialmente a una tasa 3. El parametro 3, dependiente de
los parametros '3y, '3y v 'y, determinard entonces la velocidad del proceso
transitorio.

Antes de continuar con el analisis del caso cerrado en régimen transitorio
se planteara la evolucion de la poblacion o33 para el caso abierto, de modo de
comparar luego ambas situaciones.

Hasta el momento no se ha considerado la posibilidad de que el atomo se

desexcite hacia un nivel atémico fuera del sistema. De hecho, esta situacién
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describe mejor la situacion real considerada experimentalmente. Si se toma en
cuenta la estructura hiperfina del nivel fundamental entonces, debe incluirse
la posibilidad de escape de la poblacién hacia el nivel hiperfino no resonante
con el laser de bombeo. Mateméaticamente esta consideracion se incluye agre-
gando nuevas tasas de decaimiento desde el nivel |3) y el |2) hacia este nivel
exterior. Por ejemplo, la tasa de decaimiento del tltimo nivel ya no sera la
suma de las tasas de decaimiento hacia el nivel |1) y hacia el nivel |2), sino
que deberd incluirse otra tasa que contemple las pérdidas de poblacion (I7)
(ver 4.50). Ademads, no se podra hacer uso de la ecuacién de conservacién de
las poblaciones. Esto lleva a ecuaciones un poco mas complejas. Presentando

el nuevo sistema de ecuaciones en las variables independientes del tiempo (o),

se tiene:

) 1
011 = B (091 — 012) + To1020 + I'31033. (4.48)
0992 = —71 (0'12 — 0'21) — 72 (0'32 — O'Qg) — (Fgl + F/)0-22 + I‘320-33 (449>

) 12

053 = 5~ (032 — 023) — (I'sp + I'sy + IM)os3 (4.50)
O13 = —10135 — 71023 + 72012 — 713013 (4'51>
012 = 101207 — 71(022 — 011) + 72013 — V12012 (4'52>
023 = 109302 — 72(033 — 093) — 71013 — 723023 (4.53)

El sistema lineal de ecuaciones diferenciales presentado en las ecuaciones
4.48-4.53 tiene como solucién general:
T (1) = AgviePt + Byvie®t + Covhelt (4.54)

Donde se definié el vector de poblaciones g, = (011,092, 033), siendo Ay,
By y Cy constantes que se evalian imponiendo las condiciones iniciales del

sistema ¢,(0) = (1,0,0) y Vi representa el vector propio correspondiente al
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(a) Sistema Cerrado. (b) Sistema Abierto.

Figura 4.6: Poblacion o33 en funcion del tiempo para un modelo cerrado y para un
modelo abierto de tres niveles (version simplificada).

valor propio ;.

Analizando las tasas (; para la evolucién de la poblacién del nivel excitado
o33 se tienen dos tasas (51 y f2) de evolucién relacionadas con los inversos
de los tiempos de vida de los estados excitado e intermedio. Estas dos tasas
dominan la evolucion a tiempos cortos. Por otra parte, una tercer tasa 3, que
depende ademas de las intensidades de los campos, determina la evolucion a
tiempos largos. Se estudiaron numéricamente estas soluciones para valores de
intensidades de los campos que van desde intensidades de saturacién (92 = T'%))
hasta intensidades reducidas en un orden de magnitud. Para frecuencias de
Rabi comprendidas en el rango estudiado (2; = 0.2I'9;, Qs = 0.04%) los
valores de f3; son: 1 = —2I'9, fo = —0.3['9; y B3 = —0.0051"y;.

Como se anticipd, una de las tasas de evolucién temporal es mucho menor a
las otras dos soluciones. Por tanto, las dos raices de mayor magnitud dominaran
la evolucion rapida del sistema, mientras que la evolucién mas lenta (33 sera la
que controle la evolucién del sistema a tiempos largos. En la Figura 4.6 se
muestra la evolucién de la poblacién o33, donde se observa un crecimiento y
posterior disminucion, alcanzando un valor nulo para tiempos suficientemente
largos, evidenciando el vaciamiento de poblacion debido al caracter abierto del
sistema. Para lo que sigue en este trabajo se empleara un forma simplificada

de la expresion 4.54. Se considerara la poblacién en la forma:

(et — 1)t (4.55)




Aqui la cantidad § numéricamente tomara el mismo valor que la constante
para el caso cerrado, y (3 representa la constante lenta definida antes con el

resultado del calculo numérico.

Teniendo las expresiones para las evoluciones de la poblacién del nivel ex-
citado tanto para el sistema abierto como para el sistema cerrado, se puede
introducir el confinamiento atémico utilizando el hecho de que el tiempo de
evolucion esta restringido por el confinamiento. Un atomo moviéndose en el
interior de un poro tendra, de acuerdo a su velocidad, un cierto tiempo finito
para interactuar con los campos antes de colisionar con una pared. Por medio
de la relacién t = /v en donde x representa la distancia que recorre el dtomo
y v su velocidad, se puede introducir explicitamente el confinamiento espacial

en las expresiones para las poblaciones. Se tiene por tanto:

Sistema cerrado:

osse() = 25240 (oo _q) (4.56)

B

Sistema abierto

O330(2) = JB%(O)(@BQ;/U - 1)65396/1) (4.57)

Considerando un poro genérico de dimension caracteristica L, se debe con-
siderar la contribucién de todos los dtomos en diferentes posiciones dentro de
él. Cada posicién se corresponde, dependiendo de la clase de velocidad v, a
una historia diferente de interacciéon. La variable x esta limitada por las dis-
tancias posibles que el atomo puede recorrer, tomando valores comprendidos
entre [0, L]. Integrando entonces las expresiones en 4.56 y 4.57 se obtiene la

dependencia con L:

Sistema cerrado

Sse(v) = /O ’ O3se(2)d = v F(ev —1) - —} (4.58)

Sistema abierto

233(1(’0) = /OL Ugga(fﬁ)dfﬁ = 0-33;)(0)1} [i(l — GBBTL) + 6 i 63 (6<B+53)L (i)lg)

Las integrales 4.58 y 4.59 ponderan la contribucién de cada velocidad de

la distribucion térmica en la integral 4.39 al incluirlas en las expresiones 4.47
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Figura 4.7: Integral de la poblacion, Y33(v) en funcion de la velocidad para el
modelo cerrado y para el modelo abierto de tres niveles.

y 4.55 dependiendo si se trata de un sistema cerrado o abierto respectivamen-
te. Se puede realizar un estudio de la variacion de estas cantidades X; con
el confinamiento en funciéon de la velocidad. En la Figura 4.7 se muestran
graficamente los resultados obtenidos para confinamientos con parametro L
correspondiente a valores de 10um, 100um y sin confinamiento (L — oo). La
diferencia esencial que se evidencia al comparar las graficas de la figure 4.7
para un sistema abierto y uno cerrado esta en la contribucién de los atomos
lentos. En el caso del sistema cerrado confinado, los 4&tomos lentos tienen una
mayor contribucién relativa mientras que en el caso cerrado no confinado es
equivalente a la de atomos rapidos. Sin embargo, en el caso del sistema abierto
los atomos lentos tienen una menor contribucion. Este efecto es consecuencia
del bombeo de poblacion fuera del sistema, que en el caso de los &tomos lentos
ocurre después que estos han recorrido una corta distancia luego de su sali-
da de la superficie dieléctrica. Entonces, la contribucion de los atomos lentos
proviene de un reducido volumen proximo a las superficies. Para una densidad
atémica homogénea, la contribucién a la senal dependera del volumen de ato-

mos excitados, y, en el caso de un sistema abierto, este es tanto mas pequeno
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Figura 4.8: Formas de linea para diferentes confinamientos para el sistema cerrado
(punteado) y el abierto (continuo). Para el sistema sin confinamiento se presen-
ta adicionalmente una curva Doppler de referencia (curva punteada en amarillo,
coincide con la curva azul para el caso abierto)

como lentos son los atomos. Esta situacion contrasta con el sistema cerrado, en
el cual los roles se invierten. Como en un sistema cerrado el estado de régimen
incluye el estado excitado, el volumen de dtomos que contribuyen a la senal
queda definido a partir del punto en que son excitados luego de salir de la
superficie dieléctrica y hasta que colisionan nuevamente con la otra superficie
que los confina. Este volumen se maximiza en el caso de atomos lentos que son
excitados proximos a la superficie de partida, mientras que los atomos rapidos
recorren mayores distancias antes de ser excitados, reduciendo asi su volumen
de contribucién.

En la Figura 4.8 se observan las formas espectrales que se obtienen al
suponer un sistema cerrado o un sistema abierto. Para el sistema cerrado, los
espectros son mas estrechos con una particular forma triangular en resonancia,

a diferencia de los espectros mas anchos correspondientes a un sistema abierto.
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Figura 4.9: Comparacion de los anchos de las curvas experimentales con una curva
Doppler para la temperatura de 120°C

Esta caracteristica esta directamente vinculada con la contribucién a la senal de
las diferentes velocidades atomicas. Los atomos lentos, con desintonias Doppler
asociadas pequenas, tienen en general una contribucion espectral estrecha.

El modelo simple presentado en 4.2.2 corresponde a un caso ideal. En ese
modelo, se consideran situaciones fisicas que no describen adecuadamente el
experimento realizado ya que se modela un sistema cerrado que alcanza su
estado de régimen. Para esta situacion los espectros resultantes son estrechos
y de forma triangular a la frecuencia de resonancia. Estas caracteristicas no
son observadas en los espectros experimentales. Al estudiar un modelo mas
realista que considera el régimen transitorio de evolucién atomica y un siste-
ma abierto, los espectros obtenidos son mas anchos, recreando de formas mas
adecuada las medidas experimentales. Se debe destacar ademas la diferencia
sustancial encontrada entre la respuesta atémica modelada para un sistema
abierto y para un sistema cerrado. La contribucion de las clases de velocida-
des més lentas para el caso cerrado define su forma estrecha y triangular. Por
el contrario para el caso de un sistema abierto se encontré una inhibicién en
estas clases de velocidad lentas, resultando en un ensanchamiento espectral.
Otra caracteristica destacable que resulta del modelo es que los espectros ob-
tenidos para el sistema abierto tienden a una curva Doppler al disminuir el
confinamiento. De las graficas 4.7 y de las expresiones 4.58 y 4.59 se puede

ver que para el caso de bajo confinamiento (L — 00), la ponderacién de las
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velocidades X33 tiende a una constante para el caso cerrado y depende lineal-
mente de la velocidad para el caso abierto. Si se introduce esta expresion en
la ecuacion 4.40 para calcular el espectro para el caso abierto, la ecuaciéon 4.44
toma la forma integral de una curva Doppler de ancho o = \/m:

1
- To

En la grafica de la Figura 4.8 para el caso con bajo confinamiento, se presen-

7
GDoppler(5i> 6_("72) (460)

tan los resultados del modelo y una curva Doppler de referencia, notandose
la similitud entre esta curva y el espectro para el sistema abierto. Como ya
fue mencionado, debido a la estructura hiperfina del estado fundamental, el
sistema atomico en estudio es estrictamente un sistema abierto. De los estudios
anteriores para los casos cerrado y abierto se pueden deducir algunas formas
de inducir en el sistema abierto un comportamiento similar al del sistema ce-
rrado. En primer lugar, se puede pensar en confinar los dtomos. Como se vio
en los resultados de la Figura 4.7, la ponderacion de la distribucion térmica
tiene una forma muy similar para ambos sistemas en el caso de atomos confi-
nados. En ambas situaciones, las velocidades grandes contribuiran muy poco
a la senal, siendo las velocidades pequenas quienes mas aporten. Como resul-
tado, el confinamiento atomico se puede emplear como forma para inducir en
el sistema abierto un comportamiento espectral similar al del sistema cerrado.
En segundo lugar, la disminucién en las intensidades de los campos tendré una
accion similar a la de confinamiento, pero por un motivo diferente. La dife-
rencia en la evolucién de la poblacién entre el caso cerrado y el caso abierto
esta definida por una constante de evolucion adicional para el tltimo caso.
Esta constante define la evolucién para tiempos largos, siendo finalmente cero
la poblacion para el caso abierto. Por el contrario, en el caso cerrado se alcanza
una situacion de régimen en donde la poblaciéon toma un valor constante no
nulo. Esta segunda constante que vacia el sistema dtomo-campo, depende de
las intensidades de los haces. Para intensidades bajas, esta constante de evo-
lucién a tiempos largos disminuye, haciendo lenta la evolucién. Si la evolucion
es suficientemente lenta existird una gran similitud, para tiempos finitos, entre
el sistema cerrado y el sistema abierto. Nuevamente este hecho lleva a tener

comportamientos similares para ambos tipos de sistemas.

En la Figura 4.9 se comparan los datos experimentales para los dos ta-

manos de poro utilizados junto a una curva Gaussiana de ancho Doppler para
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la misma temperatura de trabajo. Los espectros corresponden a medidas rea-
lizadas con el laser de acoplamiento en resonancia. Los espectros presentan
un estrechamiento al disminuir el tamano de poro, sin embargo, se observa
que ambas curvas experimentales presentan un ancho mayor al ancho de la
curva Doppler, en contradiccion con las predicciones del modelo tedrico. Pa-
ra explicar este comportamiento es posible pensar en algunos mecanismos de
ensanchamiento que podrian estar presentes. En primera instancia un posible
mecanismo de ensanchamiento es debido a la presencia de los distintos niveles
hiperfinos del nivel intermedio 5P;/,. En efecto, este nivel esta en realidad com-
puesto por varios niveles hiperfinos de energias separadas por varias decenas de
M H z. Si bien la inclusién de la estructura hiperfina resulta en un aumento del
ancho total del espectro, éste no es suficiente para explicar anchos superiores
al ancho Doppler, segin los resultados obtenidos mediante los calculos tedri-
cos.Otro posible mecanismo de ensanchamiento podria ser el ensanchamiento
por atrapamiento de radiacion (Photon Trapping). Este mecanismo serd con-
siderado mas adelante en la subseccién 4.2.4 para explicar las formas de linea
obtenidas al barrer el laser de acoplamiento. Alli se suponerd que el efecto
estd presente en mayor proporcion en la transicion correspondiente a los nive-
les 5S — 5P siendo este efecto el responsable de la ausencia de mesetas en los
espectros al barrer el laser de acoplamiento para desintonias grandes del laser
de bombeo. Sin embargo, este efecto podria actuar también en la transicién
5P — 5D, aunque en menor proporcién, y actuar ensanchando los espectros
obtenidos al barrer el laser de bombeo. Seria la accién de este efecto de atrapa-
miento de radiaciéon la que se ve reducida al disminuir el tamano de los poros
[Villalba 13]. Esto trae como consecuencia un estrechamiento de los espectros
experimentales al disminuir el tamano de los poros. La diferencia en los anchos
no corresponderia entonces a una observacion directa de la acciéon del confina-
miento sobre los atomos, a través de un proceso de seleccién de velocidades,
sino que seria la observacion del efecto inhibitorio que el confinamiento tiene

sobre el atrapamiento de radiacién.

Discusién de la aproximacion de bajas intensidades En el desarrollo
expuesto en las anteriores secciones se trabajoé bajo la aproximacién de inten-
sidades no saturantes. Si se hace referencia al Capitulo 3 del presente trabajo,
se puede observar que las potencias a la entrada de la celda son del orden

de 10mW , y el 4rea del haz de algunos mm?. Al comparar estas cantidades
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con los valores de intensidades de saturacién para el rubidio (~ 1mW/cm?)
se observa que las cantidades experimentales superan ampliamente el umbral
de saturacién en el medio. Aun asi, se puede considerar que dentro del medio
poroso la condicién de bajas intensidades no es del todo incorrecta. Como se
menciond en 3.2, la intensidad de la luz dentro del medio disminuye de forma
exponencial al difundir en el medio. Para distancias de unos 3 — 4mm desde
la zona de incidencia del haz, la intensidad es reducida en un factor estimado
de 1000 [Villalba 14c]. En estas condiciones experimentales se puede pensar
entonces que la aproximacion de haces no saturantes para atomos que interac-

tuan con la luz en una zona profunda en la muestra puede ser satisfactoria.

4.2.4. Espectros al barrer el laser de acoplamiento: Efec-

to de Redistribucion de Frecuencia

Atrapamiento de Radiacién y Funcion de Redistribucién de Frecuen-

cias

Se denomina Atrapamiento de Radiacion (Radiation Trapping,RT) al
fenémeno por el cual en un vapor atéomico se dan cierto nimero de proce-
sos sucesivos de absorcién/re-emision de la radiacién emitida. Como la energia
que emite un atomo en su decaimiento serd igual a la necesaria para excitar
otro atomo en su estado fundamental, éste podra absorber el fotén emitido que
al cabo de un tiempo sera nuevamente re-emitido. Este proceso puede darse
varias veces antes de que el fotén escape del medio atomico. La direccion del
fotén cambia en cada proceso de absorcién/emisién, ya que la direccién de
emisién de un fotén emitido espontaneamente es isotrépica.

Si se toma en cuenta el movimiento atémico, por efecto Doppler un atomo
puede absorber un fotén a una cierta frecuencia y emitirla en otra (en el re-
ferencial del laboratorio). De este modo, la frecuencia del fotén emitido tras
varios procesos sucesivos de absorcion re-emisién puede ser muy diferente de
la frecuencia del fotén absorbido. Este efecto se denomina de Redistribucion
de Frecuencia (Frequency Redistribution, FR). El proceso de redistribucién de
frecuencia puede ser considerado Completo o Parcial. En el primer proceso,
se asume que la frecuencia de emisiéon del foton es independiente de la fre-
cuencia del foton inicialmente absorbido, mientras que en el segundo caso el
foton emitido tiene al menos una memoria parcial de la frecuencia a la que fue

inicialmente absorbido. Como es de esperar, el primer caso es una situacién
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limite ideal dificil de satisfacer. Para describir el proceso de redistribucién de
frecuencia se define en general la llamada Funcion de Redistribucion, R(V',v),
que describe el proceso individual de absorcién-remisiéon de un fotén deter-
minado, la probabilidad de que un fotén originariamente con frecuencia v/
sea absorbido emitiéndose uno de frecuencia v. Una productoria de funciones
R(V',v) describe asi una sucesién de procesos que llevan a la restribucién de

frecuencia de fotones emitidos y/o absorbidos.

Un hecho remarcable es que los espectros que se obtienen bajo la tltima
aproximacién de anchos pequenos expuesta al final de la seccién 4.2.2 (Ver
Figura 4.5) son las mismas que se esperan para la Funcidn de Redistribucion
de Frecuencia R(V',v). Este efecto, matematicamente modelado del mismo
modo que 4.40-4.44, tiene una naturaleza fisica diferente. Ambas situaciones
fisicas involucran procesos a dos fotones. En el caso de la funcién R(V/',v), se
describe, tras la absorcién de un fotén, la probabilidad de emitir un segundo
fotéon con igual probabilidad en cualquier direccién del espacio. Por otro lado,
la funcién 4.43 describe, tras la absorciéon de un fotén, la probabilidad de
absorber un segundo fotéon que proviene con igual probabilidad de calquier
direccién. El primer proceso es muy dificil de observar ya que es muy dificultoso
aislar un tnico evento de absorcién-emisién de procesos con multiples eventos.
Es interesante mencionar que si bien R(V/,v) presenta la caracteristica forma
de meseta, un proceso involucrando dos o mas eventos de absorcién-reemisién
tiende a una forma de campana. La medida de la funcién 4.43 nos ha permitido

por primera vez visualizar indirectamente la funcién R(v/,v).

Inclusion del efecto de redistribucion al modelo

En el modelo expuesto en la Seccion 4.2.2 se observa una situacién simétri-
ca en la cual se predice las mismas formas espectrales de meseta par el barrido
de cualquiera de los dos laser, manteniendo el otro a frecuencia fija. Sin em-
bargo, los espectros experimentales, especialmente aquellas medidas a altas
densidades, no muestran dicha simetria. Para comprender el origen de esta
discrepancia entre los espectros medidos y los predichos por el modelo tedrico,
es necesario introducir un proceso fisico que rompa la simetria antes menciona-
da entre el campo de bombeo y el de acoplamiento. El efecto de redistribucién
de frecuencia, que ya fue mencionado en la seccién anterior, es un proceso que

actia preferentemente en la transicion entre el estado fundamental y el primer
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Figura 4.10: Funcion de redistribucion de frecuencia empleada en el modelo. Su-
perpuesta la aproximacion por una funcion escalon

estado excitado (55 — 5P).

En el proceso de Redistribucién de Frecuencia, la informaciéon de la fre-
cuencia inicialmente absorbida en el vapor se pierde con cierta eficiencia. Asi,
en un vapor atomico denso donde la redistribucién de frecuencia es eficiente,
la distribucién de velocidades atomicas excitadas por un laser de bombeo es
poco dependiente de su frecuencia. Incluso para un laser de bombeo con una
frecuencia comparable o ligeramente superior al ancho Doppler habra una po-
blaciéon importante de atomos excitados en resonancia. Por tanto, el proceso
de Redistribucién de Frecuencia hara que los espectros de fluorescencia sean
esencialmente insensibles a la frecuencia del haz de bombeo 9, y con su forma

igual a la correspondiente para d, = 0.

La eficiencia del proceso de redistribucién de frecuencia, n(d), tiene una
forma integral muy compleja, por lo que generalmente se emplean modelos
simplificados. Un modelo burdo pero frecuentemente empleado para la eficien-
cia de la redistribucion de frecuencias es el de una funciéon que sea no nula
solamente en un entorno acotado de frecuencias, en donde tendrd un valor
constante (ver Figura 4.10). Llamaremos escalén a esta funcién. Segin este
modelo la eficiencia del proceso de redistribucién de frecuencia total es cons-
tante dentro de un cierto rango de frecuencias del campo de bombeo. Para §,

dentro de ese rango se bombea una poblacion térmica, esto es con distribucién
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Doppler, en el nivel intermedio. Modelos mas refinados corresponden a una
forma similar a la funcion escalén, pero con transiciones suavizadas. El mode-
lo empleado en el calculo que se presenta a continuacién puede observarse en
la Figura 4.10, junto a la aproximacién més simple de una funcién escaléon. Su

expresion matematica es de la forma:

n(d) = v

donde ®¥ representa un perfil Doppler y @V la forma de linea de Voigt con la

forma:

®" (a 5)—3/+o° e (4.61)
o a2+ (6 —u)? '

Apnatural

a = \/In(2) e €l factor de Voigt (Avnetural y AyPoppler anchos en frecuen-

cia natural y Doppler respectivamente) y la frecuencia en unidades Doppler

2(v—up) .

definida como z = 7
14

El modelo desarrollado en 4.2.3 fue modificado entonces para incluir este

efecto, tomando la poblacion del tercer nivel la forma general:

0'33(13) X (£1 + 77¢D(5L’))£265% (462)

La ecuacion 4.62 agrega entonces en el nivel intermedio una poblacién con
distribucién térmica de velocidades donde la dependencia de la frecuencia del
laser de bombeo §, solo aparece en le eficiencia 7(d,) Los resultados obtenidos
empleando este modelo se presentan en la Figura 4.11, para un valor de pardme-
tro de Voight de a = 1/60 y una eficiencia maxima de tan solo 7(d) = 0.75 %.
Como se puede observar los espectros son similares a los medidos experimen-
talmente (Ver Figura 4.1). Al analizar las mediadas experimentales a tempe-
ratura ambiente, se observa una disminucién notoria del efecto debido a que el
atrapamiento de radiacién es menos eficiente a bajas densidades atémicas. La
disminucién en los anchos de las curvas, y la obtencién de espectros con forma
de meseta al barrer indistintamente el laser de acoplamiento o el de bombeo al
trabajar a menores temperaturas de la celda, son consistentes con el modelo

4.62.
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Figura 4.11: Modelo de espectros barriendo el laser 776nm incluyendo efecto de
Redistribucion de Frecuencia. En el grifico se indican los valores de desintonia refe-

ridos al ancho Doppler (§/0popplier; cON dpoppler = /26T /m /X, valor aprozimado

para las longitudes de onda y temperaturas de trabajo de 310M Hz) La simulacidn
es hecha para un factor de redistribucion de n = 0.75%.

4.3. Medidas en el dominio temporal

Como fue presentado a lo largo de las ultimas dos secciones, las singulares
formas espectrales son la consecuencia de la caracteristica difusa del campo de
luz que excita a los atomos. Como estos espectros son muy anchos, y debido
a procesos como el atrapamiento de radiacién, el efecto de confinamiento de
los atomos introduce en ellos tan solo pequenas modificaciones dificiles de
observar. En busca de evidenciar el efecto de confinamiento atémico, es que
se recurre a otro tipo de medidas sobre la senal de fluorescencia. Se medira el
tiempo caracteristico de decaimiento de la fluorescencia tras la interrupcion de
la excitacion atomica. En un gas sin confinamiento este tiempo esta claramente
relacionado con el tiempo de vida medio del estado excitado, mientras que para
atomo confinados se espera una disminucion de este tiempo debido a la des-
excitacion no-radiativa del atomo al colisionar con las paredes dieléctricas del
medio. Estas colisiones interrumpen el proceso de des-excitacién espontanea,
acortando el tiempo que demora la senal atomica en ir a cero. Las medidas de
decaimiento de la senal de fluorescencia se realizan tras una rapida interrupcién

del haz de acoplamiento. Se evit6 actuar sobre el haz de bombeo porque puede
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Figura 4.12: Senales de decaimiento de la fluorescencia en funcion del tiempo para
I) Vidrio poroso de 100um de tamano medio de poro, II) Vapor de Rubidio sin
confinar. Las dos medidas se realizan sobre la misma celda

introducir un error en la medida. En efecto, la radiacion atrapada en multiples
ciclos de absorcion-emision puede continuar excitando el medio atémico por
un lapso de tiempo que puede ser comparable al efecto temporal que se desea
medir. Las medidas realizadas en el vapor confinado son comparadas con otras
medidas de referencia sobre el vapor atémico de la misma celda pero que se
encuentra fuera del medio poroso, o sea, libre de confinamiento espacial. Esta
medida de referencia es importante ya que permite tomar en cuenta el efecto
espureo de las colisiones con trazas de posibles impurezas presentes en la celda.
Estas colisiones también pueden tener como efecto una reduccion en el tiempo

de decaimiento de la fluorescencia.

Se hace por tanto dos medidas de la senal de fluorescencia en funcién del
tiempo: una en los poros y otra estudiando la zona del vapor libre. Estas
medidas se presentan en la Figura 4.12, donde se observa un tiempo mas corto
para la senal proveniente del medio poroso comparado con la senal medida en

la misma celda pero en el vapor sin confinar.

A continuacién se presenta un modelo fisico para la evolucién temporal de
la fluorescencia producto de la desexcitacion del nivel 5D. Este modelo brinda
una explicacion para los tiempos de decaimiento esperados para los atomos
dentro del medio poroso. Se realizarda por ultimo un ajuste de las medidas
experimentales para extraer los valores de las constantes de decaimiento en los

poros y en el vapor de la celda utilizada.
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Figura 4.13: Diagrama de niveles con los tiempos relevantes para el modelo de
tasas de decaimiento.

4.3.1. Modelo para el tiempo de decaimiento

Antes de analizar los datos experimentales se presentard un modelo simple
en donde se describe la evolucién de un nivel intermedio (llamado |m) en la
Figura 4.13), quien recibe poblacién del nivel superior y puede decaer al nivel
fundamental. En nuestro modelo este nivel representa el nivel 6P del dtomo
de Rubidio. Para comprender el comportamiento, en funcion del tiempo, de
la senal de fluorescencia al apagar el laser que excita al atomo es necesario
estudiar la evolucién del mencionado nivel |m). Se escribiran simples ecuaciones
de tasas para describir la evolucion de este nivel, junto a la del nivel excitado

13}, ya que su dindmica se encuentra vinculada. Estas ecuaciones son:

. P33 = —73033 (4.63)
Pmm = V3mP33 — YmPmm
en donde 7, = 1/7, vy 73 = 1/73 son los inversos del tiempo de vida

medio de los estados |m) y |3) respectivamente, y 73, representa la tasa de
decaimiento del nivel [3) al nivel |m) y cumplird por tanto 7z, < 73. De
hecho 73, &~ 73/2. Resolviendo el sistema para los valores de constantes de

decaimiento correspondientes, se tiene la forma general de las soluciones:

p3a(t) = paz(0)e 73 (4.64)

P (t) = (Pmim (0) — pa3(0))e™ ™" + pa3(0)e ™! (4.65)

Las poblaciones al inicio p33(0) ¥ pmm(0) deben ser determinadas a partir

de las soluciones estacionarias del sistema en interaccion con los campos. Es
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importante mencionar que estas soluciones de régimen dependen en particular
de las intensidades de los campos, que no estan bien determinadas.

La solucién para la poblacién del nivel |m), decaera como la suma de dos ex-
ponenciales decrecientes. Cada exponencial contribuird en regiones temporales
ligeramente diferentes del proceso, debido a sus constantes de tiempo distintas
(Y3 = 2Vm, 73 © = 240ns, v} = 120ns). Debido a ello, y como forma de evitar
ajustar los datos experimentales con un modelo que depende de parametros
mal determinados (p;;(0)), es que utilizaremos la evolucién a tiempos largos

aproximéandola por pp,m(t) oc e 738,

4.3.2. Ajustes y andlisis de los datos experimentales

En el Cuadro 4.1 se observan los valores de tiempo de decaimiento obteni-
dos a partir de ajustes sobre las curvas experimentales. Los ajustes realizados
(ver Figura 4.14) se corresponden con una exponencial decreciente, de don-
de se puede obtener la constante de decaimiento de los datos experimentales.
Los ajustes fueron realizados para tiempos mayores de 7,.! descartando asf el
comienzo de la curva. Ajustes realizados para intervalos cuyo tiempo inicial
fue progresivamente incrementado no muestran variaciones en la tasa ajustada
superiores a 6 %. Para tiempos largos se espera entonces que la senal tenga
un comportamiento gobernado principalmente por el tiempo de vida del esta-
do 5D. Los valores de los ajustes, junto a sus incertidumbres y un coeficiente

! son presentados en la tabla

indicador de la bonanza del ajuste (R-square)
junto a la grafica. Los coeficientes se corresponden a una curva de ajuste de
la forma f(t) = a.e”, por lo que el coeficiente b tendrd dimensiones de inverso
de tiempo, y deberd ser negativo en nuestro caso. Invirtiendo estos valores de
b se obtienen los tiempos de decaimiento para cada condiciéon. Como puede
observarse de la Tabla 4.1, el valor de tiempo para la senial que proviene de
atomos en el interior de la matriz porosa es menor al tiempo para la senal
atémica en el vapor libre de la mencionada celda. Como ya fue mencionado,
este comportamiento es consecuencia del confinamiento espacial de los atomos,

que incrementa la tasa de decaimiento por la tasa de colisiones con las paredes

'El coeficiente R-square es un indicador de qué tan bueno es el ajuste para explicar la
variacion de los datos experimentales. Su expresiéon matemaética depende de tres coeficientes
mas: SSE = 370 wi(y: — 9:)?, SSR = YL wi(gi — §) vy SST = 301, wily: — 9)*.
Rsquare = gg—? =1- gg? donde se cumple SST = SSR + SSE. El coeficiente R toma
valores entre 0 y 1 como puede verse de su definicién, y el ajuste serd mejor cuanto mas
cercano a 1 se encuentre [22].
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| Medio | Coef. b (ns™') | Incert. en b (ns™') | R-square | 7(ns) |
Poros | —8.308 x 10 % | 211 x 10 * (2%) | 0.9829 | 120.36 % 10
Vapor | —5.546 x 1072 | 6.11 x 107°(1%) 0.9966 180.31 £ 10

Tabla 4.1: Valores para el ajuste de los datos experimentales

5 T T T T T T T T

Logaritmo de la sefial de fluorescencia

0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Tiempo (ns)

Figura 4.14: Datos experimentales y ajustes de los tiempos de decaimiento de la
senal de fluorescencia

dieléctricas del vidrio poroso.

Las medidas en el dominio temporal brindaron por tanto la posibilidad de
observar el efecto del confinamiento, que no habia sido claramente evidenciado
en las medidas espectrales. Realizando un ultimo andlisis de las medidas de
decaimiento temporal se destaca que el tiempo de decaimiento de la fluores-
cencia para los atomos libres de confinamiento es menor al tiempo esperado
para ;. Esta reduccién en el tiempo medido puede ser debido a la presencia
de impurezas en la celda. Esta hipotesis fue respaldada por medidas realizadas
utilizando el mismo montaje experimental en otra celda con alta pureza de Rb,
en donde se obtuvo un tiempo caracteristico de decaimiento préximo a 73.

La hipdtesis de la contaminacién de las celdas porosas tiene sustento ya

62



que durante el proceso de fabricacién es extremadamente dificil realizar una
correcta limpieza del medio poroso. El contar con esta informacién acerca de
la contaminacion de las celdas permitié y permitird mejorar el proceso de
fabricacion de futuras celdas. Se proyecta ademas implementar una prueba
sistematica de control de pureza en cada celda nueva fabricada, empleando el
estudio del tiempo de decaimiento de la senal de fluorescencia para el estado
excitado 5D del Rb.
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Capitulo 5
Conclusiones

Durante el desarrollo de este trabajo de tesis, se realizaron estudios de es-
pectroscopia de dos fotones sobre atomos de Rb confinados en un medio poroso
conformado por granos micrométricos de vidrio compactados. Los espectros de
excitacién de dos fotones infrarrojos se registraron midiendo la senal de fluo-

rescencia azul emitida por los atomos al decaer desde el estado excitado.

Los espectros obtenidos para bajas densidades atémicas presentan forma de
meseta cuando el campo fijo en frecuencia se encuentra sintonizado fuera de la
resonancia atémica correspondiente, y el otro campo es barrido en frecuencia.
A su vez, los espectros son simétricos respecto a la frecuencia de resonancia
atémica. Estas formas espectrales son muy singulares y poco comunes en el
area de la espectroscopia. Dichas formas fueron satisfactoriamente explicadas
por medio de la interaccién de los atomos con campos difusos. Los campos
que inciden sobre los granos irregulares de vidrio de la matriz presentan una
alta dispersién, generandose dentro de un poro profundo de la muestra campos
difusos. El carédcter difuso de los campos asegura primero que cualquier direc-
cion del vector de onda esta estadisticamente presente en el vapor atémico.
Por este motivo dentro de cada poro los campos tienen estructura tipo speckle.
El movimiento atémico dentro de los poros lleva a que los atomos interactien
con varias zonas de speckle experimentando asi una fase del campo éptico que
fluctiua de forma aleatoria. En particular, esto ocurre para la fase relativa de
los campos 6pticos, inhibiendo asi efectos coherentes. La inexistencia de cohe-
rencia atémica es el ingrediente adicional que permite asegurar en particular
la simetria y en general las formas espectrales medidas. También se busco in-

corporar en los modelos tedricos el efecto de confinamiento espacial sobre los
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vapores atémicos. Para ello se estudio la evolucién del sistema atémico en
régimen transitorio, considerando el caso de un sistema cerrado y de uno con
pérdidas (abierto). El comportamiento obtenido en las predicciones teéricas es
sustancialmente diferente para los dos casos. En el caso del sistema cerrado, la
contribucion mayor al espectro viene dado por las clases de velocidades lentas.
Esto deriva en espectros estrechos y una forma espectral triangular a la frecuen-
cia de resonancia. Por el contrario, al estudiar el comportamiento del sistema
abierto se obtienen espectros mas anchos y redondeados a la frecuencia de re-
sonancia, acentuandose estas caracteristicas a medida que el confinamiento se
reduce. Contrariamente al caso cerrado, para el sistema abierto se observa una
contribuciéon muy inhibida de los atomos con velocidades bajas para el caso de
no confinamiento. Esta no contribucién de atomos lentos repercute en la forma
espectral, eliminando la forma triangular que se observa para el caso cerrado.
El caso del sistema abierto reproduce de forma mas adecuada las formas de
linea obtenidas en la experiencia. A partir de los modelos tedricos se obtienen
predicciones para los anchos espectrales segiin el tamano de los poros. Experi-
mentalmente estas diferencias no fueron observadas debido al ensanchamiento
espectral presente en las medidas por efecto del atrapamiento de radiacion. Sin
embargo, se observo experimentalmente un efecto de confinamiento a través
de una modificacién del atrapamiento de radiacion.

Por otra parte, los espectros con forma de meseta obtenidos permiten vi-
sualizar indirectamente la funcién de redistribucién de frecuencia R(V/,v) que
describe un tunico evento de absorcién-emision en el contexto de los modelos
de atrapamiento de radiacién. Esta funcién, si bien describe un proceso fisi-
co diferente al estudiado en esta tesis, permite establecer una analogia entre

ambos procesos que son descritos por el mismo modelo tedrico.

Las medidas en el dominio de la frecuencia no presentan una clara ma-
nifestacién del efecto de confinamiento. Por esta razon se realizaron medidas
en el dominio temporal. Como el tiempo medio de vida del estado excitado
supera el tiempo de vuelo de los dtomos en los intersticios de algunas matri-
ces porosas, es natural esperar un efecto del confinamiento al medir el tiempo
de decaimiento de la fluorescencia. En este caso, a la tasa de desexcitacion
espontanea hay que agregarle la tasa de colisiones con las paredes dieléctri-
cas. El tiempo de decaimiento de la fluorescencia proveniente de los poros fue
medido sustancialmente inferior al tiempo para la senal proveniente del vapor

atémico sin confinar. Estas medidas fueron cuantitativamente descriptas por
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un sencillo modelo de tasas.

En lo referente a trabajos futuros, se realizaran nuevas celdas de dimensiones
mas pequenas a modo de tener un medio con mayor confinamiento y estudiar su
accion sobre la respuesta atémica. Se buscara generar celdas con dimensiones
caracteristicas de los poros comparables a las de las zonas de speckle, forzan-
do asi a un atomo situado dentro de un poro a interactuar con un campo de
caracteristicas espacialmente bien definidas. Por otro lado, existe un genuino
interés en profundizar en los estudios espectrales realizados de forma tedrica
considerando un sistema atémico cerrado y uno abierto. Para ello es posible
buscar una experiencia que evidencie los resultados modelados, realizando la
comparacion experimental de ambas situaciones y su concordancia con el mo-
delo tedrico presentado en este trabajo. Por iltimo, se plantea la posibilidad de
llevar adelante un tratamiento mas refinado acerca del decaimiento atémico.
Para el caso de las medidas en el dominio de la frecuencia, un estudio detallado
fue realizado en este trabajo, considerando las posibles causas de las formas
espectrales. En ese estudio se tomaron en cuenta los diferentes aportes que las
distintas clases de velocidades tienen en la senal espectroscépica. Algo similar
podria realizarse para el estudio en el dominio temporal, considerando el efecto
de la restriccion de algunas clases de velocidades sobre la senal de decaimien-
to. Ademas del desarrollo tedrico, medidas mejorando el montaje experimental

pueden ser implementadas de forma de refinar el andlisis.
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