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Abstract

In this thesis it was performed the first study on atomic spectroscopy of
rubidium atoms confined in a porous glass. It is a totally new system
about which there were very few earlier references. The first step was to
build the first systems of confined atoms in porous glass making use of
an original technique which uses glass powder of grain size selected by
calibrated sieves and sedimentation, for later filling with rubidium.

We studied the transmition of light in these systems. Using spectroscopy
of temporal resolution it was possible to identify the contributions of
absorption and fluorescence in the transmitted light. From this result it
was put in evidence the effect of integrating sphere, where atoms that are
immerse in a diffusing field inside the porous medium have absorption
compensated by fluorescence. For high densities we observed a reduction
of absorption which respect to fluorescence, which is a consequence of
increasing the atomic non radiative decay probability, due to collisions
with the porous walls. Using a simplified model that includes photon
trapping, it was possible to estimate from spectral features a satisfactory
relation between volume and surface the pores, as well as the mean pores
diameter.

We performed non lineal spectroscopy using pump and probe spectroscopy
of the porous medium. We analyzed the dependence of spectral line
shapes with the frequency position of the pump field. We developed a
simple model that considers the interaction of atoms with two totally
random fields that resembles basic experimental data. From this model
it was possible to estimate the collision rate of atoms with the porous
walls.

We also studied the atomic contribution present in the backscattered
light from the porous medium, where sub-Doppler resonances were ob-
served. We showed that resonances are due to a saturated absorption
effect, where the incident light beam saturates the sample acting as the
pump and the scattered light act as the probe. Some peculiarities of
the observed spectra show the effect of transient atomic evolution due to
confinement, as well as the changes with the dimensions of the confin-
ing pores. The robustness and simplicity are remarkable aspects of our
sub-Doppler atomic signals.

Finally, we studied coherent atomic signals in the backscattered light from
the porous medium as a function of an applied magnetic field (Hanle ef-
fect). We studied the changes of spectral widths which respect to incident



light power, as well as laser detuning. From the measured spectral widths
it was possible to verify a consistent estimation for the size of interstitial
spaces.



Resumen

En este trabajo de tesis realizamos el primer estudio de la espectroscopia
de atomos de Rb confinados en vidrio poroso. Cabe senalar que se trata de
un sistema totalmente novedoso sobre el cual practicamente no habia an-
tecedentes previos a esta tesis. Como paso inicial construimos los primeros
sistemas de dtomos confinados en vidrio poroso desarrollando técnicas
originales donde se utiliz6 polvo de vidrio con tamanos de grano selec-
cionado por tamizes y sedimentacion, para posteriormente sinterizarlo y
llenarlos con Rubidio.

Estudiamos la transmisiéon de la luz en nuestro sistema, separando me-
diante una técnica de espectroscopia con resolucién temporal las con-
tribuciones de absorcién y fluorescencia de la luz transmitida. A partir
de esto pusimos de manifiesto un efecto de esfera integradora, donde ato-
mos inmersos en el campo difuso dentro del medio poroso, compensan su
absorcion con su fluorescencia. Para altas densidades observamos un re-
duccién de la relacion entre absorcion y fluorescencia, que aparece como
consecuencia del incremento de la probabilidad del decaimiento no ra-
diativo de los atomos, debido a sus colisiones contra las paredes de los
intersticios de los poros. Utilizando un modelo simple que incluye el pro-
ceso de atrapamiento de fotones, pudimos extraer de los datos espectrales
la informacion para hallar una estimacion satisfactoria de la relacion en-
tre superficie y volumen de los poros, (y consecuentemente un didmetro
medio de poro).

Realizamos una espectroscopia no lineal donde un campo bombea 6pti-
camente el medio atémico, mientras otro campo sonda los efectos de la
luz sobre los atomos confinados en el medio poroso. Estudiamos la de-
pendencia de las formas de linea de los espectros con la posicion espectral
del campo de bombeo. Desarrollamos de un modelo simple que consid-
era la interaccion de los &tomos con dos campos totalmente desordenados
que permite reproducir satisfactoriamente las formas de linea observadas.
Consecuentemente del ajuste del modelo obtenemos una estimacion de la
tasa de colisiones de los atomos contra las paredes de los poros.

Por tultimo estudiamos la senal atomica presente en la luz retodifun-
dida por el medio poroso, donde observamos resonancias sub-Doppler.
Mostramos que estas resonancias se deben a un efecto de absorcion sat-
urada, donde el haz del laser incidente satura el medio atémico y la luz
retrodispersada lo sondea. Algunas particularidades de los espectros ob-
servados muestran el efecto de la evoluciéon atomica transitoria debida



al confinamiento atémico dentro de los poros, asi como su evoluciéon con
la variacion de las dimensiones del confinamiento. La obtencion de las
senales atomicas sub-Doppler en nuestro sistema se destaca por su sen-
cillez y robustez.

Finalmente estudiamos las seniales atémicas coherentes presentes en la luz
retrodispersada por el medio poroso en funciéon de un campo magnético
(efecto Hanle). Estudiamos la evolucion de sus anchos espectrales con la
potencia de luz incidente asi como con la desintonia del laser. A partir de
los anchos espectrales medidos pudimos verificar la relaciéon consistente
entre los tamanos estimados de intersticio de las celdas.

Palabras clave: dtomos confinados, atrapamiento de fotones, espectroscopia
coherente, espectroscopia de resolucion temporal, luz difusa
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Capitulo 1

Introduccion

Una de las condiciones novedosas para la espectroscopia atémica, que ha tenido un
importante desarrollo en los tltimos afios ha sido la espectroscopia de atomos confi-
nados.

Desde un punto de vista fundamental existe un amplio interés originado en el sur-
gimiento de nuevos procesos fisicos, que se han observado cuando el confinamiento
de los 4tomos modifica su interaccion la luz. Ejemplo de esto son la absorciéon sub-
Doppler [1] o efecto Dicke en el dominio 6ptico [2], observados en dtomos confinados
en una dimension en celdas finas. También ha comenzado ha estudiarse con mucha
atencion, el confinamiento de 2D en fibras huecas. Este sistema aparece como un dis-
positivo privilegiado para la espectroscopia atomica no lineal [3] [4]. Recientemente
Svensson et. al. iniciaron el estudio de la espectroscopia de moléculas de oxigeno en
ceramicas porosas [5]. Paralelamente en el caso particular de dtomos exoticos de po-
sitronium se observo un corrimiento de su emisiéon cuando son confinados en medios
nanoestructurados [6]. Recientemente Ballin et. al. observaron espectros con estruc-
turas subDoppler para dtomos de Cs con confinamiento de tres dimensiones en 6palos
de nanoesferas |7]. Adicionalmente, la espectroscopia de atomos confinados ha sido
propuesta como un abordaje novedoso para el estudio de los procesos fundamentales
de la interaccion atomo-superficie [8].

Paralelamente al interés fundamental en la espectroscopia de atomos confinados
se ha desarrollado una auge en la realizacion de dispositivos miniaturizados tales co-
mo trampas de atomos [9], girdscopos , magnetometros [10], referencias de frecuencia
atomica [11][12], que estan reduciendo paulatinamente el tamano de las celdas utili-
zadas. Han comenzado a utilizarse sistemas atémicos en fibras huecas como soporte
de dispositivos miniaturizados [13|. Estos progresos agregan un interés adicional so-
bre la espectroscopia de atomos confinados para futuros desarrollos tecnologicos.

Paralelamente en los dltimos anos el estudio del desorden y aperiodicidad se ha
convertido en un tema cada vez mas efervescente de investigacion. En particular en el
estudio de la dispersiéon multiple de la luz en medios inhomogéneos se han observado
interesantes procesos fisicos como la localizacion débil (o retrodispersion coherente),
localizacién de Anderson (para bajas dimensiones), superdifusion [14].
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Recientemente se han desarrollado dispositivos 6pticos que aprovechan el desor-
den de la luz. Agunos ejemplo son, resonadores para almacenar energia[l5], espec-
trometros |16], laseres aleatorios [17], celdas fotovoltaicas , focalizacion de imagenes
etc. [14] (y sus respectivas referencias). Anteriormente se ha utilizado el patron de
intensidad de la luz desordenada(speckle) para manipular atomos o moléculas [18].
Ademés se ha utilizado luz difusa en espectroscopia no lineal de atomos frios para
preparar el sistema atémico y sondarlo con un campo bien definido[19]. Estos dis-
positivos han cambiado el paradigma sobre las desventajas del desorden en sistemas
Opticos.

La espectroscopia de atomos confinados en vidrio poroso retine dos caracteristi-
cas destacables que son el confinamiento atémico en 3 dimensiones y la interaccion
de los 4tomos con campos desordenados. Estas caracteristicas lo tornan un sistema
interesante su estudio que iniciamos en este trabajo de tesis.

En esta tesis realizamos el estudio de la espectroscopia de vapor de Rb confinado
en medios dieléctricos inhomogéneos. Para esto construimos los primeros sistemas de
atomos confinados en vidrio poroso, desarrollando técnicas originales donde se utilizo
polvo de vidrio con tamanos de grano seleccionado por tamizes y sedimentaciéon, para
posteriormente sinterizarlo y llenar los intersticios del material poroso asi obtenido
con Rubidio.

Como consecuencia del estudio de este sistema abordamos el problema de realizar
espectroscopia atomica con luz desordenada (cuya polarizacion y fase son aleatorias).
Los trabajos iniciados en esta tesis constituyen las primeras observaciones donde se
obtuvo informaciéon del confinamiento atémico a partir de la interacciéon con la luz
difusa.

1.1 Plan de Tesis

En el segundo capitulo se describe los componentes del sistema que estudiaremos.
Presentando las caracteristicas del 4tomo de Rb y sus propiedades espectrales. Ade-
més se presenta la descripcion del tipo de laser utilizado en este trabajo asi como
sus operacion y control. Se abordan sucintamente las caracteristicas esenciales de
la propagacién de la luz en los medios porosos particularmente en el limite de luz
difusa. Asimismo se describe el speckle de la luz laser en el medio poro, y finalmente
se exponen las caracteristicas del sistema completo.

En el capitulo trés describimos el proceso de fabricacion de las celdas detallando
los procedimientos de selecciéon de granos de pyrex, sinterizado de la matriz dieléc-
trica, y destilacion del Rb en el pyrex poroso con el posterior sellado de las celdas.

En el capitulo cuatro presentamos las observaciones experimentales de los espec-
tros atomicos de transmision, de la espectroscopia de resolucién temporal. Describi-
mos sucintamente el proceso de atrapamiento de fotones, y presentamos un modelo
teniendo en cuenta el confinamiento atémico. Ponemos de manifiesto la existencia
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de una compensacién entre fluorescencia y absorcion de los &tomos confinados en el
vidrio poroso, asi como su vinculaciéon con el decaimiento no radiativo cuando los
adtomos colisionan con las paredes de los intersticios. Esto nos permite extraer de la
informacion espectral una medida de la tasa de colisiones de los 4tomos contra las
paredes de los intersticios del vidrio poroso.

En el capitulo cinco abordamos la espectroscopia no lineal de los atomos en
vidrio poroso. Estudiando la respuesta del sistema atémico cuando dos campos des-
ordenados y temporalmente incoherentes interactiian con él. Presentamos un modelo
sencillo para describir el sistema, y lo contrastamos con las medidas experimentales.

Finalmente en el capitulo seis presentamos las observaciones espectrales de la luz
retrodispersada. En la primera parte estudiamos las estructuras subDoppler obser-
vadas y las interpretamos como correspondientes a la absorcién saturada. Esto nos
permite estudiar la influencia del confinamiento sobre la configuracion de la absor-
cion saturada. En la segunda parte del capitulo presentamos brevemente la teoria
del atrapamiento coherente de poblaciones, y estudiamos la senal atémica coherente
que extraemos de la luz retrodifundida. Esto nos permite contrastar el confinamiento
atomico. Ademaés presentamos la comparacion con el confinamiento en dos dimen-
siones de una celda fina.

El capitulo final presenta las conclusiones de este trabajo y discute algunas perspec-
tivas.
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Capitulo 2

Sistema Fisico

En este capitulo se describira brevemente los diferentes componentes del sistema ba-
jo estudio. En particular se presenta el 4tomo de Rb con su estructura hiperfina de
niveles, probabilidades de transicion y tasas de decaimiento. Ademas se describe el
tipo de laser utilizado en este trabajo, asi como su operaciéon y control. Posterior-
mente se abordan sucintamente las caracteristicas esenciales de la propagacion de
la luz en los medios porosos, particularmente en el limite de luz difusa. Asi mismo
se describe el speckle de la luz laser en el medio poroso. Finalmente se exponen las
caracteristicas del sistema completo.

2.1 Rubidio

2.1.1 Estructura Atémica

El Rubidio es un metal alkalino que se presenta en estado natural con dos is6topos
estables ¥ Rb y 8"Rb cuyas concentraciénes son [72 %] y [28 %] respectivamente. El
atomo de Rubidio posee 37 electrones cuyo estado de configuracion es:

1522522p°3523p%4523d104p8 st (2.1)

como puede notarse de la ec. 2.1, el estado fundamental del 4tomo tiene un solo
electron en la dltima capa. Este electron es el responsable del comportamiento fisico
del atomo cuando se lo somete a campos de luz no demasiado intensos (su energia de
ionizacion es E = 4,2¢V). En este sentido el Rb, asi como el resto de los alkalinos,
es considerado hidrogenoide y a los efectos de determinar su estructura de niveles
puede ser tratado como un dtomo con un solo electron (para energias < E7).

El acoplamiento entre el momento angular orbital del electron L y su espin S,
origina el desdoblamiento en los niveles de la estructura fina. El estado fundamental
en la escala de la estructura fina es el 553, que en la notacion espectroscopica
significa que el momento angular total el electron es 1/2. Los primeros dos niveles
excitados son 5Py y 5P/, cuyas transiciones se denominan Dy y Da, que en el
caso del Rb ocurren a 795nm y 780nm respectivamente.
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El acoplamiento entre el espin nuclear I y el momento angular electrénico total J
da origen a la estructura hiperfina. Considerando este acoplamiento la magnitud
conservada serd el momento angular total F' , por lo que los estados propios del
Hamiltoniano seran también estados propios del operador momento angular total F.
Con lo cual, los niveles hiperfinos se pueden etiquetar con el niimero cuantico F'.
Para determinar el Vaﬁlor dAe F Ade cada nivel hiperfino se utiliza la suma de momentos
F=J+1
angulares, donde { Fo148
En el estado fundamental el momento angular orbital del electron es L=0y L =1
en el estado excitado. El espin del electron es S = 1/2. Considerando las reglas de
suma de momento angular, tenemos que los valores posibles de J verifican |L — S| <

0= J=1;
< = 22
J <L+ Sy porlo tanto L { 1= J— %’g _
Cuando consideramos el acoplamiento de J con I , utilizamos nuevamente la regla
de suma de momentos angulares y tendremos |J — I| < F < J + I. Tomando los

5 85 7.
valores del espin nuclear I de los diferentes isétopos del Rb I = { 8722’ ;
s )
obtendremos:
1 1 1 2,3 ®Rb
2 _ S —--<F< - = ’
551/2<L OaJ 2>_>I 2_F—I+2:>F 1’2 87Rb
2Py (L=1,0=2)s1-t<pcrilop_ |23 o
1/2 =54 =3 Ty =t = 2 ] 1,2 8TRb
52P. L—lJ—§ —>I—§<F<I+§:>F— 1,2,3,4 L
3/2 ) 2~ = 2 1 0,1,2,3 8TRb

Estos son los niveles de la estructura hiperfina correspondientes a las lineas Dy
v Do. En la figura 2.1 se representan la estructura de niveles hiperfinos donde la
separacion en frecuencia entre los niveles de energia es especificada considerando los
valores presentes en la literatura [20].

Los niveles hiperfinos estdn degenerados, o sea un nivel con momento angular total
F tiene (2F + 1) subniveles correspondientes a los distintos valores de mp, (nimero
cuéntico del operador F, que es la proyeccion de F sobre el eje de cuantizacion z)
estan a la misma energia, y habitualmente se los denomina subniveles Zeeman. Como
veremos en la seccion 6.2 este degeneramiento puede ser eliminado introduciendo un
campo magnético constante. Este efecto es denominado efecto Zeeman.

2.1.2 Transiciones Atémicas, reglas de seleccion

Consideramos que las transiciones atomicas son descritas por el acoplamiento dipolar
eléctrico entre el d&tomo y el campo: V = —E - D donde E es el vector de campo
eléctrico y D el operador dipolo eléctrico. Para el Rb, asi como en el caso de todos
los hidrogenoides, podemos considerar D=c-7
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Figura 2.1: Estructura de niveles atémicos involucrados en la experiencia

Siendo D = D€, + D€, + D€, un operador tensorial irreducible de rango 1 cuyos
componentes estandar son:

1 .
D(—l) = %(Dx iDy)
DV =1¢ piV =D, donde ¢=—1,0,1 (2.2)
1 .
Dsrl) = %(D:v +iDy)

Hallando los elementos de matriz del operador D correspondiente a las transicio-
nes entre los estados hiprefinos! |o, F,mp) < |/, F',m’.) podremos determinar las
probabilidades de transiciéon por absorcién o emision de luz.

Siendo los estados atomicos estados de momento angular bien definidos, por el teo-
rema de Wigner Eckart[21] tenemos:

k
(o, Fymp | Do, Foml) = s (F' by ml, ql F', b, Fymp) (o, FIID® o, ')

F k E’
F—mp (k‘) / /
(o b ) e F D@ )
(2.3)

]

—1

I
—~
~—

Loy o representa todos los niimeros cuanticos que no corresponden al momento angular



2. SISTEMA FISICO

| BRb | F'=2[F =3 Rb [ F'=1]|F =2]|
F=2] 5/9 [3/8[[F=1] 1/4 | 5/4
F=3]35/18 ] 14/9 [[F=2] 5/4 [ 5/4

Cuadro 2.1: Pesos relativos de las transiciones hiperfinas
](a,FHDC(Ik)Ha’,F’>/<a,jHD((1k) o/, 3")|? de los is6topos $5Rb y 8" Rb

| BRb | F'=2[F =3 Rb [ F'=1]|F =2]|
F=2] 2/9 [ 5/9 [[F=1] 5/6 1/2
F=3] 7/9 [ 4/9 [[F=2] 1/6 1/2

Cuadro 2.2: Probabilidades del decaimiento espontaneo p; ; desde el nivel excitado i
hasta el nivel fundamental j de la linea D1, para los isotopos **Rb y 8" Rb

siendo para nuestro operador dipolo k = 1. Donde (F', k,m’s,q|F', k, F,mp) es el

/
coeficiente Clebsh-Gordon (CG) y ( Fok F, ) un simbolo 3j. Finalmente el
—-mp q¢ mp

termino (a, F||D®)||a/, F') es el elemento de matriz reducido del operador dipolo
entre los niveles hiperfinos que no depende de mp ni de m/s.

A partir de las propiedades de los CG o los simbolos 35, pueden determinarse las
reglas de seleccion :

F — F—1,FF+1
F+F > 1 (2.4)
my = mp—q (¢=-1,01)

Cuando el campo eléctrico de la luz es paralelo al eje de cuantizacion, acopla los
estados que cumplen mp = m/, mientras que las direcciones ortogonales acoplan las
transiciones con Amp = mp — m/z = £1. Un campo con polarizacion circular ot
con respecto al eje de cuantizaciéon se acopla con Amp = +1, y si la polarizaciéon es
o~ se acopla con Amp = —1. Esta regla de seleccion es consecuencia de considerar
la conservacion del momento angular total (del &tomo y el foton), teniendo en cuenta
que el momento angular del fotéon es £k para las polarizaciones o*. Considerando
estas reglas de seleccion puede verse que cada nivel hiperfino del estado fundamental
esté acoplado a los dos niveles hiperfinos del estado excitado 52P; /2 (linea Dy).
Utilizando ec.2.3 se puede calcular el elemento de matriz reducida de una transiciéon
entre niveles hiperfinos. Asi mismo el elemento de matriz reducida de la transicion
hiperfina puede obtenerse del elemento de matriz reducida de la transicién fina co-
rrespondiente considerando la féormula :

(a4, L FIIDM||o,j, 1 FYy = (=1)iH"F kG J(2F + 1) (2F + 1)
F k F mE) g (2.5)
‘ oo, 7| Dg || 5
{]/ 7 ]}< JlDqg Mo’ 5
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35 Rb 8TRb
F=2] 0,463 F=1]-0,702
52512 |[Fundamental] F =3 —0.467 52512 [Fundamentall F—2 —07
, F=2] 0,156 , F—1]-0.23
5%Py j |Linea D] =31 =015 5%P) )5 |Linea D] =31 0933

Cuadro 2.3: Factor giromagnético de los niveles hiperfinos la linea D; de los isétopos
85 Rb y 87TRb

/
donde {5 ]; ? } es un simbolo 67, puede calcularse los pesos relativos de las

transiciones hiprefinas '. En el cuadro 2.1.2 se presentan los resultados para la linea
D1 de los is6topos de Rb.

Por tltimo en el cuadro 2.1.2 presentamos la probabilidad de decaimiento espon-
taneo desde un nivel excitado hacia un cierto nivel del fundamental de las transiciones
de la linea D1.

2.1.3 Efecto Zeeman

Cuando un atomo es sometido a un campo magnético externo B sus niveles hiperfinos
se desdoblan en (2F' 4 1) subniveles magnéticos, cuya separacion de energia esta dada
por la relacion:

AE\Fm;w) == TmFBZ (26)

donde Y es el factor giromagnético. En la Tabla 2.1.3 se presentan los factores giro-
magnéticos de los estados hiperfinos de la linea D;. La ruptura de la degeneracion
de los niveles hiperfino en los subniveles magnéticos dada por la ec 2.6 es llamado
efecto Zeeman.

2.1.4 Densidad del Vapor de Rubidio

El Rubidio a temperatura ambiente (T ~ 300°K), se presenta en una fase solida en
equilibrio con su fase de vapor (tipicamente~s 1x~"torr). La variacion de la presion
del vapor de Rubidio en funcién de la temperatura, puede ser reproducida por el
modelo empirico [20]:

B
loglo Pvapor — A + ? + CT + D 10g10 T (27)

donde las unidades las magnitudes estan en el S.I.(torr,K). Para un equilibrio con
A=-94.04826 B=1961,258, ;
C=-0.03771687 D=42.57526,

fase solida los parametros son: {

16 sea el valor relativo del cuadrado del elemento de matriz reducido para una transicion

hiperfina respecto a la transiciéon fina
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En las condiciones experimentales, el vapor de Rb puede ser considerado como
un gas ideal. Usando la ecuacién de gases ideales se puede hallar la densidad n en
funcién de la presion:

- (2.9
n=-———— .
kpT[K]
Siendo kp la constante de Boltzman, y T la temperatura en grados Kelvin. En la
figura 2.2 se grafica la relaciéon 2.8.
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Figura 2.2: Densidad de vapor de Rb en funcion de la Temperatura

2.2 Laser

Para la realizacion de la espectroscopia atomica se necesita de una fuente laser que
pueda controlar de forma fina y continua las frecuencias de emision. En los expe-
rimentos realizados en este trabajo se utilizaron laseres de diodo en una cavidad
extendida, que trabajan de forma continua en la regién espectral de las lineas D1y
D2 del Rb. Con este tipo de laser se obtiene una emisién monomodo que tipicamente
puede alcanzar los 50 mW de potencia. En esta seccion se describira brevemente las
caracteristicas del montaje del laser en la cavidad extendida, asi como los compo-
nentes del sistema de estabilizacion del laser.

10
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2.2.1 Laser de cavidad extendida

Los laser de diodo utilizados son montados en una cavidad extendida de configu-
racion tipo Littrow. Como se observa de la figura 2.3 el laser-semiconductor esta
alojado en un soporte (cilindrico) alineado con el eje de la lente que colima el haz
que incide sobre una red de difraccion (solidaria a un brazo mecanico que la soporta).
La retroalimentacion del orden cero del haz difractado por la red, hacia el laser de
diodo forma la cavidad externa. En la configuracion de Littrow, el orden cero de la
red corresponderé al haz de salida del laser. La longitud de la cavidad externa estéa
determinada por la distancia que hay entre la red de difraccion y la pared interna
del laser de diodo. Podemos sintonizar la longitud de onda del laser de cavidad de
extendida controlando la longitud de la cavidad. Para esto se aplica una voltaje ade-
cuado sobre la ceramica piezoelactrica que flexiona la red cambiando la longitud de
la cavidad .

La cavidad reduce el ancho espectral del laser
libre(de unos 30 — 50 MHz) hasta un entorno de
Av =~ 1M H~z. Este tipo de cavidad permite una
sintonia del laser de forma continua. En particular
los laser utilizados pueden trabajar con un barrido
continuo de la longitud de onda correspondiente
a ~ 10GHz de cambio de la frecuencia 6ptica.
Siendo que la sintonia del laser es muy sensible

a la temperatura, todo el sistema estd montado
sobre un sistema de control de temperatura que
funciona termoeléctricamente por efecto Peltier.
Por dltimo hacemos notar que cuando se realiza el barrido en frecuencia del laser la
direccion del haz de salida de la cavidad presenta una pequena variaciéon angular que
afecta la alineacion del laser.

Figura 2.3: Esquema del laser
montado en cavidad tipo Littrow

2.2.2 Sistema de Estabilizacion

En la figura 2.4 se presenta el esquema del montaje del sistema de estabilizacion del
laser, con los distintos bloques que lo componen. Como se muestra en el bloque de
la sintonia del laser de cavidad extendida, el diodo es alimentado con una fuente de
corriente muy estable. El Peltier de la cavidad trabaja con el control de temperatu-
ra, cuya estabilidad de temperatura es ~ 1072 °C. Para barrer el laser en frecuencia
(sobre las lineas D1y D2) se aplica sobre la ceramica piezoleléctrica, una rampa de
tension.

Con el objetivo de evitar la retroalimentacion sobre el laser de cavidad extendida,
es necesario colocar un aislador 6ptico como se muestra en la figura 2.4.

En el bloque de la referencia atémica se presenta una configuracion clasica de la

espectroscopia atomica la absorcion saturada, que permite anular el efecto Doppler
[22], v asi obtener una senal espectroscopica estrecha (en relacion a la estructura

11
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SALIDA Sistema del Laser
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Figura 2.4: Sistema del Ldser con los bloques componente: T: telescopio, A: aislador
dptico, BS: separador de haz, FP: Fabry Perott, Det: detector, F: filtro, E: espejo,
MOD: generador de la modulacion sinusoidal, SBL: senal de sincronia del barrido
del ldser, AS: senal de absorcion saturada

Doppler) ver seccion 6.1.3.1.

El sistema del ldser de la frecuencia del laser permite que el laser trabaje ba-
rriendo en frecuencia sobre las transiciones atémicas . Si se desea fijar de forma
estable la frecuencia de operacion del laser debe agregarse elsistema de control, que
utiliza en general una senal atomica de absorcion saturada (6 absorcion lineal) para
construir la senal de error del control.

2.2.3 Sistema de Control

Para realizar el control en frecuencia del laser habitualmente se utiliza la senal de la
absorcion saturada medida sobre la transmision del haz sonda I;(w) que es derivada
electronicamente para generar una senal de error que permite estabilizar la frecuen-
cia del laser actuando sobre la cerdmica piezoeléctrica.

Se describiré sucintamente como se genera la sefial de error. Al introducir una
modulacion sinusoidal en la corriente del laser, de amplitud A pequena y frecuencia

también puede operar a una frecuencia determinada colocando un voltaje constante sobre el
piezoléctrico aunque sin una estabilidad garantizada
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2.3 Luz Laser en medios porosos

Q) del orden de los kHz, la intensidad transmitida en la frecuencia 6ptica del laser
se puede expresar:

dI

L(w) = Li(w) + —~| Aw+... (2.9)
dwo wo

Aw = w — wy = Asin(Qt) (2.10)

Siendo que A es muy pequeno, la aproximacion a primer orden es:

Asin(Qt) (2.11)

Usando la deteccion sincronica a frecuencia €2, se puede filtrar la componente de
frecuencia 2 de la senal detectada obteniéndose:

dly
A—
dwo

de donde se ve que la senal modulada es proporcional a la derivada de la senal
transmitida (en este caso de absorcion saturada). La derivada del pico de absorciéon
es una funcion dispersiva estrecha que pasa por cero a la frecuencia de la transicion
atomica que puede ser utilizada como una senal de error por el sistema de control.
Esta senal de error es realimentada en el piezoeléctrico de sintonia del laser cerran-
do el lazo de control. Esta forma de controlar la frecuencia del laser permite fijar
la frecuencia del laser de forma precisa y absoluta pero solo sobre las frecuencias
correspondientes a las transiciones atémicas.
Si queremos estabilizar la frecuencia del laser sobre cualquier punto del perfil Dop-
pler de transmision (o absorcion), necesitamos construir una senal eléctrica de error
que cruce por cero para que trabaje el sistema de control. Para obtener la senal de
error restamos un voltaje constante que anule la senal de absorciéon sobre el punto
del perfil Doppler donde se desee estabilizar la frecuencia.

2.3 Luz Laser en medios porosos

La propagacion de ondas electromagnéticas, como la luz laser, en medios que poseen
inhomogeneidades mesoscopicas desordenadas, es determinada por las dispersiones’
sucesivas sobre las inhomogeneidades. En particular para los medios porosos conside-
rados en este trabajo, formados por granos de vidrio aglomerados aleatoriamente, las
inhomogeneidades que experimentan los campos corresponden a las interfaces vidrio-
insterticio (que en principio es considerado como vacio?), ubicadas aleatoriamente en
el medio.

1 . e . . e, . .
en este trabajo utilizaremos la palabra dispersion como sinénimo del concepto de scattering
2En primera aproximacion, veremos en () que cuando consideremos las celdas llenas con Rb
serfa una interface vidrio-vapor de Rb 6 clusters de Rb
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2. SISTEMA FISICO

Para fijar ideas puede imaginarse el proceso
de transporte clasico de la luz en el vidrio poro-
so como consecuencia de la evolucién de los rayos
de luz que sufren sucesivas refracciones y reflexio- »
nes sobre las interfaces vidrio-intersticio. De esta
manera, como se muestra esqueméticamente en
la figura 2.5, el campo total de la luz saliente so- a
bre un elemento de area de la superficie exterior g
del vidrio poroso tendra la contribucién de los
distintos rayos de luz con sus diferentes caminos Figura 2.5: Esquema transporte
opticos. Denominamos al promedio de estos ca- (e 1a luz
minos Opticos como el camino dptico efectivo de la luz en el medio poroso.

Se puede considerar que el transporte de la luz en el medio poroso se produce en
un régimen difusivo si la separacion entre el origen de la entrada de luz y el punto de
deteccion sobre la muestra, es grande con respecto al ltbre camino medio de propa-
gacion de la luz [4]23]. Teniendo en cuenta que el tamano de los granos del vidrio que
forman el medio poroso es de decenas de pm (como veremos en el siguiente capitulo)
y que nuestra deteccion sobre la superficie de la muestra estard tipicamente a varios
mm de la entrada de la luz, es razonable asumir que la distancia recorrida por la luz
es mucho mayor al [ por lo que estariamos en las hipotesis de régimen difusivo para
el transporte de la luz. Como veremos mas adelante esta hipdtesis sera corroborada
con la determinacion de lg. Ademaés la longitud de onda del laser cumple A\ < Iy lo
que asegura que los efectos de localizacién de la luz son despreciables.

El régimen difusivo estara caracterizado
por el coeficiente de difusion ![25]:

| (Pc]) —=co)
) P

D = zuyly (2.12)

donde vy, es la velocidad de transporte de la
radiacion, que determina el flujo de energia
[26].

La intensidad de la luz no dispersada
decae exponencialmente como funcion de la
distancia de la fuente. Esto sucede porque la
luz es progresivamente dispersada fuera de la

Figura 2.6: Montaje para deteccion de
intensidad transmitida en medio poro-
so. T: telescopio, I: iris, L:Lente

direccion de incidencia del haz. Para que la
luz alcance el régimen difusivo en un medio
desordenado debe propagarse una distancia

Realizamos la caracterizacion de la propagacion de la luz en las celdas de vidrio
poroso, utilizando un montaje experimental, como el que se muestra en la figura 2.6.

!Esta expresion puede deducirse en el marco de la teoria elemental de transporte [24]
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2.3 Luz Laser en medios porosos

Se utiliza un laser de HeNe, cuyo haz es expandido por el telescopio y posteriormen-
te, con la iris, seleccionamos su secciéon central de intensidad homogénea, que incidie
sobre sobre la celda de vidrio poroso. La luz que sale por el medio por un elemento
de su superficie es colectada por la lente L, y su intensidad es detectada sobre el
plano imagen mediante una camara CCD que es registrada en la PC.

En la figura 2.7 se muestran los perfiles de intensidad transmitida por las celdas
sobre la seccion longitudinal de su superficie paralela al eje. Como detallaremos en
el proximo capitulo las tres celdas utilizadas en este trabajo (I), (II) y (III) poseen
tamafio de grano que crece con su numeracion. En la figura 2.7 se muestra los datos
experimentales en escala logaritmica y claramente presentan un dependencia lineal,
por lo que la luz decae exponencialmente. Los perfiles de la intensidad transmitida
presentan una correspondencia coherente con los tamafnos de grano. A granos méas
chicos, esperarfamos que la luz incremente los procesos de dispersion por unidad de
volumen, recorriendo caminos més largos y por lo tanto le cueste més salir del medio.

E 2 4 6 8

0 1 2 3 4 5 6 7 8
distancia (mm)

Figura 2.7: Intensidad transmitida en celdas I, I1 y III en escala logaritmica con
sus respectivos ajustes lineales, en el inserto se muestran los perfiles en escala lineal

Para estimar el valor del coeficiente de difusién que caracteriza la propagacion de
la luz laser en las celdas, realizamos algunas hipdtesis sobre el sistema. Considerando
que estamos colectando luz de una regién la regién del medio poroso donde el com-
portamiento difusivo esta completamente desarrollado, y dado que las celdas tienen
simetria revolucién, se asume que la difusion impone una cierta distribucién de la
densidad de energia U = U(z) con z la direccion del eje de la celda. Considerando la
conservacion de la energia U de la radiacion transmitida en una seccion infinitesimal
del medio poroso como se muestra en la figura 2.8 tendremos:
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2. SISTEMA FISICO

El primer término de la igualdad corresponde
a la pérdida de energia sobre la superficie exter-
na dA = 2wrdz, que es el flujo de la densidad de
energia que se escapa por la superficie exterior.
Para determinarlo se considera S = Uy, como
el vector de Poynting siendo que vz, es la velo-
cidad de transporte de la energia en el medio,
y 1 la normal a la superficie infinitesimal. Pa-
ra tomar en cuenta todas las direcciones posibles
de salida de la energia integramos sobre todas
las direcciones de vy, a la salida de la superficie Figura 2.8: Esquema conservacion

exterior: de la energia
~d) 3 2 senb Uty
Jezt = [ 7+ S— = Uny, 0 dode = U— 2.14
¢ / -8 — = U /0 /0 cos6——dfde 1 (2.14)

El segundo y tercer término de la ec 2.13 corresponden al flujo J de radiacién
sobre las secciones de area A = 72, Utilizando la aproximacion basica de la difusion
por la ley de Fick, expresada como J = —DVU, y asumiendo que la densidad de
energia es aproximadamente constante en las direcciones transversales' del volumen
infinitesimal se obtiene:

Vi oUu oU
Da;diz
de donde finalmente se llega a la expresion,
32U Vir
- = 2.1
0%z  2rD (2) (2.16)

que tiene como solucion general U(z) = Upe™ % donde

27D 3
=27 (2.17)

Zy = d= =
Vir 2r

para obtener la tltima ecuacién se sustituye la expresion de la constante de difusion
dada en 2.12. Finalmente la distancia que nos interesa determinar es la distancia
perpendicular a la superficie de incidencia de la luz, donde esta alcanza el régimen
difusivo. Teniendo en cuenta que I3 = 2 + lz +12 ~ 312 donde [, es el valor medio de
la distancia de transporte en una coordenada, se obtiene :

V3

b= 5%

(2.18)

De esta forma puede obtenerse a partir de los Z; hallados con los ajustes a las curvas
experimentales mostrados en la figura2.7, y el radio de las celdas r ~ 3mm los valores

1Se esta despreciando aqui las inhomogenidades que puedan haber sobre los bordes exteriores
a la celda
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2.3 Luz Laser en medios porosos

| Celdas || T | II | III |
| l:(mm) [[ 0,28 [ 0,53 | 0,63 |

Cuadro 2.4: [, hallados

de [,. En la tabla 2.3 se presentan los valores obtenidos de [, de las celdas utilizadas
en este trabajo. Como puede verse los valores obtenidos son consistentes con la hi-
potesis previa de considerar la luz en un régimen difusivo. Siendo que el recorrido de
la luz desde su entrada inicial a la celda es de al menos varios milimetros, mientras
que los [, hallados son de fracciéon de milimetro.

2.3.1 Speckle

Cuando luz laser (monocroméatica y con alta coherencia temporal), se hace incidir
sobre medios inhomogéneos desordenados, los miltiples eventos de dispersiéon pro-
ducen una distribucion aleatoria de la direccion y la fase de la radiacion Optica; las
ondas dispersadas interfieren coherentemente, dando como resultado regiones del es-
pacio con maximos y minimos de intensidad, que se observan como un patrén de
forma granular habitualmente denominado Speckle. En los medios porosos utilizados
en este trabajo, las inhomogeneidades desordenadas corresponden a las interfaces
vidrio-intersticio de los granos que conforman el medio poroso, e incluso a las ru-
gosidades de las superficies de los granos que también contribuyen al desorden [27].
Dada la mezcla aleatoria (fase aleatoria) de las ondas monocrométicas, es de esperar
que la estructura de la intensidad resultante sea del orden de su longitud de onda .

La teoria del Speckle ha sido amplia-

mente desarrollada para el caso en 1,04
que es generado por luz incidiendo
sobre superficies rugosas|27]. Sin em- 0,8
bargo en el caso del Speckle formado
dentro de volumenes de medios in- E 0,6+ c
homogéneos desordenados su estudio § Es\r/r(norm)
es todavia incipiente, por las dificul- & 041
tades experimentales que presenta la  ©
medida del speckle dentro de un me- 0.2+
dio.
Una primer abordaje sobre la 0‘800 " 025 050 075 100 125
variaciéon espacial de la intensidad AT/
en el speckle fue realizado por
B.Shapiro[28], quien determiné la Figura 2.9: Correlacion de la
funcién de correlacion de la intensi- intensidad:(I()I(i"))
dad para un campo escalar monocromaético:
Ar)\? A
1) = ) (“Gae) e () 2.19)
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2. SISTEMA FisSICO

donde k = 2{ y Ar = | — 7| corresponde a la distancia entre la posicion 7y 7.
En la figura 2.9 se grafica la ec 2.19 de la (I(7)I()) para los valores estimados
de Iy y k, donde se puede ver que el tamano de grano del Speckle sera menor a \/2,
determinado por la funcion sinc.
Con un célculo analogo a la expresion 2.19, se obtiene la correlacion de la inten-
sidad par una variacion en frecuencia Aw de la fuente [28]:

7"2 w %
IAI() = (1) exp [— (6 A ) ] (2.20)

ldvtr

De esta expresion sale naturalmente que el Speckle es sensible a los cambios de fre-
cuencia (o longitud de onda) de la fuente. Pero para los l; estimados en las celdas
porosas, la variaciéon en frecuencia serd Aw = ”7—21‘1 ~ 2 — 40Ghz que correspondera
a rangos de frecuencia grandes respecto a los barridos de frecuencia realizados en el
experimento.

2.4 Mezcla vidrio poroso-Rubidio

La matriz dieléctrica inhomogénea de las celdas utilizadas en este trabajo esta for-
mada por granos de pyrex sinterizados , de entre 10um y 200um, cuya fabrica-
cion detallaremos en el préoximo capitulo. Esta matriz dieléctrica, se encuentra en
una celda con un reservorio de Rb. El Rb se va introduciendo en el medio poro-
so por difusién adsorbiéndose a las paredes de los intersticios, hasta alcanzar un
equilibrio entre el vapor atémico y los atomos adsorbidos a las paredes,[29, 30|. En
trabajos realizados por Burchianti y sus colaboradores, sobre un sistema muy simi-
lar al presentado aqui, se observé la aparicion de una coloraciéon azulada asociada
a la formacion de aglomerados' de Rb dentro de silica porosa(nanoestructurada)
[31]. En otro sistema donde se estudio la difusion de atomos de Rb confinados
en matrices dieléctricas (anoporos de altmina), también se observd la presencia
de un color azulado asociado a la posible formacion de aglomerados de Rb [32].

Como puede verse en la figura 2.10,
para las celdas utilizadas en este tra-
bajo, también se observan coloraciones
azuldas y rojizas que son congruentes
con la presencia de aglomerados de Rb
en la matriz dieléctrica desordenada. La
coloraciéon es totalmente removida si se
calienta el medio poroso (dejando un
punto frio en el reservorio de la celda), y
también se remueve por desorciéon indu-
cida por luz (LIAD)[33][34], lo que indi-
ca el caracter reversible de la adsorcion de los atomos a las superficies de los inters-

Figura 2.10: Rb embebido en Pyrex poroso

'sin6nimo al concepto de clusters del inglés
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2.4 Mezcla vidrio poroso-Rubidio

ticios, y es congruente con la hipotesis de formaciéon de aglomerados.

Las resonancias opticas de las aglomeraciones son espectralmente mucho mas
anchas que las resonancias atémicas por lo que pueden ser despreciadas cuando se
realiza la espectroscopia atOmica.

La presencia de clusters en los intersticios del medio poroso puede incrementar sig-
nificativamente la absorcién de la luz, sin embargo el régimen de luz difusa seguira
valiendo|35][36].
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Capitulo 3

Fabricacion de celdas

En este capitulo se describira el proceso de fabricacion de las celdas detallando los
procedimientos de seleccion de granos de pyrex, sinterizado de la matriz dieléctrica,
y destilacion del Rb en el pyrex poroso con el posterior sellado de las celdas.

3.1 Seleccién de granos

Inicialmente para obtener los granos de vidrio pyrex, utilizamos un mortero de agata
donde al moler el vidrio se obtienen granos de tamano heterogéneo. Posteriormente,
como se muestra en la figura3.1 (a), los granos son separados por zarandeo en una
sucesion de tamizes con tamano de malla de 200pm, 74pum y 54pm. Es recomendable
realizar el zarandeo con los tamizes en conjunto cubriendolos y sellando sus uniones
para evitar que los granos mas pequenos y volatiles se diseminen en el ambiente.
El proceso de separacién por zarandeo puede llevar decenas de horas, lo realizamos
hasta que la cantidad de vidrio recogido en el recipiente al final de los tamizes varia
despreciablemente. De esta forma se obtenemos tres grupos de granos de seccion d:
d < 54pum, b4pm < d < T4pm y 74pm < d < 200pm que llamaremos [A], [B], y [C]
respectivamente. Debemos tomar en cuenta que la separacién hecha por los tamizes
solo selecciona una seccion del grano, por ejemplo un grano en un plano pude tener
una secciéon menor a H4dpum y en la direccién perpendicular su secciéon podria ser de
200pm y sin embargo pasar por la serie tamizes!

Para obtener una mejor clasificacion de tamanos de los granos y muestras de me-
nor dispersion, realizamos una selecciéon por decantaciéon, introduciendo los granos
de cada grupo colectado, en una suspension coloidal con alcohol isopropilico dentro
de columnas de decantacion como se muestra esquematicamente en al figura3.1 (b).
Utilizamos alcohol isopropilico, que por su alta viscosidad mejora la separacion por
tamafio? de los granos de vidrio [|. Ademdas es un solvente que puede evaporarse
con relativa facilidad incluso desde los insterticios que se forman entre los granos.

Launque la probabilidad de que esto suceda es baja y el tamaifio de las diferentes secciones de

un grano en general son similares
?mas especificamente la separacion se produce por las fuerzas de dragado del fluido viscoso sobre
las diferentes superficies de los granos
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3. FABRICACION DE CELDAS

[A] [B] [C]

Figura 3.1: (a)suesecion de tamizes utilizados para la seleccion de granos(b)columnas
de decantacion de los granos seleccionados por los tamizes: [A]: d < 54um,
[B]:54um< d < T4pm, [C[: Tdpm< d < 200um

Los granos se ordenan desde los mas chicos en la parte superior de las columnas de
decantacion hasta los mas grandes en la parte inferior. El tiempo de decantacion
varia entre varios dias a varias semansa para los granos de tamanos mas pequenos
correspondientes a la pipeta [A]. Posteriormente segmentamos las columnas de de-
cantacion de las pipetas [A] ,[B] y [C| como se muestra en la figura3.1 (b), retiramos
el tapon del fondo de las pipetas y colocamos el correspondiente segmento de la co-
lumna de decantaciéon en una probeta. Debe tomarse en cuenta que la salida de los
granos de la pipeta se produce de forma cada ves mas lenta a medida que el tamano
de los granos disminuye, e incluso debe bombearse aire para forzar la salida de los
granos pertenecientes a los segmentos superiores de la columna de decantacion, ver
figurad.1.

La dispersion de los granos(pequenos), que se sitian en las partes superiores de las
columnas de decantacién, es baja. Para las partes inferiores de las columnas de de-
cantacion la dispresion de los granos empeora porque entre los granos relativamente
grandes se acomodan granos pequenos. Puede mejorarse la dispersion de los tamano
de granos seleccionados de las columnas de decantacién, realizando una levigacion.
Esto es cuando agregamos alcohol a la muestra los granos precipitan al fondo de
la probeta y el alcohol isopropilico que presenta turbiedad es vertido fuera de la
probeta (manteniendo los granos en el fondo), realizamos este procedimiento varias
veces hasta que el alcohol agregado a la probeta se observe diafano. Las muestras
obtenidas son guardadas en una solucién coloide de alcohol isopropilico en tubos de
vidrio (con tapa) para evitar su dispersion en el ambiente, y facilitar su trasiego.
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3.2 Sinterizado

Para fabricar la matriz dieléctrica de pyrex den-
tro de las futuras celdas, colocamos una porcién
de los granos de la muestra obtenida por el pro-
ceso de seleccion descrito en la secciéon anterior
I dentro de un tubo de pyerx. Los tubos utiliza-
dos median 6mm de didmetro interior, 8mm de
didmetro exterior y 11cm de largo. Es convenien-
te tomar los granos de la solucién coloide de las
muestras seleccionadas, con una pipeta para lue-
go introducirlos en el tubo de pyrex correspon-
diente. Luego de haber traspasado la cantidad de
granos suficiente para que formen una columna
de altura deseada en el fondo del tubo?, este se Figura 3.2: cinterizado
llena completamente de alcohol. De esta forma cualquier grano de vidrio que pueda
haber quedado adherido a las paredes del tubo precipitara al fondo. Después deja-
mos, decantar totalmete lo granos, y esperamos el tiempo necesario para evaporar el
alcohol del tubo y en particular del que se ubica en los insterticios entre los granos
aglomerados. Para los granos mas finos el tiempo de evaporacién puede demorar
incluso 2 meses, este tiempo puede reducirse calentando el ambiente (aunque leve-
mente) ~ 50°C .

Voltimetro

HORNO /

Para que los granos de vidrio conglomerados adquieran una estructura de ma-
triz rigida, realizamos el proceso de sinterizado introduciendo el tubo de vidrio en
el horno cuya temperatura es monitoreada escrupulosamente por una termocupla,
como se muestra en la figura 3.2. Corresponde recalcar que la evacuacion previa de
todo el alcohol debe hacerse exhaustivamente. De quedan restos de alcohol, cuando
realicemos el proceso de sinterizado la matriz dieléctrica que se forma puede frac-
turarse por las tensiones provocadas cuando el vapor del alcohol difunde entre los
intersticios de los granos aglomerados.

Durante el calentamiento los granos deben ablandarse lo suficiente para que se
peguen entre si en sus puntos de contacto, pero no deben fundirse como para que los
intersticios colapsen y dejen de estar conectados entre si 6 en caso extremo los granos
se fundan en un solo bloque homogéneo de vidrio. Por lo que la temperatura y el
tiempo de calentamiento al que sometemos el sistema granos-tubo, son pardmetros
criticos para que se forme satisfactoriamente la matriz dieléctrica, y en particular
dependeran también del tamano de los granos, para granos mas pequenos la tem-
peratura de conformaciéon de la matriz as menor. Otro aspecto que debemos tener
en cuenta son los procesos convectivos dentro del horno que provocan un gradiente
de temperatura, teniendo en la parte superior un poco mas de temperatura. Para

ltamizacion-decantacion-levigacion

2para granos muy pequefios no precisamos medios porosos muy grandes porque tanto la los
caminos de diffusion de la luz como de los a4tomos serdan muy grandes en pequenas porciones de
matriz dieléctrica
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homogeneizar la temperatura de calentamiento del sistema granos-tubo, y evitar que
la parte superior del tubo pueda deformarse y colapsar inutilizando el sistema, lo co-
locamos dentro de un tabique de alimina prensada que aisla y da rigidez al sistema,
como se muestra en la figura 3.2.

Utilizamos el horno trabajando con un incremento de la temperatura en forma de
rampa(lineal), de 0 — 800CY en 5 horas. En particular las celdas fabricadas fueron
sinterizadas a las siguientes temperaturas: (I) con muestra la seccion 2 de [A], (II)
con muestra de la seccion 3 de [B], y (III) con muestra de la seccion 3 de [C]. Para la
celda(I) se calenté hasta 790C°, para la celda (IT) hasta 800C?, y para la celda (III)
hasta 840C°. En todos los casos es importante dejar enfriar el horno lentamente ~ 4
horas, para evitar que se aparezcan fracturas en la matriz dieléctrica.

3.3 Llenado con Rb y sellado de las celdas

Para montar el sistema de llenado con Rb, primeramente soldamos las muestras sin-
terizadas y la ampolla de Rubidio (sellada) a una cruz! de vidrio, a la que también se
suelda un tubo que posee una union al sistema de bombeo. Todos los componentes
de vidrio son del mismo material PYREX® 770 para minimizar las tensiones por
cambios de temperatura en el sistema. El tipo de soldadura es clave para alcanzar
un buen vacio en el sistema, pues si existen pliegues del vidrio sobre la soldadura
pueden quedar micro fracturas en la union del vidrio, y ademaés estos pliegues son
propensos a fracturarse cuando el sistema es sometido a cambios de temperatura.

Figura 3.3: Imdgenes de microscopio electronico de alumina porosa

Antes de destilar el Rb hacia las celdas porosas, debemos realizarles un proceso de
limpieza minucioso dada su naturaleza, de forma de evitar la presencia de impurezas
que degraden el Rb cuando se introduzca en sus insterticios. cuando comenzamos el
proceso de limpieza del sistema, que incluye la bomba iénica es clave el calentamien-
to de los distintos componentes que lo integran. Los canos y valvulas del sistema
de bombeo se calientan a una temperatura de 125°C y el receptéaculo de la bomba

Len el proceso de fabricacion de muchas celdas se puede hacer con una cruz-multiple
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ionica a 400°C !. Por ultimo para realizar el calentamiento de la estructura de vi-
drio, cubrimos primero los tubos de vidrio con papel de aluminio, y posteriormente
colocamos las cintas calentadoras en serie sobre las celdas de vidrio poroso que son
calentadas a 270°C,; e independientemente colocamos las cintas calentadoras en la
parte central de la estructura de vidrio(la cruz) que calientan esta zona a 125°C |
todo la estructura de vidrio es finalmente aislada cubiréndola con lana de alimina.
Realizamos el bombeo con las condiciones de caletamiento descritas durante varias
semanas (a un mes), la medida de régimen alcanzada por la presion del sistema fué
registrada en el detector de la bomba turbomolecular como ~ 1 x 107 Torr. Luego
procedemos a apagar el calentamiento de todo el sistema 2 y la presion medida a
temperatura ambiente serd ~ 1 x 10~8Torr. encendemos la bomba iénica y cerramos
las valvulas V2 y V3. Al cabo de unas 12 hs tenemos una presion ~ 1 x 10~?Torr.
Es recomendable chequear que no haya perdidas en el sistema de vacio colocando por
ejemplo gotas de acetona sobre las uniones de los canos de metal o sobre las soldadu-
ras del vidrio. Si ingresaran pequenas cantidades de acetona al sistema, rdpidamente
se incrementaria la presion detectada en la bomba i6nica. Posteriormente rompemos
la ampolla de Rb golpeandola con el imén, introducido previamente cuando se monto
el sistema, ver figura3.3(A). Utilizando cintas, aplicamos un calentamiento sobre la
sobre la ampolla de Rb y la cruz de vidrio, a una temperatura de ~ 80°C, y entrece-
rramos la valvula V1 de forma de mantener la presion medida en la bomba i6nica en
~ 1 x 10~ 9Torr. Colocamos peltiers sobre las celdas porosa para crear un punto frio
con una temperatura de ~ —20°C como se muestra en la figura 3.3(B). El proceso de
destilacion del Rb pude demorar varios dias, es necesario que se forme una gota ma-
croscopica o recubrimiento platinado sobre la celda de manera de asegurar que halla
suficiente cantidad de Rb para llenar el medio poroso. En el proceso de formacion de
la gota o pélicula de Rb, se puede observar a simple vista como el Rb va penetrado
en el medio poroso produciendose coloraciones azuladas y rojizas presumiblemente
asociadas a la formacion de clusters.

Una vez que tenemos la cantidad de Rb suficiene se procede a sellar la celda fundiendo
el vidrio como se muestra en la parte superior de la figura 3.3(B). Para esto se utiliza
un soplete de gas butano con oxigeno para obtener una temperatura de ~ 900°C en
la punta de la llama azul. Hacemos el calentamiento rodeando el tubo con la llama
sobre la seccién de la celda donde se quiere sellar, de forma tal que sea lo mas homo-
géneo posible. Calientamos hasta que el vidrio se ablanda lo suficiente y colapsa por
el vacio hacia el eje de la celda, luego se contintia calentando a la vez que se tornea
la celda de forma que el vidrio fundido se una y cierre tanto en la celda como en el
resto del sistema de vacio?. Posteriormente se realiza un recocido con la llama a me-
nor temperatura. Luego de controlar que la medida de la presion en la bomba iénica
retorna a su valor inicial*, podemos repetir el proceso de sellado de la siguiente celda.

lesta es la temperatura de limpieza recomendada por el fabricante

2nuevamente teniendo cuidado con los gradientes de temperatura

3Esta operacién es muy delicada, por ejemplo si el calentamiento no es homogéneo sobre la
seccion del tubo se puede formar una burbuja que revienten echen a perder el sistema

4 esto puede alertarnos de la ocurrencia de pérdidas en el sistema de vacio

25



3. FABRICACION DE CELDAS

26



Capitulo 4

Transmision de Luz Resonante

En este capitulo abordaremos el estudio de la transmisién de luz resonante a tra-
vés de nuestro sistema de atomos confinados en el vidrio poroso. Previamente, y a
los efectos de analizar nuestro sistema, repasaremos sucintamente las caracteristicas
espectrales de la transmisiéon de la luz resonante a través de una celda comun. Pos-
teriormente expondremos experiencias de espectroscopia con resolucién temporal, y
el modelo con que describimos la transmisién de fotones resonantes por nuestro sis-
tema. Finalmente analizaremos los resultados experimentales .

4.1 Espectroscopia de Transmisiéon

4.1.1 Ancho de Linea Natural

El perfil de absorcién de una transiciéon atomica a una frecuencia wy esta dado por
la expresion :

aw —w0) = aoLw—wp)  con ao= [ aw)ds (4.1)
donde ) o
L = w0) = 5 w0)2/ - (4.2)
es denominado perfil Loreziano[22]', siendo su ancho a media altura(FWHM):
ow, =T 6 v, =T1/27m (4.3)

En particular dw,, corresponde al inverso del tiempo de vida del estado excitado.
Para el caso de la de la linea Dy, év,, = 5,75 MHz.

'Esto puede ser deducido directamente de plantear un modelo clasico de un oscilador
amortiguado[22], o considerando un modelo semiclasico de la interacciéon de un campo con un
atomo de 2 niveles [37]
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4. TRANSMISION DE LUZ RESONANTE

4.1.2 Ensanchamiento por efecto Doppler

En un vapor los atomos se mueven a diferentes velocidades, cuya distribuciéon estara
dada por la distribucion de Maxwell:

fo(vz, vy, v2) = nfy(va) fo(vy) fo(v2) (4.4)
donde -
folvy) = \/;vpe_é i=x,Y,2
siendo v, = 2k£ L la velocidad mas probable, n el nimero de atomos por unidad

de volumen, kp constante de Boltzman, m masa del atomo y T es la temperatura
absoluta del vapor.

Si un atomo se mueve a velocidad ¥ y esté en interaccion con una onda plana

E = Eyelik™ D] como consecuencia del desplazamiento Doppler la frecuencia wy,

de la onda en el referencial del laboratorio, aparecera en el referencial del dtomo en
movimiento como:

W =wp—k-7 (4.5)

Entonces la desintonia ¢’ entre la frecuencia del campo y la frecuencia de la

transicion atomica wgy puede ser expresada como funcion de la velocidad del dtomo:

§=w —wy=wp —wo—k-T=06—Fk-¥ (4.6)

donde § = wy, — wp.

La absorcion total sera la integral del perfil de absorcion individual de un atomo
sobre todas las clases de velocidades ponderadas por la distribucion 4.4. De esta
manera, para un campo de onda plana que se propaga sobre una muestra de vapor
atomico en una direccion determinada z con k, = wr,/c, y considerando la absorcion
individual 4.1 obtenemos:

ar(d) x / L(0 — k,v,) fu(vg, vy, vz)dvgdoydo, (4.7)

—00

Siendo que solamente la componente de velocidad paralela a la propagacion de

la luz /3, contribuye al efecto Doppler, tendremos:
[e.e] o0 dw/
ar(8) o« / L(§") fo(vy)dv, = / L(w' — wo) fo(w — wL)T (4.8)
—00 —00

en la ultima igualdad utilizamos 4.6 para transformar la integral en velocidad dv, en
una integral en frecuencia optica.
La curva de absorcion 4.8 estd dada por la convolucién de L y f. Pudiendo ser
calculada directamente si despreciamos el ancho natural respecto al ancho Doppler
y aproximamos L por una funcién delta de Dirac, para obtener:

=2

2

a(0) ~ e**p (4.9)
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4.1 Espectroscopia de Transmision

De 4.9 podemos obtener el ancho Doppler a media altura (FWHM) de la curva de
absorcién de una transicion atomica: Awpep, ~ ”TLvPQ\/m.

Tipicamente para 4tomos de Rb a temperatura ambiente tenemos Avp,y, ~ 520MHZ
(siendo que Awpopp = 2T AVDepp), que es bastante mas grande que el ancho del estado
excitado I'.

Siendo que la velocidad de cada atomo causa un efecto distinto sobre el espectro, el
este tipo de ensanchamiento es denominado inhomogéneo.

Por ultimo hacemos notar que la fluorescencia de un vapor atémico resonante con el
campo de luz laser también presentard un ensanchamiento Doppler analogo al de la
absorcion.

LASER

@@

Transmision(Norm) @

0,2 *Rb
F=3->F' Linea D2, Rb

0,0 T T T T T
100 200 300 400 500
A frecuencia optica(U.A.)
m
Rb 5 1,0 ¥pb
@ > = 08 2-> F'=2 F=1-> F'=1
* % 1O 37Rb 87Rb
£ 6] F=2>F=1 F=1->F'=2
e
K]
2 0,44
E 85,
a Rb F=2->F'
© 0,21 F=3->F'
= = Linea D1, Rb
o E— 00 . : : :
0 100 200 300 400

frecuencia optica(U.A.)

Figura 4.1: (a)montaje de Transmision. (b)Espectros tipicos de Transmision de las
lineas D1 y D2

4.1.3 Transmision en la celda comun

Cuando detectamos la transmision de la luz laser por una celda comun, como se
muestra en la figura 4.1 (a), la fluorescencia que llega al detector es despreciable,
yva que la emision de los atomos se produce de forma isotropica, y la cantidad de
fotones emitidos que alcanza el detector es despreciable. Es por este motivo que
cuando habitualmente nos referimos a los espectros de transmision en celdas comunes,
esencialmente corresponden a espectros de absorcion atomica.

El decrecimiento de la intensidad de la luz al recorrer una distancia z en el vapor de
Rubidio puede describirse por la relacion de Beer|[22]:

I = [ ow—wo)z (4.10)
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4. TRANSMISION DE LUZ RESONANTE

por lo que la intensidad de la luz transmitida depende del coeficiente de absorcion
a(w — wp) y la distancia recorrida z.

En la figura 4.1 (a) se muestra un esquema tipico de la deteccion de la transmision
del laser en una celda con vapor atémico, y en (b) los espectros de transmision de la
linea D2 y D1 del Rb con las formas caracteristicas de los perfiles Doppler.

1

4.2 Transmision de una celda Porosa

En principio, abordaremos la transmisiéon resonante de la luz laser por el vapor
atémico embebido en el medio poroso, de forma analoga a la celda comtun. Como se
discuti6 en 2.3 la luz que entra en un medio desordenado y se propaga en él, tendré
sobre cada elemento de la superficie exterior un correspondiente conjunto de caminos
{C;} que realiza la luz para llegar a ese lugar. Para la porcion de la luz que va por un
camino C; tendremos que la intensidad se atentia por la ley de Beer: I; = Iioea(“’)ci.
Si sumamos todas las contribuciones de los caminos, la atenuacién total de la luz
que llega al elemento de superficie sera:

_ Do e
I= mzi:e (4.11)

donde hemos utilizado que m es el nimero total de caminos y I;, = Ip/my I =) I;.

En esta expresion queda explicita la contribucién de la absorcién sobre todos los
caminos de la luz que emergen desde el elemento de superficie.
A continuacion se describe el montaje experimental que utilizamos para medir la
transmision de la luz en las distintas posiciones sobre la superficie de la celda porosa.

4.2.1 Montaje Experimental de la Transmision

Como se muestra en la figura 4.2 colocamos la celda dentro de un horno para incre-
mentar la densidad de Rb en los intersticios del pyrex poroso. La celda es sostenida
dentro del horno por un tabique que encierra la parte porosa y deja el reservorio de
Rb en la parte abierta del horno. De esta forma la celda experimenta un gradiente
creciente de temperatura desde el reservorio de Rb hasta el medio poroso. Se controla
el establecimiento del gradiente de temperatura por termistores ubicados en contacto
térmico con el reservorio y el medio poroso. Es importante asegurar la existencia del
gradiente(AT ~ 3°C) para evitar la condensacion de Rb dentro del medio poroso.
Sobre la celda porosa hicimos incidir el laser, barriendo en frecuencia las transiciones
de la linea D2. La senal de la absorciéon saturada es registrada en el osciloscopio.
La lente colecta la luz transmitida por el medio poroso que sale de la superficie de
la celda, y la proyecta en el plano imagen, donde esta ubicado el detector.

'En esta configuracién el ancho espectral es analogo al de la absorcién, siendo la luz transmitida
I7rrans igual a la intensidad incidente Iy menos la luz absorbida por el vapor ,ps
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4.2 Transmisiéon de una celda Porosa

Como puede verse en la fi- e
gura 4.2, montamos el detec- wPﬁ %Det 2 D

=S TRIG
tor sobre una plataforma de P17 / \ OSCIL.
wvi
<

movimiento horizontal que pue-
de hacer desplazamientos con
precisiéon micrométrica sobre el
plano imagen. Debe tenerse es- Horno

L— —

/

pecial cuidado en ubicar el de- T mur

tector sobre el plano imagen de E

la lente. Para esto utilizamos P o
RN R ERER W S B FC

una luz potente (una lampara
incandescente) para realizar la
imagen de la celda sobre una
pantalla, determinando el plano
imagen, asi como la posicién en
que debemos ubicar el fotodio-
do sobre la imagen de la celda.
Siendo que el area de la superficie del fotodiodo es 1mm?, para obtener una resolu-
cion espacial de 0,5mm sobre la superficie exterior lateral de la celda, disefiamos el
sistema 6ptico con una relacion de amplificacion de 2.

Figura 4.2: Montaje de la deteccion en transmi-
sion de luz resonante con las transiciones atomicas:
SBL senal de sincronismo del laser, AS senal de la
absorcion saturada, Det detector, L lente, PI plano
imagen, P.D.M. plataforma de desplazamiento

4.2.2 Medidas de la transmision efectiva

Tomamos registros de la transmision de la luz con el haz del laser en una posicién fija
y variando la distancia al extremo de la celda del elemento de superficie detectado.
FEl laser incidiendo sobre el medio poroso opera a 8mW de potencia y la temperatura
en el medio poroso fue establecida en 106°C. En la figura 4.3(a) se muestra un espec-
tro tipico de transmision. Como se indica en dicha figura T corresponde a la luz no
resonante transmitida por el medio poroso desde el elemento de area considerado, y
A es la absorcion correspondiente a una transicion atomica (en este caso 87Rb(2_, 7))
De esta manera obtuvimos la absorcion relativa de la transmision efectiva para cada
una de las transiciones atémicas, como: Absge = %

Debemos notar, como ya se mostr6 en 2.3, que luego de perderse los efectos de
la condiciones de borde de entrada de luz al medio (~ 1mm), la luz esta completa-
mente desarrollada en el medio y podra considerarse difusa, entonces seria natural
suponer que cuando el elemento de area se aleja de la posiciéon de la entrada de la
luz (distancia= 0) los caminos {C;} se incrementan y la atenuacion de la intensidad
de la luz resonante aumente (ver ec. 4.11), por lo que la absorcion relativa se incre-
mentaria. Sin embargo como puede verse en la figura 4.3(b) la absorcion relativa de
las transiciones atémicas de la linea D2 decrecen. Para explicar este comportamiento
seria necesario considerar los fotones de fluorescencia.

Como comentamos en la seccion 4.1.3, habitualmente cuando nos referimos a la

transmision de la luz por una celda de vapor comtn, la asociamos directamente a la
absorcion de fotones realizada por los atomos del vapor. Sin embargo los 4tomos no
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Figura 4.3: (a)Ejemplo de espectro de transmision. (b) Absorcion relativa de las
transiciones atomicas de la linea D2, sobre la transmision efectiva en funcion de la
posicion del elemento de superficie sobre la celda

solo absorben fotones del haz que van en direccién al detector, sino que ademas emi-
ten fotones. Pero los fotones son emitidos isotropicamnte. En el caso de celda comun
los fotones emitidos, llegan al detector habitualmente en cantidades despreciables.
Pero si quisieramos hallar la absorciéon de los atomos deberfamos poder restarle a
la luz detectada en transmision, los fotones correspondientes a la fluorescencia, que
llegan al detector. Esperariamos que en el caso del medio poroso, donde se tienen un
conjunto de caminos desordenados de la luz, haya un efecto importante de mezcla
entre absorcion y fluorescencia para la luz detectada en transmision.

4.3 Resoluciéon Temporal de la Transmision

A partir de lo expuesto en la tltima seccién, se nos presenta clara la necesidad de
separar las contribuciones de la absorcién y de la emisiéon de los d&tomos embebidos
en el medio poroso. Considerando la intensidad de radiaciéon resonante con las tran-
siciones atémicas, la intensidad I'g de luz detectada en transmision del medio poroso
serd en la aproximacion lineal:

Is = Io(1—a+f) (4.12)

donde I es la intensidad incidente, « es la absorciéon, y [ es la emision de los
atomos excitados. Si cambiamos repentinamente la intensidad de la luz incidente
en el medio poroso en tiempo ty de Iy a I[;. La intensidad transmitida tendré una
evolucion temporal de la forma:

_ ot
It>ty=0)=L(1—-a+8)+ {o— 1) (ﬁe_@t —ae e te Tdet)

donde © es el tiempo caracteristico de evolucion de la fluorescencia, 7, el tiem-
po caracteristico de la absorcién y 74 €l tiempo caracteristico de respuesta de la
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4.3 Resoluciéon Temporal de la Transmision

deteccion. Puede directamente verse que para tiempos largos obtenemos el primer
término después de la igualdad, recuperandose la forma estacionaria dada en 4.12.
En el ultimo paréntesis el primer y segundo termino corresponden a la respuesta
temporal de la emisiéon y absorcién respectivamente, mientras que el dltimo término
es la respuesta temporal del detector. Partiendo de la base que contamos con una
deteccion muy rapida, podemos separar las contribuciones de v y 5 si asumimos que
la absorcién cambia rapidamente! siguiendo cualquier cambio en la intensidad de la
luz, mientras que la emisién tiene una evoluciéon mas lenta determinada por el tiempo
de vida del estado excitado.

De esta forma una buena aproximaciéon para la evolucion temporal de la luz sera:

I(t) % L1 = a+ B) + (I~ 1) [(1 = a)H(—t) + B~ & (4.13)

donde H es la funcion escalon unitario(H = 0sit <0y H=1sit < 0). Con esta
expresion podemos obtener del transitorio temporal © y 3, y entonces de la soluciéon
estacionaria hallar a.

4.3.1 Montaje experimental de la Resoluciéon Temporal de la Trans-
misién

En esta seccién se describirda el montaje experimental que nos permite realizar la
espectroscopia con resolucion temporal, a partir de la cual obtenemos los valores
experimentales de ©, # y « midiendo los transitorios de la intensidad de la luz.
Primeramente se describiré la configuracion que utilizamos para obtener el ldser mo-
dulado, que consta un etapa inicial de amplificacién y subsiguiente modulacion. En
la figura 4.4 se muestra el bloque donde esta el laser de cavidad extendida barriendo
en frecuencia sobre las transiciones atomicas de la linea D1, como fue descrito en la
seccion 2.2. El laser se acopla a un amplificador 6ptico y es enviado al experimento
de medida mediante una fibra monomodo. El laser opera a 60mW de potencia a su
salida, y a la salida el amplificados 6ptico podemos alcanzar los 320mW. Finalmente,
a la salida de la fibra obtenemos 160mW. Como se presenta en al figura 4.4, cuando
el haz sale de la fibra pasa primeramente por una lamina % Posteriormente pasa
por un polarizador lineal y una iris antes de entrar al modulador electro 6ptico. A su
salida el haz pasa nuevamente por una iris y luego por una lamina %, para finalmente
pasar por el segundo polarizador lineal.

Para realizar la modulacién eléctrica primeramente utilizamos la onda cuadrada
del generador como precursora del generador de voltaje rdpido. El flanco de la onda
cuadrada activa el generador de voltaje rdpido que genera pulsos de voltaje de forma
cuadrada de =~ 20Vol de amplitud, con flanco temporal del escaléon de ~ bSnseg, y
largo del valle = 10useg (o sea = 20useg de periodo). Con esta modulacion de voltaje
aplicado sobre el cristal del modulador electrooptico, realizamos la modulaciéon de la
polarizacion.

! Esta hipotesis fue verificada experimentalmente midiendo el tiempo de decoherencia atémica
(Free induction decay)
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Figura 4.4: Montaje de la modulacion de intensidad del laser: A.O.: Amplificador
optico, PA: prismas anamorficos, Ais: aislador dptico, E: espejos, Fib: fibra dptica,
GEN: generador de woltaje , GRV: Generador de wvoltaje de onda cuadrada rdpi-
da, MEO: modulador electoptico, PL: polarizador lineal, I: iris, L1: ldminaA/2, L2:
laminaX/4, TTL: senal de sincronismo del GEN, SPL: senal de sincronismo del
GRV, AS: senal atéomica de absorcion saturada, SBL: senal del sincronismo del ba-
rrido del ldser.

Para obtener una buena modulacién del laser, ajustamos la lamina % y el polariza-
dor a la entrada del modulador electro6ptico de modo que la direccién de polarizacién
incidente coincida con el eje del cristal del electro optico. Colocamos el polarizador
a la salida con direccién de polarizaciéon perpendicular a la polarizacion incidente
sobre el electro 6ptico. Posteriormente situamos la % y buscamos hacer coincidir sus
ejes con las direcciones z e y (rapida y lenta cuando el voltaje es activado) del del
cristal del modulador. Debemos ubicar los ejes de la lamina % de forma muy precisa.
La profundidad de modulaciéon alcanzada fue ~ 50 % de la transmision total.

En la figura 4.5 se presenta el esquema del montaje que utilizamos para realizar
la espectroscopia con resolucion temporal.
La deteccion de la luz transmitida por la celda se realiza con un detector de fotones
muy sensible, cuya potencia méxima de detecciéon es ~ 1pW. Para mitigar la luz
espuria que pueda alcanzar el detector, este opera dentro de una caja oscura (ver
figura 4.5), ademés para controlar la coleccion de la luz que llega al detector, la luz
es introducida al detector mediante una fibra 6ptica multiomodo.
La luz incidente sobre el medio poroso es colectada por una lente, sobre el plano
de esta ubicamos una iris. La luz que entra por la abertura de la caja es colectada
por un extremo de la fibra, y el otro extremo fue conectado al detector de fotones
individuales. El soporte que sostiene el extremo de la fibra, se mont6 sobre una pla-
taforma de desplazamiento, y sostiene ademas un filtro interferométrico (pasabanda
en 780nm). La punta de la fibra se ubicé sobre la imagen (de relacion 1 : 1) del medio
poroso de forma analoga a como fue descrito en 4.2.1 para el fotodiodo del detector.
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Figura 4.5: Montaje para la espectroscopia de resolucion temporal: SPL: senal de
sincronismo del GRV, SBL: serial de sincronismo del barrido del laser, SA: senal de
la absorcion saturada, TTL: sincronismo del generador precursor GEN, Det: detector,
L: lente, I: iris, PI: plano imagen, F: filtro interferométrico, PDM: plataforma de
desplazamiento, Fib: fibra multimodo, DetF: detector de fotones , TD: tarjeta digital

Teniendo en cuenta la apertura numeérica de la fibra, la coleccion de la luz se realiza
sobre una region de superficie de la celda porosa de ~ 10~ ?mm.

La senal detectada en el detector de fotones tinicos enviada a la tarjeta digital que
realiza el conteo de fotones. Sincronizamos el conteo de fotones con las senales sin-
cronismo de modulacién sobre el electro 6ptico y la senal de barrido del laser.

La iris sobre la lente permite regular la cantidad de luz que llaga al detector, con-
trolando que no alcance su potencia maxima (=~ 1pW).

4.3.2 Medidas y procesamiento

Para obtener una buena estadistica de los fotones es deseable contar durante el ma-
yor tiempo posible. Pero existe el limite de la estabilidad del laser sobre todo debido
a derivas térmicas. Por esto, es importante cuando realizamos las medidas controlar
que el barrido del laser se mantenga en el rango de frecuencias deseado. Esto lo efec-
tuamos utilizando como referencia de frecuencia el espectro de la absorcién saturada.
Siendo facilmente observable en el osciloscopio una deriva del orden de las estructu-
ras estrechas de la absorcion saturada (tipicamente ~ 15MHz). De esta manera, el
posible error en frecuencia introducido por la medida experimental, es casi diez veces
menor que la resolucion en frecuencia finalmente procesada.

La tarjeta de adquisicion etiqueta® los fotones segtn el tiempo de llegada en re-
ferencia a las senales de sincronia de la modulaciéon de la luz y el barrido del laser.

Len frecuencia y tiempo
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4. TRANSMISION DE LUZ RESONANTE

En cada medida experimental se genera un considerable volumen de datos. Se toma
una grilla en frecuencia y tiempo donde en cada bloque de la grilla se cuenta el total
de fotones. La grilla utilizada permite una resolucién de ~ 120MHz en frecuencia y
3ns en tiempo.

Cuando el laser realiza el barrido en frecuencia, se produce una variaciéon en la
intensidad del haz que sale de la fibra. Para corregir esta distorsion sobre la canti-
dad de fotones que llega a la celda porosa (cuando barremos en frecuencia) lo que
hacemos es ponderar el conteo de fotones sobre el fondo de intensidad detectado
(registrado en el osciloscopio).

4.4 Propagacion de la radiacién resonante: Modelo

Cuando la radiacion de la luz laser resonante con las transiciones atémicas se propa-
ga a través de un vapor atémico, los atomos son excitados, y cuando se desexcitan
emiten fotones que para densidades altas pueden ser absorbidos por otros atomos en
estado fundamental. Otro atomo en estado fundamental que absorbe el foton reso-
nante es excitado a un estado superior, y emitira un foton nuevamente en un proceso
de emision esponténea tras un tiempo medio relacionado con la vida media del es-
tado excitado. Este proceso de absorcion y reemision, puede ser repetido muchas
veces hasta que finalmente el fotén escape del vapor. Habitualmente se denomina
este proceso como atrapamiento de fotones (6 atrapamiento de radiacion)![38]. Un
aspecto sustancialmente importante del proceso de atrapamiento de fotones, es que
la frecuencia de los foton absorbido y la del posteriormente emitido no tienen por
que ser la misma, a esto se denominado como proceso de redistribucion de frecuencia
. La relacion entre los espectros de absorcién y emision es un elemento clave en la
naturaleza de la propagacion (difusiva o no) de los fotones en el vapor atomico. Esta
relacion puede evolucionar en el medio debido a la dispersion multiple de los fotones
y serd regida por el proceso de redistribucion de frecuencia|38].

En el caso del vapor atémico embebido en el medio poroso es de esperar que

este proceso de absorcion y reemision (atrapamieto de fotones) este presente, pero
existe un ingrediente extra que es el confinamiento de los atomos en los intersticios
del medio poroso.
Seguidamente presentaremos un modelo en base a la imagen fisica de la absorcion y
emision multiple que sufren los fotones cuando se propagan por un vapor atémico,
y de esta forma obtener la evoluciéon temporal del nimero promedio de fotones que
escapa del vapor atémico en presencia del proceso de atrapamiento de fotones. Un
tratamiento més general del problema abordado aqui puede encontrarse en el texto
clasico de Molish|[38].

Tomamos pg como la probabilidad de que un fotén, presente en el medio atémico,
sea absorbido por un atomo y consecuentemente (1 — pg) la probabilidad de que
un foton escape del medio sin ser absorbido. En este modelo elemental estamos

Ytraducciones literales del inglés de los términos photon trapping y radiation trapping

36



4.4 Propagacion de la radiaciéon resonante: Modelo

ignorando cualquier dependencia de pgy sobre el tiempo, posiciéon o frecuencia del
foton. Esencialmente, pg dependeré de la densidad optica del medio =:

po~1—é° (4.14)

Consideraremos que la desexcitaciéon atomica estard sustancialmente determinada
por dos mecanismos: el decaimiento radiativo con una tasa caracteristica 77! co-
rrespondiente al tiempo de vida del estado excitado(7 = 28ns para la D1 del Rb),
y el decaimiento no radiativo debido a la colision de los atomos contra las pare-
des de los poros con una tasa 7.. De esta forma la tasa total de decaimiento sera
Tt;tl = 7714771 Luego de la excitacién en tiempo ¢t = 0, la densidad de probabilidad
para que un atomo emita un fotén a tiempo ¢ escapando directamente del medio,

estara dada por la ley exponencial [38]:

b t 1 -
p(t) = eTtot — —eTh 4.15
( ) Tiot T ( )

donde hemos introducido b la tasa de la rama de emision radiativa dada por

b= —S i T = br (4.16)

T+ Te
Utilizando la ec.4.15 obtenemos la probabilidad de colectar un fotéon que escape
del medio atéomico después de un ciclo de absorcién y emision seré

1 ¢
Pi(t) = n(l —po)po—e” ¥ (4.17)
donde 7 es la eficiencia de coleccion de fotones, esto es la probabilidad de un

foton que halla escapado del medio alcance el detector. La probabilidad de que un
atomo emita un foton que halla sido absorbido dos veces estara dado por,

t

t _ =t

I / p(t —t)p(t")dt' = p%—Tze br
0

la probabilidad de que ese foton escape del medio sera:

Pot) = n(l—po) (2)*te o (4.18)
Inductivamente podemos obtener la probabilidad P,(t) de detectar a tiempo ¢, un
foton que ingreso al medio en el tiempo ¢t = 0 y que ha sufrido n ciclos de absorciéon-
emision:
Py(t) = n(l—po)(B)" GeTor

= (4.19)
Palt) = (1= po) (B)" o

Realizando la suma sobre n, la probabilidad total de detectar en tiempo ¢ un
foton ingresado al medio en tiempo ¢ = 0 es!:

[ee} n—1
Z P,(t) =n(1 - po)zﬂe*ﬁ Z (1)%25) ﬁ (4.20)

n=1

'Este calculo matematico puede hacerse mas elegante (pero menos heuristico que el presen-
tado aqui) utilizando la transformada inversa de Laplace de la convolucién iterativa de procesos
estadisticamente independientes [38]
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4. TRANSMISION DE LUZ RESONANTE

P(1) = n(1 — po) e v = UL P0) -
T T
Considerando ahora que el medio atémico es sometido a un flujo continuo de
fotones ¢ que es anulao a tiempo ¢t = 0, entonces la densidad de probabilidad de la
deteccion de fotones a tiempo ¢ > 0 sera :

(4.21)

= o 1- (1=bpo), [°° (1=bpg) ¥
P(t) = ¢/ Pl — )t = ¢ o= 10) - t/ e ldl (422)
0 0

i
_ 1-— (1-bpg) b bpo(1 —
po ol —po) O, b mbpo(l—po) o (4.23)
T (1 —bpo) (1 —bpo)
donde en la ultima igualdad introducimos el tiempo de decaimiento total:
br

= — 4.24
=) 2y

Es importante notar que el mecanismo de decaimiento no radiativo representado
por b introduce una cota superior para 7’ esto es, si suponemos una probabilidad de
absorcién pg = 1 tendremos:

)
Trnaz = =) =17, (4.25)
La probabilidad de detectar un fotéon después de una absorcion en tiempo ¢t = 0
es:
o0

_ nbpo(1 — po)
D= P(thdt' = ——— " 4.26
f, pear = TREEE 420

Si consideramos la relacion de conservacion de la energia entre (fotones de fluorescen-
cia detectados)/fotones absorbidos), definida como R = %, veremos mas adelante
que nos seré util para caracterizar la probabilidad de que un fotén inicialmente absor-
bido dé como resultado un fotén de fluorescencia detectado. Usando 4.26 obtenemos:

b _ nb(l = po)

= po (1 —bpo) 420

Podemos hallar también una relacion entre el factor de conservacién de energia
R y el tiempo de decaimiento de la fluorescencia 7/. De la ec. 4.24 tenemos

Po = % <1 - %) (4.28)

sustituyendo esta expresion en 4.27, resulta:

Ry [1 N T?' (l)_Tlﬂ (4.29)

Finalmente podemos identificar los elementos del modelo presentado aqui con los
parametros experimentalmente accesibles:
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a = po © =7
5 o B (4.30)

Conteo de Fotones

Tiempo (seg) 4

-7

x 10
8 0 )
-1 Barrido Laser (GHz)

Figura 4.6: Conteo de fotones transmitidos en funcion del tiempo y la desintonia del
laser para un cambio rdpido de la potencia del laser

En la figura 4.6 se muestra una grafica tridimensional de la respuesta transitoria
de la senal de la luz transmitida, con la variaciéon escalén de la intensidad del laser,
para las diferentes frecuencias del laser. Este registro fué realizado con alta densidad
atomica, siendo la temperatura del medio poroso 152°C . Aqui la transmision de
la luz presenta una importante disminucién sobre las transiciones atéomicas. Puede
observarse de la figura que el transitorio fuera de la resonancia evoluciona abripta-
mente con forma de escalén, mientras que en resonancia el decaimiento se realiza en
un tiempo caracteristico mas grande. Otra caracteristica resaltable del espectro de
transmision es su forma particular (diferente de las formas Gaussianas de los espec-
tros de una celda comin), punto que seré tratado posteriormente.

Para analizar de forma mas detallada la evolucion del transitorio de la luz trans-
mitida, presentamos en la figura 4.7, los transitorios para distintas temperaturas de
la celda y para el laser a frecuencia fija en la transicion ®RbF = 2 — F’. Ademés
se incluye en la figura el transitorio fuera de resonancia. A medida que la tempe-
ratura en la celda se incrementa y consecuentemente la densidad de vapor atémico,
observamos que el tiempo caracteristico de relajaciéon también se incrementa. Esto
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Figura 4.7: Conteo de fotones de los transitorios de la luz transmitida: en resonancia
para distintas temperaturas con la frecuencia del laser centrada en el centro de la linea
8Rb (F =2— F'). La linea continua corresponde al transitorio fuera de resonancia

es consistente con el incremento de los ciclos de absorcidén-emisiéon del proceso de
atrapamiento de fotones, cuando se incrementa la densidad optica del medio. Ade-
mas, con el incremento de la temperatura se observa una disminucion de la amplitud
del transitorio, que interpretamos de forma elemental como la consecuencia de una
mayor absorcién del medio por el incremento de la densidad del vapor atémico y
una modificacion del perfil de penetracion de la luz difusa en el medio. Durante los
primeros 20 — 30ns después del cambio de la potencia de la luz, el transitorio es afec-
tado por la respuesta electrénica del sistema de modulaciéon de la luz. A pesar de lo
cual pudimos ajustar! satisfactoriamente las colas de los transitorios observados, con
decaimientos exponenciales de la forma A + Be %/C. Posteriormente considerando
que en la ec 4.13 la intensidad es equivalente al conteo de fotones, pudimos obtener
=0, 8= % va=1+p5-— Nil. Siendo Ny y N7 los valores inicial y final del
conteo de fotones fuera de resonancia.

En la figura 4.8 presentamos la dependencia de los tiempos de decaimiento de la
fluorescencia cuando variamos la densidad del vapor atémico en nuestra celda porosa,
con el laser en la linea® Rb F = 2 — F’. Como podemos observar el decaimiento
7/ para el caso de la celda porosa, esta acotado en torno a los 100 ns incluso para
densidades atémicas grandes. Esto es consistente con el modelo desarrollado en 4.4
que explicitamente a través de la ec 4.25 predice una cota para 7/ cuando tenemos
alta probabilidad de ocurrencia del proceso de atrapamiento de fotones (o sea altas
densidades atomicas ); y provocando que el mecanismo de decaimiento no radiativo
sea mas probable. Para comparar el proceso medimos el tiempo de decaimiento de
la fluorescencia en una celda de vapor de Rb sin medio poroso donde no se observa

!Teniendo cuidado de eliminar los puntos iniciales, pero manteniendo el origen temporal en el
escalon.
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una cota para 7’.

En la figura 4.9 se presen-

ta la transmision relativa de la 10° ‘
luz a través del medio poro- 11 < Medio Poroso
so en funciéon de la desintonia 1. = Celda Vapor =
del laser, para dos temperatu-
ras de la celda porosa. Ademés
mostramos los valores corres-
pondientes de o y 5 hallados.
La luz fue colectada a 3 mm
de la posiciéon de entrada del
haz. Particularmente en la fi-
gura 4.9(b) se presenta el ca-
so para bajas densidades ato-
micas n ~ 7 x 10Mat /cm3 (T= 10" 10" 10" 10?
69°C). Cuando barremos el la- Densidad (at. m?)

ser en frecuencia sobre las re-
sonancias atomicas. no se ob- Figura 4.8: Tiempo de decaimiento de la fluorescen-
)

serva practicamente un espec- €t para la linea85%b F =2 — I’ variando la den-
tro de transmision. Esto no de- stdad del vapor atémico: en celda porosa y celda co-

A

10° -

Tiempo Decaimiento (nsec)

be ser interpretado como que el Un

medio posee una absorciéon atémica despreciable. Analizando la figura puede verse
que para cada frecuencia en el barrido del laser, la fluorescencia compensa a la absor-
cion en un factor superior al 80 %. Esto es resultado de lo que denominamos efecto
de esfera integradora (EEI[39]), y es una consecuencia la alta difusion del medio por
lo que llega al detector lo hace de manera proporcional al total de la luz presente
en el medio, no importando si la luz llega directamente del laser o de la fluorescen-
cia atomica. La denominacion del efecto de esfera integradora, es en analogia a una
deteccion que envuelve completamente una muestra(en este caso los atomos). Vol-
viendo al modelo presentado en 4.4, 1 puede ser entendido como un factor de calidad
del EEI; siendo que nn = 1 corresponderia a la misma probabilidad de detecciéon para
fotones del laser o fluorescencia, y n = 0 corresponderia a una configuracion usual
de absorcion donde los fotones de fluorescencia son despreciables. Finalmente debe
notarse que la tasa 7 es independiente de la eficiencia cuantica del detector.
Considerando ahora el espectro de transmisién correspondiente a altas densidades
atéomicas (n =~ 1 x 10Mat/cm3, T= 152°C) en la figura 4.9(c), observamos aqui
estructuras importantes alrededor de las transiciones atémicas. Los valores corres-
pondientes a « se aproximan a la absorcién total, como es de esperar en el caso de
medios Opticamente espesos. La absorcion para los dos isdtopos de Rb no es propor-
cional a su abundancia natural. Siendo que en el medio 6pticamente espeso el is6topo
de mayor abundancia (85%b) pude experimentar una absorcién total mientras que el
de menor abundancia (87%b) contintia incrementando su absorcion. El coeficiente de
fluorescencia [ es aproximadamente la mitad de a. Los espectros de o y  muestran
diferencias significativas en su forma de linea.
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En particular las lineas
del espectro atémico apare-
cen mejor resueltas en el es-
pectro de 3, esto se eviden-
cia claramente sobre las li-
neas S'Rb F = 2 — F'
Otro particularidad que po-
demos mencionar es la ob-
servacion de que la forma
de linea de la fuorecencia
[ alcanzan la misma am-
plitud en todas las transi-
ciones atémicas. La explica-
cion de esta observacion es-
capa al abordaje de nues-
tro modelo. Como resulta-
do de las particularidades es-
pectrales de o y [ descri-
tas, el espectro de trans-
mision presenta una forma
inusual, con un maximo lo-
cal en el centro de linea de
ancho Doppler. Esto se ob-
serva claramente en las tran-
siciones correspondientes al

8Rb.

Por tultimo analizamos la
relaciéon de conservaciéon de la
energia R. En la figura 4.10 se
presenta la dependencia sobre
R para los correspondientes va-
lores de 7'. Las medidas pre-
sentadas en figura correspon-
den a colecciéon de luz sobre
distintas posiciones de la su-
perficie de la celda y ademés
con distintas densidades ato-

Abs. Sat. (U.A.)

69°C

0,50+

0,25

0,00

1,00

0,75+

152°C

0,50+

0,25

0,00+
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1 2 3 4 5 6
Barrido Laser (GHz)

Figura 4.9: (a) Absorcion saturada de la referen-
cia atomica (b), y (¢) Transmision (T), absorcion
a y fluorescencia B en funcion de la desintonia ld-
ser respecto de la transicion 8T°b F =2 — F' =1
, para Temperaturas de = 69°C y 152° C respectiva-

mente

micas (abarcando diferencia de mas de dos 6rdenes de magnitud). El ajuste lineal
descrito por la ec.4.29 es verificada satisfactoriamente para valores de n ~ 0,8 y

b~0,8.

Finalmente realizamos una estimacion de los parametros de la porosidad. Si con-
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Figura 4.10: Medida de la relacion de energia (fluorecsencia/absorcion= a3 )como
funcion del tiempo de vida de la fluorescencia. Los distintos simbolos refieren a dis-
tintas posiciones en la 1magen de la celda porosa. El ajuste lineal considera todos los
puntos

sideramos el flujo de atomos por unidad de superficie (ver apéndice A) tenemos:

Jh = w2y (%)1/2 (4.31)

donde n = Nat e la densidad atomica (Ny es el numero de atomos en el volumen
vV at

interno V' del poro), y (v) = 4/ % es la velocidad media. Tomando A como el area
promedio de los poros, podemos decir que la tasa de colisiones por atomo sobre las

paredes de un poro sera

_ A
V4

Igualando esta expresion a 7. = 7, 1) la tasa de colisiones de los atomos determinada

L (4.32)

por el modelo tenemos:

_ (1=t A
Te=Te = TV 2

(4.33)

podemos determinar la tasa de colisiones del utilizando b hallado: v./27 ~ 1,5MHz.
La relacion area volumen estaréd dada por:
A Ay,

Vo (v)

(4.34)

Tomando ahora un poro de forma esférica, como representativo del medio poroso,

de la relacion area volumen 4.34(para esta geometria A/V=6/D), obtenemos para D
el diametro de la esfera:

o3

_ 2\ 4.35
2 v (4.35)
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Con el valor de v, determinado experimentalmente, y (v) = 310m/s (donde uti-
lizamos T' = 400°K), obtenemos para el didametro D ~ 50um, que es un valor con-
sistente con los los tamanos de granos utilizados para la fabricacion de la celda.

4.5 Conclusiones

En este capitulo hemos estudiado la transmision de la luz resonante en nuestro siste-
ma. A partir de la espectroscopia de resolucion temporal hallamos las contribuciones
de absorcién y fluorescencia de la luz transmitida y pudimos observar e interpre-
tar el denominado efecto de esfera integradora, donde dtomos inmersos en el campo
difuso dentro del medio poroso, compensan su absorciéon con su fluorescencia. Pa-
ra altas densidades observamos un reduccion de la relacién absorcion fluorescencia,
que aparece como consecuencia del incremento de la probabilidad del decaimiento
no radiativo de los 4tomos, debido a sus colisiones contra las paredes de los inters-
ticios de los poros. Hemos presentado un modelo simple que describe los fotones
detectados, a partir del proceso de atrapamiento de fotones, y pudimos extraer de
los datos espectrales, la tasa de la rama de emisién radiativa que nos permite ha-
llar una estimacion de la tasa de colisiones de los atomos contra las paredes de los
poros y consecuentemente una estimacién del didmetro medio de poro consistente
con el tamano esperado. Ademas se observo la existencia de una cota temporal del
decaimiento de la fluorescencia para los atomos confinados en el medio poros, que es
consistente con lo predicho por el modelo tedrico.
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Capitulo 5

Espectroscopia no lineal

Antes de abordar la espectroscopia no lineal analizaremos brevemente las diferencias
entre los procesos lineales y no lineales. Nos referimos a los procesos donde la luz
interacciéna linealmente con el medio, como aquellos donde las propiedades 6pticas
del medio a través del cual viaja la luz no son modificadas por el campo de la luz.
Los procesos 6pticos lineales son lo habitual cuando tenemos bajas intensidades o
campos lejos de las resonancias atomicas. A medida que se incrementa la intensidad
de la luz, o las frecuencias de los campos se aproximan a las condiciones de resonancia
con las transiciones atémicas, aparece la interacciéon no-lineal, donde las propiedades
opticas del medio son modificadas por el campo de luz.

Un ejemplo fundamental de proceso no-lineal es la saturacion de la absorcion. Con-
siderando un dtomo de dos niveles sometido a luz resonante. Si la potencia de la luz
es baja, los atomos son excitados esporadicamente al nivel superior y retornan al
nivel fundamental via emisién espontanea. En esta situacion el nimero de atomos
en el nivel fundamental no son mayormente afectados por la luz. Si por otro lado la
intensidad de la luz se incrementa la tasa de excitacién se torna comparable a la tasa
de decaimiento espontaneo. El despoblamiento resultante en el nivel fundamental
reduce el coeficiente de absorcion (o también podemos decir que el medio se torna
transparente). De esta forma el coeficiente de absorcion depende de la intensidad de
la luz y por tanto el proceso de absorcién en este régimen es no lineal.

El procedimiento general por el cual la luz lleva al sistema atéomico através de
procesos de excitacion y consiguientes procesos de emision a una determinada con-
figuracion de poblaciones sobre sus estados, es habitualmente denominado bombeo
optico. Desde los seminales trabajos de Kastler el bombeo dptico es considerado un
arquetipo de la interaccién no lineal entre dtomo y luz, entendido como un proce-
sos donde la luz induce el cambio de las propiedades 6pticas del medio atémico. En
el bombeo optico se transfiere momento angular de los fotones hacia los dtomos de
forma regida por las reglas de seleccion, permitiendo transferir poblaciones entre los
estados atomicos internos. La relevancia del bombeo dptico como una técnica de la
fisica atomica para manipular atomos con luz, nos ofrece una via de trabajo para el
estudio de los 4tomos embebidos en el medio poroso. En este capitulo nos centra-
remos en la espectrocopia no lineal del vapor de Rb confinado en el medio poroso,
donde un campo bombea el medio atémico mientras otro campo sondea los efectos
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de la luz sobre el medio atémico. Primeramente analizaremos la situaciéon simple
en una celda de vapor comiin donde la deteccion del campo sonda puede realizarse
separadamente del campo de bombeo. Posteriormente abordaremos en profundidad
la situacion donde los atomos estan confinados en el medio porosos, y el campo de
bombeo y sonda estéan totalmente desordenados y mezclados.

5.1 Espectroscopia con dos campos resonantes incohe-
rentes

En esta seccién repasaremos los resultados conocidos de la espectroscopia no lineal
en una celda comun, a los efectos de contrastarlos con los obtenidos para atomos
confinados en la celda porosa.

Para estudiar el efecto no lineal de la luz sobre el vapor atémico en una celda macros-
copica, hacemos incidir sobre el medio atémico un campo que denominamos bombeo
y otro campo independiente que llamamos sonda que no presenta coherencia tem-
poral con el campo de bombeo. Detectamos la luz del campo sonda que pasa por el
vapor atémico y que es sensible a la presencia del campo de bombeo.

No consideraremos procesos coherentes, y para asegurar que los campos 6pticos uti-
lizados son temporalmente incoherentes utilizaremos fuentes laser independientes.

5.1.1 Montaje de la deteccién

En la figura 5.1 se presen-
ta el esquema del montaje
experimental donde utilizamos
dos laser de diodo de cavidad
extendida(l y 2), operando so-
bre las transiciones de la linea
D1. El Laserl de bombeo es-
ta estabilizado en una frecuen-
cia fija utilizando como refe-
rencia atomica la senal de la
absorcién saturada. El Laser2
del campo sonda, es sintoniza- Det
ble sobre las transiciones de la

linea D1 utilizando como refe- Figura 5.1: Montaje experimental: Ldserl y Ldser2
rencia de frecuencia una (segun- de cavidad extendida. Chopper modula intensidades
da) absorcion saturada. Las po- a frecuencias f1 y f2. Deteccion sincronica, de la
tencias utilizadas son 3 — 1mW. senal del detector Det con el Lock-in a frecuencia

® ®LOCK-IN e

Los haces se cruzan en la celda f1+ f2.

de Rb formando un angulo pequeno, yendo solamente el campo sonda al detector
suya senal es registrada digitalmente en el PC.

Para extraer una senial que sea sensible a la respuesta atémica no lineal, implemen-
tamos un procesamiento de deteccion de la sefial con doble modulacién. Como se ve
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5.1 Espectroscopia con dos campos resonantes incoherentes

en la figura 5.1 el Chopper modula en amplitud los haces a frecuencias fi y fa. Sobre
el detector solo colectamos la luz del haz sonda. Se realiza una detecciéon sincréonica
a la frecuencia suma f; + fo.

5.1.2 Descripcidén tedrica

Teniendo presente las transiciones de la linea D1, describiremos la interacciéon de
los campos de bombeo y sonda con un sistema atémico que consta de un estado
fundamental g de energia 0 y dos estados excitados e;, ea de energias fiwe,, fwe, res-
pectivamente. Teniendo en cuenta el efecto Doppler y despreciando el ancho natural
de las transiciones, la condicién de resonancia para un campo de frecuencia wjy, es:

O:wL—wei—Elg-ﬁ donde i=1,2

analogamente las condiciones de resonancia de los campo de bombeo y sonda, con los
niveles e] y es:

(5.1)

<y

wp—we;, —A = kp-

<y

ws —We;, =0 = kg-

La condiciéon para que ambos campos sean resonantes con las transiciones de un
mismo atomo del vapor atémico, es A = § para los distintos pares {e;,e;}. En la fi-
gura 5.2 se presentan las condiciones de resonancia de los campos de bombeo y sonda.

@ b ] d
¥ Yt

A

Al el

Figura 5.2: Condiciones de resonancia para los campos de bombeo(flecha gruesa) y
sonda siendo(flecha fina):(a) ws = wp = we,; (b) Wws = Wp = Wey; (¢) Wg = Wey Y
wp = Wel;' (d) wS = w61 y wp = Weg

5.1.3 Analisis de observaciones experimentales

En la figura 5.3 se presentan las medidas experimentales de la sefial no lineal, reali-
zadas sobre las transiciones 8 Rb(3 + F') de la linea D1. Teniendo esto presente, en
el esquema de niveles presentado en la figura 5.2, el estado g corresponde a F = 3,
y los estados e y es a F/ =2y F/ = 3 respectivamente.
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5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

Podemos interpretar las es-

tructuras que aparecen en b,c
y d, como una mayor transmi-
sion del campo sonda, debido al
incremento de la transparencia
del medio atémico como conse-
cuencia del despoblamiento de
atomos del estado fundamental
realizado por el campo de bom-
beo.
La figura 5.3 (b) corresponde a
la situacion donde el campo de
bombeo esta sintonizado en el
centro de la distribucion Dop-
pler (correspondiente a una fre-
cuencia entre e; y ez ). Pode-
mos interpretar el pico central
ubicado en la posicién del bom-
beo como el correspondiente a
las condiciones de resonancias
(a) y (b) de la figura 5.2, y los
picos laterales, como consecuen-
cia de las condiciones de reso-
nancia (c) y (d) respectivamen-
te. La observacién de una am-
plitud del pico central mayor a
la de los laterales es consecuen-
cia de que al pico central contri-
buyen los dos niveles excitados
a través de dos procesos reso-
nantes diferentes, mientras que
no es el caso de los picos latera-
les.
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Figura 5.3: Senal no lineal extraida del campo son-
da para distinta desintonias del campo de bombeo:
(a) referencia atomica de la absorcion saturada. (b)
Bombeo sintonizado en el centro de la Doppler (c)
y (d) bombeo(flecha) con desintonia creciente (> 0)
del centro de la Doppler

En (c¢) y (d) de la figura 5.3 se observa la disminucion de las estructuras cuando
desintonizamos al campo de bombeo. A medida que el campo de bombeo se desinto-
niza, la eficiencia de los procesos no lineales se reduce, porque se seleccionan atomos

con desintonfas Doppler mayores.

5.2 Espectroscopia con dos campos incoherentes de luz

difusa

Como vimos en la secciéon anterior las senales de la espectroscopia no lineal con dos
campos resonantes con el vapor atéomico, pueden entenderse de forma relativamente
sencilla con las condiciones de resonancia halladas en 5.1.2. En cambio cuando ya
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5.3 Montaje Experimental

no tenemos dos campos bien definidos, (con una direcciéon de propagacion y una
direccion de polarizacion), sino campos difusos debemos realizar un abordaje mas
refinado.

Como vimos en 2.3.1, cuando la luz se propaga en el medio poroso y presenta un
comportamiento difusivo, en un punto dado del volumen de la muestra, la luz aparece
en primera aproximacion como una superposicion aleatoria de ondas con diferentes
direcciones. En consecuencia la variacion aleatoria de las variables de amplitud, fase
y polarizacién del campo ocurren en distancias del orden de la longitud de onda de la
luz. Si inicialmente dos campos diferentes, uno de bombeo y el otro de sonda, inciden
sobre la muestra porosa , cada campo es sucesivamente dispersado y aleatorizado in-
dependientemente. La diferencia de fases entre los campos de sonda y bombeo, varia
estocasticamente sobre diferentes puntos de la muestra. Consecuentemente solo los
efectos que no dependen de la fase relativa entre los campos estan presentes en la
respuesta promedio del ensamble de atomos embebidos la muestra porosa.

En el experimento que describiremos, dos haces laser iluminan la muestra . Anélo-
gamente a la situacion presentada en 5.1, el campo de bombeo tiene una frecuencia
constante mientras que el sonda, es sintonizado sobre las transiciones de la linea D1
de ambos isdétopos de Rb. Dos mecanismos pueden dar origen a la respuesta no li-
neal del medio atémico dependiente del producto de las intensidades de los campos.
El primer mecanismo es la saturaciéon. La presencia de un campo resonante con las
transiciones atomicas reduce la diferencia de poblaciones entre el estado base y el
nivel excitado, de manera que para el segundo campo la transicién se vuelve més
transparente. El segundo mecanismo es el bombeo 6ptico, donde los atomos excita-
dos desde un nivel base decaen via emision espontanea sobre diferentes niveles base.

5.3 Montaje Experimental

De forma similar a lo descrito en 5.1.1, en la figura 5.4 se presenta el esquema del
montaje experimental. Utilizamos dos lasers de cavidad extendida (1 y 2), operando
sobre las transiciones de la linea D1. Estabilizamos el Laserll de bombeo en una fre-
cuencia fija utilizando como la referencia atémica la senal de la absorciéon saturada.
El Laser2 del campo sonda, es sintonizable sobre las transiciones de la linea D1 uti-
lizando como referencia de frecuencia la absorcion saturada. Las potencias utilizadas
son 10 — 30mW.

Como se observa en la figura 5.4, hicimos incidir los haces formando un pequeno
angulo (= 5°) sobre el medio poroso de la celda, que estd ubicada en el horno a
temperatura de 116°C. Una lente realiza una imagen de una superficie pequena del
material poroso sobre el fotodetector.

Anélogamente a lo descrito en 5.1.1 para realizar una deteccion que solo sea sensible a
la respuesta no lineal, proporcional al producto de las intensidades de ambos lasers,
implementamos un procesamiento de detecciéon de la senal con doble modulacion.
Como se ve en la figura el Chopper modula la intensidad de los haces a frecuencias
f1 v fo. Realizamos la deteccion sincronica a la suma de frecuencias f1 + fs.
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5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

)
< e g LOCK-IN
) i

f+f,

Figura 5.4: Montaje experimental: Ldserl y Ldser2 de cavidad extendida. Chopper
modula intensidades a frecuencias f1 y f2. Deteccion sincronica, de la senal del
fotodetector Det con el Lock-in a frecuencia f1+ f2.

5.4 Modelo

Con el objetivo de calcular la respuesta atéomica no lineal, primero evaluaremos el
nimero de dtomos simultaneamente resonantes con los campos del bombeo y sonda,
en funcion de sus frecuencias y teniendo en cuenta la distribucion de velocidades ato-
micas en el vapor con el subsecuente efecto Doppler. Para este calculo despreciamos
el ancho homogéneo de las transiciones asumiendo que es mucho menor que el ancho
Doppler tipico. Una vez que el ntimero de 4tomos doblemente resonantes para un par
de transiciones atémicas es conocido, podemos estimar su contribucion a la senal.

La senal observada experimentalmente corresponde a variaciones en funcion de la
desintonia del campo sonda, de la potencia de luz que alcanza el detector después de
atravesar el medio poroso. Los principales mecanismos responsables de las variaciones
en potencia de la luz en el detector son las pérdidas de energia por decaimiento no
radiativo de los 4tomos excitados que colisiénan contra las paredes de los poros, y la
dispersion resonante de la luz en modos de propagaciéon no dirigidos hacia el detector.
Como consecuencia de lo observado en el capitulo anterior, si las densidades atomi-
cas son bajas, estimamos que el primer mecanismo es el dominante. En cualquier
caso ambos mecanismos son proporcionales a la poblacién del estado excitado. En
consecuencia utilizamos el calculo de la poblacion atémica del estado excitado como
una medida de la senal del fotodetector. Veremos que puede calcularse la poblaciéon
del estado excitado utilizando ecuaciones de tasas sobre las poblaciones de los niveles
atomicos para las distintas configuracion de los campos sobre el sistema. El uso de
las ecuaciones de tasas en este contexto es naturalmente justificado al asumir que los
efectos coherentes son estadisticamente promediados. La técnica de procesamiento
de senal usada en nuestro experimento nos permite extraer a la salida del detector la
contribucién proporcional al producto de las intensidades. Por lo cual para evaluar
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5.4 Modelo

dicha senal expandimos la solucion exacta de la solucién de las ecuaciones de tasas
en series de potencias de las intensidades del campo y retenemos solo el término de
menor orden en el producto de las intensidades.

5.4.1 Calculo del nimero de atomos doblemente resonantes

Para nuestro modelo estamos asumiendo que bésicamente los dos campos de bombeo
y sonda, son completa e independientemente aleatorizados por su dispersion en el
medio poroso. Como consecuencia en cualquier posicion de la muestra, podemos
considerar los campos, como una superposicidon estadistica de ondas planas cada
una de las cuales es caracterizada por su vector de onda. A partir de esto vamos a
determinar el nimero de 4tomos interactuantes con los dos campos, determinando los
atomos simultaneamente resonantes con el par de ondas planas de bombeo y sonda;
asumiendo que todas las contribuciones de todos los posibles pares bombeo-sonda
pueden ser incoherentemente sumados.

Considerando que la frecuencia del campo de bombeo es wg + A y que la del campo
sonda es wy + 0, donde wy y wy son dos frecuencias de transiciones atomicas (0, A <
wp,w1). Podemos asumir inicialmente sin pérdida de generalidad, que el vector de
onda del campo de bombeo esta dirigido a lo largo de la direccién Z mientras que el
vector de onda del campo sonda esté sobre el plano 22, y formando un dngulo 6 con
el eje 2. Tomaremos ¥ = (vg, vy, v,) como la velocidad atomica.

La distribucion de velocidades de Maxwell para las componentes {z, z} de velocidad
es:

2 2
N _vx+vz
N(Uxavz) = ﬂ_—voge i (5'3)
p

donde Ny es el namero total de atomos en la muestra y v]% = %

Despreciando el ancho homogéneo de las transiciones atémicas, las condiciones de
resonancias para los dos campos son:

A= kovz (5.4)

0 = k1(vgpsinb + v cos) (5.5)

donde k; = %, si consideramos que ko y k; difieren de manera despreciable (k =

ko ~ k1) tenemos,
0 — Acosf

Uy = :
* ksinf
Introduciendo 5.4 y 5.6 en 5.3, tenemos que el ntimero de dtomos doblemente reso-
nantes estaréd dado por:

(5.6)

NO A2sin20+(6—Acose)2

71.@267 D25in26 (57)

donde hemos introducido el ancho medio Doppler al nivele™! como ® = kv,. Esta
expresion muestra que N (9, A) es una funcion Gaussiana de 0 centrada en § = Acosf
con un ancho e~!: Dsinf.

N(5,A) =
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5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

Utilizaremos ahora la expresion anterior para considerar todas las contribuciones del
vector de onda del campo sonda, cuya direccion estaré definida por los dangulos de
coordenadas polares # y ¢. Asumiendo una distribucién uniforme de las ondas sonda
sobre el angulo soélido e integrando sobre todas sus posibles direcciones:

N(§,A) = — D25in%0 sinfdl (5.8)

2N0 /ﬂ- _AQSiTL2@+(5—ACOS@)2
(&
2
D% Jo

en donde integramos en ¢. Por tltimo realizamos el cambio de variable cosf = u,
y obtendremos,

IN. 1 (a2452-2u5A) IN, a2 [1 _ (5—Aw)?
N(§,A) = @—20/_16 021-v?)  dy = @—206 o2 /_16 020 duy (5.9)

Esta integral puede verse como una suma de funciones Gaussianas de ¢, con an-
cho ©v/1 — u? cuyos centros estan distribuidos en el intervalo [—A, A].
La ecuacion 5.9 fue obtenida bajo la hipodtesis de que el campo de bombeo tiene una
orientacion bien definida. Sin embargo la isotropia de la propagacién de la luz dentro
de la muestra asegura que esto permanecerd valido siempre y cuando el campo de
bombeo esté compuesto de una suma incoherente de ondas orientadas aleatoriamente.
Asumiendo que el campo de bombeo tiene su desintonia A que ha sido fijada, y que
su ancho de linea espectral es € (e < D), obtenemos la distribucion N (d) de la doble
resonancia de los a&tomos como funcién de la desintonia §.

INne a2 1 _ (5—Au)?
N(5) = g e 92 / e D20-u?) dy (5_10)
Ky 1
1,00 0,050
"7 |=——D.R. (A=0) FAN a ——D.R.(A=3/20)
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Figura 5.5: Funcién de dtomos doblemente resonantes N(8) [continua/:(a)A =
0,(b)A = 3/2D{® : e~! ancho medio Doppler}. Gaussiana de ancho medio ® |[cor-
tada/, Gaussiana con el mismo ancho medio que N'(0) [punteada/
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En la figura 5.5 (a) y (b) mostramos la funcion de distribucion N'(0), calculada

para atomos con una sola transicion (w1 = wy), para dos diferentes valores de desinto-
nia A. A los efectos de realizar una comparacion se presenta junto con una Gaussiana
(rayas) de ancho medio e !: D, al que nos referiremos como el perfil Doppler. Tam-
bién es mostrado el perfil Gaussiano (punteado) con el mismo ancho a media altura
de N(0). Cuando A = 0 la ec. 5.10 describe una suma de Gaussianas centradas en el
origen, cuyo ancho es mas estrecho que ©. Comparando a media altura N (J) con el
perfil Doppler, es mas estrecho por un factor 0,75. Cuando A # 0 el valor del pico de
la distribucion se reduce por un factor exp{(A2?/D)2}). En este caso para pequefios
valores de §, N(0) es una funcion que varfa lentamente hasta que § se aproxima a
+A a partir de donde se aprecia una disminucién pronunciada.
La diferencia mas llamativa entre la distribuciéon dada por la ec. 5.10 y la ec. 5.7
correspondiente a la distribucién atomos doblemente resonantes cuando solo dos on-
das planas son consideradas, es que mientras que la primera es una funciéon par de
¢ para para cualquier valor de desintonia del bombeo, la segunda no esta en general
centrada en 6 = 0 amenos que A = 0. Esta simetria de AV (J) en torno a § = 0 es
consecuencia del promediado sobre todas las posibles orientaciones relativas de los
campos de bombeo y sonda.

En la figura 5.6 mostramos co-

mo evoluciona el ancho medio e~ ! de 3,0+ s
P v
la doble resonancia atémica N(J) en -~
. . . 25 s
funciéon de la desintonia del campo /’
.'//
de bombeo A. La variacion del an- 20 B
cho medio con la desintonia se incre- 2 7~
L. ot 1,5 S
menta desde su valor minimo de for- 2 /7
. L 3 7z
ma nolineal hasta que asintéticamen- g 10 //
. s
te (para A > 1,59) crece linealmen- "
054,
te. g
0,0 +-
00 05 10 15 20 25 30

El apartamiento de N(d) del per-
fil Gaussiano tiene consecuencias espec-
trales significativas. Cuando el campo Figura 5.6: Ancho medio de N'(0) en fun-
de bombeo es sintonizado en resonan- cion de la desintonia del campo de bombeo
cia sobre una transiciéon dada, la correspondiente distribucién de dtomos doblemente
resonantes es mas estrecha que el perfil Doppler. Cuando el campo de bombeo esté
desintonizado de la resonancia, el perfil de &tomos doblemente resonantes ademas de
ensancharse significativamente emergen nuevas particularidades.

Estas nuevas caracteristicas pueden observarse més claramente cuando los dtomos
poseen dos transiciones proximas. Dependiendo de la frecuencia del campo de bom-
beo y de la separacion entre las transiciones atomicas (comparadas con el ancho
Doppler), pueden ocurrir una amplia variedad de formas de linea. Dos ejemplos son
presentados en la figura 5.7 donde el numero de atomos doblemente resonantes es
graficado para el caso de dos transiciones de igual peso con una separaciéon en fre-
cuencia de 3%. Un pico estrecho aparece sobre el centro de las transiciones atémicas
como consecuencia del decaimiento pronunciado de N(d) cuando é ~ A. Podemos

Desintonia(A/®D)
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Figura 5.7: Numero de dtomos doblemente resonantes con dos transiciones atomicas
de igual peso separadas por wy —wy = 39D [continua/. La linea cortada corresponde
a la suma de dos funciones Gaussianas de ancho medio e™! ®©. Las lineas punteadas
corresponden a las transiciones atéomicas. Las frecuencias indican la ubicacion del
campo de bombeo. (a) Desintonia simétrica del campo de bombeo A = 3/29. (b)
Desintonia asimétrica del campo de bombeo A = —3/2D

notar que la posicién del bombeo no se corresponde necesariamente con la ubicacion
del pico estrecho central.

5.4.2 Calculo de las poblaciones del estado excitado

Para abordar el problema de la determinacién de las poblaciones del estado excita-
do del sistema atémico en interacciéon con una distribuciéon aleatoria de campos de
bombeo y sonda, realizaremos inicialmente la descripcion general del sistema por la
ecuacion maestra, donde se considera un sistema pequeno de dtomos inmersos en un
reservorio de campos. De esta forma la evolucién de las poblaciones estara dada por
la ec[40]:

dne
== Wesgne+ Y Wyseny (5.11a)
qFe g#e
d
% = Wopng + > neWesy (5.11b)
p#g eF£yg

donde ny y n. son los elementos del operador densidad correspondientes a las
poblaciones de los estados g y e respectivamente, W,_,, corresponde a la probabili-
dad de transiciéon por unidad de tiempo del estado e al estado g como resultado del
acoplamiento con el reservorio de los campos( y analogamente para los otros W_,,).
A partir de aqui, consideramos atomos con solo dos niveles e y g, excitado y fun-
damental respectivamente, cuyas degeneraciones de subniveles Zeeman son dg; y d.
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respectivamente. Entonces obtenemos directamente para los subniveles Zeeman (de
indice m ym/):

m=dy m=dy
- — q q
nem/ - _r)/nem/ - nem/ Z Wmm/ + Z Wm/mngm (512)
m=1 m=1
m/:de m/:de
. o q q
n‘gm - —")/ngm + Z Wmm/nem/ B ngm Z Wm’m + fyngmo (513)
m/=1 m/=1

donde ademés incluimos en ambas ecuaciones a la derecha de las igualdades un
término de relajacion, siendo ~ la tasa de pérdida que afecta a todos los estados;
en nuestro sistema esta tasa toma en cuenta de forma simplificada la interrupcion
de la interaccion de los atomos con la luz provocada por las colisiones contra las
paredes de los poros. Finalmente, en el dltimo término de 5.13 incluimos el término
de repoblacion del estado fundamental (por ejemplo debido a dtomos provenientes
de las paredes) donde ng, , corresponde al nimero de atomos frescos que entran al
sistema a una tasa . Para poder determinar las ecuaciones que describan la evolucion
del sistema atoémico en un sistema de ecuaciones mas simple (hasta aqui tenemos una
ecuacion para cada subnivel Zeeman) nos detendremos méas detalladamente en las
probabilidades de transicion, W/, ¥ Wiuns, que a su vez nos permitiran realizar
predicciones cuantitativas sobre las amplitudes de los espectros.

A partir de lo presentado en la seccion 2.1.2, podemos escribirlas explicitamente|21]

o, = L+ To)l(a,g,mp[ Do’ e, mip)[? (5.14)
ng%mp = I‘(Ocl,e,mIF‘D((II)’a,g’mFHQ (5.15)

donde hemos incluido el subindice F' al subnivel Zeeman para remarcar que corres-
ponden a transiciones entre estados (e o g) del momento angular atéomico total F.
I es una constante proporcional a la intensidad de la luz del campo aplicado, y I'g
corresponde al proceso de emision espontanea) . Consecuentemente si sumamos sobre
m y m’ los términos con las tasas mem y anm/ corresponderan a la absorcion y
emision sobre los estados e y ¢ vinculado con la polarizacion de la luz!. Si sumamos
las tasas de absorcion (o emision) para las tres posibles transiciones dipolares (ver
2.2) originadas desde uno de los subniveles Zeeman del estado inicial y asumiendo
como consecuencia de la isotropia de los campos dentro del medio poroso, que la
intensidad de la luz sobre las tres componente de la polarizacién es la misma, ten-
dremos entonces que la tasa total (absorciéon) con la cual el atomo deja el estado
inicial |a, g, mp) es:

LA partir de las propiedades de los simbolos 3;j [41] podemos deducir, cual polarizacion de la
luz seré necesaria par seleccionar una transicion particular
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S W = 1Yl emi| DYl g.me) (5.16)
¢m’p ¢,mp
e 1 g 2
= 1 e DW Q, 5.17
%(—m; Vo) @D (57
(o, el DY e g)
=1 5.18
2F, + 1 (5.18)

donde en la dltima igualdad hemos utilizado la regla de suma de los simbolos 3j
[41], siendo 2F, + 1 = dg4 la degeneracion del estado g. Notamos que la isotropia de
los campos asumida en el medio poroso corresponde a luz no polarizada que llega
uniformemente a los 4tomos en todas direcciones, y en esta situacion la tasas de
absorcion es la misma para cada uno de los subniveles Zeeman, lo que refleja la
simetria espacial del sistema fisico.
Pasando ahora a la emision, los tres posibles canales de transicion Amp = 0,+1
son no correlacionados, en el caso de la emisién espontanea esto es cierto porque las
fluctuaciones del vacio en las diferentes polarizaciones son no correlacionadas y en el
caso de la emision estimulada esto se debe a que la polarizaciéon de los campos en el
medio poroso es totalmente descorrelacionada, lo que es consistente con la isotropia
del espacio. Sumando entonces sobre todas las transiciones de probabilidad de las
diferentes polarizaciones, tendremos analogamente a lo calculado para la absorcion,
que la emision estimulada sera:

Y Wi, = U+T0) > [a,g.mp| DY e, mip) | (5.19)
¢mr gmp
D(l) ! 2

2F, +1

donde, 2F, + 1 = d. es la degeneracion del estado e . Este calculo no depende de si
se trata de una transicion AF = —1,0,+1 y ademas es independiente del m/, nivel
Zeeman inicial. Notamos que este tltimo resultado es consistente con el principio
de isotropia del espacio, imponiendo sobre todos los subniveles Zeeman la misma
tasa de decaimiento. Como consecuencia de esto el decaimiento (inducido 6 esponta-
neo) tampoco puede cambiar la distribucion de poblaciones en los subniveles Zeeman.

Finalmente podemos escribir la suma de las probabilidades de transiciones entre
los subniveles Zeeman como:

5 S
q _ ge q _ €9
> Wiy =T+ Wi, 1 (5.21)

qmp q,m’

donde hemos introducido la definicion del peso de la transicion S; ; = (o, i| DOV |/, 5) |2,
_ Seq
y Fg = FO de‘ .

Ahora si estamos en condiciones de determinar la evolucién de los estados e y g
completos sumando sobre los subniveles Zeeman en las ecs. 5.12 y 5.13, y obtenemos:
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5.4 Modelo

S m=d, M= dg
he = —yme—n (z 9"’+r> £ S W, (522)

m/=1 m=1

m:dg m/:de

. S
hg = —mgt+ Y Y. Wihone , — g + g, (5.23)
m=1 m'=1 g
donde hemos sustituido las expresiones:
m/'=de m=dy m=dy

Z N, ng = Z Ngm Ngo = Z Ng,no (5.24)
m=1 m=1

introducimos I' correspondiente a transiciones mas generales, para el caso que el
sistema de dos niveles tenga canales de decaimiento hacia estados distintos de g de
esta forma I' = I'y + I, siendo I, la tasa de emision espontanea sobre los estados
distintos de g . Cambiando el orden en que realizamos las sumatorias en las ecs.5.22
y 5.23 finalmente obtenemos:

Sge Seg

Ne = —Yne—1 2. n 4, ng — I'ne (5.25)
ng = —yng+I=Lne — I=Zng + Tyne +yng, (5.26)
de dg

Si resolvemos las ecs. 5.25 y 5.26, del sistema de 2 niveles (ver figurab.8) para la
situacion estacionaria (n. = n. = 0), obtenemos:

Al
ne =1 g1 (5.27)
donde s 5, 4, T.
Ngove
A= L9 B = (1 +-2+ ) 5.28
dy(r + 'Y) dg de Y ( )

dada la forma de la expresion 5.27 el pardametro
de saturacion estard dado por IB. Podemos identi-
ficar el término proporcional a L& como el respon-
sable del bombeo de la poblacion del estado g ha-
cia otros estados. Si suponemos que I'y; = 0 no
hay bombeo y el sistema de dos niveles quedara ce-
rrado por lo que el término restante proporcional a
(1+ Z—i) corresponde a la saturacion del sistema cerra-
do.

Figura 5.8: FEsquema de
sistema de 2 niveles: emi-
sion y absorcion induci-

da(flechas cortadas)

A partir de las ecuaciones 5.25 y 5.26 podremos calcu-
lar las ecuaciones de tasas de bombeo para sistemas con
mayor niamero de niveles.
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5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

Teniendo presente las transiciones hiperfinas de la linea D1 del Rb, consideraremos
un atomo con dos niveles base g1 v g2 v dos estados excitados e; y es. Dependiendo
de la ubicacion de los campos de bombeo y sonda sobre cada una de las transicion,
pueden ocurrir cuatro posibles esquemas de niveles: un sistema de dos niveles con
dos campos, un sistema en V', un sistema A, y dos sistemas de dos niveles separa-
dos. Los correspondientes esquemas son bosquejados en la figura 5.9. Cada esquema
corresponde a un conjunto diferente de ecuaciones de tasas.

al e, Dbl

€

T J &, S AJ

AVAVAVA
[
»

VNN

ANV

PEVVVV VY

NNV

[ VVVVVWVVVVVWN
€NV

9 g g

Figura 5.9: Esquemas de niveles y campos para dtomos doblemente resonantes con
dos niveles fundamentales g1 y g2 y dos niveles excitados. Flechas: bombeo(gruesas),
sonda(finas). Flechas rizadas: decaimiento de emision espontdinea. Adicionalmente
tenemos 12 esquema similares que se obtienen intercambiando los campos de bombeo
y sonda o las transiciones atomicas

A continuacién presentamos las ec de tasas para el esquema A de la figura 5.9

(c):

NRYA Sl
hg1 =—(7+ L Ng, + Fle + 111 Ne; + YN10 (5.29&)

dgl d61

So 1l So 11
hg2 =—(7+t 2171 Ngy + Fpl,Q + 212 Ne;, + YN20 (5.29b)

d92 d61

. Sl So 1l S11lh + G911
Ney = 1,1 17191 2,1 17192 — v+ + ( 111 21 2) Ne, (5.290)
dgl del d61

donde ngy,, ng, y ne, es la poblacion de los niveles. I1 e I son proporcionales a
la intensidad de los campos de bombeo y sonda respectivamente. p; ; es la probabi-
lidad del decaimiento radiativo desde el estado excitado e; hasta el estado base g;.
dgy, = 2F; + 1 es la degeneracion del nivel g;. Siendo n;g la poblacion del nivel funda-
mental en ausencia de luz, y asumiendo que el ingreso de atomos frescos al sistema
esta termalizado, n, = nody, /(dg, + dg,) donde ng es el nimero total de atomos
interactuando con los dos campos. S; ;, I' y v fueron introducidos previamente. En
la seccion 6.2.3 analizaremos con mas detalle el significado fisico de ~.

Luego de hallar la soluciéon para el estado estacionario del sistema de tasas de ecua-
ciones 5.29, expandimos la poblacion del estado excitado total me = ne, + ne, en
series de potencias de I; e I5.

ne =1 + 0L+ P NIy + - (5.30)
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5.4 Modelo

L i 1 térmi (2) di d de 1
as expresiones para e término Tle = cOrrespomn lente a cada uno de los esquemas

presentados en la figura 5.9 estan dadas respectivamente por:

SQ
2 = _Kon, L [12 + (1 + %ﬂ (5.31a)
dg, | e1
S1.1S5
(2) — _fp 2Ltz (A2 22 o 1b
"l dg, { x * x + ] (5.31b)
1 d 1 d
@) — KnnSi 1S <_[&_£}+_[E_i}> 5.31c
e 091,192,1 4, |z 4., i | = d., ( )
nt? = KngSi,15,2 Prz P (5.31d)
T Ladg,  wdy,

donde z = & y K = [I"*(dg, + dg,)(1 +2)?] L.
Podemos identificar los términos a la izquierda de las ecs. 5.31 que son proporcionales
a plT] como el bombeo 6ptico, siendo que mT] = 1py corresponde a la redistribucién
de la poblacion hacia el estado j (a la tasa I';; = I'p;;) de los atomos que fueron
excitados al nivel 7. Esto puede observarse explicitamente en cada caso de los es-
quemas de niveles de la fig. 5.9. Con el mismo analisis los términos que aparecen
independientes de # = { corresponden a la saturacion. El resultado completo de
ambos procesos produce un incremento de la transparencia en el caso de las ecs.
5.31a-b, y un incremento de la absorcion en el caso de la ec 5.31d (como podemos
ver en el cambio de signo). El caso de la ec. 5.31c es particular porque correspon-

de a la absorcion cuando x es pequeno, pero se revierte en un comportamiento de

dey [pm P21
2 dQQ dgl

definicién del factor global K, que cuando z se incrementa o disminuye, todos los
términos de las ecs. 5.31(a)(b)(c)(d) disminuyen y aumentan respectivamente (en
valor absoluto). Pero si analizamos los términos con corchetes rectos, tenemos que
la variacion del pardmetro x modifica el peso relativo del bombeo y la saturacion.
Finalmente notamos que en la ec.5.31(d) no tenemos términos correspondientes a la
saturacion, esto puede entenderse observando el esquema (d) de la figura5.9, donde
el campo de bombeo y de sonda no comparten niveles y por lo tanto un campo no
ve el efecto sobre las poblaciones de los estados con los que esta resonante, de la
saturacion producida por el otro campo.

transparencia cuando x > x. siendo z. = } Ademas notamos de la

5.4.3 Calculo de la senal no lineal

Para una posicion dada de la frecuencia de bombeo, se usa la ec 5.10 para evaluar el
naumero total de 4tomos doblemente resonantes, como una funcién de la frecuencia
de la sonda para todos los posibles pares de transiciones en un isétopo dado. El valor
obtenido es tomado como ngy cuando determinamos el coeficiente 779 de la poblacién
del estado excitado usando las ecs. 5.31. Para determinar los coeficientes ng) usamos

los valores p; ; v S; ; presentados en los cuadros 2.1.2 y 2.1.2 respectivamente.

(

El total de la senal no lineal estara dada por la suma de todos los 77@2). Hacemos
notar que en este calculo el tinico pardmetro libre es x, que es la relacién entre la
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5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

tasa 7 que describe las pérdidas (y la renovaciéon con dtomos frescos) de atomos que
interactian con la luz, con la tasa I' de decaimiento del estado excitado.

5.5 Analisis de Resultados experimentales

La celda utilizada en las medidas experimentales tiene tamanos de grano de ~ 50pum
(corresponderia a la celda (II) ver capitulo 3).
En la figura 5.10(b) mostramos la se-
nal no lineal registrada como funcién de la a
frecuencia del laser sonda, con el laser de W
bombeo ubicado en el centro de la estruc-
tura doppler de las transicion %Rb(3
F’), y donde la celda porosa esta a tem-
peratura T° = 105°C. La forma de linea
de la estructura observada asi como su an-
cho caracteristico del orden del ancho Dop-
pler de la absorcion (comparando con fi-
gura 5.10(a)), tiene una notable diferencia
con las estructuras estrechas que aparecen

en el caso de una celda comun ver figura Figura 5.10: (a)Referencia Absor-
5.3.

Senal(U.A.)

300 600 900 1200 1500 1800

cion Saturada. (b)Senal no lineal

en la D1 sobre las transiciones del
En el caso del " Rb donde las transiciones 857(3 — F') en funcion de la

hiperfinas estan mas separadas y las estructu- frecuencia del campo sonda con el
ras Doppler correspondientes a cada transicion  popbeo (flechas) en el fondo de la
aparecen mejor resueltas, podemos estudiar de sty ctura Doppler.

forma mas clara las variaciones de las formas

de los espectros para las distintas posiciéon del bombeo respecto de las transiciones
atomicas.

En la primera columna de las figuras 5.11 presentamos los resultados experimentales
de la amplitud de la sefial no lineal para distintas posiciones (en frecuencias) del
campo de bombeo sobre las transiciones de 87 Rb(2 + F’). En la segunda columna
de la misma figura mostramos el resultado del calculo numérico del modelo. En la
figura 5.11(al) el laser esta en resonancia con la transicion 87 Rb(2 +— 1), y las formas
de linea tienen una buena correlacion con el resultado del modelo mostrado en (a2).
Ademas notamos que las estructuras tienen una forma de linea similar a la previs-
ta para el nimero de aAtomos doblemente resonantes en la condicién de desintonia
A = 0, ver figura 5.5(a). En las formas de los espectros de las figuras 5.11 (bl) y
(b2) observamos un pico al medio de las transiciones 87%b(2 + 1) y 87%b(2 — 2),
que nos remiten a la forma de linea presentada en la figura 5.7(a) donde calculamos
el nimero de 4tomos doblemente resonantes cuando ubicamos el campo de bombeo
al medio de dos transiciones atomicas. Por tdltimo en las figuras 5.11 (c1) y (¢2)
los espectros experimental y teérico corresponden a una desintonia del bombeo en
posicién opuesta de la transicion 877h(2 — 2). Aqui también observamos similitudes
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5.5 Analisis de Resultados experimentales

a la forma de linea previamente presentadas en la figura 5.7(b). En particular si
observamos las formas que aparecen en los espectros correspondientes a la absorcion
tenemos estructuras anchas que nos remiten a la forma de linea presentada en la
figura 5.5 cuando tenfamos desintonia grande del bombeo respecto de una transicion
atomica.

[=——23(Abs.Sat.) .

al Co C a2

Amplitud(U.A.)

b2

Amplitud(U.A.)

Amplitud(U.A.)

R

-2000 0 2000 4000 6000 8000 -2000 0 2000 4000 6000 8000
Frec(MHz) Frec(MHz)

Figura 5.11: 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(2 + F')(Flechas). Primer columna: seiial experimental. Segunda colum-
na: Senal calculada. El inico pardmetro en el cilculo es x = /T = 0,32. Las lineas
punteadas verticales muestran las transiciones hiperfinas de Fy — F, del 8TRb.

En la primer y segunda columna de la figura 5.12 presentamos los resultados ex-

perimentales y teoricos para distintas posiciones del campo de bombeo (resonante)
sobre las transiciones del 87 Rb. En particular aparece un comportamiento de trans-
parencia sobre las transiciones donde se ubica el campo de bombeo, que como se
puede observar en la figura 5.9, es consecuencia del bombeo de las poblaciones del
estado fundamental de la transicion hiperfina donde esta el campo de bombeo hacia
las poblaciones del estado fundamental de la otra transicion hiperfina.
El ajuste las formas espectrales del modelo es muy sensible al valor del parametro x.
Para reproducir satisfactoriamente nuestros datos experimentales por la solucion del
modelo, el valor utilizado fue x = 0,32. Hacemos notar que el valor de . = 0,3125 es
muy préximo al valor de x utilizado, y por lo tanto para este valor del pardmetro no
tendremos ni transparencia ni absorcion. Esto explica porque el parametro elegido
nos permite reproducir teéricamente el espectro de la figura 5.12 (cl). Siendo que
cuando el campo sonda esta sobre la transicion 87 Rb(2 + 1) y el bombeo esta sobre
87 Rb(1 +— 1) su configuracion corresponden a la configuracion (c) de la figura5.9.

61



5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

La senal no lineal hallada utilizando nuestro modelo es altamente selectiva so-
bre los isotopos atéomicos. O sea cuando el campo de bombeo estd sobre alguna
transicion correspondiente de un isétopo no aparecen estructuras sobre las transi-
ciones correspondientes al otro isé6topo. En una primera observaciéon gruesa sobre
los datos experimentales esto es cierto. Sin embargo en algunas condiciones como la
que presentamos en la figura 5.12(b1) muestran por ejemplo, que cuando el bom-

beo esta ubicado en 3"Rb(2 + 2) hay contribucién en la sefial sobre la transicion
SRH(2 — F').

[—— 8(Abs.Sat.

al Co Co a2
2 L
2 .V 87 Co
3 s Bombeo: “'Rb(2->1) Co Lo
5 . Lo Co
b1 o b2
< Bombeo: “'Rb(2->2)
2
T
c
jo)
2]
cl S
3 Bombeo: “Rb(1->1) :
=} Lo
® V
c . .
jo) . .
) B d
d1
< L . o/ L
=) : . Bombeo: “'Rb(1->2) A R
© S ~ o
c . . . . . .
[0 . - . . . N

-2000 0 2000 4000 6000 8000 -2000 0 2000 4000 6000 ' éOOO
Frec(MHz) Frec(MHz)

Figura 5.12: Senal no lineal en la D1 de las transiciones del Rb como funcion de
la frecuencia del campo sonda para distintas posiciones del bombeo(flechas) sobre las
diferentes transiciones hiperfinas del 87%b(F, — F.)(Las lineas punteadas verticales).
Primer columna: senal experimental. Sequnda columna: Senal calculada, el winico
pardmetro en el cdlculo es x = v/T" = 0,32.

A pesar de obtener en general un buen acuerdo entre las observaciones expe-
rimentales y el modelo numérico, aparecen algunas diferencias que analizaremos a
continuacion. Observamos que las lineas espectrales de los experimentos aparecen
ensanchadas y menos resueltas que en el modelo. Como ya comentamos se aprecia
una contribucién en la sefal del isotopo 2 Rb cuando el bombeo esté relativamente
cerca (del orden del ancho Doppler). Ademés las amplitudes de las lineas para los dos
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5.5 Analisis de Resultados experimentales

valores de F” tienden a equilibrarse respecto de lo predicho por el modelo. Conforme
a estas observaciones, una posible explicacion es interpretar este efecto como debido
a la redistribucion de frecuencias de los fotones como consecuencia de su absorcion
y remision multiple en el vapor atéomico.

En la figura 5.13 se muestra el incre-
mento del ancho de las formas de linea
de la senal no lineal con la temperatu-
ra, para el caso donde el bombeo esta
en el centro de la estructura doppler de
las transiciones % Rb(3 — F’). El ensan-
chamiento observado en las estructuras
de los espectros experimentales es con-
sistente con la interpretaciéon de que es
originado por la redistribucion de fre-

Abs.Sat. 85Rb(3->F')

cuencias.

Otra posible explicacion del origen del
efecto del ensanchamiento observado en
los espectros, son las colisiones entre
atomos. Siendo que la energia cinética (') 4(')0 860 12'00 16'00
térmica de los atomos es mucho ma-

yor que la diferencia de energias entre Frec(MHz)

los niveles hiperfinos [22], si este efec- Figura 5.13: (a)Referencia Absorcion Aa-
to fuera relevante, no discriminaria en- turada. (b)Sefial no lineal en la D1 so-
tre las transiciones del ®Rb a ser exci- bre las transiciones del 85Rb(3 — F') en
Eadas, y como puedle ob~selrvalise en llas funcion de la frecuencia del campo son-
guras 5.11 y 5.12, la senal solo es rele-—y, -, o bombeo(flecha) en el fondo de

vante cuando el bombeo estd a distan- la estructura doppler. T = 105°C' (azul)
cias espectrales de orden doppler de las T —133°C ' '

transiciones favorecidas(por ejemplo de
8TRb(2 + 2) para 3 Rb(3 + F')). En consecuencia descartariamos esta posibilidad.

Senal(U.A.)

Un aspecto fundamental para la validez de nuestro modelo es que la luz que in-
teracciona con los atomos debe estar totalmente desordenada y sin una polarizaciéon
definida. Por esto debemos tener precaucion que las condiciones de la coleccion de la
luz que sale de la celda, verifiquen que la senal atémica provenga esencialmente de
4tomos que solo ven luz desordenada.

Quisieramos destacar que nuestro modelo simple para un proceso fisico estadis-
ticamente complejo, utilizando ecuaciones de tasas, tiene como resultado una buena
concordancia con los datos experimentales obtenidos. Aunque el modelo teérico solo
depende del parametro x, las formas de linea calculadas son muy sensibles al valor
de x elegido, afectando los pesos relativos y signo de los diferentes picos del espec-
tro. Siendo que x = { y I' estd dado por el d4tomo cuando ajustamos x estamos
determinado entonces el valor de la tasa ~ del sistema.

Utilizando el valor de = determinado, tenemos que /27 ~ 1,8MHz. Este valor
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5. ESPECTROSCOPIA NO LINEAL

obtenido es cercano al valor hallado en la seccion 4.4.1 para 7., la tasa de colision de
los &tomos contra las paredes de los intersticios.

Finalmente hacemos notar que en nuestro sistema poroso podriamos tener ademas
inhomogeneidades en los tamanos de poros, que impongan a distintas regiones del
medio poroso distintos 7y sobre el vapor atémico. Consecuentemente deberiamos cons-
truir el espectro como la suma de las contribuciones de senal no lineal para una
distribucion de «. Esto implicarfa un refinamiento del modelo que en vista de los
resultados obtenida luce excesiva.

5.6 Conclusiones

En este capitulo hemos realzado la espectroscopia con dos campos incoherentes de
luz difusa, de bombeo y sonda, en un vapor atémico confinado en los intersticios de
nuestras celdas de vidrio poroso. Estudiamos la dependencia de las formas de linea
de los espectros con la posicion espectral del campo de bombeo, y observamos formas
de linea singulares. En algunas posiciones del campo de bombeo, aparecen incluso
estructuras relativamente mas estrechas que el ancho Doppler. Mostramos que las
peculiaridades de estas formas espectrales se originan en considerar el promedio de
todas las orientaciones relativas de los campos de bombeo y sonda sobre el sistema
atomico. A pesar de tener campos difusos pudimos realizar un modelo, que utiliza-
do el desorden isotrépico de la luz y su interacciéon con los atomos que reproduce
satisfactoriamente los espectros observados y con solo un parametro a ser determi-
nado. Como producto de esto hallamos una estimaciéon de la tasa de colisiones de los
dtomos contra las paredes de los poros que es consistente con la determinada por la
espectroscopia de resolucién temporal .
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Capitulo 6

Senal de Retrodispersion

En los capitulos anteriores hemos abordado la interaccion de los atomos confinados
en el medio poroso con luz cuya direcciéon de polarizacién y propagacion es aleatoria.
En este capitulo veremos que las senales atémicas extraidas de la luz retorodisper-
sada por las celdas porosas, fundamentalmente corresponderé a la interaccion de los
atomos con campos que esencialmente mantienen su vector de propagacion y pola-
rizacion definidos. Estas circunstancias nos permite centrar el anélisis sobre el rol
que desempena el confinamiento atémico en los poros, y sobre la interaccion de los
atomos con luz parcialmente difusa.

En la primera parte de este capitulo presentaremos el estudio de senales atomicas
subDoppler, que veremos son consecuencia de la absorcién saturada. Por este motivo
y a los efectos de analizar los resultados experimentales, presentamos una descripciéon
elemental de los fundamentos de la absorcion saturada.

En la segunda parte abordaremos el caso de senales atémicas coherentes correspon-
dientes al atrapamiento coherente de poblaciones o CPT (coherent population trap-
ping) en una configuraciéon Hanle. Con el fin de comprender mejor la discusion de los
resultados experimentales expondremos una descripcion tedrica del CPT. Ademés
presentamos los resultados experimentales del CPT en una celda fina a los efectos
de comparar los resultados con el medio poroso.

6.1 Resonancias subdoppler incoherentes en Retrodisper-
sion de la luz

En esta seccion analizaremos la senal atomica de la luz que es retrodisperzada por
la celda de vidrio poroso embebido con d4tomos de Rb. Realizamos la colecciéon de
luz con un fotodiodo que nos permite abarcar angulos pequenos (algunos mrads) con
respecto a la direccion del laser incidente sobre la celda. A pesar de la pequenez del
adngulo de coleccion, este es mucho més grande que el angulo s6lido del régimen de
retrodispersion coherente debida al vidrio poroso[42][43].

Cuando barremos la frecuencia del laser en torno a las transiciones atoémicas, las
principales estructuras espectrales en la luz retrodifundida (ver figura (b) y(c)), con-
sisten en las lineas espectrales ensanchadas por efecto Doppler correspondientes a
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la absorcion de los 4tomos de Rb presente en los intersticios del vidrio poroso cerca
la superficie iluminada. Adicionalmente, se observan estructuras sub-Doppler. Estas
estructuras subDoppler cuya senal es relativamente pequena (ver figura 6.2 (b) y (¢)
) pueden detectarse sin dificultad con la técnica de deteccion sicronica.

Antes de abordar en detalle el estudio del origen y propiedades caracteristicas de las
estructuras sub-Doppler, presentaremos brevemente el montaje experimental utiliza-
do.

6.1.1 Montaje experimental

En la figura 6.1 presentamos la configuracion experimental utilizada. El haz del laser
sintonizable incide sobre la celda de vidrio poroso. El divisor de haz envia parte de
la luz retrodispersada al fotodiodo que posee un area de deteccién de 0,81 mm? y
estd ubicado a un distancia de 10 cm de la superficie del medio poroso. El angulo
solido de coleccion corresponde a aproximadamente 107> del hemisferio deteccion de
la luz de retrodispersion. Para evitar las reflexiones del haz sobre el vidrio de la parte
frontal de la celda ( o la ventana del horno), se inclina la celda.

Para tener una buena densidad de Rb calentamos la celda a 120°C , colocéndola
dentro del horno (como fue detallado en 5).

Tg LOCK-IN

E . Sist

Estabilizacion

Figura 6.1: Montaje experimental: Laser: Sintonizado en frecuencia. Celda montada
en horno. GEN: Generador que modula el piezoléctrico del laser a frecuencia fi. Det:
fotodiodo. Lockin: deteccion sincronica a la frecuencia fi.

Introducimos una pequena modulacion en la frecuencia del laser (sobre el piezo-
léctrico ver 2.2) del orden de 1 kHz y usamos la deteccion sincronica para registrar
la primer derivada de la senal de la luz detectada con respecto a su frecuencia.
Finalmente, debemos hacer notar que los desplazamientos y rotaciones de la celda
porosa con respecto al haz incidente no modificaran en modo alguno los espectros
observados. Siendo que el medio poroso es un medio inhomogéneo, la luz retrodi-
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6.1 Resonancias subdoppler incoherentes en Retrodispersion de la luz

fundida por este se mantendra esencialmente incambiada respecto a la direcciéon del
haz incidente frente adesplazamientos o giros del material. Por esto solo es relevante
para la deteccion de la senal atémica el angulo de deteccion de la luz retrodifundida
respecto de la direccién del campo incidente.

6.1.2 Medidas experimentales

“Rb(2_F) *Rb(3-F)

F'=3
F'=2

Transmision(U.A.)

Sefal Retrodispersada(U.A.)

C

800 1600 2400

Desintonia Laser (MHz)

Figura 6.2: Espectro de absorcion saturada en celda comin (de referencia) a tempe-
ratura de 70°C (a). Espectro de luz retrodifundida para 6 ~ 0 sobre las transiciones
SRHUF =3+ F' =23) yRb(F = 2 — F' = 1,2) a temperatura de 120°C :
celda(I)(b) y celda(III)(c).

En las figuras (b) y (c) presentamos los espectros registrados directamente por
el detector (sin deteccion sincrénica). Los registros corresponden a las celdas (I) y
(ITI) respectivamente, en aproximadamente las mismas condiciones experimentales,
donde el laser fue sintonizado sobre las transiciones ¥ Rb(F = 3 +— F' = 2,3) y
STRb(F =2+ F' =1, 2), de la linea D1. Los espectros observados presentan estruc-
turas del orden del ancho Doppler, con una disminucién de la potencia detectada de
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6. SENAL DE RETRODISPERSION

la luz retrodifundida respecto de las condiciones fuera de resonancia, del 20 % y 18 %
en las celdas (I) y (III) respectivamente.

Si comparamos las figuras
6.2 (b) y (c) correspondientes
a los espectros de las celdas (I)
y (III), con la figura 6.2 (a)
correspondiente a la absorcion
saturada en una celda comun
(de referencia), se puede apre-
ciar que en la forma de linea de
la senal de retrodifusion de las
de las celdas (I) y (III), apa-
recen resonancias sub-Doppler
con anchos de unas pocas de- /
cenas de MHz, que presentan .50 ' 6 ' 5'0 ' 160 ' 1éo ' 260 ' 250
reminiscencias a la forma de li- Frec.(MHz)
nea de la absorcion saturada.
En la figura 6.3 mostramos es-
pectros tipicos de la senal re-
gistrada con la deteccién sicro-
nica. De estos espectros deter-
minamos el ancho espectral de
la senal sub-Doppler midiendo
la distancia en frecuencia entre
pico y pico de la senal derivada.

Sefal derivada(U.A.)

Figura 6.3: Forma tipica de la derivada de las re-
sonancias sub-Doppler registrada para ® Rb sobre la
transicion (F = 3+ F' = 3) y el cross-over, en cel-
da (III) y con una potencia de 6 mW y con 2,0mm
de didmetro del haz. El Ap, es 23 y 32 MHz para el
cross-over (c.0.) y la resonancia simple respectiva-
mente.

6.1.3 Origen de las Resonancias Sub-Doppler

Teniendo en cuenta que los espectros observados poseen caracteristicas espectrales
semejantes a la absorcion saturada, presentaremos una breve descripcion de los fun-
damentos de la absorcion saturada.

6.1.3.1 Absorcién saturada

La técnica de espectroscopia sub-Doppler, conocida como espectroscopia de absorcion
saturada, permite idealmente eliminar el ensanchamiento Doppler de las transiciones
atomicas.

El método de la espectroscopia de la absorcion saturada usa el acoplamiento no lineal
de un atomo con dos campos de luz laser a la misma frecuencia w que se propagan
en direcciones opuestas (ver figura6.4).

Consideramos un sistema atéomico de dos niveles, con g estado fundamental y e
estado excitado, cuya frecuencia de transicion es wp (en su sistema de referencia).
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El haz de bombeo satura los d4tomos reducien- v
do la diferencia de poblaciéon entre e y g, para ato- B
mos cuyas velocidades son tales que w — kv, = wy, B0 omo Vi Sonda

siendo v; correspondiente a las proyeccién de sus

velocidades en la direccion del campo de bombeo. Figura 6.4: Esquema de la
Hemos considerado que la resonancia del atomo absorcion del wvapor atomico
esta desplazada por el efecto Doppler. Esto crea con dos haces contrapropagantes
un hueco en la distribucion de velocidades v; de bombeo(intenso) y sonda(débil).
los 4tomos en el estado fundamental g, centrado FEl dtomo solo interactua simul-
en v; = “50 y con un ancho év ~ I'/k (ver figura taneamente con los dos campos
6.5(al)). En este caso, la distribucién de velocidad —cuando vy = 0 a menos de I' /.
de los atomos en estado excitado sera simplemente el complemento de la distribu-
cion de velocidad de los d&tomos en estado fundamental® (ver figura 6.5(a2)). De forma
analoga el haz sonda detectara atomos cuyas componentes de velocidad? vy, son ta-
les que w + kvy = wp a menos del valor I'/k, donde el término de desplazamiento
Doppler tiene aqui signo opuesto. Por lo que se creara un hueco en la distribucion
de velocidades del estado fundamental en vy = —w. En general las dos clases
de velocidades son diferentes. Si queremos atomos que interacttien simultaneamente
con los dos haces debemos tener v; = vo, y por lo tanto impone que w sea igual a
wo (a menos de I'/k), ver figura 6.5 (bl)y (b2). Finalmente, como podemos ver di-
rectamente de la distribucion de velocidades de los atomos en el estado fundamental
(ver figura 6.5(b2)), tendremos que la curva de absorcion del haz sonda versus su
frecuencia w exhibird un pico estrecho w = wy de transparencia, dentro del perfil
Doppler.

Cuando los atomos tienen varios subniveles aparecen otras resonancias llamadas

fA a1 TA b1

9 g

I’k

fA o A

>

Figura 6.5: Distribucion de velocidades para dtomos: Cuando el dtomo se mueve a ve-
locidad v1) copropagante solo con el campo de bombeo de un campo laser de frecuencia
w, en (al)estado fundamental, en (a2) estado excitado. Cuando tenemos los campo
de bombeo y sonda contrapropagantes a frecuencia w # wq, excitando distintos gru-
pos de dtomos a velocidades atomicas dispuestas simétricamente respecto de 0 (b1).
Cuando w = wg ambos campos interaccionan con la misma clase de velocidades.

1 . .. . L .
en esta descripcion ideal no estéan considerados otros efectos que destruyan esta complementa-
riedad como por ejemplo las colisiones
2Sobre la direccion del campo sonda o bombeo
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resonancias de cross-over. Suponiendo que el estado excitado tiene una estructura
con dos subniveles e; y e, v considerando que sus frecuencias de transicion desde
el estado fundamental g son wy y wo, podemos proceder anidlogamente a lo descrito
para la absorcion saturada (simple). Cuando w es sintonizado sobre las transiciones
g+ e1 0 g — ey, los atomos son saturados por el campo de bombeo en estas tran-
siciones. Ademés teniendo presente el efecto Doppler, el campo sonda puede estar
en resonancia sobre una transiciéon, por ejemplo g — e, en dtomos que son satu-
rados por el campo de bombeo sobre la otra transicién, o sea g — es. Entonces las
correspondientes condiciones de resonancia pueden ser escritas como:

w+ kv =w; y w—kv=uw (6.1)

y su solucién es

W1 — W2 w1 + wo
kv = ——— y entoces w=———" (6.2)
2 2
De esta forma concluimos que una nueva resonancia de absorcion saturada aparece
a mitad de camino entre las resonancias w = w1 y w = wo. Este tipo de resonancias

son denominadas de cross-over.

6.1.3.2 Discusion: posibles procesos fisicos responsables por las resonan-
cias sub-Doppler

Desde hace ya algunos anos se sabe que el bombeo 6ptico sobre vapores atémicos
en celdas finas puede generar estructuras espectrales sub-Doppler|1]. En este tipo de
celdas los dtomos se encuentran confinados entre ventanas paralelas (y muy planas)
con algunos pm de separacion. La luz transmitida, de un haz que se propaga perpen-
dicularmente a las ventanas de la celda fina, exhibe estructuras sub-Doppler que son
la consecuencia de las diferentes contribucion de las clases de velocidades a la absor-
cion de la luz. Los atomos con una componente de velocidad grande a lo largo de la
direccion perpendicular a las ventanas tienen cortos tiempos de interaccion debido al
confinamiento entre las ventanas de la celda y no pueden ser bombeados 6pticamente
de manera eficiente. Por otro lado los &tomos con componentes de velocidad bajas si
pueden bombearse de manera eficiente.

Los espectros de transmision de las celdas finas estéan caracterizados por el ancho
natural sobre las transiciones para bajas intensidades y por la ausencia de reso-
nancias de cross-over. La presencia de resonancias de cross-over en los espectros
observados, no es pues consistente con la caracterizacién de la resonancias estrechas
como originadas por un efecto del confinamiento en 1 dimension. Ademas, para la
luz transmitida a través del medio poroso no observamos senales sub-Doppler en los
espectros. Esto probablemente se debe a que el confinamiento en los poros (en tres
dimensiones), limita los tiempos de interaccion de los atomos (entre ~ 10 — 100 de
nanosegundos) para todas orientaciones de la velocidad atomica. Lo cual, asociado
a las bajas intensidades de radiacién y para las bajas intensidades de radiacién que
esperamos en el interior el medio poroso como consecuencia de la difusiéon de la luz,
resultaria en un bombeo 6ptico ineficiente.

70



6.1 Resonancias subdoppler incoherentes en Retrodispersion de la luz

Por otro lado los espectros de la luz retrodispersada, que presentan las caracteristicas
estructuras sub-Doppler, son originados primordialmente cerca de la superficie de la
muestra, donde la intensidad de la radiacién es mayor. La presencia de resonancias
de cross-over sugiere que las resonancias sub-Doppler observadas son principalmente
debidas al mecanismo de absorcién saturada.

Como vimos en la seccién anterior la espectrosco-

pia de absorciéon saturad requiere de un haz de bom-
beo y un haz de sonda propagandose en sentido con-
trario que interactan de manera no lineal con los
atomos. Sin embargo, dentro de la celda porosa los
haces no estan bien definidos ver la seccion 2.3. Pese a
esto, podriamos considerar que cerca de la superficie
de la celda porosa, el haz incidente mantiene su direc-
cion de propagacion, siendo que para una distancia
del orden del libre camino medio de dispersion el vec-
tor de onda! no experimenta un cambio significativo
en su direccion. En estas condiciéon podemos conside-
rar entonces al campo incidente como un campo de
bombeo capaz de realizar una seleccion de clases de
velocidades, ver figura 6.6.
La radiacion que se propaga desde la superficie hacia
adentro de la celda porosa, produce una saturacion del vapor atéomico en las clases
de velocidades seleccionadas por el bombeo, y la radiacion retrodifundida sondea los
atomos sobre la direccién determinada por la posicion del detector (ver figura 6.6).
De esta forma para la luz retrodifundida esperamos estructuras estrechas de trans-
parencia sobre las resonancias atoémicas, asi como en el cross-over (en la frecuencia
media entre dos resonancias atomicas).

Figura 6.6: Esquema de la ab-
sorcion saturada en el medio
poroso: El campo incidente
(bombeo) penetra una distan-
cia l, sin desviarse. El campo
sonda de la luz retodifundida
serd detectado al dngulo 6.

6.1.4 Mecanismos de ensanchamiento de las resonancias subDop-
pler

Con el objetivo de examinar la consistencia de la imagen fisica para las estructuras
sub-Doppler, presentada en la seccién anterior, hemos estudiado la dependencia del
ancho de la senal de absorcién saturada con respecto a @, que es el dngulo de de-
teccion entre el haz incidente y el detector (ver figura6.1). Para cambiar el angulo 6
cambiamos la posicion del detector. En la figura 6.7 mostramos la variaciéon observa-
da experimentalmente para el ancho A, de la resonancia de la absorcién saturada,
en funcion de 6, en dos celdas de porosidad diferente((I) y (III)), y conjuntamente
una celda de espectroscopia estandar de Rb a temperatura ambiente. Debemos to-
mar en cuenta que el ancho Ay, es 1/v/3 veces menor que el ancho total a media
altura de un perfil Lorentziano, que es la forma usual con la que se describe un ancho
espectral.

1No hemos considerado aqui una dispersion extra debida al efecto lente producido por la ventana
de la celda
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En todos los casos estéd presente un ensanchamiento Doppler residual con una
dependencia lineal de 6, excepto para angulos pequenos donde otros mecanismos
de ensanchamiento son preponderantes. El valor minimo de A, en la celda espec-
troscopica comin se presenta mas grande que el ancho natural (5,8/v/3MHz) muy
probablemente debido al ensanchamiento por potencia y a un ancho del laser signifi-
cativo (~ 4 MHz), y con s6lo una pequena contribucion de colisiones Rb-Rb para la
temperatura a la que trabajamos [44]. Ademéas como discutiremos proximamente el
ensanchamiento por potencia desempena un rol particular en el caso de los medios
pPOTOSO0S.

. -8 =
60 a = b b a it h
g (5]
- ° é‘
50 o] a-. e (=} o}
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40 8 © - _Er...o a o @
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0 (grad) 0 (grad) 0 (grad)

Figura 6.7: Ensanchamiento Doppler para una celda comin en funcion del dngulo
0 entre el haz de bombeo (500uW y 3,0mm de didmetro) el haz de sonda (10uW y
3,0mm de didmetro)(a). Ensanchamiento Doppler en funcion del angulo de deteccion
0, para la celda (III) (b) y para la celda (I) (c), usando 5mW y un haz incidente
de 2mm de didmetro. Circulos abiertos: resonancia de cross-over; Cuadrados abier-
tos:resonancias simples. Lineas punteadas: ajuste lineal para dngulos grandes).

Las figuras (b) y (c) muestran la variacion de la medida de los anchos A, de
las resonancias sub-Doppler, como una funciéon del angulo de deteccion de la luz
dispersada, para las celdas (III) y (I). Es interesante notar que a diferencia de la
celda estandar donde las resonancias simples de las transiciones y las de cross-over
tienen un mismo ancho (ver figura (a)), en los medios porosos para un dngulo dado,
las resonancias de cross-over son sisteméticamente mas estrechas que las resonancias
simples. Ademés, para un angulo dado el ancho de la resonancia de cros-over en
relacion a la resonancia de transicidén simple es mas pequena para la muestra con
el tamano medio de poro menor. También notamos que para un adngulo dado, los
anchos de linea son més estrechos en las celdas porosas que en la celda estandar
(més notorio para el caso de las resonancias de Cross-over).

Para tratar el mecanismo que esté detrés de estas observaciones, comenzaremos
por realizar una descripciéon mas general de la absorcién saturada de lo que expu-
simos en la seccion 6.1.3.1. Los haces de los campos de sonda y bombeo no son
contrapropagantes y forman un cierto angulo 6 entre ellos.
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Para mostrar las condiciones de resonancias en Sonda A Bombeo
este caso méas general, supondremos que el dngulo § == t =
es pequeno. Consideramos ahora un sistema de refe-
rencia cuyos versores son {i,t}, t esta a lo largo de la
direcciéon de la bisectriz del angulo 6 y @ es perpen-
dicular a £ en el plano de los haces (ver figura 6.8). Si
ahora consideramos ¥ la componente de la velocidad v
atémica proyectada sobre el plano formado por los
haces de bombeo y sonda, y sus componentes sobre Figura 6.8: Configuracion ge-
los versores {i,t} son respectivamente v, = ¥ - @ y neral de los haces para la es-
V=0 f(ver figura 6.8). pectroscopia de absorcion sa-

Entonces la condicién para que un atomo sea si- turada
multaneamente resonante con los dos campos, en el caso de los picos de resonancia
simple, es que la componente de velocidad v, debe satisfacer:

) =wo (sonda)

w ~+ kvycos(
{ ) =wo (bombeo) (6:3)

[
7
w — kvycos(3
esto se cumple para clases de velocidades donde v,, = 0. Para el caso de resonancias
de cross-over debe cumplirse:

)=wi  (sonda)

w ~+ kvycos(
{ ) =ws (bombeo) (64)

0
p)
w— kvucos(g
de donde obtenemos que si kcos(0/2)v,, = (w1 —ws)/2, tendremos el pico resonancia
entre las transiciones de frecuencia wy y ws.

En esta configuracion de los haces, la velocidad transversa es la responsable del en-
sanchamiento de los espectros. Anélogamente a lo hecho para la direcciéon 4, determi-
naremos de forma geométrica las condiciones de resonancia en la direccién transversa.
Para que un atomo sea simultaneamente resonante con los dos campos sobre la com-
ponente transversa: w — kvtsen(g) = wyp para ambos campos de sonda y bombeo,
como puede verse en la figura 6.8. Tendremos que las condiciones para las resonancias
de cross-over son,

) = wy (sonda)

w — kusen(
{ ) =ws (bombeo) (6:5)

8
2
w — kusen (3
de donde obtenemos,ksen(6/2)vy = w — (w1 + wy)/2 = 6. De esta forma pode-
mos expresar de manera general la condicién de doble resonancia para la velocidad
transversa como, ksen(6/2)v; = 0, siendo § la desintonia del laser en el sistema de
referencia del laboratorio relativo a las frecuencias de las transiciones (wy, we) en el
caso de los picos de resonancia simple, o a la frecuencia promedio (w; + w3z)/2 en el
caso de cross-over).

Una forma alternativa de calcular el ensanchamiento Doppler a la estimacion
realizada previamente (de forma geométrica), es a partir del calculo realizado en la
seccion 5.5, donde para una desintonfa § dada el nimero de atomos interactuando
simultaneamente con dos campos para la misma desintonia ¢ de los laser es (ver ec.

5.7):
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NO 62.sen20/+62(1—0030/)2

N(é) = Fe_ 925in20/ (66)
T

para hallar esta expresion, utilizamos las componentes de la velocidad atémica
en el sistema de referencia {Z,Z} que es equivalente al sistema de referencia {i,7}
utilizado aqui, pero el angulo entre los campos considerados corresponde al comple-
mentario al considerado aqui', por lo que 6’ = 7 — . Utilizando algunas identidades
trigonométricas obtenemos:

(52

= e T (6.7)
Observando la expresion 6.7, podemos ver que el ancho residual Doppler para los 2
campos que interactian con los atomos estara dado por C‘Dseng = k:vpseng.

En el medio poroso el confinamiento atémico introduce una limitacion efectiva sobre
la velocidad atomica y por lo tanto para el tiempo que un dtomo pueda interactuar
con la luz y sea eficientemente bombeado Opticamente. La magnitud tipica de la
velocidad limite vz, puede ser estimada como Vi, = L/T, donde L es el libre camino
medio los dtomos en los poros y T el tiempo caracteristico de bombeo 6ptico. La
existencia de vy, introduce una restricciéon sobre la distribucion de velocidades de los

N(5)

atomos que puedan interactuar eficientemente con la luz como una funcion de las dos
componentes ortogonales de la velocidad, por lo que debe cumplirse v2 +v? < v%. En
el caso de la transicion de resonancias simples donde v, = 0, la v; velocidad trans-
versal de los &tomos que participan en el proceso estara limitada por vy, mientras en
el caso del cross-over donde v, # 0, la velocidad transversal esta limitada a un valor
maximo menor a vy,. Basados en estas consideraciones cualitativas simples podemos
esperar un ancho Doppler residual mas estrecho para los medios porosos que para
una celda estandar donde en general se supone que v;, es mucho més grande. Por
el mismo argumento podemos esperar una distribucién transversal efectiva mas es-
trecha y justificar la observacion del estrechamiento del ancho residual Doppler para
las resonancias de cross-over respecto de las resonancias de tansiciones simples en el
caso de las celdas porosas. Desde esta perspectiva, las diferencias observadas en los
anchos de linea correspondientes al Doppler residual aparece como una manifestacion
directa del confinamiento atémico.

6.1.4.1 Dispersion del vector de onda de los campos de luz

Ahora discutiremos el comportamiento observado en los anchos de las resonancias de
la absorcién saturada para angulos pequenos de detecciéon 6. La finitud del dngulo
solido de deteccion de la radiacion sonda correspondiente a la luz retrodifundida, y el
tamano finito del area iluminada sobre la muestra (tipicamente un circulo de 2 mm de
didmetro) determinan la dispersion sobre el vector del campo sonda, lo que se tradu-
ce en el ensanchamiento de las resonancias de la absorcion saturada. A intensidades
bajas este mecanismo de ensanchamiento aparece como dominante sobre el ancho
de linea. La influencia del angulo solido de deteccion sobre el ensanchamiento de las

!Por esta razon colocamos la prima sobre 0
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resonancias de la absorcién saturada, fue confirmado experimentalmente variando el
angulo soélido con el uso de una lente, utilizando lentes con apertura numérica grande
(y por lo tanto mayor angulo solido) se observa un incremento en los ancho de de las
resonancias.

6.1.4.2 Tiempo de Transito

Ademas de las colisiones atomicas y de los efectos de saturacion que estan presentes
en las celdas espectroscopicas estdndar, en el medio poroso el confinamiento atémico
introduce un mecanismo adicional en el ensanchamiento de las resonancias, ya que
limita el tiempo de interacciéon efectiva entre atomo y luz. Los efectos de las interac-
ciones transitorias en la absorcion saturada se estudiaron tanto tedrical45|[46] como
experimentalmente [47][48][49][50]. Una estimacion cruda del tiempo de interaccion
de los atomos 7, seria L /vy, donde vy, es la velocidad atémica media en una direc-
cion. Esto darfa lugar a un ancho de linea del orden de 7, ! [22]. Sin embargo, esto
podria ser una sobre estimacion, ya que debido a la no linealidad de la absorcion
saturada, esperariamos que la contribuciéon de los 4&tomos lentos o 4tomos con un
tiempo largo de interaccion sea relativamente mas importante que la contribucion de
los atomos rapidos o atomos con tiempos cortos de interacciéon, lo que resultaria en
un estrechamiento del espectro de la absorcion saturada|45|. El ensanchamiento por
el transitorio temporal juega un papel importante en la absorcién saturada de Rb
confiado en el nucleo de fibras huecas [3].

El ancho minimo medido para la absorciéon saturada en la celda porosa (I) (ver figu-
ras 6.7) corresponderia con un ensanchamiento! por tiempo de transito de 7,5 MHz.
Ademas, si el tiempo de transito es el mecanismo dominante del ensanchamiento es-
perariamos que las lineas espectrales de la celda (IIT) sean més estrechas. En cambio,
los espectros son mas anchos, como fue observado sistematicamente. Lo que indica
que debemos considerar otro mecanismo de ensanchamiento.

Un posible mecanismo surge de tomar en cuenta la fluorescencia atémica resonante
que tiene como resultado una dispersion adicional de los vectores de onda de los cam-
pos de bombeo y sonda. Como vimos en el capitulo 4.3 las colisiones de los dtomos
con las paredes de los poros mitiga la fluorescencia siendo que el foton correspon-
diente al atomo excitado no contribuird a la fluorescencia cuando el atomo choca
con las paredes de los poros. Por lo que esperamos que la contribucién relativa de
la fluorescencia sea mayor en la celda (III) que en la (I). En el mismo sentido si
comparamos las figuras 6.2 (b) y (¢) podemos ver que el ancho de la forma de linea
correspondiente a la celda (III) es mayor que el de la celda (I) lo que seria consistente
con la idea de que tenemos mayor contribuciéon a este efecto de la fluorescencia en la
senal correspondiente a la celda (IIT).

6.1.4.3 Ensanchamiento por Potencia

'estamos considerando el valor minimo estimado para la celda (I) ~ 10ud
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La mayor parte de las mediciones o
sobre las celdas porosas se realiza- 40 Z g8
ron utilizando un haz incidente sa- OE g °
turante, y hemos supuesto que los 30 o E 8 &
dtomos que contribuyen al espec-
tro de la absorcion saturada obser-
vada estan cerca de la superficie
del medio poroso irradiada por el 10 8 celda(l)
haz incidente. Para considerar ex- o celda(lll)
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perimentalmente el ensanchamien- 0
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ancho espectral de A, para dife-

rentes intensidades del haz inciden- Figura 6.9: Medida de ancho de resonancia sim-

te. Como puede verse en la figura ple en las dos celdas como funcion de la poten-
cia del haz incidente(® ~ 0 y didmetro del haz

6.9, el ensanchamiento por poten-
cia realiza una importante contri- 2mm)

bucién al ancho espectral. Sin embargo, la extrapolacion al ancho minimo en inten-
sidad cero, todavia tiene un valor bastante superior al ancho natural.

Dado que estimamos que el ensanchamiento por el tiempo de transito sea desprecia-
ble para la celda con poros mas pequenos (I), consideramos que el ancho espectral
de la absorcion saturada para @ = 0 a intensidades bajas estara dominado principal-
mente por el mecanismo de ensanchamiento intrinseco relacionado con la dispersion
del vector de onda del campo del laser, que es posiblemente incrementado por la
fluorescencia atémica.

6.1.5 Contraste de las resonancias subDoppler

Los efectos del confinamiento también estan presentes cuando se compara el contras-
te de las lineas de la absorcién saturada. El contraste de los espectros de la absorciéon
saturada, definido como la relaciéon entre la amplitud de la resonancia de la absorcion
saturada sobre la amplitud del fondo de ancho Doppler, es funciéon de la intensidad
de la luz para la medida del contraste para el 8°Rb en la transicion (F = 3 — F' = 2)
realizada sobre los espectros presentados en al figura 6.2 (b)y (c) (correspondientes
a las celdas (I) y (III)) se obtiene 5,1 % y 4,5 % respectivamente. El contraste més
alto observado fue de alrededor de 7%. Siempre observamos un contraste mas alto
par la celda(III) en comparacion con la celda (I) a una misma intensidad de luz. Esto
concuerda con la perspectiva de tener una mayor eficiencia del bombeo 6ptico en la
celda de poros mas grandes.

También se observo que las resonancias de cross-over entre las transiciones del 8°Rb
(F = 3 — F' = 2,3) tiene una amplitud relativa mayor en aproximadamente un
15% en la celda (III) que en la célula (I). Ademéas en ambas celdas la amplitud de
las resonancias de cross-over (en relacion con la amplitud de las lineas de transicion
simple) aumenta con la intensidad de la luz. Estos resultados son consistentes con
el hecho de que los atomos con grandes velocidades que contribuyen a las senales
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de cross-over tienen pequeno tiempo de interacciéon, debido al confinamiento de los
poros.

6.2 Senal atomica Coherente en luz Retrodifundida

En todos los experimentos presentados hasta aqui fue suficiente analizar que sucedia
con las poblaciones de los estados atéomicos. No obstante es bien sabido que para la
descripcion general del sistema atémico no alcanza con conocer la poblaciéon de sus
estados (que corresponden a la probabilidad ,, de ocupacion de sus estados) {|iy,)}.
Si por ejemplo un atomo esté en una superposicion lineal de sus estados de energia
|Ey), puede describirse como : |[¢) = > ¢,|Ey). Por lo que una medida de una
cantidad observable O sobre el estado del atomo no solo depende de las poblaciones
lcn|? sino que también de los términos cruzados cpCy, , que son numeros complejos
cuyos argumentos dependen de las fases relativas entre ¢, y ¢, .

De manera general una muestra atémica puede describirse como una mezcla es-
tadistica de los estados de los atomos con el formalismo del operador densidad
p = >, 0nlEn)(Ey|, teniendo no solo elementos en la diagonal (E,|p|E,) = m,
sino también elementos fuera de la diagonal (E,|p|E,/) = ppm (con n' # n) que se
denominan coherencias atémicas entre los estados |E,,) y |E,) . Por tltimo siendo
que el operador densidad es Hermitico podemos encontrar una base en la cual la
representacion matricial de p sea diagonal, por lo que el concepto de coherencia es
relativo a la base elegida.

Uno de los procesos de interaccién atomo-luz que genera coherencia y que ha tenido
considerable desarrollo en los tltimos anos, es el denominado atrapamiento coherente
de poblacion(CPT), asi llamado porque la poblaciéon se acumula en un estado que
es una combinacion lineal de los estados estacionarios del sistema [51][52]. En esta
seccion abordaremos la descripcion tedrica del CPT en una configuraciéon Hanle |
realizada sobre subniveles Zeeman. Posteriormente analizaremos las condiciones que
deben cumplirse para detectar este tipo de senal atomica asi como su forma espectral
en relacion con el confinamiento atémico. Seguidamente describiremos el experimen-
to realizado para deteccién de senales atoémicas coherentes en luz retrodifundida para
celdas porosa, y en el caso conocido de celda fina. Finalmente presentamos los datos
experimentales en los medios porosos asi como su anélisis y comparaciéon con la senial
coherente de una celda fina.

6.2.1 Atrapamiento coherente de poblaciones

A continuacion abordaremos un esquema simple de CPT en la configuraciéon Hanle
para un sistema abierto [53|. Cuando hacemos referencia a la configuracion Hanle
nos referimos a la técnica donde se observamos trasmisiéon de la luz por un sistema
atoémico cuando variamos el campo magnético en torno a cero. Consideraremos la
transicion de |F = 1) — |F” = 0) interactudndo resonantemente con dos campos
laser de polarizaciones o y o~ (cuya suma corresponde a una polarizacion lineal) ver
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figura 6.10 (a). El sistema atomico estd compuesto por dos estados fundamentales’
|FF = 1,mp = £1) y por el estado excitado |F' = 0,m/, = 0), el decaimiento
del estado excitado tiene dos componentes: una tasa I[';,; de poblacion del estado
excitado hacia subniveles internos ( el estado fundamental |F' = 1,mp = £1) )y
una tasa v correspondiente a la salida de atomos de la regiéon de interaccion. En
nuestro sistema de atomos confinados en poros, v corresponde a la tasa de colisiones
contra las paredes.

En principio para nuestro abordaje teérico el sistema atémico esta en reposo y los
efectos de retroceso provocado por la absorciéon y emision de fotones son despreciados.
Los dos campos de laser o y ¢~ son los correspondientes a un campo de luz laser
polarizada linealmente, teniendo igual intensidad y direccién de propagaciéon. Un
campo magnético de intensidad B es aplicado colinealmente con el vector de onda
del campo del laser.

Bajo estas suposiciones, el hamiltoniano del sistema es :

H=Hy+ Hp+ Var, (6.8)
donde Hj es el hamiltoniano del sistema atémico en un campo magnético nulo,
Hy = Two|F', 0)(F", 0 (6.9)

siendo wy la frecuencia de transicion atémica? (F = 1) + (F’ = 0). Considerando el
efecto Zeeman (ver 6.2), describimos el desplazamiento de energia producido por el
campo magnético aplicado, tomando Hp de la forma:

Hp = gupB(|F, +1)(F, +1| — [F, =1)(F, -1]) (6.10)

donde ¢ es el factor giromagnético y up el magnetéon de Bhor. Por ultimo Vyy,
representa el acoplamiento atomo laser que en la aproximaciéon dipolar y en la apro-
ximacién de onda giratoria es:

Var = hQe ™ (|F',0)(F, —1| + |F",0)(F, +1|) + H.C. (6.11)

donde Q2 = dFQ’h'E es la frecuencia de Rabi, con ch/ el operador dipolo entre |F' =

1,mp =1) — |[F/ =0) y E el campo resonante con la transicion.
Para presentar una descripcion mas clara del fenémeno del CPT), realizamos el si-
guiente cambio de base [54]:

[e) = (1F,=1) + |F.1))/V2 (6.12a)
[Yp) = (IF, 1) = |F.1))/V2 (6.12b)
(6.12¢)

El estado |¢p) esta desacoplado del campo del laser:

Varlp) =0 (6.13)

!Siendo que por las reglas de seleccion los campos no acoplan con|F = 1, Mr = 0)
2donde consideramos que la frecuencia del estado |F = 1) es cero
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y por este motivo se lo denomina estado oscuro. Por otro lado el campo del laser
acopla el estado |1)¢) con el estado excitado |F”)

9] .
1% = h—e WHE' 0 6.14
AL|Ye) \/56 | ) (6.14)

por lo que consecuentemente se lo denomina estado brillante. Por ultimo el campo
magnético induce un acoplamiento entre [)c) vy [p),

(YolHplYp) = —gusB (6.15)

En suma, el Hamiltoniano de interaccion H; = Vyu5 + Hp se expresa conve-
nientemente en una base de estados donde se pueden desacoplar los estados que no
interactian con el laser:

(YolHilvp) = —gupB (6.16a)
(e|Hilp) =0 (6.16D)
(F'|Hilpc) = hQe ™ (6.16¢)

Esto es mostrado esquemé-
ticamente en la figura 6.10(b).
Podemos ver en la figura
6.10(b) que el concepto de es-
tado coherente ha quedado en-
mascarado por el cambio de ba-
se. De esta configuracién in-

AAAA A ARV V V¥,V

Ve

. |exterior)
terpretamos directamente que a

consecuencia del bombeo 6ptico
hacia el estado oscuro aparecera

Y

o . Figura 6.10: (a):Esquema de niveles para la tran-
una transparencia inducida®. 81 ;5 p = 1 & B = 0. (b) Cambio de base del

}n?a. fraccion de los &tomos esté modelo atémico en A a {4bc,¥p, |1,0)}
inicialmente en el estado |¢¢)

luego de algunos ciclos de absorciéon y emisiéon espontanea esa poblaciéon seréd atrapa-
da en |1)p) como consecuencia del bombeo 6ptico. Eso significa que los atomos son
colocados en una combinacion lineal de los estados base que no absorben luz y es por
esto que se utiliza la denominacién de atrapamiento coherente de poblaciones. Po-
demos ver que la nueva base de estados {¢¢,¥p,|1,0)} es equivalente a elegir el eje
de cuantizacién paralelo a la polarizaciéon del campo, como presentamos en la figura
6.11 (al), en donde se observa directamente que toda la poblacién es atrapada en
los niveles |1, —1) y [1,1) . Asi mismo para el caso de la transicion F =2 +— F' =1
tenemos que también aparecera una transparencia inducida como se muestra en las
figura 6.11(b1) y (b2). Observando la figura 6.11 (b1) vemos que en este caso también
tenemos dos estados de atrapamiento. Por lo que esta transiciéon se comportara de
manera analoga a la transicion ' =1+ F' = 0.

'habitualmente denominada EIT por sus siglas en inglés
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al 10,0 a2 10,0
F 3
v QOO0 . o X
11,-1) 11,0) 11,1 [1,-1 11,0 11,1)
b1 11,-1) 10,0 1.9 b2 11,-1) 10,0 11,1
7N A Y ’ i X \
OO00 v v v QOO0 | . . ( ’ (

11,-1) 11,-1) 11,0) ‘ 11,1 ’ 11,1 |1,-1>’ |1,-1>’ 11,0) 11,1 |1,1>’

Figura 6.11: Esquema de niveles para transiciones con atrapamiento coherente de
poblaciones. Con eje de cuantizacion paralelo a la polarizacion de la luz (al) F =1 —
F'=0vy (b1) F =2~ F'=2. Con eje de cuantizacion paralelo a la propagacion la
luz (a2) F=1—F =0y (b2) F =2+ F' =2.

Considerando ahora la ecuacion de evolucion temporal del operador densidad (ec
Liouville)[40]
op 1 - ap

L i+ (6.17)

rel

en el contexto de interacciéon radiaciéon materia, la representaciéon matricial de esta
ecuacion es conocida como ecuaciones de Bloch. El tltimo término corresponde a los
procesos de relajaciéon. En particular

ap apl®  op|”
i B (6.18)
ot|,, Ot Ot
10
donde % l corresponde solamente a los decaimientos radiativos asociados con los
re

.. 5|7 . L. .
procesos de emisién espontanea y %g‘ , describe fenomenologicamente la salida de

atomos a una tasa v de la region de interaccién, y por lo tanto afecta a todos los
elementos de la matriz densidad; este término es andlogo a la relajaciéon fenomeno-
logica introducida en el modelo del capitulo 5. El escape de atomos de la zona de
interacciéon es compensado con la llegada de atomos frescos (que no hayan previa-
mente interactuado con la luz) a una cierta tasa A, en nuestro caso corresponderian
a atomos que salen de las paredes de los poros. Debemos notar que estas dos tasas
fenomenologicas no son independientes A(7).

A partir de lo expuesto aqui podemos hallar las ecuaciones de Bloch del sistema
considerado para el atrapamiento coherente de poblaciones en el esquema Hanle.
Introduciendo la desintonia Raman § = 2gupB/h y tomando las variables len-
tas de la aproximacién de onda giratoria los nuevos elementos de matriz seran
0Ce = pC,e €Xp(—idwt), ope = pp,e exp(—idwt) opp = ppp se puede obtener|55]:
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T
opp = 0450'66 +o6Imopc —yopp + A (6.19a)
T

occ = ajoee — 0Imopc + 2QImoe.c — yoco + A (6.19b)
Gee = —L'oee — 2QIMoe.c — YOee (6.19¢)

r 0
OepD = — <§ - z'A) oceD — ZEUeC —iQ0cp — Y0eD (6.19d)

) r . 0 .
dec =~ |5~ 1A ) oeC — i50eD — Qoo — Tee) — VOO (6.19¢)

. 0 .

opc = Zi(UCC — 0pp) + IWope — YODC (6.19f)

donde o = % (corresponde al cociente entre las tasas de decaimiento del estado
excitado a niveles internos y externos del sistema), y A = w — wy corresponde a
la desintonia del campo con respecto a la transicion optica del d&tomo( en reposo).
Hasta aqui hemos considerado que los atomos estan en reposo, pero si incluimos el
movimiento de los 4tomos debemos incluir el efecto Doppler sobre la desintonia del
CampoA:w—wo—E-@’.

Hacemos notar que si el a&tomo esta en movimiento a velocidad v, la frecuencia del
laser estara corrida por una cantidad igual a ki para ambos campos. En un procesos
de estimulacién Raman los dos corrimientos Doppler asociados a estos campos se
suman con signo negativo, por lo que para una velocidad atomica dada, el efecto
Doppler se cancela.

Es bien sabido que el operador densidad nos permite calcular las magnitudes
fisicas de interés. En particular las medidas que presentaremos en esta seccién co-
rresponden a la intensidad I que depende de la senal atomica, siendo I proporcional
dP(t

i

a la potencia disipada por los dtomos W (t) = E(t) - d—) [56], y teniendo en cuenta

que VarL representa la interaccion dipolar entre atomo y laser, el valor esperado de
la polarizacion macroscopica P(t) estara dado por:

P(t) = NTT(ﬁVAL) = O'Ceefiw + O’e(jeiw

6.20
= 2Re(0ce)cos(wt) + 2Im(oce)sen(wt) (6:20)
donde N es la densidad atémica. Teniendo en cuenta que como W (t) = E(t) - dd—lf,

la componente de ﬁ(t) en fase con el campo no disipa energia, por esto solo la com-
ponente en cuadratura es la responsable de la absorcion. En conclusion la absorcion
del campo resonante con los niveles |e) y |C) sera proporcionall a Im(oce).
Por ultimo las ecuaciones 6pticas de Bloch pueden ser escritas en la forma:
o= Mo (6.21)

por lo que el estudio del CPT se reduce a resolver el sistema de ecuaciones determina-
do por la matriz de Bloch M . La situacién mas sencilla para resolver es la condicion

!de forma analoga vemos que la dispersion es proporcional a Re(oce)
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estacionaria de las ecuaciones de Bloch (donde dy;, = 0), que nos permite obtener las
caracteristicas espectrales de la senal de absorcién. En la figura 6.12 bosquejamos
la forma tipica de la soluciéon estacionaria para la absorcion (o< Im(oce))con A =0
(y 4tomos en reposo), en funcion de la desintonia Raman ¢. En la figura podemos
ver directamente que cuando estamos en la condicién de resonancia de dos fotones
6 = 0, se observa una reducciéon de la luz absorbida por los atomos. Este es el efecto
denominado transparencia inducida electromagnética.

La solucién estacionaria de las ec de Bloch
para el CPT, es una buena aproximacion cuando
el campo del laser interactia con atomos en una
celda macroscopica [51]. Sin embargo cuando el
confinamiento atémico se incrementa, el tiempo
de interaccion entre los &tomos y el campo no es

Res.Oscura

Abs.(U.A.)

>

suficiente para alcanzar la condicién estaciona- 0

ria.
Para el estudio de los transitorios de las resonan-
cias coherentes debe analizarse los valores pro-
pios de la matriz de Bloch M. Esto ha sido am-

d

Figura 6.12: Forma caracteristi-
ca de la solucion estacionaria pa-
ra los dtomos en reposo: cuando

desintonia raman § = 0 aparece
resonancia 0Scura

pliamente estudiado en trabajos previos|53][57].
Sustancialmente estos reportes muestran que los
valores propios tiene constantes de decaimiento esencialmente dominadas por el or-
den de I' y constantes de decaimiento del orden de «. Como en principio v < I' , los
transitorios del orden de v son los relevantes para descripciones temporales relati-
vamente largas. Ademés sabemos como regla general que el valor propio menor, es
el que sobrevivira por méas tiempo en el régimen transitorio. Siendo que el término

S
%g describe en la ecuacion de Bloch 6.19 la salida de atomo de la region de inter-

accién, entonces no puede haber ningin otro valor propio del problema cuya parte
real sea menor que «. Consecuentemente no podremos tener estructuras espectrales
mas estrechas que ~.

Es por esto que en el caso de los atomos confinados, donde v esta determinado por la
tasa de choque de los &tomos contra las paredes, esperariamos que el ancho espectral
de la resonancia oscura sea del orden de la tasa v y esté acotado inferiormente por
esta. De esta forma un incremento del confinamiento repercute en un aumento del
ancho de la resonancia oscura.

La dependencia de las resonancias oscuras con la intensidad de la luz ha sido
estudiado experimental y teéricamente, sobre todo en el régimen de bajas potencias
donde la forma de las resonancias es Lorentziana y la dependencia de su ancho
AResose se comporta de forma lineal con la intensidad hasta algin mW /cm?. La

pendiente de esta dependencia lineal es menor a la predicha por la teorial [51]:
ARes.0sc. =7 + Q/P (622)

donde v corresponde a la relajaciéon de la coherencia entre los estados base de un

!Esencialmente se obtiene hallando la solucion estacionaria del sistema de las ec.6.19
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sistema A cerrado.
Utilizando la aproximacion de la matriz densidad Javan et. al. [58] también obtuvie-
ron una expresion analitica para Apgesose €n el caso de un medio con ensanchamiento

Doppler:
/2
ABes.Osc. = %Q (623)

en el limite donde Q?T'/29yW3 = X < 1 siendo W3 el ancho de linea inhomogéneo(o
ancho Doppler). La cantidad X representa el grado bombeo 6ptico entre los subni-
veles de la base del sistema A dentro del ancho de linea inhomogéneo.

Estas descripciones teoricas fueron desarrolladas para sistemas atoémicos en A ce-
rrados, donde  corresponde a la tasa de relajacion entre los niveles inferiores de la
configuracion A. Pero debemos notar que dicho tratamiento es practicamente equiva-
lente al de un de un sistema abierto, como el que estamos estudiando en este trabajo,
donde v representa la tasa de atomos que salen de la region de interaccion y hay éato-
mos entrando a la region de interaccion con los niveles inferiores igualmente poblados.

6.2.2 Condiciones para el Atrapamiento Coherente de Poblaciones

Como hemos visto en la seccién anterior, para obtener el CPT utilizamos un campo
con polarizacién bien definida. Por otro lado sabemos que al propagarse la luz laser
por el medio poroso su vector de propagacion se sispersa y no tendra una polarizaciéon
definida luego de la distancia [4(ver seccion 2.3). Por lo que obtener una senal atomi-
ca coherente no es en principio directo cuando el campo es difuso. Sin embargo para
distancias inferiores a [, el campo preserva esencialmente su polarizacion . Es por
esto que esperariamos obtener una senal coherente de los 4&tomos presentes en esta
primer capa de la celda porosa. Ademas la luz retodifundida refleja esencialmente la
luz que interaccion6 con los atomos en la capa de espesor [, por lo que esperariamos
poder observar una senial de CPT.

Teniendo en cuenta estas observaciones como presentaremos a continuacion reali-
zamos un montaje experimental para detectar la senal atémica coherente de la luz
retodifundida por el medio poroso. Asi mismo describiremos el montaje para la de-
teccion del CPT en una celda fina. Siendo que este sistema tiene una geometria mas
simple y ha sido ampliamente estudiado por otros autores [59], nos permitira con-
trastar con lo observado en el medio poroso.

6.2.3 Montaje experimental

En la figura 6.13 se muestra el montaje experimental que hemos utilizado para reali-
zar las medidas del atrapamiento coherente de poblaciones en una configuracion tipo
Hanle. El haz del laser estabilizado en frecuencia (ver seccion 2.2) es ubicado sobre
el eje z, pasando por un polarizador lineal y expandido por el telescopio, posterior-
mente la iris selecciona una seccion de intensidad homogénea (de 3mm de diametro).
Seguidamente el haz incide sobre la celda de vidrio poroso aproximadamente perpen-
dicular a su ventana. El divisor de haz desvia parte de la luz retrodispersada que es

83



6. SENAL DE RETRODISPERSION

colectada por la lente ubicada a 40cm de distancia de la superficie del medio poroso,
y la luz colectada es enfocada sobre el fotodiodo. El dngulo sélido de coleccion de
la luz corresponde a aproximadamente 107° del hemisferio deteccion de la luz de
retrodispersion. Inclinamos la celda levemente para evitar que las reflexiones del haz
sobre el vidrio de la ventana de la celda o la ventana del horno, puedan alcanzar al
detector y saturarlo.

Inserto
Celda fina

Estabilizacion

Figura 6.13: Montaje experimental:Laser: estabilizado en frecuencia. PL:polarizador
lineal. T:Telescopio: I: Iris. BS:divisor de haz. Punto de corte de los ejes de simetria
de las bobinas Bx,By. GEN: Generador que modula la corriente de la bobina chica
a f1. Det:Detector de fotodiodo. Lockin: deteccion sincronica de la senal del detector
a frecuancia fi. Fuente: rampa de corriente sobre bobinas medianas (Helmholtz).
Inserto:configuracion de la deteccion sobre celda fina.

Para tener una buena densidad de Rb calentamos la celda a 130°C. Como se
muestra en la figura ubicamos la ventana de la celda porosa sobre el punto de corte
(O) de los ejes de simetria de los tres pares de bobinas grandes. El eje de simetria
de cada par de bobinas esta respectivamente alineados con uno de los ejes del siste-
ma de referencia {z,y, z} (el par de bobinas correspondientes a la direcciéon x no es
mostrado), de esta forma aplicando la corriente adecuada sobre cada par de bobinas
pudimos anular el campo magnético ambiente (= 1 x 2 G) en el centro O. Sobre la
direccién z también ubicamos una bobina de configuraciéon Helmholtz con su eje de
simetria colineal con el haz del laser. La PC controla la fuente que genera una rampa
de corriente sobre la bobina Helmholtz. Por tltimo como se especifica en la figura,
también colocamos un par de bobinas chicas sobre el eje Z donde introducimos una
pequena corriente de modulacién suministrada por un generador sinusoidal a una
frecuencia de &~ 1 KHz y usamos esta senal como referencia de frecuencia para la
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6.2 Senial atomica Coherente en luz Retrodifundida

deteccion sincronica realizada con el Lockin de donde extraemos la primer derivada
respecto al campo B de la senal registrada por el detector.

La configuracion de la deteccion para el caso de celdas finas (de seccion d) es
muy similar a lo descrito para la celdas porosas. Como se muestra en el inserto de
la figura figura 6.13, la celda es también ubicada sobre el punto de corte O de los
ejes de simetria de los pares de bobinas, siendo su seccién plana coplanar al plano
{z,y}. La luz del laser transmitida sobre la seccion estrecha de la celda (d) alcanza
al detector directamente, y la deteccion de la senal se realiza de forma analoga a lo
descrito previamente.

La calibracion de la desintonia del laser se realizo utilizando como referencia espec-
tral, el rango espectral libre del Fabry-Perot.

6.2.4 Medidas Experimentales

Nuestras medidas experimentales se centraron en la transicion (F = 2 — F' = 1)
del isotopo de Rb®" que es la que tiene factor giromagnético mayor (ver cuadro de
factor giromagnético 2.1.3).

La bobina de Helmholtz utilizada
permite variar el campo magnético de 2,0x10°

manera de realizar una excursién en la A
desintonfa Raman de ~ 23MHz.
Realizando la excursiéon del campo mag-
nético, la derivada de la senal atémi-
ca fue extraida con la deteccion sin-
cronica de la senal. En la figura 6.14 < f
se muestra una medida experimental /
tipica de las senales detectadas. Aqui . V
también definiremos el ancho espectral Frec (U.A.)
como A,, la distancia (en frecuencia)
pico a pico de la senal atomica de-
rivada, como es mostrado en la figu-
ra.

"

°
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Figura 6.14: Forma caracteristica de la se-
nal atomica coherente extraida del detec-
tor: celda porosa (III) 22mW /cm?

6.2.5 Analisis de medidas experimentales

Se puede ver de la figura 6.14, que la forma caracteristica de los espectros expe-
rimentales presentan una clara similitud con la derivada de la forma espectral de
la transparencia inducida ver figura figura 6.12. Sin embargo presenta diferencias
respecto de la forma de linea de una curva Lorenziana, por ejemplo nuestra curva
experimental cruza mas de una ves por cero. Esta forma particular podria entenderse
como la contribucién a la senal de los transitorios de las ec de Bloch de los distintos
tiempos de interaccién de los atomos de diferentes clases de velocidades dentro de
los poros.
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Figura 6.15: Variacion del ancho pico a pico Ay, con la intensidad. (a):Celda fina .
(b): En celdas porosas (1),(II),(111),(II*)(Esta celda corresponde a tamano de grano
inhomogéneo)

En la figura 6.15 (b), presentamos las medidas experimentales de los anchos pico a
pico A,, en funcion de VT (que es una cantidad proporcional a §2). Donde I es la
intensidad de la luz incidente sobre la muestra. Las medidas fueron realizadas con el
laser resonante en la transiciéon atomica, para celdas de diferentes porosidades.
Como podemos observar en la figura 6.15 (b) a medida que d el tamano esperado
de intersticio de las celdas I,II IT*' y ITI disminuye (ver seccion 2.3), los anchos
de A, se incrementan. Si consideramos como fue discutido en la secciéon 6.2.1 que
el ancho de la senal de la resonancia oscura estd determinado esencialmente por 7,
podemos entonces a partir del valor minimo de A,, (~ ) medido para cada celda,
realizar una estimacion del orden del tamano de los intersticio. Utilizando la relacion
hallada en 5.5, obtenemos que los tamaifios de intersticio son del orden de las decenas
de pm y que su tamano relativo escala consistentemente; en particular obtenemos
que el tamano de intersticio de la celda I1T es mas del doble del de la celda (I).
Otro aspecto que se observa claramente de la figura 6.15 (b), es que la variacion de
A, depende linealmente con VT para un amplio rango de valores (exceptuando la
tltima medida a mayor intensidad).

Siendo que el comportamiento descrito por el modelo de la ec 6.22 es adecuado pa-
ra bajas intensidades, podiamos esperar como observamos directamente de la figura
6.15(b) la ausencia de un comportamiento no lineal con € (o lineal con la intensidad)
para los rangos de intensidades en que trabajamos.

En nuestras condiciones experimentales, donde el valor de v es comparable al de
' (ver 5.5), podemos estimar que Q2T"/ 2’YW12) es pequeno por lo que estamos en las
condiciones en que fue derivada la expresion 6.23 del modelo de Javan et. al.. Tenien-
do en cuenta que © es o v/T podemos ver directamente de la grafica que nuestros
datos experimentales concuerda con la dependencia lineal de A, con 2 predicha
por el modelo. Ademas vemos que los ajustes lineales incrementan su pendiente a
medida que el confinamiento crece. Esto es consistente con el valor de la pendiente

'esta celda corresponde a un tamafio inhomogéneo de poros , con granos de entre 50 — 200um
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en el modelo (ver ec:6.23): 2%’ Donde se puede ver que al incrementarse vy como
consecuencia de un mayor confinamiento se incrementa la pendiente. A pesar de
estas concordancias cualitativas del modelo con nuestros resultados experimentales,
obtenemos diferencias de aproximadamente un orden de magnitud para los valores
de ~ estimados. Otros autores también han reportado coincidencias cualitativas con
el modelo pero también observado diferencias cuantitativas [60] en el caso de haces
de seccion pequena (300pum de diametro).

A modo de comparaciéon con nuestros resultados experimentales en la figura 6.15
(a) presentamos las medidas del ancho A, de la resonancia oscura en funcion de VI
para una celda fina de espesor d= 100pm. El valor de A, obtenido para el minimo
de intensidad es consistente con lo reportado por Lenci et. al. [59]. Podemos obser-
var directamente de la figura que también tenemos un comportamiento lineal de A,
con 2. Ademas los anchos observados son sensiblemente inferiores a los de las celdas
porosas, comparando a una misma potencia, los anchos mas estrechos de las celdas
porosas (correspondientes a la celda (III)) son ~ 5 veces mayores a los de la celda
fina. Para interpretar esta diferencia entre los anchos pensemos primero en el caso de
la celda fina, donde tenemos un confinamiento en una dimension. La celda selecciona
las velocidades de los atomos que contribuyen mayormente a la estructura estrecha,
estos son aquellos cuyas velocidades permiten un mayor tiempo de interaccién con
el campo incidente sobre la celda ( siendo la seccion transversal del campo sobre
la celda relativamente grande de 3mm). Esencialmente las velocidades rasantes a las
ventanas de la celda son las que contribuyen mayormente a la senal. Para estas clases
de velocidades los 4tomos tienen largos tiempos de interacciéon y alcanzan practica-
mente la condiciéon estacionaria en las ec de Bloch, y de esta forma contribuyen a
estrechar la senal cuyo ancho como vimos esta dominado por los tiempos de inter-
accion. En el caso de las celdas porosas donde todas las clases de velocidades tienen
tiempos acotados de interacciéon por el confinamiento en 3 dimensiones por lo que las
contribuciones a la senal atémica corresponderan mayormente a atomos en régimen
transitorio de interaccion, y por lo tanto las senales seran mas anchas.

En la figura 6.16 presentamos las medidas de la dependencia de A, con la desin-

tonia del campo del laser respecto de la transicion atémica para distintas intensidades
sobre las celdas porosas (I) y (IIT) ((b)y (c) respectivamente) y en la celda fina (a).
En el caso de las celdas porosas podemos observar que los anchos son poco sensibles
a la desintonia, mientras que en el caso de las celdas finas la desintonia del campo
incrementa el ancho A, .
En el caso de la celda fina podemos podemos argumentar que cuando desintonizamos
el laser: A = w—wp — k-7 el campo estard en resonancia con los dtomos de velocida-
des mas grandes por lo tanto estos 4tomos tienen menor tiempo de interaccién con
la luz y contribuirdn a la senal con una mayor peso de los transitorios de las ec de
Bloch tendremos entonces espectros mas anchos. En el caso de las celdas porosas ya
tenemos una contribuciéon importante de los transitorios de las ec de Bloch (debido
al confinamiento atémico en 3 dimensiones de todas sus clases de velocidades) que
enmascara el ensanchamiento por desintonia.

87



6. SENAL DE RETRODISPERSION

3,5 2
’ a 1,6mW/cm
® 6,5mwWicm’ a b c
3,04 A 20,5mWicm’
¥ 64,9mW/cm’
25 IS 1
o
N > A
I 20 B
= o
<]
g s %
C
o]
< \v4 o @ 6] 8 8
1,0 g
o
05 X 8 O 86.4mWiom’ O 34,99mW/om’
7 ﬁ O 21,2mw/iem’ A 34,2mWicm®
A 73mWicm® O 11.4mWicm®
0,0+ T T T T T
0 50 100 150 0 50 100 150 0 50 100 150
Desintonia(MHz) Desintonia(MHz) Desintonia(MHz)

Figura 6.16: Variacion del ancho pico a pico Ay, con la desintonia del ldser y a
distintas intensidades. (a): Celda fina . (b): celdas porosa (III), (c): celda porosa(I)

6.2.6 Discusion

A lo largo de este trabajo hemos incluido el pardmetro v como la tasas de perdida
de atomos que interacciénan con los campos. Esta tasa es un forma simplificada de
tener en cuenta los tiempos de interaccion de los &tomos con el campo, en particular
en el medio poroso esos tiempos son los tiempos de vuelo de los atomos para las
distintas clases de velocidades correspondientes a la distribucién de velocidades de
salidas de la superficie de los poros.

Para realizar una descripcion mas exacta de la situacion fisica y determinar la forma
y el ancho espectral de la resonancia oscura debriamos integrar las ec de Bloch sobre
los tiempos de interaccion y de esa forma eliminar el pardmetro v para considerar di-
rectamente las contribuciones de todos los transitorios de las ec de Bloch. En el caso
de celdas fina, Failache et. al. [55] lograron estudiar el efecto de los transitorios sobre
los espectros de la senal de absorciéon del atrapamiento coherente de poblaciones. En
el caso del medio poroso este objetivo ha escapado al trabajo presentado en esta Tesis.

6.3 Conclusiones

En este capitulo nos centramos en la senal atomica presente en la luz retodifundida
por el medio poroso, lo que nos permitié estudiar el efecto del confinamiento atomico
sobre las senales espectroscopicas de la interacciéon de atomos con luz parcialmente
difusa.

En la primera parte de este capitulo presentamos la existencia de resonancias sub-
Doppler en la luz retodifundida . Mostramos que estas resonancias son la consecuen-
cia de la absorcion saturada, donde el haz del laser incidente satura el medio atémico
y la luz retrodispersada lo sondea. Estudiamos las diferencia espectrales entre la ab-
sorcion saturada en una celda comin y en las celdas porosas. Algunas caracteristicas
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de la dependencia de las resonancias simples y de crooss-over con el dngulo entre
los campos, muestran el efecto de la evolucién atémica transitoria debida al con-
finamiento atomico dentro de los poros asi como su evolucién con la variacién del
tamano de estos. Por tltimo mostramos la existencia de un mecanismo adicional de
ensanchamieto por potencia sobre las resonancias sub-Doppler. La obtencion de las
seniales atomicas sub-Doppler en nuestro sistema, destaca por su sencillez y robustez.
Siendo que los espectros son solo ligeramente dependientes del angulo del detector
con respecto a la direcciéon de retrodispersion.

En la segunda parte de este capitulo estudiamos las senales atomicas coherentes (en
una configuracion Hanle), presentes en la luz retrodispersada por el medio poroso.
Estudiamos la evolucién de sus anchos espectrales con la potencia de luz incidente asi
como con la desintonia del laser, y lo comparamos con el caso de celda fina. A partir
de los anchos espectrales medidos pudimos verificar la relaciéon consistente entre los
tamanos estimados de intersticio de las celdas.
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Capitulo 7

Conclusiones y Perspectivas

En esta Tesis presentamos los primeros trabajos de espectroscopia de dtomos de Rb
confinados en un medio poroso. Aunque el abordaje del estudio de este sistema haya
sido prospectivo, incluso desde la fabricaciéon misma de las celdas porosas, hemos
logrado exhibir algunas caracteristicas que lo presentan interesante para abordar
nuevas situaciones espectroscopicas: como la espectroscopia de resoluciéon temporal
con campos difusos o la espectroscopia no lineal con campos difusos. Ademas la con-
junciéon de atomos confinados y campos desordenados en un mismo sistema fisico
abre la posibilidad de estudiar situaciones fisicas interesantes como por ejemplo la
interaccion de atomos con luz no polarizada, el efecto del confinamiento atéomico (en
tres dimensiones) sobre la interaccion dtomo radiacion, o el proceso de atrapamiento
de fotones para atomos confinados.

En primer lugar analizamos la transmision de la luz resonante con las transicio-
nes atomicas, donde pusimos de manifiesto la existencia de una compensaciéon entre
fluorescencia y absorciéon de los dtomos confinados en el vidrio poroso. A partir del
modelo presentado para el atrapamiento de fotones que toma en cuenta el decaimien-
to no radiativo de los 4tomos cuando colisibnan con las paredes de los intersticios,
previmos la apariciéon de una cota para el tiempo de decaimiento de la fluorescencia
que pudimos confirmar con las medidas experimentales. Ademas considerando el mo-
delo, obtuvimos de la informacién espectral una medida de la relaciéon area volumen
de los intersticios del vidrio poroso.

Otro aspecto que estudiamos es la respuesta no lineal del sistema atémico cuando
dos campos desordenados e incoherentes bombeo y sonda interactiian con él. En las
hipotesis del modelo que describe las formas de linea observadas, son centrales dos
ingredientes esenciales de nuestro sistema, el desorden de los campos que interacciéna
con los atomos y el confinamiento de estos. La singularidad de las formas espectra-
les observadas pone de manifiesto que en estas condiciones pueden aparecer nuevos
efectos fisicos de la interaccién de atomos y campos.

Por ultimo al estudiar la luz retrodispersada por el sistema poroso, nos centramos
en el efecto del confinamiento atéomico sobre las espectroscopias utilizadas. Pudi-
mos explicar las estructuras subdoppler observadas en la luz retrodifundida, como
originadas en una configuracion de absorcion saturada entre el campo incidente y el
retrodifundido. Ademas pudimos interpretar la influencia del confinamiento sobre las
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resonancias simples y de sobrecruce estudiando su dependencia con el angulo de de-
teccion. Finalmente pudimos generar senales atémica coherente que extrajimos de la
luz retrodifundida. Esto nos permitié estimar el confinamiento atémico, y presentar
algunas diferencias observadas entre el confinamiento en 3 dim y 1 dim (correspon-
diente a la celda fina).

7.1 Perspectivas

La espectroscopia en medios poroso nos abre algunas preguntas que nos plantean
desafios por delante. Uno de los proceso que hemos mencionado en repetidas oca-
siones como posible responsable de diferentes observaciones experimentales es la re-
distribucion de frecuencias en el atrapamiento de fotones. Hasta ahora no la hemos
incluido explicitamente en nuestros modelos, sin embargo si queremos avanzar en la
comprension de nuestras observaciones experimentales debemos realizar un esfuerzo
en incluirla explicitamente en nuestros modelos. De esta forma podriamos estudiar el
problema del efecto del confinamiento atémico sobre la redistribucion de frecuencias.

Dado que la dimension de los poros determinan el confinamiento atéomico, seria
interesante construir nuevos sistemas porosos con dimensiones de poros mas reduci-
das, incluso llegando a las dimensiones la longitud de onda. En estas condiciones la
fisica involucrada debe reanalizarse completamente. Por ejemplo debemos conside-
rar los efectos de la superficie de los intersticios sobre la interacciéon dtomo superficie.

Otro camino que aparece como natural para recorrer es intentar obtener seniales
atomicas coherentes en condiciones donde los campos estan totalmente desordena-
dos. Sin embargo este ambicioso objetivo presenta grandes obsticulos tedricos y
experimentales. Una caracteristica que podria incluirse en los medios porosos para
preservar la coherencia atomica dentro de los poros, es un recubrimiento de polimeros
antirelajacion que permiten mantener la coherencia atémica incluso después de miles
de choques contra las paredes [61]. Esto podria ayudar a obtener sefiales coherentes
mas estrechas, si es que existen.

Como ya hemos comentado en 2.3.1 el estudio del speckle es un area de gran desa-
rrollo, sin embargo las realizaciones experimentales que estudian el speckle dentro de
los medios inhomogéneos es escasa por las dificultades de medir el campo dentro de
los medios inhomogéneos. En este sentido nuestro sistema podria considerarse para
obtener informacion del campo dentro del vidrio poroso a través de las sefiales atomi-
cas. Sin embargo el movimiento atémico en principio "borraria", cualquier intento de
obtener informacion de las estructuras de intensidad (de ~ A ), teniendo en cuenta
esto, si fuéramos capases de obtener atomos lentos dentro de los poros (en canti-
dades suficientes) seria posible que el sistema atomico sea sensible al speckle. Una
posibilidad para realizar esto seria utilizar campos muy intensos y desintonizados de
las transiciones atémicas cuyo speckle trabaje como pinzas opticas|18]. Por ultimo
hacemos notar que esta linea de desarrollo presenta varios obstéculos para superar.
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Finalmente debemos explorar la potencialidad de nuestro sistema de ser el so-
porte de dispositivos que utilicen la espectroscopia atémica. Como han mostrado
otros autores para el caso de moléculas de oxigeno los sistemas porosos presentan la
posibilidad de que la luz realice caminos 6pticos grandes en poco espacio|62], lo que
les confiere buenos argumentos para ser candidatos naturales para la miniaturizacion
de sistemas espectroscopicos. En particular para el montaje experimental utilizado
en la observacion de las estructuras sub-Doppler mostramos que es extremadamente
simple y robusto. Teniendo la notable propiedad de ser completamente independiente
de la orientacion del medio poroso e insensible a sus desplazamientos. Los espectros
son so6lo ligeramente dependientes del angulo del detector con respecto a la direccion
de la luz etrodispersada. La amplitud de la sefial puede entonces ser aumentada por
un ampliaciéon de la deteccion de angulo solido sin un deterioro significativo del an-
cho espectral. Espectros registrados para las celdas porosas usando un didmetro de
haz de 200pm y sélo 130uW de potencia 6ptica tiene una relaciéon tipica de senal a
ruido de 50. Este resultado sugiere que un bloque de vidrio poroso de unos pocos
cientos de pm podria utilizarse como una celda de espectroscopia miniaturizable|[13]
[12]. Una posible forma de realizar tales celdas podria ser cortando la muestra porosa
llena de Rb en pedazos més pequenos mientras que al mismo tiempo se produce el
sellado de la superficie externa a través de la fusion de vidrio.
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Apéndice A

Flujo de Atomos sobre una
superficie

Para atomos que poseen una distribucion de velocidades de Maxwell, su flujo sobre
una superficie seré naturalmente el promedio de la componente en la direccién normal
de las velocidades de los 4&tomos en el volumen que llegan a la superficie:

Jp = n(vy) = n/ dvf, ()0 - n (A.1)

v-n>0
donde utilizamos la distribucion de Maxwell (4.4). Para integrar sobre las velocidades

que llegan a la superficie, utilivamos coordenadas esféricas dvv = v?senfdodfdv, y
U - N = veosl, tenemos:

00 /2 2w
JIp :n/ dvv?’fv(f)')/ dﬂcosﬂsenﬂ/ d¢ (A.2)
0 0 0
1 [ % KpT
Jp =nm / dvvded =ny| =2 (A.3)
Vv Jo 2rm
También podemos expresarlo como [29]:
Jﬁ = n@ (A4)
4
donde (vy) es,
1 [ SKpT
= — d v =
W)= [ i) = 222
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