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Resumo

Esta tese discorre sobre trabalhos realizados com feixes
atdmicos de magnésio e calcio. Tendo como fio condutor as
aplicagdes metrologicas destes atomos, reporta uma série de
experimentos feitos com o intuito final de melhorar o protétipo do
padrdo atémico de tempo e frequéncia de magriésio existente, e de
viabilizar a realizagdo de reldgios atdmicos com estes elementos
quimicos nas quatro transi¢des propostas.

Ela descreve a construgdo de um sistema de feixe atdmico
que produz atomos no estado fundamental ou em uma mistura de
estados fundamental e metaestavel, os espectros de emissdo da
regido de excitacdo do feixe por colisdo elétron-atomo, ¢ medidas
da densidade de atomos no primeiro tripleto metaestavel do calcio.

A montagem, estabilizagdo e sintonizacdo de sistemas de
lasers de diodo duplicados em freqéncia sdo mostradas, assim como
as medidas feitas em feixes atdmicos de magnésio e calcio, e
posteriores aplicagdes.

Os experimentos de bombeamento oéptico no tripleto
metaestavel destes dtomos em feixes sdo estudados, e o impacto
que estas medidas deverdo ter na melhoria dos padrdes destes
elementos ¢ enfatizado.

A colimacgio de um feixe resfriado de caicio é apresentada
A possibilidade de desacelerar o feixe metaestavel de magnésio é
demonstrada experimentalmente e as razdes do insucesso de
realizar o mesmo esquema com o calcio s@o discutidas. A aplicacdo
da desaceleracio do feixe de magnésio para produzir um padrio
atémico com atomos lentos € descrita.
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Abstract

This thesis relates the works done with atomic beams of
magnesium and calcium. Having as logical background the
metrological applications of these atoms, it relates the series of
experiments realized with the final scope of improving the
magnesium atomic frequency and time standard protototipe, and to
viabilize the realization of atomic clocks with these chemical
elements in the four proposed transitions.

It describes the construction of an atomic beam system that
produces atoms in the ground state or in a mixture of fundamental
and metastable states, the emission spectra of the excitation region
by electron-atom collision, and measurements of the density of
atoms in the first metastable triplet of calcium.

The assembling, stabilization and sintonization of frequency
doubled diode laser systems are shown, as well as the
measurements done in magnesium and calcium beams, and future
applications.

Optical pumping measurements of the metastable triplet of
these atoms in beams are studied, and the impact of these
measurements in future improvements of frequency standards is
discussed.

The cooled beam collimation is presented. The possibility of
decelerating a magnesium metastable beam is demonstrated and the
reasons of the insuccess to use this scheme with calcium is
discussed. The abplications of decelerating a magnesium beam to
realize a slow-atom standard frequency are described.



Apresentacao

Esta dissertacéo € o resuitado do trabatho realizado com feixes atdmicos durante o
doutoramento. Podemos considerd-lo dividido em dois periodos. Um pnmeiro,
desenvolvido no Dipartimento di Fisica da Universita di Pisa, no qual fizemos
experimentos com feixes atdmicos de calcio € magnésio no laboratério dirigido pelo Prof.
Franco Strumia, onde tive a oportunidade de entrar em contato com diversas técnicas de
espectroscopia de alta resolugdo e de manipulagdo de atomos com lasers. No outro
periodo, no laboratério do Prof. Artemio Scalabrin, construimos um sistema de feixe
atdbmico e realizamos alguns experimentos com o céalcio. Em todo este tempo, sob a
orienta¢io do Prof Artemio Scalabrin, o objetivo foi o de conseguir montar em nosso
laboratorio a infraestrutura basica que possibilitasse trabalhar com espectroscopia em
feixes atdmicos e, em um futuro préximo, com metrologia de tempo e frequéncia, e de
aprender fazendo experimentos com espectroscopia e resfriamento de feixes atémicos.
Esta escolha mostrou-se correta na medida em que conseguimos implementar a
infraestrutura basica e iniciar esta linha de pesquisa, realizando medidas com o feixe
atc“)migo e com perspectivas de continuidade promissoras.

" O fio condutor deste trabalho ¢ a realizagio de experimentos que visam a melhoria
dos padrdes atdmicos de tempo e frequéncia de magnésio e calcio e a montagem de um
sistema de feixe atdmico no Brasil que nos colocara em condigSes de contribuir com esta
pesquisa. Estes padrdes foram sugeridos pelo Prof. Franco Strumia em 1972 [1] ¢ tem se
mostrado a0 longo destes anos como uma alternativa original e especiaimente promissora,
j& que apresenta teoricamente uma performance superior ao dos padrdes atémicos de
césio e funciona na regido do infravermelho longinquo, regido do espectro sem frequéncia
de referéncia precisa. Os trabalhos de pesquisa e desenvolvimento com estes padrdes estao
ainda totalmente abertos, tendo sido realizado apenas um prototipo até hoje com o
magnésio, havendo ainda muito a ser feito para se poder avaliar com precisdo a qualidade
do seu desempenho e suas possibilidades, e para que ele tome a sua forma definitiva. A
construgdo do sistema de feixe atdmico, a finalizagdo da montagem da infraestrutura e a
formacdo de pessoal, que esta em curso, colocar-nos-4 em uma posigdo competitiva nas
pesquisas desta area. No Brasil nfo existe até hoje um esforgo efetivo para se trabalhar
com pesquisa e desenvolvimento de relogios atdmicos - limitando-se & atividade do
Servico da Hora do Observatoério Nacional de fazer a manutengio de padrdes atdmicos
comerciais e de disseminar a hora oficial - mesmo’ sabendo-se das inimeras aplicacGes dos
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padrGes atdmicos de tempo e frequéncia [2]. Os trabalhos com o relogio de césio,
exaustivamente realizados desde o primeiro protétipo de 1955 por grupos nos Estados
Unidos, Alemanha, Canada, Franga, ex- Urido Soviéticc, Japao, China, dentre outros
paises, fazem com que a pesquisa, a nivel internacional, se torne altamente competitiva
com o grande montante de recursos financeiros e humanos por eles utilizados.
Recentemente foram abertas novas perpectivas para este padrio com o bombeamento
optico [3] e as fontes de Zacharias [4].

Como consequéncia deste trabalho, uma série de subprodutos uteis sdo gerados.
Primeiramente, o sistema de feixe atdmico em si, que apresenta caracteristicas originais
que permitem que se trabalhe exclusivamente no estado fundamental de atomos de
diversos elementos quimicos, ou em um feixe com uma mistura de atomos no estado
fundamental e estados metaestaveis. A produgdo dos niveis metaestaveis € muito eficiente
em feixes deste tipo [S]. O entendimento dos processos basicos envolvidos na obtencgio
destes estados metaestaveis ¢ dos efeitos da colisio elétron-atomo na distribuicdo de
velocidade do feixe atdmico € fundamental {6]. As aplica¢cOes em espectroscopia de alta
resolugdo, medidas de sec¢ao de choque por impacto eletrdnico, de manipulagio de
atomos com lasers, dentre outras, sdo amplas. No momento, estamos desenvolvendo
sistemas de laser semicondutor estabilizados em frequéncia, monomodo, sintonizaveis e
dupliéados em frequéncia, que prometemn melhorias com relagfio a outros sistemas
semelhantes [7], cuja utilidade n#o se restringe aos experimentos com o feixe atdmico.
Além do mais, a continuidade da pesquisa em metrologia de tempo e frequéncia nos
permitira trabalhar com a constru¢do de canais de muitiplicagido e de sintetizadores de
frequéncia e dominar esta tecnologia.

Durante o periodo que passei em Pisa, colaborel na realizagio de experimentos de
resfriamento com laser de feixes atOmicos metaestaveis de calcio e magnésio {8, 9, 107 -
procurando reduzir a velocidade dos atomos para diminuir os efeitos de desvios nos
padrées dependentes da velocidade -. de bombeamento optico no magneésio [10] - para
aumentar a raz3o sinal-ruido no prototipo -, de colimagiio com laser de feixes resfriados
de calcio no estado fundamental - para aumentar a intensidade do feixe atémico -, de
constru¢io de descargas elétricas transversais ao feixe atémico [9] - com a finalidade de
excitar feixes atdmicos no estado fundamental para os estados de interesse metrologico,
sem perturbar o perfil de velocidade longitudinal ao feixe -, de sistemas de lasers de diodo
duplicados em frequéncia para experimentos de espectroscopia com o Mg [71e o Ca, e de
resfriamento do feixe metaestavel de magneésio [10] - estes lasers como fonte de radiagio
sdo confidveis para aplicagdes metrologicas. No periodo final, na Unicamp, apés construir
o sistemna de feixe atdmico, o operamos com calcio erealizamos a primeira espectroscopia
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da regido da descarga elétrica relatada na literatura [5], medimos a eficiéncia da descarga
para produzir o tripleto metaestavel de interesse metrologico [6], o bombeamento éptico
dos estados metaestaveis [1'], e ainda estamos avaliando o papel desempenhado na
produgdo destes estados pelos varios processos de excitagdo na descarga elétrica com a
ajuda do programa Multiconfiguration Hartree-Fock (MCHEF) [12].

Organizamos esta monografia em uma ordem logica, ¢ nio na sequéncia
cronoldgica em que os experimentos foram feitos, para permitir uma exposi¢do mais clara
dos resultados obtidos. Sendo assim, no primeiro capitulo discutimos os relogios de
magnésio ¢ caicio, a estrutura eletrdnica destes elementos, as transi¢Bes atdmicas e regras
de selegdo envolvidas, o funcionamento dos padrdes e valores de performance, e suas
vantagens, limitagdes e perspectivas. No capitulo II detalhamos a construgiio do sistema
de feixe atdmico, com ou sem a descarga elétrica longitudinal ao feixe, as grandezas
esperadas, e medidas de espectroscopia de emissdo e da eficiéncia da descarga para
popular o tripleto 3P. O capitulo III € dedicado aos sistemas de lasers de diodo, 4 geracic
de segunda harmOnica e aos experimentos de calibracdo, que s@o as medidas de desvio
isotopico com o calcio e observagio das fluorescéncias do magnésio. No capitulo IV
discutimos o bombeamento 6ptico nos estados metaestaveis do magnésio e do calcio e, no
V, o resfriamento com laser de um ponto de vista geral, com o exemplo do resfriamento
do feixe de calcio no estado fundamental e de colimagio do mesmo. A demonstragio da
possibilidade de resfriamento do feixe metaestivel do magnésio e as tentativas feitas com
o calcio sfo tratadas no capitulo VI. No tltimo capitulo discutimos os resultados obtidos,
as perpectivas com a infraestrutura que montamos e os experimentos que estfio em curso.
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Capitulo I

Padrdes atomicos de tempo e frequéncia de magnésio e calcio

I- Generalidades sobre padrdes atomicos de tempo e frequéncia

O segundo, no Sistema Internacional, é definido desde 1967 como a duracio de
9192631770 periodos da radiagdo correspondente a transicio entre dois niveis de
estrutura hiperfina do estado fundamental do atomo de césio-133, substituindo o padrio
de tempo astrondmico baseado no movimento da Terra em torno do Sol. O segundo solar
médi-o € syujeito a ﬂutuagéés da ordem de 1 parte em 10% e o segundo efemérico de 1 parte
em 10°. No primeiro relégio de césio, as flutuagbes eram de 1 parte em 10° [13]- valores
atuais sdo dados mais a frente. A qualidade da medida da frequéncia da transicdo do
padrdo atomico e a disseminagdo da mesma s2o fundamentais para a codificagio e
decodificagio de informagbes, para a navegacdo maritima e espacial, para a
radioastronomia, para melhores ‘testes da teoria da relatividade, dentre outros.
Atualmente, relogios atdmicos dentro de satélites orbitando em tomo da Terra, o Global
Positioning System, GPS, permite a qualquer um, com um receptor de radio adequado e
um computador, determinar a sua posi¢do na superficie da Terra com um erro de 10
metros € o tempo correto com uma precisio melhor que 107 segundos. Dois observadores
monitorando o mesmo satélite podem sincronizar seus relégios com erro de poucos
nanosegundos. Mesmo com estes avanéos, a procura por padrOes mais confiaveis é
continua e encontra demanda em radioastronomia, em pesquisa de fisica fundamental,
além de relogios comerciais mais compactos e precisos que permitemn maior versatilidade

em trabathos de campo [14, 15]. Desta maneira, procura-se melhorar o desempenho dos



dispositivos éltuais através do bombeamento optico [3], usar padrdes com frequéncias mais
altas [16], armadilhas magneto-Opticas para armazenar ions e atomos [17, 18]. Assim, o
tempo ¢ a frequéncia podem ser definidos de maneira tdo precisa e acurada que a
determinacio de outras medidas fundamentais s3o representadas em termos de medidas de
tempo e frequéncia, como o metro [19], a voltagem e a resisténcia [20].

O segundo € a Unica unidade do SI definida diretamente a partir das propriedades
internas de um atomo. As caracteristicas mais importantes de um relégio sio a sua
estabilidade, acuracia e reproducibilidade. A estabilidade € uma medida de quanto a
frequéncia se mantém constante. Ela depende da extensio no tempo T em que é
observada, de curto, médio e longo termo, i.e., entre 0,3 e 100s, entre 100 s e 1 dia, e
acima de um dia. Ela é em geral determinada pela chamada varidncia de Allan que &
funcdo de T como 1, onde n depende da natureza do ruido predominante, sendo igual a
1/2 para o ruido Schott e 2 0 para o ruido flicker. A acuracia é a medida da capacidade de
repetir um intervalo de tempo, como o segundo, e a reproducibilidade refere-se ao quanto
sistemas independentes e semelhantes reproduzem a mesma frequéncia.

Na busca de padrdes de melhor performance, Strumia propos em 1972 [1] a
utilizacdo do calcio e do magnésio como elementos quimicos para relégios atdmicos. A
motivagio para isto foi o de aumentar o fator de qualidade nas transi¢des de interesse
metroldgico aumentando a frequéncia do relégio. As transi¢Bes dos padrdes de Mg (Ca)
estdo na regido do infravermelho longinquo e, naquela época, um oscilador em 1012 Hz
tinha sido travado em fase com a oscilagio de um cristal de quartzo e a primeira fonte
eficiente de calcio metaestavel havia sido feita. Atualmente, trabalhos de pesquisa e
desenvolvimento destes padrdes de tempo e frequéncia estio em pleno desenvolvimento,
como se pode observar na literaturé, e indicam uma performance superior a dos relogios
de césio, como discutiremos ao longo deste capitulo.

Na proxima secgdo € dada a estrutura eletrénica dos primeiros estados excitados

do Mg e Ca e s@o apresentados os niveis atémicos de interesse metrologico. Na secgdo



111, descrevemos o arranjo do relogio e, na titima secgio, discutimos a performance destes

padrdes, as maiores fontes de erro e methorias a serem introduzidas.
II- Caracteristicas dos atomos de magnésio e calcio
1. Niveis de energia envolvidos e regras de selecio

O estado fundamental do magnésio, de numero atdmico Z=12, estd na
configuragio [Ne] 3s2, e do célcio, com Z=20, na configuragio [Ar] 452, onde o gis nobre
entre colchetes representa as camadas internas do atomo. A camada de valéncia ns esta
completa ¢ o termo do estado fundamental é !S, para todos os alcalinos terrosos.

Na primeira configuragdo excitada, [Ne] 3s3p ou [Ar] 4s4p, temos quatro termos:
o singleto !P; e os trés tripletos P,, 3P, ¢ 3P,, como nos diagramas dos primeiros estados
do magnésio e do célcio nas figuras la e 1b. A transig@io ressonante do singleto 'P, para o
estado fundamental 'P, ¢ de dipolo elétrico, com um comprimento de onda A de 285,2 nm
para 0 Mg e de 4227 nm para o Ca. Os niveis do tripleto 3P sio metaestaveis. Para a
transi¢do 3P, - 1§, temos J=0-»J=0 e para *P, - !S, AJ=2. violando regras de selegio
fortes, ja que o mimero quéntico j é bom. Para a transigdo 3P, - 'S, AS=0, mas como a
funcdo de onda do estado 3P, ¢ levemente misturada com a do !P,, a regra de selegdo
sobre S € violada, e o subnivel *P, decai para o estado fundamental com um tempo de vida
de 2,4 ms, emitindo luz em 457,1 nm, para o Mg, e de 0,55 ms para o Ca, em 657.2 nm.

Para os alcalinos terrosos a partir do calcio, o singleto D, da configuragio
ns(n-1)d, onde n é o mumero quéntico principal do ultimo nivel ocupado no estado
fundamental, possui a energia mais baixa que a do singleto nsnp 'P,, sendo também este
'D, metaestavel. O decaimento deste singléto para o estado fundamental envolve uma

transigdo

(3]
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de quadmpoio elétrico, ja que AJ=2. Para o célcio, o comprimento de onda desta transi¢do
€ de 457.1 nm, e o tempo de vida de 'D, é de 2,3 ms.

Como vemos no diagrama de niveis na figura 1b, os niveis excitados 4s3d 3D e
4s4p 3P estdo abaixo do singleto 4s3d 'D,. Decaimento de 'D, para o nivel 3D € proibido
por spin e dipodo elétrico, mas a transicio de dipolo elétrico proibida por spin 4s3d 1D, -
4s4p P, pode ocorrer por uma mistura spin-orbita. Dos resultados de [21],

aproximadamente 75% dos atomos excitados para 'D, decaem para 3P,
2. Transicoes do relogio

As transi¢Ges para os padrdes de tempo e frequéncia do magnésio e do calcio sdo
de dipolo magnético entre os subniveis Zeemann do tripleto metaestavel 3P, com Am, =0,
dos is;’nopos mais abundantes 24Mg e 4°Ca. Para o Mg, as transi¢bes 3P, - P, e 3P, - 3P,
estdo~em 0,6 THz ¢ 1,2 THz para o Mg e 1,6 THz e 3,2 THz para o calcio,
respectivamente. Valores esperados para estas transigdes estdo na tabela 1.1[22].

Atualmente, existe um prototipo baseado na transicdo 3P, - 3P, do magnésio
funcionando no Instituto Galileo Ferraris, em Turim, na Italia. Como as transicdes de
interesse estdo na regido espectral do infravermelho longinquo, as dificuldades que
existem com relaggo & geragdo da radia¢iio para a interagio com os atomos ¢ a de fazer a
extensio da técnica de sintese da frequéncia até esta regido do espectro [23], e construir
um oscilador travado em fase e com poténcia de saida suficiente na frequéncia de
interagdo [24], o que foi conseguido somente para aquela transicio do magnésio, cuja
frequéncia € medida como 601 277 157 860 + 20 Hz [25].[26]

As vantagens em se escolher estas transigﬁes esta no fato delas serem de estrutura
fina, 0 que implica uma frequéncia maior qué as de microonda de estrutrura hiperfina,
implicando em um Q maior, na baixa sensibilidade 3 campos magnéticos externos, e na

forma de detecgdo, como sera discutido na préxima sec¢io.



Mg Ca
v, (MHz) A01 277,157 360 (20) 1 563 630 (150)
vy, (MHz) 1220 575,1(33) 3 174 230 (100)
g (exp) 1,501111 1.5010834
g, (exp) 1,501118 1,5011313
g (teo) 1,501158 1,50108
g (teo) 1,501160 1,4654
O, (Hz/Gauss?) 3,8093 1,4654
T (°P,) (ms) 2.4 0,55
T (D) (ms) 2.3
g ('D,) 0,99995
A, (s1) | 0.910%10% 16,0x10%
Ay (s) 0,145x10% 2,57x10%

Tabela 1.1: pardmetros relacionados as transigées do Mg e Ca [22];
II1. Funcionamento do padrio atémico
1. Padrées genéricos de tempo e frequéncia

Os padrdes atdmicos de tempo e frequéncia sfo divididos em duas categorias
conforme s@o detectadas as condigGes de }essonéncia. Se for através da utilizag@o direta
da radiagdo emitida, o padrio € ativo, como o maser ativo de hidrogénio, e se for por um
efeito provocado pelos atomos que fizeram a transigdo do relogio, o padrdo € passivo,

como os relogios de césio, rubidio, magnésio e calcio. Os padrdes ativos apresentam uma



perturbagOes externas, a sua qualidade deteriora rapidamente, o que ndo ocorre com 0s
padrdes passivos, como pode ser visto no grafico na figura 1.2, onde sdo mostrados os

desvios da frequéncia do relogio para diversos padrdes.

10'!
—— Mg Jan®?
—e— Mg 1991 OP
10°'*} — My S5 1992
—e—  HPS0OE1B004
—w=— (s NB5S
w0}
8 10"
=
Kl
d 10"%} \
S
< 10"‘{
o ——— Mg 1h
L] Mg  laser cookng
. «t8 4 o ad " b
10 0% 10 10° T10' 10’ 10° 10

Integration Time + sec.

Figura 1.2: estabilidade de diversos padrées comerciais e de laboratorio

Na figura, Mg Jan 87 refere-se as primeiras medidas de performance do relogio de
magnésic [16]. Mg 1991 OP é o desempenho do padrio de magnésic com o
bombeﬁmento dptico do nivel 3P através de 3S [23], como sera discutido no capitulo IV.
No Mg SS 1992 utiliza-se 0 bombeamento através do canal D [10]. O HP5061B004 ¢
um relégio cofnercial de césio. Cs NBS 6 refere-se ao padrio primario de césio do NIST;
infelizmente ainda nio temos em méos os dadds de performance do padrdo primario mais
recente, o NIST 7. Mg th € o limite de desempenho tedrico do padrio de magnésio sem
resfriamento e bombeamento com laser no feixe atdmico. Pode-se observar que Mg SS

1992 j4 apresenta a estabilidade de curto termo superior ao Cs NBS 6.



Na ﬁgura 1.3 temos um diagrama de bloco do processo usado para determinar a
frequéncia da transi¢io em todos os padrdes passivos de frequéncia. Os atomos sio
inicialmente preparados em uma distribui¢do nfo térmica entre dois niveis de energia.
Depois da preparagio dos estados, a radiagio como a frequéncia v da transigdo ¢ aplicada
nos atomos para que possa ser transferida a populagéo de um nivel para outro, no caso do
diagrama com microondas. Esta mudanga de nivel é detectada monitorando o numero de
atomos que realizou a transicdo. O controle servo-eletrdnico automaticamente ajusta a

frequéncia da radiagdo para o maximo de sinal na detecgéo [27].
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State Microwaves State

Change

Figura 1.3: diagrama de bloco de um padrdo passivo de tempo e frequéncia [27]

Um outro diagrama de bloco do método usual de travamento de uma frequéncia de
referéncia & ressondncia atdbmica esta na figura 1.4. O oscilador de quarzo (oscilador
escravo) possui uma frequéncia de oséilac;ﬁo de 5 ou 10 MHz, com uma estabilidade de
curto termo excelente [27]. O sinal para a interrogacdo dos atomos € gerado por esta
fonte de baixa frequéncia por uma combinagdo de canais de multiplicagdo e sintetizadores

de frequéncia, de tal maneira que a razio da frequéncia de interrogagdo com relagdo a



frequéncia dé oscilador de quartzo é uma constante bem conhecida. A frequéncia de
interrogagéo € modulada em uma frequéncia de audio, produzindo uma modulagio do
sinal atémico. Deteccio sensivel 4 fase do sinal atdmico é utilizada para ajustar a
frequéncia do oscilador de quartzo para obter-se uma resposta maxima do sistema
atémico. A saida do oscilador de quartzo é usada como a saida do padrio. Desta maneira,
a excelente estabilidade de curto termo do quartzo é combinada com a excelente

estabilidade de longo termo da ressonéncia atémica [27).

ATOMIC
ATOMIC RESPONSE
RESONATOR
FREQ IN THE
GHz REGION
FREQUENCY
SYNTHESIS
outTPUT <, .
FREQ USUALLY
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Figura 1.4: diagrama de bloco do arranjo experimental do relogio atomico [27]
2. Padrdes atdmicos de magnésio e cilcio

O relogio de Mg (Ca) € basicamente um.sistema de feixe atdmico com atomos
selecionados para fazer a transicdo do relégio, e de um aparato para detectar os atomos
que a realizaram e medir a frequéncia da transig:ﬁo com as melhores acuracia, estabilidade
e precisdo possiveis. O sistema de feixe atdmico é a melhor aproximagio que temos de

atomos em repouso, isolados e livre de interagdes, evitando-se a0 maximo que a



frequéncia da; transicao seja deslocada por efeitos dependentes da velocidade, das colisdes
e de campos externos. A fonte de atomos ¢ um forno com um pequeno furo de saida,
chamado de boca do forno, por onde os atomos efundem para fora, como sera descrito em
detalhes no capitulo II, onde relatamos a construgio de um sistema de feixe atdmico como
o usado para os padrdes de Mg (Ca).

Na temperatura de operacgio do forno, 540 °C para o Mg e 700 °C para o Ca, eles
saem no estado fundamental. Proximo a boca do forno os atomos sdo excitados para o
tripleto 3P através de colisdes elétron-atomo por uma descarga elétrica longitudinal ao
feixe atdbmico, cujo funcionamento sera também descrito no capitulo II. A eficiéncia desta
descarga para popular o tripleto esta entre 30 e 40 % [6, 28, 29}, na propor¢do 1:3:5 para
3P, 3P, 3P,. Logo apds a descarga € posicionado um colimador para reduzir a divergéncia
do feixe atdmico, cujo angulo total torna-se 10 mrad, com um fluxo atdmico da ordem de
1014 atomos/segundo.

- Uma diferenca significativa de populag3o entre 3P, e 3P, e entre’P, e 3P, ¢ criada
naturalmente ao longo do feixe atdmico pelo decaimento de 3P, para o estado
fundamental, emitindo radiacdo a 457,1 nm para o Mg e a 657,2 nm para o Ca. Deve-se
deixar que os atomos em 3P, decaiam o suficiente para haver um ruido de fundo toleravel
para entio aplicar a radiagio no infravermelho longinquo que induz as transi¢des do
relégio, e observar a ressondncia da radiagdo com os atomos através das alteragdes da
intensidade da fluorescéncia emitida no decaimento de P, para IS,

Para o césio, a transi¢do do relogio é entre os termos de estrutura hiperfina do
estado fundamental 2§ ,, (F=3, m=0)—(F=4, m~0), na frequéncia de 9,2 GHz, na regido
de microondas. Na construgio classica do reldgio com selegiio magnética, dois imds sdo
colocados, um antes e um depois da regido de interrogac¢io, fazendo com que somente os
atomos que realizaram a transi¢do do relogio - da ordem de 1/16 do total de atomos, ja
que os subniveis de estrutura hiperfina sdo 16 - atinjam o detector. O detector € um fio

aquecido de metal, como o tungsténio, a platina ou o tintalo, ou uma liga como a de
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platina-iridio.‘ A fungdio trabalho destes materiais € muito maior que o potencial de
lonizag@o do césio. Assim, o seu elétron externo € preso no metal, evaporando Cs™. O
fluxo de atomos € entdo convertido em corrente elétrica, com uma eficiéncia proxima a
100 % [4]. Para o magnésio e o calcio, a deflexdo dos atomos por imis do tipo Stern-
Gerlach € pouco 1til, devido a selegdo natural dos atomos, e invidvel de realizar
tecnologicamente, pois os campos gerados deveriam atingir 100 T.

No relogio de magnésio de Turim, a regido de decaimento entre a descarga e a
zona de interrogacio, com 1,15 m de comprimento, cria uma diferenca de populagio entre
3P, ¢ 3P de 10 % [23]. O arranjo experimental do relégio de Mg estd na figura 1.5 e o do
Cs na figura 1.6. Uma fotomultiplicadora, a 0,5 m da regido de interrogagio, observa a
fluorescéncia da linha de intercombinagao 3P,~»!S,).

A interagdio da radiagio com os 4tomos € feita pelo método dos osciladores
separados, o método de "'Ramsey [30, 31]. Na regizgo do infravermelho longinquo o
comprimento de onda é muito curto para se aplicarem as técnicas classicas desenvolvidas
para a interrogagdo de Ramsey na regi3o de microondas. O didmetro do feixe atdmico na
regido de interagfio é de 15 mm e o comprimento de onda da transigdo € de 498 um. A
probabilidade de transigio é do tipo Ramsey se para cada trajetoria atdmica o atomo
cruzar zonas com a mesma fase nas duas regiées de interacdo. Devido & divergéncia do
feixe, caminhos atémicos diferentes poderiam fazer a média do sinal total vindo das varias
contribuigdes serem zero. Se reduzirmos mais ainda a divergéncia do feixe, diminuimos a
razdo sinal-ruido (S/N), e se reduzimos a distincia entre as duas regides, diminuimos
também o tempo de transito dos 4tomos. A melhor solugio encontrada para resolver este
problema foi a de colocar uma grade com um periodo entre as linhas de A/2 entre as duas
regides. Ela € construida para interroinper o feixe ao longo de seu corte por um
comprimento de A/4 com um periodo de M2, A grade ¢ montada sobre um PZT para

otimizar o alinhamento [32]. ;
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Figura 1.5: arranjo experimental do relogio de magnésio
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Figura 1.6: arranjo experimental do relogio de césio
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A radiacdo de interrogagio é fornecida por um "backward-wave-oscilator" (BWO)
[23], que esta entre as melhores fontes para aplicagGes metroldgicas e espectroscOpicas na
regido de 200 GHz a 1 THz, ou por um diodo Gunn, na iiltima versio do relogio [32]. O
sinal do BWO ¢ travado em fase por um oscilador de quartzo de 5 MHz, utilizando a
técnica da primeira derivada, através de um canal de multiplicagio de frequéncia com
baixo ruido de fase [25]. O ressonador aberto € composto por dois espelhos de aluminio a
45°, um espelho de aluminio esférico ¢ um espetho plano acoplador de cobre, cuja
refletdncia € de 98 % a 600 GHz. O comprimento total do ressonador é de 54 ¢m, e o
ajuste fino da sintonia € fornecido pelo PZT que sustenta o espelho esférico. As duas
zonas de interagio estio separadas de 50 cm. O casamento de modo entre o ressonador e
o BWO ¢ feito por uma lente (f=10 cm) e por uma corneta [26]. Para o diodo Gunn, o
esquema da cavidade ressonante ¢ a mesma, mas o canal de multiplicagdo ¢ modificado,
pois parte-se de um diodo operando em 100 GHz e se obtem maior poténcia em 601 GHz,
sem os problemas de campos magnéticos residuais e de travamento em fase do BWO [32].

A transicdo atdmica induzida ¢ detectada por uma fotomultiplicadora, através do
aumento da fluorescéncia emitida na linha de intercombinagio. Sio observados 15 cm do
feixe atémico e o dngulo solido de observagio ¢ ©/4n=1/3. A eficiéncia do fotocatodo em
457,1 nm é de 24 %. |

Tanto na regido de interrogacio quanto na de detecgo € aplicado um campo
magnético B axial constante. A fungio deste campo perpendicular ao feixe atémico é o de
induzir as transigdes n. As franjas de Ramsey observadas com um BWO siao mostradas na

figura 1.7, para diversos deslocamentos da grade que fica entre as duas zonas de interago

[26].



Figura 1.7: sequéncia de franjas de Ramsey obtidas deslocando a grade [26]

IV- Performance do padrio e discussdo sobre aperfeicoamentos a serem
introduzidos ‘

A definiio do segundo através dos relégios atdmicos implica que os atomos
estejam em repouso, isolados e no vacuo. Estas condigbes ndo sio totalmente atingidas

nestes padrdes, dando origem a deslocamentos de frequéncia que sio pequenos, mas em
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grande nﬁméro [3, 31} Conhecimento imperfeito destes deslocamentos tomam a
frequéncia do padrio incerta a um determinado nivel. Estes deslocamentos também sio a
origem de flutuagdes de longo termo sensiveis as condigdes do ambiente e ao efeito do
envelhecimento. Nesta secgdo pretendemos fornecer os valores de estabilidade, acuricia e
precisio ja medidos e aqueles esperados, discutir as mudangas que estio em curso para
melhorar a performance - algumas das quais tornar-se-do possiveis devido a trabalhos
desenvolvidos durante esta tese, e que serio detalhados em capitulos posteriores -, e
mostrar os deslocamentos mais significativos para os padrdes de Mg (Ca), muitos dos
quais ainda ndo foram medidos.

A estabilidade de curto termo, entre 0,3<t<100s, onde 1 é o tempo de contagem, é
determinada pelo ruido Shott. O desvio ¢ avaliado pela varidncia de Allan, e, neste caso, é

dado por
6,(1) =K(Q S/Nylr-12

onde K € uma constante proxima a 1, Q é o fator de qualidade da transi¢do (=v/Av) e S/N
¢ a razdo sinal ruido.

A estabilidade do padrio de Mg € principaimente limitada pela razio S/N na
detecco da transicio do reldgio. Uma contribuigdo significativa para o ruido de fundo
vem de uma inversédo de populagio incompleta na regiio de interrogagiio. A razio S/N em
uma banda de 1 Hz é de (S/N), ,,=250, com uma poténcia de 50 uW ( o nivel 6timo €
estimado em S00 uW) [26]. Este valor pode chegar a 105 aumentando a poténcia da
radiagdo de interaciio, a eficiéncia de detecgdo do sinal e o tempo de vdo dos atomos, e
reduzindo o nimero de atomos que foraxﬁ excitados para 3P, na regido da descarga e
ainda estdo decaindo na zona de interrogacdo e de detecgdo. Isto pode ser solucionado
com o uso do diodo Gunn, com fotodectetores mais eficientes, com o resfriamento do

feixe atdmico e o bombeamento éptico, respectivamente.
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O methor fator de qualidade medido até hoje € de 5x10% [26], quando o esperado é
=10 coma largura natural da transi¢io estimada em 30-60 Hz e a frequéncia 601 GHz.

Como
Q=v/iIAv=vLN~N

onde L € a distdncia percorrida entre os dois campos oscilantes, v é a velocidade do
atomo, e T=L/v o tempo de v6o dele, um aumento de Q s6 € possivel aumentando o
tempo de transito dos atomos. A largura FWHM da transicio medida é de 1,2 kHz [26].

Chegamos entdo ao valor c(1) = 8x10-12 v}2. Para uma contagem de t=lIs, a
estabilidade do padrio de magnésio ja é melhor que a de qualquer relogio atdmico
comercial. Com os esquemas de bombeamento Optico que despopulam o nivel 3P,,
diminuindo o ruido de fundo em mais da metade, S/N melhora de uma ordem de grandeza,
e estd sendo esperado uma estabilidade de (1) = 8x10-13 T!2, que é melhor que a de
qualquer padrio primario de césio. O bombeamento dptico serd discutido em maiores
detalhes no capitulo IV,

A acuracia do relogio de magnésio ainda esta limitada ao nivel de 101! [23], e é
vinculada ao uso do BWO para a gera¢io da radiagio. O baixo Q em altas frequéncias
destes geradores implicam em um ruido flicker grande, assim como a sintese de frequéncia
para fontes no infravermetho longinquo introduzem perturbag@es na coeréncia das fases.
Além do mais, o campo magnético dispersado pelos im3s do BWO colocam limitagdes na
definicdio do campo magnético estatico. A multiplicagiio da frequéncia de um diodo Gunn
de InP, operando em 100 GHz com 75 mW, através de um canal feito de componentes de
estado solido, permitindo a geragdo de 0,3 mW em 601 GHz, deverdo elevar esta acuracia
para o nivel de 10-13, o que € da ordem dos melhores padrdes primarios de césio.

Neste nivel de estabilidade e acuracia, os deslocamentos em frequéncia devido a

efeitos fisicos fundamentais, a0 método de interrogacio e a eletrfnica do sistema
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comegam a- tornar-se significativos. Foram feitas poucas avaliagbes tedricas e
experimentais destes desvios para os padrdes de Mg e Ca. Para o Mg, os dois efeitos de
deslocamento de frequéncia mais significativos sdo o Doppler de segunda ordem e o
deslocamento de fase entre os dois osciladores do sistema. Discutiremos brevemente os
mais importantes efeitos de deslocamento com algumas referéncias bibliograficas onde sdo
mais detalhados, ja que uma discussdo mais aprofundada fugiria ao objetivo da tese.
Dentre os deslocamentos relacionados a efeitos fisicos fundamentais, podemos
citar o Zeeman de segunda ordem e o Doppler de segunda ordem. Para as transi¢des do
tipo m envolvidas no relogio de magnésio, nfo ha efeito Zeeman de primeira ordem e o

efeito Zeeman de segunda ordem € dado pela expressao
v =v, +oB?

onde & ¢ uma constante que foi avaliada em [33]. O deslocamento causado pelo campo
magnético e por suas inomogeneidades e flutuagdes na regifo C € reduzido em quatro
ordens de grandeza com relagédo ao padrdo de Cs [22].

O efeito Doppler de segunda ordem € uma consequéncia direta do efeito de
dilatagdo do tempo da teoria da relatividade especial. Para atomos com velocidade v, o

deslocamento em frequéncia Av, é dado por

Avyvy = -vic2/2
onde ¢ é a velocidade da luz. A velocidade média <v> em feixes atdmicos de magnésio e
calcio é maior que nos de césio, na temperatura de operagio dos mesmos. Para o Mg,

<v>=T741 m/s, para o cilcio 635 m/s, e para o Cs ela esta entre 90 e 300 m/s. A avaliagdo

experimental para o padrido de magnésio ainda ndo foi feita, mas deve ser menor que 1013
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[26]. O fato da performance do padrdo primario do PTB, na Alemanha, ser superior a dos
demais se deve em grande parte & utilizagdo de stomos com velocidades mais baixas.

Um outro fator de desvio de frequéncia, relacionado 2 interrogacdo, é o
deslocamento de fase entre os dois osciladores. Ele depende de assimetrias no ressonador
e no feixe atémico. Desvios provocados pelo didmetro do feixe maior que o comprimento
de onda sio satisfatoriamente solucionados usando a grade descrita na secgdo anterior. O
deslocamento na fase provocado pelas perdas e assimetrias nas duas zonas de interagdo foi
avaliado em [34]. O erro provocado pelo deslocamento de fase é menor que 1013
utilizando uma regido de interrogagéo de apenas 0,3 m.

Concluindo, podemos afirmar que os relgios de Mg e Ca, em particular o de Mg
que € atualmente realizavel, sio padrdes originais e extremamente competitivos com os
padrdes existentes, apresentando a vantagem de permitir ainda a pesquisa em suas
céracteristicas basicas e p}aticamente todo o desenvolvimento para que ele tome a sua
forma finalizada, como padrdo primério de tempo e frequéncia. Na tabela 1.2 temos alguns

valores de estabilidade e acuréicia para o Mg, comparados com os de Cs.

PTB NIST NRC IGF Teorico
Cs1 NBS6 Cs VI Mg Mg
Separagdo entre os 0,8 3,7 1 0,5
osciladores (m)
<v> (nV/s) 93 195 200 741
Largura de linha 60 26 100 1200 65
(Hz)
o {1) ti? 4x10-12 2x10-12 3x1012 8x10-12 5x10-14
Acuracia 1,5x10-14 9x10-14 | 7x10-14 =101 ~10-15

Tabela 1.2: comparacdo entre os principais padrées de césio e o prototipo de magnésio

18



Capitulo II

Construcio de um sistema de feixe atdmico e producio
eficiente de Atomos nos estados fundamental e metaestaveis

I. Introducio

Neste capitulo relatamos a construcio de um sistema de feixe atdmico, alguns
resultados de espectroscopia de emisséio no feixe, que sdo os primeiros realizados com o
calcio, ¢ a eficiéncia da' descarga para produzir os estados metaestaveis. O sistema
construido € bastante versatil, sendo possivel opera-lo com uma grande variedade de
elementos quimicos, tanto no estado fundamental quanto em estados metaestaveis.
Optamos por uma configuragdo em torno da boca do forno diferente de algumas
anteriores [28, 29], por permitir a instalagdo e a retirada de uma descarga elétrica que
excita os atomos que saem do forno, podendo-se operar com feixes atdmicos excitados ou
nao.

O objetivo com a construgdo deste sistema de feixe atdmico, além da realizagio de
experimentos de espectroscopia de alta resolugdo, € o de iniciar trabalhos de pesquisa e
desenvolvimento com padrdes atdmicos de tempo e frequéncia. No momento estamos
trabalhando com o calcio e pretendemos operar com o magnésio -em um futuro préximo.
A configuragio eletrdnica do estado ﬁmdamc;nta] do calcio é [Ar] 4s? e do magnésio [Ne]
3s?, ambos com o termo 'S, Como discutido no capitulo anterior, as transigdes de

estrutura fina do primeiro tripleto 3P destes elementos apresentam-se como excelentes
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candidatos a padrdes atdmicos de tempo e frequéncia, além de operarem na regido do
infravermelho longinquo, onde ndo existem padrdes passivos.

Além disso, o calcio é um elemento que tem tido um papel importante no
desenvolvimento tedrico e experimental da fisica atdmica [35]. Na tabela periddica, ele
esta localizado antes do preenchimento do nivel 3d, apresentando resultados interessantes
de correlagdo entre os orbitais [36]. O seu nucleo tem um niimero mégico de prétons e,
portanto, varios isdtopos estaveis, e os dois isotopos mais abundantes (“°Ca e 43Ca)
possuem também um nimero mégico de neutrons, sendo de grande interesse para estudos
dos efeitos de desvios isotépicos [37, 38]. O espectro fotoelétrico utilizando luz
sincrotron foi feito pela primeira vez para um atomo ionizado, utilizando o caicio em um
feixe atdmico [39).

No texto que se segue, apresentamos na secgdo II uma descrigio de um feixe
atdbmico genérico, com alguns valores esperados para o calcio e 0 magnésio e detalhamos
as caracteristicas do sistema de vacuo e da fonte de 4tomos do nosso sistema. Na secgdo
III, discutimos os processos de excitagdo dos niveis metaestaveis e a descarga elétrica
longitudinal utilizada, na sec¢@o seguinte o cronograma da construgio do sistema, e, na
sec¢do V, o espectro de emissdo obtido. A secgdo VI trata da eficiéncia da descarga para

popular os estados metaestaveis ¢ , na tiltima secgio, fechamos com as conclusdes.
I1. Sistema de feixe atdmico
1. Descricdo geral

Um sistema de feixe atdmico tipico € constituido de uma fonte de atomos e de um

ambiente evacuado por onde eles viajam, e é descrito em diversos trabathos, como o
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classico de N.F. Ramsey [30]. A fonte de atomos € projetada para produzir um feixe de
particulas bem definido. O vacuo no ambiente por onde os atomos passam deve ser tal que
o caminho livre médio, Ay, nio afete as medidas planejadas, devendo ser maior que as
dimensdes do aparato para evitar colisdes entre atomos. O caminho livre médio em um

ambiente € dado por [30]
Ays = 1/(nc2¥2y = 7,321x102° (T/Po) ¢cm (1

onde n é o numero de dtomos por unidade de volume, ¢ a sec¢do de choque para colisdo
atémica em cm?, T a temperatura absoluta e P a pressio em Torr. Nos padrbes atdmicos
de tempo e frequéncia, a pressio € da ordem de 10 Torr.

No nosso caso, a distincta percorrida pelos atomos da boca do forno até a janela
no final do sistema € de 116 cm,e para se fazer espectroscopia de aita resolugdo bastaria
uma pfessﬁo da ordem de 10-¢ Torr. Em experimentos de resfriamento de atomos com
laser deve-se trabalhar com a press3o em torno a 107 Torr, chegando a 10 Torr para os
melados 6pticos.

A nossa fonte de atomos € um forno cilindrico cuja saida permite que eles efundam
para fora. Para que haja efus8o é necessario que o caminho livre médio dos atomos dentro
do forno seja maior ou da mesma ordem de grandeza que as dimensdes do furo de saida,
isto €, o seu didmetro ( 2r ) e a sua espessura ( d ). Na temperatura de operagio do forno
com o calcio, 700 °C, o caminho livre médio é de 10 mm, e com o magnésio, de 530 °C, 6
mm. O didmetro do furo de saida do forno é de 2,2 mm e sua espessura de 3 mm.

Devido a efusio e ao fato de que r ~ d,.o numero total de atomos por segundo Q

que saem do forno € dado por [30]

21



Q = (1/4k) n<v>Ag 2)

onde n € o nimero de atomos por unidade de voiume dentro do forno, <v> a velocidade
meédia dos atomos dentro do forno, A, ¢ a 4rea da boca do forno (= 3,8 mm?) ¢ I’k um
fator que depende do raio e da espessura da boca, igual a 1,5 no nosso caso f30]. Para o
calcio a 700 °C, n = 1,0x10® 4tomos/cm’, <v> = 635 m/s, e Q ~ 0,9x10:8
atomos/segundo. Para o magnésio a 530 °C, n = 1,9x10!5 atomos/cm?, <v> = 741 mJs, e

Q ~ 2,0x10'® atomos/segundo.
2. O sistema de vicuo

No sistema de feixe atdmico construido temos duas cidmaras de vicuo separadas
por um colimador com 2 mm de didmetro que fica a2 11 cm da boca do forno. Cada
cémaré € evacuada por uma bomba turbomolecular com vazio de 240 Us, cada uma
coligada a uma bomba mecénica de duplo estagio. O desenho do sistema esti na figura
2.1

A primeira cimara , na forma de um "T"- com uma derivaggo lateral em sua parte
inferior, para a coligagdo do "bellow” e da turbomolecular -, é onde fica alojado o forno,
mais a descarga elétrica em uma das configuragdes. Nas laterais do "T" foram colocados
dois prolongamentos de Pyrex com janelas, que permitem ver diretamente a regido da
boca do forno. Separado do "T" pelo colimador, que tem a funcio de reduzir a2
divergéncia do feixe atdmico, esta a segunda camara, que ¢ basicamente um tubo de Pyrex
com 5 cm de didmetro interno e 100 cm“de comprimento,’ com janelas Opticas em sua
lateral ¢ ponta, todas coladas com Torr-seal, onde serdo feitos os experimentos de

espectroscopia de alta resolugdo e resfriamento com laser.
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Figura 2.1: sistema de feixe atémico construido na Unicamp: f: regido do forno; S:
solendide para experimentos de resfriamento com laser; J: janela; P: tubo de Pyrex; G:

medidor de vacuo; B: bellow; T: bomba turbomolecular; M: bomba mecdnica.
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Uma flange fecha o "T" no lado oposto ao tubo de Pyrex. Nesta flange esta fixada
a estrutura do forno ¢ duas flanges menores com os passantes de corrente. Temos trés
passantes para estas duas flanges menores: um permanente, para o aquecimento do forno e
um termopar do tipo K, e outros dois cambiaveis, um para o aquecimento da boca do
forno com seu termopar, € o outro para a fiagio da descarga elétrica.

A pressdo no sistema € medida com duas cabegas do tipo Penning, uma na parte
inferior do "T" e outra entre o tubo de Pyrex e a turbomolecular, que permitern uma
leitura entre 103 ¢ 100 Torr. Entre cada bomba mecinica e turbomolecular é colocado
um medidor do tipo Pirani. Cada conjunto Penning e Pirani de cada cimara envia o sinal
para uma unidade de controle que 1€ as pressdes simultaneamente.

Todos os anéis de vedagio do sistema sdo de cobre, com excecdo dos dois que
€stdo nos medidores do tipo Penning, que sdo de aluminio-Viton. A pressio final do
sistema nesta configuragdo é de 2 x 108 Torr, e sobe a 2 x 107 Torr quando ¢ forno é
aquecido. Com a mudanga destes dois anéis de aluminio-Viton por anéis de cobre &

soldando as janelas ao Pyrex deveremos obter uma pressio final da ordem de 10 Torr.
3. Fonte de atomos

A fonte de atomos é basicamente um forno cilindrico projetado para perder o
minimo de calor para o ambiente exterior. A estrutura central é um copo de aco, onde €
colocado o elemento quimico, envolta por uma camisa de cobre, para permitir um bom
contato térmico. Em torno do cobre é enrolada uma resisténcia coaxial de niquel-cromo,

isolada por uma camada de 6xido de magnésio, que esquenta o forno. Um desenho

esquematico do forno utilizado em uma das configuracdes esta na figura 2.2. O forno no

24



desenho esta na posi¢ao na qual se observa a boca do forno na parte superior, na forma de
um cone.

Um cilindro duplo de ago, concéntrico com a estrutura central, reduz a perda de
calor por irradiagio. O conjunto forno e cilindro duplo € sustentado por um cilindro
externo de ago, através de parafusos tocando-os na menor area possivel. Este cilindro
externo, por sua vez, estd fixado na flange que fecha o "T". E nele que se encaixa a

descarga elétrica em uma das configuragGes.
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Figura 2.2: desenho esquemdtico do forno
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No copo de ago ¢ aparafusada a boca do forno, que é uma peca cénica com um
furo no vértice de 2,2 mm de didmetro por 3 de espessura. No fundo do copo é feito um
furo para alojar o termopar, que monitora a sua temperatura.

A resisténcia de niquel-cromo € alimentada por um tiristor. Uma unidade de
controle de temperatura do tipo PID faz a leitura da temperatura no termopar e a compara
com aquela que programamos. Este controlador aciona o tiristor para que ele aqueca a
resiténcia e aproxime a temperatura do forno daquela programada suavemente, e
permanega nela sem oscilagdes que representem flutuacOes na intensidade do feixe
atémico prejudiciais aos experimentos.

A boca do forno € aquecida a uma temperatura maior que a do resto do forno para
evitar que se condensem placas de metal na saida do feixe atdmico. Na configuragio em
que trabalhamos com o feixe atdmico no estado fundamental, sem excitagio dos atomos,
um outro termopar € colocado préximo a boca do forno e o aquecimento é feito por um
seguncio enrolamento de resisténcia em torno da boca, com a temperatura controlada por
um sistema semelhante ao descrito no paragrafo acima. Quando trabalhamos com a
descarga elétrica, na outra configuragiio em que produzimos os niveis metaestéveis, nio
ha necessidade deste enrolamento de resisténcia adicional, pois o catodo trabatha a 1200
°C e estd proximo a saida dos atomos. Neste caso, utilizamos a descarga com a geometria,

onde esta a boca do forno, diferente para se adaptar a esta situagio.
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IIL. Producio eficiente de estados metaestiveis

1. Processos de excitacio

Na saida do forno os atomos estiao todos no estado fundamental. De fato, sendo a

populagéo relativa dos estados dada pela equagao de Boltzmann

N/N; = (g/g)eaT, (3)

onde N; e N; e g; e g; sdo as densidades de atomos e os pesos estatisticos para os estados
inicial i e final j, AE a diferenga de energia entre os estados, k a constante de Boltzmann,
T a temperatura absoluta, e sendo j o subnivel do primeiro tripleto metaestavel P, e i o
estado fundamental ! S;, temos para o cilcio N/N; ~5x10-1 e para o magnésio N;/N;~103,

E, portanto, necessério intervir externamente para popular os estados excitados.
Isto pode ser feito irradiando o feixe atomico com luz ressonante intensa ou
bombardeando os atomos através de uma descarga elétrica. Optamos por este ultimo
caminho, dada a alta eficiéncia das colisdes elétron-dtomo para popular os estados
excitados, enquanto que com o laser esta excitagio é seletiva e, para os estados
metaestaveis, pouco eficiente. O diagrama de niveis do caicio esta na figura 2.3.

Para o primeiro tripleto metaestavel dos alcalinos terrosos, as transi¢gdes partindo
do estado fundamental 'S, para 3P, , , sdo fortemente proibidas, mas por uma mistura das
fungBes de onda do subnivel 3P, e do singleto da mesma configuragio 'P,, ocorre o
decaimento deste subnivel do tripleto para o estado fundamental, com um tempo de vida
da ordem de milissegundos. A descarga elétrica popula eficientemente todos os subniveis

do tripleto, diretamente através da linha de intercombinagio por colisGes elétron-atomo ou
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Figura 2.3: diagrama de niveis do céicio
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por decaimento em cascata dos estados excitados para o tripleto. Para os alcalinos
terrosos a partir do Ca, o singleto !D, fica abaixo do primeiro P, e também ele torna-se
um estado metaestavel, com transi¢io de quadrupolo elétrico para o estado fundamental
ou proibida por spin para 3P,. No feixe atOmico de calcio, portanto, temos uma mistura de
atomos no estado fundamental 4s? 'S, e nos metaestaveis 4s4p 3P, , , e 4s3d D,

A descarga elétrica pode ser longitudinal ou transversal ao feixe atémico. Como
estamos trabalhando com os estados metaestaveis sem resfriar o feixe atdmico, utilizamos
a descarga longitudinal que possui uma eficiéncia mais alta que a transversal, apesar de
mudar o perfil de velocidade dos atomos ao longo do feixe. A eficiéncia da descarga
longitudinal é da ordem de 40% nas melhores configuragdes [29], enquanto uma estrutura
transversal na forma de triodo apresentou uma eficiéncia de 0,1% em um feixe niao
resfriado [9]. A eficiéncia da nossa descarga para popular o tripleto 4s4p 3P, | , € da

ordem de 30%.

2. A descarga elétrica longitudinal

A descarga elétrica é basicamente constituida de um catodo enrolado
toroidalmente proximo a boca do forno e do anodo anular, ambos submetidos a2 um campo
magnético paralelo a distincia catodo-anodo, como na figura 2.4. Toda a estrutura €
montada sobre um disco de ferro que se encaixa no cilindro de aco externo do forno.
Neste disco ficam os contatos para o catodo e o anodo, isolados com ceramica, e quatro
hastes de ferro que sustentam o imi que fornece o campo magnético de 300 Gauss na

regido da descarga.
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O catodo ¢ feito de um fio de tintalo enrolado em forma toroidal, coberto por uma
mistura de carbonato de bario e estroncio. Antes de ser colocado no vacuo, a mistura é

aquecida passando-se uma corrente no catodo, © que provoca as reagdes

BaCO; + AE — BaO + CO,
SrCO, + AE — SrO + CO,,.

A mistura destes 6xidos possui um baixo potencial para extragio dos elétrons (~1eV),
20 contrério do téntalo, que ¢ de 10 €V. O catodo ¢ aquecido por uma fonte que fornece

uma corrente em torno a 7 A: uma de suas extremidades € coligada a terra e a outra a um

potencial positivo.
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Figura 2.4: descarga elétrica e boca do forno: P: pdlos magnéticos; M: imd
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permanente; A: anodo; C: catodo; F: cobre; B: resisténcia para aquecimento; E: grade,

T: termopar
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O anodo € uma estrutura com dois anéis separados entre si de 1 cm, com o feixe
atdmico passando no seu centro. Aplicamos uma diferenga de potencial entre o anodo e o
terra. O campo magnético, de 300 G na regifio da descarga, faz com que os elétrons
emitidos do catodo descrevam trajetorias afuniladas em torno das linhas de campo, na
direcao do anodo, aumentando a probabilidade de colisdo elétron-atormo.

A descarga funciona em dois regimes distintos. No regime antes da ruptura do
plasma formado entre os eletrodos, temos um ponto de trabalho com 250 V e 50 mA
entre 0o catodo e o anodo, e observa-se uma fluorescéncia ténue entre os dois,
principalmente devido a fluorescéncia da transi¢o ressonante 4s? 1S -4s4p 'P,. Aplicando
uma diferenca de potencial de 800 V através de um banco de capacitores, se estabelece o
regime auto-sustentado com o ponto de trabalho em 50 V e 150 mA, tornando a
fluorescéncia na regido da descarga muito intensa, e visivel o decaimento a 657 nm ao

longa do feixe atémico.
IV- Cronograma da construcio do sistema de feixe atémico

Todo o sistema de vacuo, com excegdo das bombas, dos medidores, da bancada, e
do controlador de temperatura do forno, foi feito na Unicamp, representando uma redugio
de custos bastante grande. A construgio do sistema comegou em fevereiro de 1992,
quando utilizamos um maquinario do Laboratério Nacional de Luz Sincrotron para fazer
furos em tubos de ago para montar o "T". Em seguida, foi iniciada a usinagem destes
tubos de ago para soldagem e a confecgdo de Eodas as flanges na oficina mecénica do
Departamento de Eletronica Quéntica. A montagem do "T" com as flanges foi finalizada
em meados de novembro do mesmo ano. O tubo de Pyrex foi trabalhado na oficina de

vidro do Instituto de Fisica. A bancada de ferro foi feita fora da Unicamp.

31



Fizemos também diversas outras opgdes para a reducio final de custos, tais como
a construcido das fontes de alimentacio da descarga, dos passantes de corrente para alto
vacuo - que foram feitos a partir de uma sugestdo do Prof. Vanderlei Bagnato -, da ndo
utilizagio de gavetas no sistema de vacuo, dentre outras. Todas estas escolhas por
redugdo de custos funcionaram com sucesso. Além disso, fizemos diversas modificagdes
com relagdo a outros sistemas de feixe de alcalinos terrosos, como viabilizar, através de
detalhes na construgdo, a sua operacdo com ou sem a descarga elétrica, a observagio
direta da regido da boca do forno, evitando a deposigdo precoce do metal, que esta no
forno, nas janelas, e a utilizagio de uma bomba turbomolecular no "T" do forno, o que
permite um funcionamento menos problematico que o da bomba difusora, que €
normaimente utilizada. O fato de se poder trabalhar com o feixe atdmico em duas
cdnﬁguragbes em um mesmo sistema deixa-nos a vontade para optar por uma variedade
maior de experimentos. Em Pisa, por exemplo, existem dois sistemas de feixe atdmico, um
para cada tipo de configura¢fo, e nfo existe a possibilidade de intercambia-las. O segundo
sistema de Pisa foi sO construido recentemente em 1988, o que permitiu a realizagio de
experimentos com atomos no estado fundamental. Montamos todo o aparato sobre uma
bancada com rodas, que permite o seu deslocamento com facilidade, além de mudar a sua
altura através dos pés que permitem levanta-lo em até 20 cm.

Fizemos a primeira montagem do sistema completo no inicio de dezembro de 92,
mas o tubo de Pyrex, que ndo foi bem cozido, quebrou. Tivemos que desmontar todas as
pecas e mandar uma das bombas turbomolecular para limpeza. A segunda montagem
comegou na segunda quinzena de janeiro, e pudemos testar o vacuo pela primeira vez.
Posteriormente, com o forno carregado com célcio e com a descarga elétrica, comecamos
a procurar produzir o feixe atdmico excitado. Conseguiamos sempre fazer a descarga

funcionar antes da ruptura do plasma, como podia ser detectado da fluorescéncia azul que
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era emitida na regido proxima a boca do forno, mas quando a densidade de atomos ja era
suficiente para funciona-la no regime auto-sustentado, algum problema surgia. Aquele que
mais tempo nos tomou foi relacionado a problemas no anodo. Quando aplicivamos a
tensio do banco de capacitores para fazer a descarga funcionar, um trecho do anodo
fundia. Cercamos diversas possiveis causas para que isto acontecesse,0 que representava,
em cada uma das vezes que isto ocorria, a abertura de todo o sistema, a substitui¢io da
carga de calcio e a construgdo de um novo anodo, o que era um trabalho bastante longo
até poder fazer funcionar o feixe atdmico novamente. Este problema foi solucionado
trocando o ago de que era feitc o anodo por tintalo. Assim, a descarga partiu pela
primeira vez no final de junho, e desde entio temos trabathado continuamente quase sem

maiores contratempos.
V. Espectro de emissio da regido da descarga elétrica

Com o forno carregado com o célcio e a 700 °C, operamos a descarga antes do
regime auto-sustentado e durante o mesmo. Em uma das janelas que observam a regido da
descarga, colocamos uma lente e focalizamos a fluorescéncia na fenda de entrada do
espectrémetro Spex 1402. Colocamos um disco de ferro na frente da janela, dentro do
sistema de vacuo. Quando faziamos as medidas, deslocavamos o disco com um im3 para
- permitir a passagem da luz. Com isto, protelamos a formagao de filmes de calcio na janela.
A fluorescéncia passa pelas duas redes de difragio do espectrOmetro e € recolhida pela
fotomultiplicadora RCA C31034. O sinal da fotomultiplicadora ¢ mandado para um
eletrdmetro 610CR quando n3o estad modulado, ou para o lock-in SR 530 e para o
computador quando modulamos a fluorescéncia com um chopper mecénico na entrada do

espectrometro.



Obtivemos o espectro da descarga antes da ruptura do plasma e no regime auto-
sustentado, entre 3600 e 7340 A, sendo esta a primeira vez que foi tirado um espectro de
emissdo da regido da descarga para o célcio. No regime de pré-ruptura, observamos
somente as transigdes entre singletos, todas pouco intensas, com excegdo da linha 4s? 1S,-
4s4p 'P,. Quando trabalhamos no regime auto-sustentado, as linhas dos singletos se
tornam varias ordens de grandeza mais intensas e aparecem as transigdes de tripleto e do
célcio ionizado, Ca II. As tabelas I, II e III com as linhas mais intensas, juntamente com
suas intensidades, estfio a seguir para as transigdes de singleto ¢ tripleto do calcio neutro,
Cal, e para o Call A intensidade é dada para o valor de pico, tomando-se a da transi¢do

ressonante 4s? 18,-4s4p 1P, como sendo igual a 1000.

A (A) ) Transicdo Intensidade
\3624.11-3645.00 4p 3P0 . -5d 3D, ... 70
4283.01-4318.65 4p 3P0, . ~4p2 3P, .. 410
4425.44-4456.6) 4p 3P0 ,-4d 3D, 510
4578.55-4585.96 3d3D,,,,-4f3F", . . 100
5581.97-5602.85 3d 3D, , -4p 3D, .. 370
6102.72-6162.17 4p 3P, .55 38, 370
6156.02-6169.56 3d3D,,.,-5p 3P%, . ., 200
6439.07-6508.85 3d3D,,,,-4p' 3F°, ... 380

Tabela I:transicdes de tripleto mais intensas do Ca I



4s 28, .-4p ?P.

A (A) Transigdo Intensidade
4226.73 452 1S -4p 1P9, 1000
4240.46 3d ID.-7p 1P, 710
4355.08 3d 1D,-5f 'FO, 220
4526.94 3d ID_-6p !PO, 410
4685.27 4p 1P°.-6d 1D, 210
4878.13 3d 1D,-4f 1F°, 340
5041.62 3d 'D.-4p' P9, 330
5188.85 4p 1P°.-5d 1D, 440

. 5349.47 3d 'D.-4f 'FO, 440
5512.98 4p 'Po-4p? IS, 170
- 5857.75 4p 1P0-4p? 1D, 1000
5867.56 4p 1P9-6s IS, 90
6717.69 3d 'D,-5p P9 410
7148.15 3d 'D.-4p' 1DY, 300
7326.15 4p 1P°-4d 1D, 410
Tabela II: transigdes de singleto mais intensas do Ca I
A (A) Transicdo Intensidade
3706.07 4p P, -5 1S, , 41
3736.90 4p ?P..-5s 2§, 98
3933.66 4s 2S,,.-4p ?P,,, >1000
3968.47 711

Tabela III:transi¢bes do Ca Il
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Estio sendo feitos calculos para identificar, nas intensidades das fluorescéncias, as
contribui¢bes dos varios canais de populamento dos estados excitados [12]. Com isto
poderemos determinar o papel desempenhado pela excitagdo diretamente do estado
fundamental, através de colisdes elétron-atomo, e pelo decaimento em cascata para
popular os niveis metaestaveis. Pretendemos colocar um OMA para observar a regido da
descarga, fazendo-a funcionar com diversos valores de corrente.

Dos dados obtidos, vemos que as intensidades das transi¢des mais fortes do Ca Il
sdo comparaveis aquela da linha ressonante do Ca I, 4s? !S,-4sdp 'P,. De fato, para obter
a condiciio de descarga auto-sustentada pelo fluxo atdmico, a taxa de gerag@o de ions tem
que garantir a conservagiio de carga na regido neutra da descarga. A intensidade da linha
de intercombinagio 4s? 1S,-4s4p 3P,, que nfo estd nas tabelas, ¢ de 130. Observamos
também a transigdo de quadrupolo elétrico 4s? 1S,-4s3d 'D,, mas a intensidade ¢ de 30.
Corria,. estes niveis s30 metaestaveis, acreditamos que uma parte significativa das
fluorescéncias das transigbes que os envolvem seja devido a colisbes elétron-atomo,
partindo diretamente deles, e nio decaimento por cascata. Anilise tedrica das taxas de
transi¢@o para estes niveis associados ao conhecimento das secg¢des de choque para os
mesmos, inexistentes na literatura, podem contribuir para futuros melhoramentos na
descarga elétrica.

De fato, como os processos de colisio envolvidos na excitagdo dos atomos sao
.inelé,sticos, em [29] considerou-se as seguintes equagOes de taxa, escritas para as
densidades atdmicas dos estados fundamental e excitados, n, e n,, respectivamente, na

regido da descarga, como feito em {29]

ne = 22gn - 22 n - ijne ()
e e e
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no= - + gy iJna (5)
€

€

€

e c,.P sdo, respectivamente, as secgdes de choque para excitagio a

onde oy , o, 07
partir do tripleto metaestavel, de deexcitagdo do tripleto metaestavel, de ionizagio do
estado fundamental e de ionizacio do tripleto metaestavel ./ é a densidade de corrente da
descarga. Nestas equagdes, ndo se leva em conta o decaimento por cascata dos niveis
superiores ¢ supbe-se que as sec¢des de choque sdo independentes da corrente da
descarga. Com o nosso arranjo experimental poderemos verificar a validade desta ultima
suposicBo e levar em conta o decaimento por cascata, pois estaremos observando

diretamente os processos envolvidos.

Infensity (g.u.)

1 1] J | |
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Figura 2.5: espectro de emissdo da regido da descarga, entre 4218 e 5340 A
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ENERSY {em™)

Na figura 2.5 temos o espectro de emissio da regiio entre 4218 e 5340 A
Podemos resolver linhas separadas de 1 A entre si. Na figura 2.6 temos o diagrama de
Grotrian das transi¢des de singleto detectadas em nosso espectro de emissdo, na 2.7 as

transi¢Ges de tripleto, € na 2.8 as transigdes do Ca II, todas com as respectivas

intensidades relativas dos sinais medidos.
Ca 1 GROTRIAN DIAGRAM (20 eisctrons, 2 = 20)
(Configuration: 82241208 3453044 i, Singiet System )
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Figura 2.6: diagrama de Grotrian das transi¢des de singleto do Ca I, com aquelas

observadas no espectro de emissdo indicadas com respectivas intensidades [40]
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observadas no espectro de emissdo indicadas com respectivas intensidades [40]
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VL Eficiéncia de produgio dos estados 4s4p 3P

Para realizar esta medida, utilizamos a transi¢io 4sdp 3P, - 4s5s 38, em 610,2 nm.
Mandamos o laser ressonante com esta transi¢cdo perpendicularmente ao feixe atémico,
20 cm depois do ultimo colimador. A radiagdo é fomnecida por um laser CR 699-21, com
largura de linha de 1 MHz, trabalhando com o corante rodamina 590, bombeado por um
laser de argbnio operando na linha de 514,6 nm. Medimos a intensidade de absorgio do
laser pelo feixe atdmico no centro da transig#o. Utilizamos a transigio 4s4p 3P, - 4s5p
’8, em 610,2 nm para medir a absorg#o e levamos em conta as populag@es relativas do
tripleto metaestavel, 3Py: 3P,:3P, com 1: 3 :5, para chegar ao valor final.

A densidade de 4tomos que absorvem a radiagio pode ser calculado de duas
maneiras diferentes [41]. A absorgdio total em uma linha espectral é obtida integrando o

logaritmo da raz3o de intensidades através da linha

[ty wyr100)]av (6)

que levaa

x[k(v)dv=xNA2(1-5N'/3N)/ 247 7 (7)

onde I(v) é a intensidade de radiagdio, J(v) a intensidade de transmissdo, x o
comprimento da regifio de absorgo, A(v) 0 coeficiente de absorgdo, 4, 0 comprimento de
onda da absorgdo, N a populagio do nivel 4sdp 3P;, N do 4s5s 38, cujo tempo de vida é
de 10,7 ns [42). '
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Uma outra maneira de se avaliar a densidade de absorvedores pode ser feita
tomando o centro da linha de absorg3o quando N'<</ e uma forma de linha Gaussiana
I, (Vo)

— - 172 22 N
In (I—(-‘;-;-)—J—xk(v ) =2(In2)""4 0(-——"———247[ — ]r Av (8)

Até um valor de absorgdio de A=0,8 as duas avaliagdes ddo o mesmo resultado [41]. Em
nosso caso, para uma corrente de 200 mA entre o catodo e o anodo medimos 1./1, = 0,94,

Utilizando (8) chegamos ao valor
N=1,7 x 10% 4tomos/cm? {9)

0 que, levando-se em conta a proporgdc 1:3:5 das densidades de populagdo de 3P
3P,:3P,, temos
N(®P) = 6,9 x 108 atomos/cm3 (10)

Isto ¢ equivalente a uma densidade de populagiio de (45%10)% no tripleto
metaestavel, visto que a densidade de dtomos na regidio de interag3o, a 31 cm da boca do

forno, é dada por [30]

1 o4
N=oN 2 (11)

onde N, ¢ a densidade de 4tomos no forno, que € de 1,24 x 105 dtomos/cm3 a 700 °C; 4,
a drea do colimador e 4? a distincia entre o forno € a regiio de interagfio. Neste caso, a

densidade de 4tomos em d é de 3,3 x 10? atomos/cm3.
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Y- Conclusdes

Montamos, com sucesso, um sistema de feixe atdmico bastante versatil, que
permite 2 opera¢fio com uma gama variada de elementos quimicos em seu estado
fundamental ou nos niveis metaestiveis. Este sistema também permite que se observe a
regifio em torno a boca do forno, que €& \til para se fazer espectroscopia de emissdo da
descarga elétrica, como a que realizamos, a primeira feita com o calcio, segundo o nosso
conhecimento, revelando, assim, os mecanismos envolvidos na produgdo das populagdes
dos diversos niveis. Com a analise que esté sendo feita do espectro de emissio, associada
a0 conhecimento das secgdes de choque dos estados envolvidos, poderemos melhorar a
eficiéncia destas descargas elétricas, Medimos uma eficiéncia da ordem de 27% na
produg#io do primeiro tripleto metaestavel.

As aplicagBes deste sistema s3o variadas, podendo ser utilizado em padrdes
atdmicos de tempo e frequéncia, em espectroscopia de alta resolugdo, em experimentos

de manipulagZo de dtomos, de medidas de secgdes de choque, dentre outras.
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Capitulo III

Sistemas de laser de diodo e aplicacdes a espectroscopia
atdmica e metrologia

I- Introducao:

Os lasers de diodo, conhecidos também como lasers de semicondutor, est?io-
progressivamente se estabelecendo como fontes de Iuz de alta pureza espectral e facil
sintonia em diversas regides do infravermelho e do visivel, com aplicagdes dai advindas
em metrologia e fisica atdmica. Exemplos destas aplicagbes, com um guia das
caracteristicas € de como \utilizar os lasers de diodo, estdo na revisdo do ponto de vista da
fisica atdmica de C. Wieman e L. Hollberg [43]. Lasers com um fator de qualidade Q alto
sdo possiveis de se obter [43, 44, 45], chegando a larguras da linha de emissdo menor que
100 KHz, assim como uma faixa de sintonia continua de ! THz [46].

Na figura 3.1 mostramos um grafico da poténcia de saida em fungio do
comprimento de onda de operagdo dos lasers de diodo existentes. Desde a publica¢io
deste grafico [43), muitos avangos foram conseguidos, existindo agora lasers comerciais
que fornecem 100 W de poténcia de saida no infravermelho [47], mais de 2 W no visivel,
assim como lasers operando na regido de comprimentos de onda de 1,48 um, 960 e 610
nm [48]. Os lasers em 1,3 e 1,5 pm, que foram inicialmente desenvolvidos para aplicagdes
com sistemas de fibras Opticas, foram construidos com semicondutores de InGaAsP. Os
lasers na regido de 750-890 nm sdo de AlGaAs e os que estfio na regido de 670nm de
InGaAIP. As suas caracteristicas espectrﬁis variam consideravelmente, sendo aqueles que

operam na regido 750-890 nm mais adequados para aplicagGes espectroscopicas.
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Figura 3.1: poténcia de saida em funcdo do comprimento de onda para os diversos

lasers de semicondutor [43]

A duplicagio da frequéncia de emissio de lasers de semicondutor tem aberto
perspectivas promissoras da utilizacio das caracteristicas desses lasers na regido do azul e
do ultravioleta proximo. A geracio de segunda harmdnica de lasers de diodo foi obtida
para diversos cristais e em diferentes configuragtes [7, 49], sendo o resultado mais
espetacular a obtencio de 41 mW a 430 nm utilizando-se um cristal de neobato de
potassio, o que representa um fator de conversio da poténcia da frequéncia fundamental
para a segunda harménica de 32% [50].

Neste capitulo apresentamos os sistemas de lasers de diodo duplicados em
frequéncia que montamos e as medidas espectroscopicas realizadas em feixes atdmicos

com estes sistemas. O nosso objetivo ao construi-los foi o de obter radiagdo laser em dots
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comprimentos de onda de interesse metrologico: a 422,7 nm para o resfriamento do calcio
no estado fundamental, e a 383 nm, pars o bombeamento dptico do tripleto metaestavel 3P
do magnésio, utilizando a transi¢do 3s3p 3P - 4s3d 3D, e o resfriamento do feixe utilizando
a mesma transi¢do, utilizando lasers operando em 845 e 767 nm, respectivamente. As
fun¢bes destes comprimentos dé onda foram descritos no capitulo I e serdo discutidos
mais detalhadamente nos capitulos IV e V.

Nesta etapa do trabalho em Pisa, estabilizamos lasers de diodo em temperatura e
corrente, € diminuimos a largura de emissdo com o retorno Optico de uma rede de
difragdo. A duplicagdo em frequéncia foi testada para cada um dos dois éornprimentos de
onda, utilizando dois cristais diferentes, e caracterizando a geragdo de segunda harmoénica
em cada caso. Passamos, entdo, a fazer medidas do desvio isotdpico da linha ressonante
do calcio, a 422,7 nm, e a observar as fluorescéncias do magnésio, para otimizar os
sistemas de laser de dioéio duplicado em frequéncia. Posteriormente construimos uma
cavidade para aumentar a eficiéncia de geragio da segunda harménica. Este trabatho foi
feito em conjunto com Gian Luca Genovesi, sendo que estes resultados também fazem
parte de sua tese de laurea [51].

Este capitulo esta organizado como descrito a seguir. Na proxima secgdo
descrevemos algumas caracteristicas gerais de lasers de diodo, mostrando os resultados de
medidas por nos realizadas para caracterizar o comportamento dos lasers em funcio da
temperatura ¢ da corrente de injecio. Discutimos a seguir o comportamento do laser com
o retomno Optico de uma cavidade externa e apresentamos medidas feitas com uma
cavidade externa utilizando o retorno de uma rede de difragiio . A fisica basica dos lasers
de semicondutor de um ponto de vista formal ndo serd abordada nesta seccio porque
fugiriamos dos objetivos deste trabaIHo. Este tema ¢ discutido em diversos textos, como o
livro de Petterman [52]. Descreveremog somente algumas propriedades relevantes do

ponto de vista do usuario em espectroscopia. ¢
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Na sec¢do III tratamos do fendmeno de geragdo de segunda harmdnica e
mostramos as caracteristicas por nos medidas dos cristais utilizados na obten¢io do laser
de diodo duplicado em frequéncia. A secgdo seguinte ¢ dedicada a um tratamento mais
detalhado dos desvios isotopicos em 4tomos. O objetivo é o de preparar a apresentagio
das medidas realizadas com o calcio e o magnésio e de mostrar as perspectivas do que
pode ser feito em termos de espectroscopia de alta resolugdo em nosso laboratdrio na
Unicamp. Os experimentos feitos com os lasers de diodo duplicados em frequéncia esta na

seccao V, onde também discutimos as consequéncias e perpectivas deste trabalho.
II- Caracteristicas dos lasers de semicondutor utilizados
1- Caracteristicas gerais de lasers de diodo

" A construgdo de um laser de diodo tipico esta esquematizada na figura 3.2 [53],
onde s3o mostradas algumas das propriedades basicas de estrutura comum 2 todos os
lasers com emissdo continua (c.w.), a menos de sua composi¢do quimica, que determina o
comprimento de onda de emissio. A base do diodo é um substrato feito de um
semicondutor do tipo n. Sobre o substrato se cresce uma camada planar de cladding de um
material de tipo n, uma regido ativa de um semicondutor com baixa dopagem, e um outro
cladding do tipo p. Quando a corrente - denominada corrente de injecio - passa através
dos contatos metalicos, 6s elétrons injetados da camada do tipo n e os buracos injetados
da camada de tipo p recombinam-se na fina regido ativa, emitindo fotons. Os fotons vio e
voltam entre as faces terminais parcialmente-refietoras do diodo e o efeito laser comega
quando o ganho na ida e vinda dos fétons supera as perdas (absorcio e espalhamento) na
cavidade dptica com o aumento da corrente.

O modo espacial do laser ¢ determinado por um canal estreito na regido ativa que

confina 2 luz. Devido & luz ser emitida por uma regio retangular pequena ( da ordem de
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0,1 20,3 um ), a emissdo do laser de diodo tem uma divergéncia grande. Um feixe tipico
tem uma divergéncia, levando-se em conta a largura espacial total da linha de emissio na

metade da intensidade maxima (FWHM), de 30% na direcdo perpendicular 4 juncio e de

10% na paralela.
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Figura 3.2: construgdo de um laser de diodo tipico [53 ]

A poténcia de saida do laser depende da corrente de inje¢do. Na figura 3.3 temos

um grafico tipico com medidas da poténcia de saida em fungdo da corrente de injecdo de
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um laser de AlGaAs [54]. Acima da corrente de limiar, onde comega a ocorrer emissio do
tipo laser, o comportamento da fungdo € linear. Esta linearidade € uma das propriedades

que facilitam as aplicagdes destes lasers.
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Figura 3.3: curva PxI de um laser tipico de AsGaAl na faixa de 3 a 50 mW [54]

A figura 3.4 mostra um grafico da corrente de injegio versus tensio de um laser de
AsGaAl [54]. O trecho com inclinagio pronunciada da curva corresponde & corrente de
limiar do mesmo. Os lasers de diodo em geral apresentam uma curva IxV similares a da
figura. Observa-se da figura que € mais simples controlar o laser com uma fonte
estabilizada em corrente que em tens#o.

Exastem duas escalas naturais para o. espectro de oscilaggo dos lasers de diodo. A
primeira escala refere-se ao espag:ameﬂto dos modos da cavidade do laser, que € da ordem
de 160 GHz (~0,35 nm). A segunda rellaciona-se a largura de linha de uma cavidade
monomodo. A largura de linha de um laser de:diodo monomodo varia entre 10 e 500

MHz, existindo lasers comerciais que ja vém com & largura de 1 MHz [3].
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Figura 3.4: curvas IxV de um laser tipico de GaAsAl que opera de 3 a 50 mW [54]

" O comprimento de onda de emissio € determinado primariamente pelo intervalo
entre as bandas de condugdo e de valéncia do diodo ("band gap") e, posteriormente, pela
temperatura e densidade de corrente da jungdo. Um laser comercial permitira um intervalo
de sintonia de no maximo 20 nm. O usuirio deve entio comprar um laser que seja dopado
para operar no intervalo de sintonia do comprimento de onda de interesse.

A frequéncia do laser sintoniza-se com a temperatura, porque tanto o
comprimento do caminho 6ptico quanto o comprimento de onda em funcgio da curva de
ganho dependem da temperatura. Para um laser de AlGaAs o comprimento da cavidade
muda na razdo de +0,06 nm/K e a curva de ganho desloca-se de +0,25 nm/K. O resultado
dessas caracteristicas € que a curva de sintonia de frequéncia com a temperatura tem a
forma de uma fungio degrau para os modos longitudinais. Quando o pico de ganho do
meio se desloca consideravelmente, o léser salta para outro modo estavel [43]. Esta
caracteristica podera ser notada nos graficos que apresentaremos dos lasers utilizados.

Portanto, a temperatura do laser deve ser mantida constante, o que é conseguido com par
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termoel€étrico que utiliza o efeito Peltier para mudar a temperatura {55]. Um termistor
monitora a temperatura e um circuito de realimentagio da corrente do par termoelétrico,
do tipo PID, muda a temperatura do laser até a que desejamos e nela permanece, com
flutuagdes de temperatura da ordem de mK.

A medida que a temperatura da jungio do laser diminui, a distribuigio de
populagdo eletrénica muda e uma menor quantidade de elétrons ¢ necessaria para se
conseguir a mesma inversio de populagio. Portanto, com uma corrente de injecio
constante, diminuindo-se a temperatura do laser aumenta-se a sua poténcia de saida, como
pode ser visto na figura 3 .4.

Mudangas na corrente de injegéo afetam tanto a temperatura do diodo quanto a
densidade de portadores, 0 que por sua vez altera o indice de refracdo, mudando o
comprimento de onda de emissdo. A corrente afeta a temperatura da jungio devido ao

3
aquecimento Joule, e a curva de comprimento de onda em fungio da corrente ¢
semelhante & de A versus temperatura, como podera ser visto nas proximas subsecgdes.

Para lasers de AlGaAs a variagio da frequéncia de emissio é ~ -3GHz/mA para

frequéncias de modulagio de corrente abaixo de 3 MHz, como no nosso caso. [43]

2- Arranjo experimental

Os lasers utilizados est3o na tabela 3.1. O A é o comprimento de onda de emissao
com o laser funcionando com a corrente de operagfio, 11, a 25 °C. I, é a corrente de limiar
e P a poténcia de saida do laser com a corrente I} e a 25 °C. O desenho de um laser como

o0s que utilizamos esta na figura 3.5.



| s |

STC__
ML6411A ML67010A LT4C-82 1. T50A-03U
A (nm) 780 780 780 850
I (mA) 65 140 110 100
I, (mA) 40 70 40 40
P (mW) 10 30 40 50

Tabela 3.1: caracteristicas nominais dos lasers utilizados

Figura 3.5: desenho de um laser como os utilizados nos experimentos

A estrutura onde o laser ¢ instalado esta na figura 3.6. Como 4 temperatura

ambiente todos os lasers tém o comprimento de onda mais alto que aquele no qual

geramos a segunda harménica (845 e 767 nm), devemos resfria-los. A temperatura de
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operagio € obtida com o par termoelétrico, que esfria a placa de cobre onde esta instalado
0 laser, transferindo calor para a chapa de aluminio, que funciona como reservatério de
calor e suporte da lente de colimagio. Um termostato proximo ao laser mede a
temperatura que € monitorada pelo controlador de temperatura, cujo diagrama légico esta
também na figura 3.6. Ele fornece a corrente ao par termoelétrico para que o laser opere a
uma temperatura fixa e com flutuagSes da ordem de mK. O grafico da variagdo da
temperatura na placa de cobre em fung#io da corrente aplicada ao par termoelétrico esta na

figura 3.7.

P -

¢

Figura 3.6: montagem do sistema de laser de diodo
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Figura 3.7: comportamento da temperatura na placa de cobre com a corrente aplicada

ao par termoelétrico

Passamos um fluxo laminar de nitrogénio na janela do laser para evitar a
condensaciio de vapor d'dgua, ja que operamos abaixo de 0 °C. A formagdo de gelo na
janela faria com que parte da luz do laser retornasse a sua cavidade, introduzindo ruido na
emissdo, como sera discutido na subsecgdo referente i cavidade externa. A lente de
colimagdo, com tratamento anti-reflexdo, corrige a divergéncia do laser. As caracteristicas
das lentes utilizadas, da Laser Diode Optics, sio: distdncia focal: 4,5 mm; abertura
numerica: 0,47, distincia ao laser ~ 2mm; didmentro: 7,6 mm.

O feixe, ao sair da lente, passa por.um isolador optico, que evita o retorno de luz a
regido ativa do laser devido as réﬂexﬁes nas superficies dos varios componentes do
experimento. Este isolador funciona utilizando o efeito Faraday: um cristal submetido a
um campo magnético gira a polarizagio da luz incidente em 45°. Dois polarizadores de

calcita sdo colocados antes e depois deste cristal, com os seus eixos de polarizacéo
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fazendo um anguio de 45° entre si, a luz linearmente polarizada paralela ao eixo do
primeiro passa por ele, é girada de 45° no cristal e passa a segunda placa de calcita. A luz
que retorna, passa pelo polarizador de saida do isolador, roda a polarizagdo de 45° no
cristal e encontra o eixo da calcita de entrada perpendicular ao seu vetor campo elétrico.
A atenuagdo do retorno do laser nestes isoladores Opticos chega a 66 dB.

Os aparelhos de medida para cada tipo de experimento sdo colocados depois do
isolador optico: fotodector para medir a poténcia do laser, espectrémetro com resolucio
de 0,1 A para determinar o comprimento de onda e um dos trés Fabry-Perot com FSR de
300 MHz, 1,5 GHz ¢ 15 GHz. Alguns destes experimentos foram posteriormente refeitos
substituindo o espectrdmetro por um A-meter construido no NIST, que funciona contando
o niumero de franjas produzidos em um interferémetro de Michelson com os bragos
varidveis € comparando-o com o de um laser de He-Ne estabilizado em frequéncia.

5

3- Resultados
3.1- Comportamento dos lasers com a temperatura

Dos diversos pardmetros do laser que dependem da temperatura, o mais
importante para as nossas medidas € a variagdo do comprimento de onda de emissio. Para
se atingir o comprimento de onda desejado, mudamos a temperatura até atinjir a regido
que estamos interessados e fazemos o ajuste fino com a corrente de injecéo.

Outros pardmetros importantes do laser dependentes da temperatura sfo o valor
da corrente de limiar e a poténcia de saida. Medimos estas caracteristicas para o laser da
Mitsubishi ML 67010E, que foi utilizado nos experimentos com o magnésio. O aumento

da poténcia de saida com a diminuigio da temperatura é mostrado na figura 3.8.

i
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As curvas de poténcia em fungdo da corrente de injecio para temperaturas fixas

estdo na figura 3.9. A corrente de limiar diminui com a temperatura, como discutido em
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Figura 3.10: corrente de limiar em fungdo da temperatura

Os resultados que nos interessam s3o as variagSes do comprimento de onda do
laser com a temperatura. O comportamento dos dois tipos de laser, com dupla
heteroestrutura { Mitsubishi ) ¢ de pogo quéntico ( STC ), sdo diferentes, como foi
discutido em I11.2.1.

Os graficos do comprimento de onda do laser em fungio da temperatura foram
obtidos utilizando o espectrémetro para determinar o A. A temperatura € medida pelo
termistor préximo ao laser, através de uma calibragfio da resisténcia x temperatura. As

curvas para cada laser est#o nas figuras 3.11, 3.12 e 3.13.
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3.2- Comportamento dos lasers com a corrente

Os proximos graficos foram obtidos variando a corrente de injecZo do laser e

observando a mudanga do comprimento de onda no espectrémetro.
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4- Laser com cavidade externa

Uma das caracteristicas que mais fortemente distingue os lasers de diodo dos
demais € a sua extrema sensibilidade ao retomo 6ptico do feixe i cavidade do laser. Este
retono pode ser usado favoravelmente ou pode ter consequéncias desagradaveis, tais
como a introdugdo de ruido na emissdo e, em muitos casos, a danificagio do laser.

Como discutido nas referéncias {43, 52], a sensibilidade dos lasers de
semicondutor ao retorno optico é resultado de uma série de fatores. A curva de ganho ¢é
muito plana com relagio ao comprimento de onda, a finesse da cavidade é baixa devido a
refletividade das faces do laser ( ~ 40%), e a caﬁﬁade ¢ muito curta. Como consequéncia,
a emissdo esponténea tem um peso grande, o ganho total do sistema tem uma dependéncia

extremamente fraca com o comprimento de onda e existe um namero relativamente
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pequeno de fotons na cavidade, e portanto a frequéncia de emissio € facilmente
perturbada. Além disso, quando a luz retorna ao laser, ele funciona como um fotodiodo,
gerando mais portadores na jungio e afetando o ganho. A referéncia [52] traz uma
discussdo quantitativa detathada e diversas referéncias sobre o tema.

Pard que o retorno Optico permita que se reduza a largura de linha do laser e
controle a frequéncia de emissdo, deve-se projeta-lo adequadamente. Podemos utilizar
elementos opticos simples para retornar luz a regido ativa, tais como espelhos, etalons,
redes de difracdo, cavidades em fibras dpticas ou espelhos com fase conjugada. Neste
caso, devemos considerar o sistema composto pelo laser e o elemento de reflexio externo
como ressonadores complexos. A figura 3.16 mostra um arranjo composto de um laser
com coeficientes de reflexio em suas duas faces, r, e 1, e a cavidade com coeficiente de

reflexdo r,,,.

taser diode cavily external cavity
]

( n ":)I T2ent h

—

Figura 3.16: arranjo esquemdtico de um laser com retorno dptico [52]

Na referéncia [52] encontramos uma classificagio fenomenolégica para diferentes

regimes de retorno Optico para um laser de InGaAsP operando em 1,5 pm, cujo
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comportamento € semelhante aos utilizados em nossos experimentos. A figura 3.17 ilustra
estes regimes no grafico de R, em fungio de 1_,.. A refletividade externa efetiva é R,..
=1, e T, € 0 tempo que o foton leva para ir ao espelho e retornar i face de saida do

laser.

109°F
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roundirip time of the externst covily t,,, ——

Figura 3.17: regimes de retorno optico para um laser de InGadsP [52]

No regime I, a largura de linha é aumentada ou diminuida de acordo com a fase do
retorno éptico. E dificil obter-se um regime estavel para cavidades externas longas. Por
exemplo, para 1, = 10 ns R,,,, deve ser menor que 10%, o que ¢ muito dificil de se
conseguir em termos praticos. Para o regime II, em principio o laser funciona com
multiplos modos. Dependendo da fase da luz refletida, pode-se manter um Gnico modo
estavel com consider4vel estreitamento da largura de linha; o modo com a fase ajustada
para o minimo de largura de linha torna-se mais estavel com relacdo a outros modos com
limiar mais baixo. |

A medida que se aumenta a intensidade do retorno, obtem-se uma forte variagdo
do ganho do limiar para os diferentes modos da cavidade, juntamente com uma diminuicio

da largura de linha. No regime Il o laser opera com uma emissio estavel independente da
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fase do retorno a cavidade do laser. O aumento da intensidade do retorno, no regime IV,
traz fortes instabilidades ao laser, chamadas de "colapso de coeréncia”", com diversos
modos operando, larguras de linha da ordem de 10 GHz e um ruido intenso. No regime V,
com aumento do retorno, que ¢ também equivalente a uma diminuigdo de r,¢2, o laser é
entfo formado basicamente pela cavidade externa, voltando 4 operacdo estavel,

Nos nossos experimentos, trabalhamos com os lasers em regimes semelhantes ao
I1, IIT e I'V fazendo com que se retornasse ao laser a luz da difragdo de primeira ordem de
uma rede na configura¢io do tipo Littrow, isto €, na qual o dngulo de incidéncia a ¢ igual
ao angulo de difracdo B. Com um cristal piezoelétrico, PZT, variamos o dngulo de
incidéncia. O esquema experimental esta na figura 3.18.

No experimento, utilizamos um divisor de feixe para mandar a luz para a rede de
difrac30 e para os aparelhos que analisam o laser. A rampa que é mandada a fonte de
alimentacio do laser é amplificada e aplicada ao PZT, para que haia sincronia entre agnbas.

Mudando a refletdncia do divisor de feixe alteramos o regime de retorno optico.
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Figura 3.18: diagrama do experimento com retorno éptico de uma rede de difragio
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Na figura 3.19 observamos um laser operando sem o retorno 6ptico através de um
Fabry-Perot. Na figura 3.20 temos este mesmo laser com o retorno dptico de um divisor
de feixe com refletincia da ordem de 10%, que foi aquela onde ele operou de forma mais
estavel. Fizemos o batimento entre dois lasers ML 67010E com esta mesma configuragdo
¢ medimos uma largura de linha inferior a 1 MHz. A largura de linha sem o retomno 6ptico
era de 30 MHz. Na figura 3.21 colocamos um divisor de feixe com 50% de refletincia e
observamos que a largura de linha aumenta notavelmente assim como o ruido,
correspondendo a um regime de funcionamento do tipo I'V.

Concluindo, podemos constatar que utilizando um sistema de retorno Optico
simples com uma rede de difragdo podemos reduzir consideravelmente a largura de linha

do laser, tornando-se mais facil a sintonia do mesmo.
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Figura 3.19: espectro de emissdo do ML 67010F através de um FP de 300 MHz sem

H
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IH- Geracéio de segunda harménica
1- Discussao tedrica:

Considerando-se a propagag@o de uma onda eletromagnética plana em um meio
isotropico € homogéneo, € e U, respectivamente a permeabilidade elétrica e magnética do
meio, s&0 constantes escalares. Neste caso, 2 polarizagdo induzida no meio ¢ proporcional

¢ paralela ao campo elétrico aplicado [56)
P=gxVE (D

onde €, € a permeabilidade elétrica do vicuo, x( a suscetibilidade elétrica do material e P
e:E 530 0s vetores polarizagio e campo elétrico, respectivamente.

Para cristais dielétricos, a polarizagdo induzida dependera, tanto em amplitude
quanto em diregdo, do campo elétrico aplicado. Sendo o camg;o elétrico pouco intenso,

para cada componente da polarizagdo teremos

Px = ao(x(l)llEx + x(l)IZEy + X(I)I3Ez)
P, =€,(X(1;Ex + X WpE, + x5E,) 2)
Pz = ao(x(l)ﬂEx + x(i)nEy + x(n33Ez)

onde as letras maiUsculas sdo as amplitudes complexas das quantidades envolvidas. A

matriz 3x3 com elementos x(); € o tensor de suscetibilidade elétrica. Este tensor pode ser

diagonalizado com uma escolha adequada dos eixos x, y e z, para se obter as expressdes

Px = onl IE.\:
Py = OXZZE}_; : (3)
Pz = 80x33EZ .
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Estes eixos, nos quais o tensor ¢ diagonal, s8o chamados de eixos dielétricos principais do
cnstal. A polarizagio induzida €, portanto, linearmente relacionada ao campo elétrico
aplicado.

Com os campos elétricos intensos envolvidos em feixes de laser, a relaciio linear
acima ndo € mais uma boa aproximacgdo, e outros termos em que P é relacionado a
poténcias de ordem superior de E devem ser considerados. Esta resposta no-linear pode
levar a uma troca de energia entre ondas eletromagnéticas com frequéncias diferentes.

Nesta sec¢do consideraremos somente um dos efeitos produzidos pelo termo de
polarizagio ndo-linear proporcional ao quadrado do campo elétrico, isto ¢, a geracdo de
segunda harménica, na qual um laser com frequéncia © ¢ parcialmente convertido, em um
meio nio-linear, em um feixe coerente na frequéncia 2@, como primeiramente observado
por Franken et al em 1961 [57].

Ay

Definindo um coeficiente nio-linear d® para relacionar as amplitudes temos as

A
expressoes gerais

P'mi =d(n):E'JE’_?---E’n (4)
P(nh(Z)n'ld(n):E1E2"'En ©)

Para a dependéncia com o quadrado do campo elétrico, podemos introduzir
algumas idéias utilizando a suposigio de que a polarizacio ndo-linear induzida, PNL, esta

relacionada com o campo elétrico E por uma equag#o escalar [58], isto &,
PNL = 2¢ dE? (6)

onde d ¢ um coeficiente cuja dimenséo € o inverso de um campo elétrico. A origem fisica

da equagdo (6) vem do fato que os elétrons exteriores de um atomo ou sistema atémico
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sofrem deformacdes n&o lineares quando submetidos a campos elétricos intensos.
Comparando (6) e (1) observamos que o termo de polarizacdo ndo-linear torna-se
comparavel ao termo linear para um campo elétrico Exy/d. Como = 1, vemos que (1/d)
é o valor no qual uma deformagdo ndo-linear dos elétrons exteriores ocorrera. Portanto,
espera-se que 1/d seja da ordem do campo elétrico produzido por uma carga eletrénica a
uma distincia correspondente a uma dimensdo atomica tipica, isto €, (1/d) =~ e/4meal.
Portanto, (1/d) = 101! V/m para a = 1A [58].

Considerando uma onda monocromatica plana com frequéncia o propagando na

diregdo z através de um cristal, obtemos a equagéo

Ey(zt) = ~;{_E(z,t)e:xp[i(cot-k(oz)] +c.c} @)]

onde c.c € o complexo conjugado do outro termo e

kg = O/cg = ng0/c, (8)

sendo ¢y, a velocidade da luz no cristal, n,, o indice de refragdo do cristal na frequéncia o,
e ¢, a velocidade da luz no vacuo. Substituindo (7) em (6), observamos que PN contém

um termo oscilando em 2@, isto €,

PNL,» = —¢, {E¥(z,0) expli(2wt-2kyz)] + ¢.c} (9)

INNE-B

Esta equagio descreve uma polarizagio oscilando na frequéncia 200 e com varagdo
espacial na forma de uma onda. Esta onda de polarizagio irradiara na frequéncia 20.
Portanto, ela gera uma onda eletromagnética na frequéncia da segunda harmédnica 2 , na

forma ¢
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E,p (1) = % {E(z,20) exp[i(20t-k,,2z)] + c.c} (10)

onde
kZC!) = 20)/020) = 2“20)0)/00 (1 1)

€ a magnitude do vetor de onda na frequéncia 2. A origem fisica da gera¢io de segunda
harménica pode entdo ser retirada do fato que, como um resultado da relagdo nio linear
(6), 2 onda eletromagnética na frequéncia fundamental ® batera consigo mesma
produzindo a polarizagio em 2. Comparando (10) e (9) observamos uma importante
condigdo que deve ser satisfeita para que este processo ocorra eficientemente, isto €, que a
\‘felocidade de fase da onda de polarizagdo (v;=2/2kg) deve ser igual 4 da. onda

eletromagnética gerada (vp=2®/k,,). Esta condi¢io pode entdo ser escrita como

koo = 2kg (12)

Esta condi¢do € conhecida como a condigio de casamento de fase ("phase-matching”). A

equagdo (12), de acordo com (11) ¢ (8), é reduzida a

Ny = Ny (13)

Se as diregdes de E, e de PNL ( e portanto de E,,) fossem as mesmas, como estd
implicito na equacdo (6), ndo seria possivél satisfazer a condigdo da equagdo (13) devido &

dispersdo do cristal (An = n,-ng). Isto imporia um limite ao comprimento do cristal |, no

70



qual PNL contribuiria para formar a onda de segunda harménica. Este comprimento 1 - o
comprimento de coeréncia- deve de fato corresponder a distancia na qual a onda P € a E,,

ficam fora de fase mutuamente de T, isto é,

Koy Te - 2kl = . (14)
Desta condigdo e das equagdes (11) e (8), temos
1. = A/4An (15)

onde A = 27c, /0 € o comprimento de onda no vacuo da onda fundamental.

Com valores tipicos do indice de dispersdo na regido do visivel, o comprimento de
coeréncia & limitado a ordem de 16 um. Portanto, a intensidade da segunda harmﬁ_zlica é
muito pequena. Um método eficaz de igualar as velocidades de fase da onda fundamental
e da segunda harmonica consiste em utilizar a birreﬁ'ingénci; de cristais uniaxiais ou
biaxiais. Restringiremos a discussio a cristais uniaxiais , que € formalmente mais simples.

Uma onda plana incidente em um cristal anisotropico em geral se divide em duas
diferentes ondas polarizadas ortogonalmente entre si. Correspondente a estas duas
diregdes de polarizacdo existem dois indices de refragdo diferentes. Esta diferenga dos
indices de refragdio ¢ chamada de birrefringéncia. No cristal uniaxial existe uma direg3o,
conhecida como o eixo éptico do cristal, na qual ndo ha separagio das ondas. O tensor ny
do indice de refragdo pode ser descrito geometricamente introduzindo um elipséide de
revolugdo, como na figura 3.22, em torno do eixo dptico, que corresponde ao eixo z da

figura.
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Figura 3.22. elipsdide dos indices de refracdo para um cristal uniaxial negativo

No caso de uma onda incidente com o dngulo 6 com relagfo ao eixo Optico, as
diregbes de polarizagio permitidas e os correspondentes indices de refragio sio
encontradas como descrito a seguir. Através do centro do elipsoide traga-se uma reta na
direg3o de propagagio da onda, OP, & um plano perpendicular & mesma. A intersec¢do
deste plano com o elipsoide é uma elipse. Os eixos dela sio paralelos 2 direggo de
polarizagdo. e o comprimento de cada um de seus semi-eixos é igual ao indice de refracio
para aquela dire¢@o de polarizagdo. “

Uma das dire¢des é necessariamente perpendicular ao eixo éptico e a onda que
tem esta diregdo de polarizacdo é chamada de ordindnia, e o seu indice de refracdo n, €
independente da diregdo de propagacdo, como pode ser visto da figura. A onda com a
outra direco de polarizagio é chamada de extraordinaria e o seu indice de refragdo n.(0)
assume valores entre n, - quando OP ¢ paralelo 2 z - e n, - quando OP € perpendicular a z
- também chamado de indice extraordindrio. Se n, > n, o cristal é uniaxial positivo e, no
caso inverso, de uniaxial negativo. Trataremos a seguir somente dos cristais uniaxiais
negativos, que foram aqueles com os quais trabalhamos. A equa¢do para n.(0) tem a

forma

nO nﬂ
2 2 2 2 142
(n; sen"F+n_cos 8)

n.(6)= (16)
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O casamento de fase pode ser obtido em um cristal uniaxial negativo quando um
raio ordinario na frequéncia @ combina-se com um outro raio ordinario na frequéncia ®
para dar origem a um raio extraordinario com 20, ou, em simbolos, o, + 0, = €;,. Isto é
chamado de geracdo de segunda harménica do tipo I. Um outro esquema para cristais
uniaxiais negattvos, o tipo II, se combina uma onda ordindria na frequéncia @ com uma

onda extraordinaria na mesma frequéncia pP?® = 3 g,d;” E7 E{ para gerar uma onda
k=123

extraordinaria na frequéncia 26, ou, em simbolos, 0, + ¢, = €5, [39].
Como mostrado anteriormente, em geral a relagdo escalar (6) deve ser substituida
por uma relagio tensorial. A componente da polarizagio da segunda harménica na diregdo

i do cristal, por exemplo, pode ser escrita como

P2 = Y gdi E Ef Nty
3

k=12,
Esta equagdo pode ser escrita na forma mais condensada

ik

p* =, &dy E? E? (18)
1

onde m varia de 1 a 6. A nota¢do abreviada do campo é tal que (EE), = E{2 =E2, (EE),
=E,? =E?, (EE); = E;? = E2, (EE),; = 2E,E; = 2E,E,, (EE)s = 2E,E; = 2E,E,, (EE)s =
2E(E; = 2EE,. Na forma matricial, di;, ¢ uma matriz 3x6 que opera no vetor coluna
(EE),,. Dependendo da simetria do cristal, alguns dos elementos da matriz d;, serdo iguais
ou nulos.

Para a geragdo de segunda harménica do tipo I, da figura 3.22 observamos que

uma onda com E;=0 ¢ uma onda ordinaria, enquanto uma onda com Ez#0 é um onda

7
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extraordinaria. Portanto, um raio ordinario na frequéncia fundamental ® tende, neste caso,
a gerar uma onda extraordindna com 2w. Para satisfazer a condicdo de casamento de fase,
pode-se propagar a onda fundamental em um angulo 8,, com relagdo ao eixo éptico tal

que
n¢(20,6,,) = ny(w) (19)
Para geragio de segunda harmdnica do tipo II temos [59]

ne(zm,em)%[ne(m,em)+no(co>] 20)

Se a onda se propaga em uma direcdo ndo coincidente com um dos eixos
principais, existe um angulo p#0 entre as dire¢des dos vetores de Poynting da.onda
fundamental e da duplicada. Este dngulo € expresso pela seguinte equa¢do para cristais

A

uniaxiais negativos:

=n§(0))( 11 J
tgp 5 2o 2@e) sen20 21)

Esta divergéncia tem o efeito de hmitar o volume efetivo do cristal onde se da a
duplicagio. Quando 6,,=90° obtem-se p=0. Isto € chamado de casamento de fase a 90°, e
pode ser obtido mudando a temperatura do cristal, ja4 que tanto n, quanto n, em geral
mudam diferentemente com a temperatura; Este é o caso do cristal de KN,O3 por nds
utilizado. ) '

A otimizagdo da poténcia da segunda harménica do tipo I na presenca de um feixe
gaussiano, usada para todos os cristais com que trabalthamos, foi exaustivamente estudado

A
por Boyd e Kleinman [60] e aqui daremos os resultados principais, sem deduzi-los. A
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geometria utilizada estd na figura 3.23, onde um feixe gaussiando com o foco em z=f
incide sobre um cristal uniaxial negativo de comprimento /, com faces planas paralelas
orientadas para haver o casamento de fase. O dngulo de birrefringéncia é pegueno o
suficiente para que seja valida a aproximagio tg p ~ p. Indiquemos por 8y = 2wy/b a
metade do angulo de difragdo, e por b=2z=wK, o pardmetro confocal, onde w, ¢ a
cintura do feixe e K,=wd.4/(nc) e d y € uma expressdo que contem os elementos de

matriz di;. Sendo a, e o, os coeficientes de absor¢do da onda fundamental e da
20°

duplicada, respectivamente, o = o, +ot, e C = —3—2——|d,5[2, a poténcia da segunda
rcng,n,,
harmonica sera dada por
Py, =CIK,e*!P 2h (bk) (22)

onde h,(B.£) ¢ o fator de Boyde e Kleynman, que esta relacionado i focalizacdo dd‘\feixe,
& = 1/b € parametro de focalizagdo e B=p(/K)!2.

Ay

2- Arranjo experimental

O sistema de controle de temperatura e corrente do laser sio semelhantes ao dos
experimentos anteriores, Nas medidas de geragfo de segunda harménica nio utilizamos o
retorno optico da grade de difragio. O laser passa pela lente de colimagdo e pelo isolador
éptico. Colocamos um divisor de feixe para mandar pouco menos de 4% do laser para o
espectrometro. O laser entdo passa por uma lente que focaliza o feixe no cristal
duplicador.

O cristal duplicador € controlado em temperatura, no caso do KNbQO,, para obter-
se a condi¢do de casamento de fase, ou é montado em uma estrutura que permite o seu

deslocamento angular com relagdo ao laser, no caso do LilO,, para obter-se 2 mesma

’



condigdo. Apods sair do cristal, o laser passa por um filtro que corta a radiagdo na
frequéncia fundamental, deixando passar apenas a segunda harmodnica, e incide no
fotodiodo que mede a sua intensidade. Colocamos o laser no comprimento de onda de
interesse, a 845 ou 766 nm, variando a sua temperatura € corrente, € otimizamos a

geracio de segunda harménica.
3- Resuitados de duplicacio de frequéncia
3.1- Cristal de LilO,

O cristal de iodato de litio, também conhecido como LIO, € do tipo uniaxial
negativo. As suas carcateristicas a 766 nm sao:

N\

n=18;d;; =-4,1 pnvV; K, = 1,48 x 107 rad/m; B = 14,8 O3 £, = 1,3892

dg=d,ssen(® +p)=3,05x 1012, C=2,58x 10%uS.L
O cristal que utilizamos tinha um comprimento de 1,5 cm, e, neste caso, B = 18,1

e h = 0,039. A poténcia de segunda harménica, utilizando a equagio (22), deve ser
P,, =223 /P2 (23)

O termo e corresponde, para o cristal, a uma perda de 10%.

A distdncia focal 6tima da lente de focalizacdo para as caracteristicas do laser é
f=11cm. Utilizamos uma lente com =10 cm. Procura.mosﬂ otimizar a poténcia do laser
Juplicado em frequéncia variando a posi¢io das lentes de colimagdo e de focalizagdo, e

variando o dngulo de incidéncia do laser no cristal.
i
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Obtivemos, para o cristal de 1,5 cm, 120 nW de poténcia, que esta razoalmente de
acordo com os 180 nW previstos teoricamente. Na figura 3.23 mostramos o grafico da

poténcia da segunda harmdnica em fungdo da poténcia ao quadrado da fundamental.

LiIO, (15 mm)
[ente f=10cm
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Figura 2.23: valores experimentais de geracdo de segunda harménica do LIO

3.2- Cristal de KNbO,

O cristal de neobato de potassio é um cristal biaxial negativo, cujas caracteristicas

a 850 nm séo [61]:
n=228,K,=1,685x 107, B=0; h=1,068; £(B) = 2,84; d;, = -20,5 pm/V
K=4,67x107uS1

Para um cristal de 1 cm, como o que trabalhamos, P,, = 7,8 x 102 P 2. A

sincronizagio de fase para o KNbO, foi obtida variando a temperatura do cristal.
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Observamos que com uma variagdo de 0,05 °C a poténcia da segunda harménica reduzia
de 50 %, o que significa que devemos utilizar o mesmo controle de temperatura do laser,
que fornece uma estabilidade de aproximadamente 1 mK.

lluminando o cristal com 40 mW no fundamental, obtivemos 11 uW de segunda
harménica, que ¢ bem inferior ao valor tedrico de 125 uW. A provavel causa desta
diferenga ¢ a qualidade do feixe do laser, que ¢ astigmatica. Na figura 3.24 temos um

grafico da poténcia da segunda harmoénica em fungdo da poténcia ao quadrado da

fundamental.
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Figura 2.24: valores experimentais de geragdo de segunda harmoénica do KNbO,
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IV- Experimentos com lasers de diodo duplicados em frequéncia
1. Desvio isotopico em Atomos

Uma linha espectral € caracteristica do elemento quimico que produz o espectro. A
energia da linha espectral depende ligeiramente do isdtopo. € as diferencas de energia
entre os diversos istopos de um atomo sio chamados de desvios ou deslocamentos
isotopicos.

O desvio isotopico do nivel entre um isétopo de numero de massa A ¢ massaM e
um outro com nimero de massa A' e massa M', com A™>A, ¢ a diferenca de energia entre
os desvios do nivel dos dois isétopos medidos com relagdo a um ponto de zero comum.
Este ponto de zero pode ser a energia do nivel fundamental do atomo ou algum limite de
ionizagdo relevante. Entdo as energias sdo definidas acima do estado fundamental ou sdo

N\
energias de ligagdo abaixo de um limite de ionizagio relevante, também chamadas de
valores do termo. A convengio usualmente adotada € a do desvio do nivel ser positivo se
o termo do isdtopo mais pesado estiver mais profundo que o termo do isétopo mais leve
[37,38).

O desvio isotopico do nivel (LIS) pode ser escrito em uma aproximagao muito boa
como a soma de dois efeitos, o desvio de massa (LMS) e o desvio de campo (LFS) do

nivel, e escrito como
LIS=LMS +LFS §3)
1.1- Desvio de massa

O momento angular de um nivel tem um valor fixo definido, tal que se a massa do

micleo atdmico € alterada, substituindo um is6topo por outro, a energia do nivel € mudada
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para manter 0 momento angular constante, O Hamiltoniano n3o-relativistico incluindo o
movimento do nicleo, quando escrito no referencial do centro de massa do atomo, é dado
por

1, 1 .. [ z) 1
Hy= S—p? + — P+ —t+ T 2
M ; 2up M Ejpl P; Z : :’-:;rij 2

uw=mM/(m+M) € a massa reduzida, M a massa atdmica e m a do elétron, p; ¢ P j 08

momentos lineares dos elétrons i e j, r; a distancia elétron-micleo, e 1;; a disténcia entre os
elétronsie).

) e 1
Quando tornamos a massa do nucleo infinita, os operadores Z? p? e

| S .
Vi 2.DP: P; . que representam os operadores de massa normal, de massa reduzida ou de
i<j

Bohr (NMS) e de deslocamento de massa especifico (SMS), respectivamente,
desaparecem ¢ obtemos o Hamiltoniano convencional para massa nuclear infinita (H).
\
De acordo com o Teorema do Virial, o valor do termo ¢é igual a energia cinética

media do atomo. Entio
Tco'TM=EM‘Eoo (3)

onde Ty, e Ty sdo os valores do termo para massa infinita e massa M, respectivamente, ¢

E € Ey; 2s energias cinéticas para massa infinita e massa M, respectivamente. De (2)

=1 /s, 1 5 = 4
won ) alpy) o

O momento do nicleo, P, € dado por

b= I | )

i
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B = =p? + 255; - ; (6)

Na auséncia de correlagio entre os elétrons,

<§§i : §j> =0 )

(p*) = <Zp?> ®)
i
Entéo, na auséncia de correlacdo, a equagiio (4) toma a forma

-1 /s | |
EM 'Ew - 2(M+m)<zp'> . (9)

Portanto, o desvio de massa é o desvio de massa normal quando ndo existe correlagio
entre os elétrons.

A segunda parte da média da energia cinética, que depende da correlagdo entre os
elétrons, ndo ¢ determinada pela energia do nivel envolvido, mas pelas propriedades
especificas do nivel, e este desvio de massa extra é chamado de desvio de massa
especifico. ﬂ ’

Para um nicleo de massa infinita, a energia cinética € a energia cinética dos

-~

elétrons, e com E = -T,

m e 1 -
Ey -E, = I, + Di. P; 10
M = M+m :° M+m<i§ipl p’) (10)
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A razdo entre os termos € [37]

2= (1

Como T, ¢ mensuravel e T ndo, podemos rearranjar a equacio (11) para obtermos

m 1
Ey -E. = — T, + —{Xp;,- P, 12
M £ M £ M<|<ijl p_|> ( )

Desprezamos a massa do elétron somada no denominador da segunda parte da
equacdo, pois o seu efeito é menor que a acuracia obtida nos experimentos. O primeiro
termo pode ser calculado com a acuracia em que sdo conhecidos M e T, O segundo

termo pode ser calculado a medida em que as fun¢des de onda sdo conhecidas. Ele é o

valor esperado do operador de massa especifica L Zhip; -

i<)
1.2- Desvio de campo

A energia de um nivel atdmico depende do tamanho e da forma da distribuicdo da
eletrica nuclear. A distribui¢@o espacial dos protons € afetada pelo nimero de néutrons de
cada isétopo, alterando o campo elétrico do nicleo. As mudangas de energia de um nivel
provocadas f)or diferencas do campo elétrico nuclear entre os isotopos sdo chamadas de
desvio de campo do nivel (LFS), também conhecidas como desvio de volume.

E possivel dividir o desvio de nivel por campo em uma parte eletronica e uma
nuclear. A contribui¢io nuclear é, em uma primeira aproximacdo, simplesmente a

mudanga no raio quadratico médio do nicleo entre os isétopos A e A", §<r2>44 enquaito
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o fator eletrOnico, na mesma aproximacio, € a probabilidade relativistica do elétron estar
na origem.

Em uma primeira aproximagdo grosseira, o nucleo tem uma densidade de carga
uniforme p até um raio R, onde cai a zero. A interag#o forte ¢ tal que a matéria do micleo
A tem uma densidade constante independente do numero de ntcleons. Os raios de todos

0s nucleos, com exce¢do dos mais leves, sdo dados por
R=12A1"fm (13)

como na figura 3.25.a, onde A € a massa atdmica e fm = 10 m. Em uma segunda
aprokimac;ﬁo, a superficie ¢ difusa, como na figura 3.25.b, € a densidade de carga € dada
por uma distribuicao de Fermi [37]. Na realidade, ndo existe o raic nuclear; varios
parametros de tamanho ou de momento espaciais de certas fungdes espaciais devem ser
considerados [37]. Uma distribui¢io mais proxima da real € dada na figura 3.25.c.

Fora da regido nuclear o campo elétrico do nucleo é Coulombiano devido 4 sua
carga Ze e 0 mesmo acontece para todos 0s isOtopos, e a energia de ligagio € -Ze/r. Na
regido nuclear, entretanto, ela difere para cada 1s6topo, como pode visto na figura 3.26 :
distribuigdo de carga mais larga - usualmente para isotopos mais pesados - dio um
potencial de ligagio menor. A energia de ligagdo de qualquer elétron que tem uma
probabilidade de estar na regido nuclear € entdo menor para os is6topos maiores.

De acordo com Heilig e Steudel [62], é possivel expressar o FS em termos da

probabilidade ndo-relativistica do elétron na origem, | Y(0) |2, como

5E = 7|y O -*13-3- £z 5 ()™ (14)
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onde o fator §Z) corrige o uso de uma densidade de probabilidade nio relativistica para

um nucleo puntual e a, € o raio de Bohr.

(a) {b) ) (¢)

plr)
}

plr}

* D".

Electrostatic potential V{r)

Distance from cenler of nucieus , ¢

-

Figura 3.26: potenciais eletrostdticos para o nicleo:. (a) potencial coulombiano para
uma carga nuclear puntual Ze; (b) porencial eletrcstitico para uma carga de dimensdo

Jinita; (c) mesmo potencial de (b) mas para micleo de dimensées maiores.
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Uma transi¢do eletrbnica s-p, como a transi¢do ressonante do calcio com a qual
trabathamos, é um bom exemplo para demonstrar o deslocamento do campo. A diferenga
de potencial na figura 3.26 atua principalmente no elétron s, que possui uma densidade
maior no nucleo, que para o elétron p. O nivel inferior da transi¢do ¢ levantado para os
isdtopos maiores com relagio aos menores; os primeiros tém uma energia menor que 0s
Uitimos. Como, em geral, quanto maior o isdtopo maior a massa, o deslocamento de

campo € negativo, como veremos dos dados apresentados para o calcio e 0 magnésio.

2.3- Desvio isotépico em transicdes e separaciio das contribuigdes de

massa ¢ campo

Levando em consideragio o desvio de massa do nivel (LMS) e o desvio de campo
do nivel (LFS) para os niveis superiores, j, e inferiores, i, envolvidos em uma transi¢io k

de frequéncia
v=(E-E)h (v=20; E<0) (15)

o desvio isotdpico da transigdo (TIS) € dado por

(BEM - 8EM)
h

AA'

(16)

O desvio entre os dois isdtopos pode também ser escrito com uma soma de trés efeitos

AA AA AAY AA'
Svit =6viams T OVisms T O Virs (a7



Pode ser demonstrado, o que foge do objetivo desta tese, mas pode ser encontrado

nas referéncias [37, 62, 631, que o desvio isotdpico da transi¢do pode ser escrito na forma
M =F AM + M, /g™ (18)

onde F, e M, sdo fatores eletronicos, A% depende das diferencas nas distribuiges da
AA'

carga nuclear e g™ = we

Multiplicando (18) por gA~, temos os desvios modificados
o =g avyt (19)

que dependem linearmente de gAYAAY | e, entdio, linearmente dos desvios isotdpicos
modificados de outras transi¢des.

Uma comparag@o dos desvios isotdpicos em duas linhas espectrais a e b da origem
aos graficos de King ( King plot ); o grafico do desvio isotépfco modificado na linha b é
uma reta com inclinagdo F,/F, e passa pelo ponto A, - (F,/F, ) A, [37. 62]. Quando temos

dados em diversa linhas, podemos chegar aos valores para as diversas contribui¢des.
2- Desvio isotopico na linha ressonante do calcio
2.1- Arranjo experimental
No nosso experimento, o laser de diodo duplicado em frequéncia é mandado

ortogonalmente av feixe atdmico operando no estado fundamental. No laboratério de Pisa

existem dois sistemas de feixes atdmicos, um que trabalha com os atomos exclusivamente
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no estado fundamental e outro que trabalha exclusivamente com a mistura de estados
fundamental e metaestaveis. O sistema utilizado nestas medidas é o mesmo onde se fazem
0s experimentos de resfriamento com atomos, tendo portanto o solendide para manter os
atomos em ressonancia com o laser desacelerador.

Virias caracteristicas o distinguem do sistema construido na Unicamp, tais como:
a utilizagdo de uma bomba difusora para fazer o vacuo na regido onde estd o forno; a
pressdo final do sistema com o forno frio, da ordem de 10-7 Torr, é uma ordem de
grandeza maior que a que obtemos; a geometria e densidade de atomos no feixe sio
diferentes. ji que as dimensdes do sistema nio sao iguais e a temperatura do forno € mais
baixa quando se trabaiha com o feixe no fundamental; dentre outros aspectos.

O arranjo experimental para realizar esta medida esta na figura 3.27. O laser de
diodo operando em 845 nm ¢ da STC, com o retorno 6ptico de uma rede de difragdo e o
controle de temperatura e corrente descritos anteriormente, O feixe do laser na freqpéncia
fundamental passa pelo isolador éptico que utiliza o efeito Faraday e por uma lente de
colimagio, antes de incidir no cristal de KNbO;. Para se obter o casamento de fase com
este cristal, variamos a sua temperatura com um par termoelétrico controlado por um
sistema semelhante ao utilizado para o laser de diodo. A condigo de casamento de fase é
obtida a -13 °C. Para evitar cdndensac;z‘io de vapor d'agua na superficie do cristal,
passamos um fluxo laminar de nitrogénio em suas faces de entrada e saida.

Um divisor de feixe € colocado antes da lente focalizadora para mandar cerca de
4% da intensidade total do laser para um Fabry-Perot com FSR de 300 MHz, que
monitora a varredura de frequéncia, para o A-meter, que determina o comprimento de
onda da radiagfo na frequéncia fundamental, € para um fotodioc_io que observa a variacio

de intensidade da radiaco.
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Figura 3.27: arranjo experimental para se observar o desvio isotdpico do célcio

O laser duplicado em frequéncia é mandado ortogonalmente ao feixe atdmico.
Uma fotomultiplicadora com o eixo de observagio perpendicular ao feixe atdmico ¢ ao
laser recolhe a fluorescéncia emitida pelos atomos. A frequéncia do laser é sintonizada em
torno da transigdo 'S, - P, para cada isé;opo. O sinal da fc;tomultiplicadora passa por um
filtro RC e ¢ monitorado em um osciloscopio.

Os sinais do Fabry-Perot, do fotodiodo, da fotomultiplicadora e da rampa que é

aplicada ao laser e ao PZT sdo armazenados simultaneamente no computador McIntosh,
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que utiliza o programa LabView para a aquisigdo de dados. Posteriormente estes dados

sdo elaborados com o software Igor.
2.2- Procedimento adotado para encontrar a transicio atdmica

Sem o retorno optico da rede de difragao, aplicamos ao laser a corrente de injegdo
em torno da qual é mais conveniente operar, isto €, uma corrente nao muito alta, para
evitar o envelhecimento rapido do laser e que dé uma poténcia proxima a poténcia maxima
a temperatura ambiente, 30 mW. Com o par termoelétrico variamos a temperatura do
laser até chegar ao comprimento de onda no fundamental desejado, que esta em torno a -
20°C, determinado pelo A-meter. Neste ponto introduzimos o retorno oOptico e
sincronizamos a varredura das fontes de alimentagio do laser e do PZT da rede mudando
o offset das mesmas. Tendo obtido uma varredura da frequéncia sem salto de mod\os em
torno do comprimento de onda de interesse, incidimos o feixe no cristal e variamos a sua
temperatura até observar a gera¢éo de luz no azul. \‘

Depois de otimizar a poténcia da segunda harménica, em torno de 10 uW,
incidimos o laser duplicado em frequéncia no feixe atdmico. Em geral, com 2 leitura dada
pelo A-meter, com precisdo da ordem de centésimos de A, ja estamos em ressonéncia com
a transicdo do calcio dentro do intervalo de varredura. Variamos ent@o o offset das fontes
de alimentagdo para obter todos os deslocamentos isotopicos dentro da varredura do
laser, que nas condigdes iniciais era pouco superior a 2 GHz no fundamental, 4 GHz na
segunda harménica. A largura do laser no fundamental esta em torno de 10 MHz, com a
utilizagio de uma Idmina de microscopio como divisor de feixe para fazer o retorno
optico, que ndo € a escolha mais ade;quada. Nos expérimentos posteriores com ©
magnésio, utilizamos um vidro optico, tendo methorado a largura para menos de 1 MHz,

como pode ser observado nas medidas de batimento a 770 nm.
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2.3- Resultados

As fluorescéncias dos isotopos esta na figura 3.28, juntamente com a abundéncia
relativa de cada isotopo. Amplificamos por vinte o sinal da fotomultiplicadora para os
1s6topos diferentes de 40.

Pode-se observar que o sinal relativo ao Ca*® emerge claramente do ruido de
fundo. Como a abundéncia relativa deste isotopo com relagdo ao Ca*® é de 0,185 %, a
razdo S/N em nossas medidas € superior a 4000. Os valores de desvios isotdpicos estdo de

acordo com os reportados na literatura [63].
2.4- Discussio e perspectivas

O objetivo deste trabalho foi o de realizar as primeiras medidas com lasers de
diodo duplicados em frequéncia no laboratorio de Pisa e de trabalhar alguns aspect‘c)s da
construgio do sistema realizando simultaneamente estas medidas de desvio isotépico. A
inten¢do do nosso grupo na Unicamp € a de melhorar as condigdes de estabilidade do laser
¢ a intensidade da geragdo de segunda harmoénica para poder fazer medidas sistematicas
do deslocamento isotépico na transi¢do ressonante do calcio com mistura heterodina de
frequéncia e realizar o resfriamento com lasers de diodo duplicado em frequéncia nesta
mesma transi¢do do calcio.

No trabalho de Palmer et al [63] foram feitas medidas do desvio isotdpico da
transi¢do ressonante do calcio com mistura heterodina de frequéncia com a intengdo de
melhorar medidas anteriores feitas com um Fabry-Perot confocal [64]. Os erros em [63]
eram da ordem de 3-4 MHz devido a largura do laser de corante e ao tempo de transito
dos atomos, ja que o didmetro do laser jue inqidia em uma cela com calcio para fazer
espectroscopia de absorg@o saturada era de 100 um. Acreditamos que podemos reduzir

ainda mais a imprecisio destas medidas utilizando os lasers de diodo, que fornece uma
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largura de linha mais estreita, ¢ o feixe atdmico, que permite a utilizagio de um feixe mais

largo.
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Figura 3.28: medidas do desvio isotopico e abunddncias relativas para o Ca
3. Fluorescéncias e desvios isotépicos do magnésio

Como uma segunda aplicagdo dos lasers de diodo duplicados em frequéncia,
observamos as fluorescéncias das transi¢des 3P, - 3D, e 3F, - 3D, na rcgido de 383,2 nm, e
de P, - °D, e 3P, - 3D, na regido de 383,8 nm O arranjo experimental ¢ semethante ao

descrito na subsec¢do anterior. Para o magnésio, no.entanto, trabalhamos com o sistema
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de feixe atdmico com a descarga elétrica ¢ com comprimentos de onda diferentes. O
sistema de feixe atémico ¢ do tipo descrito no capitulo II, mas com diferengas com relagsio
a pressio ﬂnal,' uma ordem de ordem de grandeza superior ao da Unicamp, a geometria do
feixe atOmico, a utilizagio da bomba difusora na regido do forno, dentre outras
caracteristicas. O cristal utilizado foi o LIO, com o qual se obtem a condi¢io de
casamento de fase variando o dngulo de incidéncia do laser. O método para atingir a
transicdo atdmica € semelhante ao descrito anteriormente, com a diferenga apenas na
condigio de casamento de fase.

Como a intensidade da segunda harmdnica gerada era baixa ( ~ 120 nW ), tivemos
que modular a luz que incidia sobre o feixe atdmico e utilizar detec¢io sensivel a fase com
um amplificador lock-in. As medidas das fluorescéncias estdo nas figuras 3.29 e 3.30,

Estes resultados objetivavam estudar a viabilidade da utihzagio dos lasers de diodo
como feixe de analise no experimento de resfriamento com laser do feixe de magnésio.
Como a poténcia da segunda harmdnica era baixa, construimos posteriormente uma
cavidade de "enhancement"” linear. \

Ao iniciar os experimentos de resfriamento, observamos a estrutura isotopica das
transigdes partindo de 3P, para 3D, utilizando o laser de corante CR 699-21 com
Exalite 392 E para fornecer o comprimento de onda desejado. A abundéncia relativa dos
1s0topos do magnésio é: 24Mg com 79%, 2*Mg com 10% e o 26Mg com 11%. O resultado
esta na figura 3.31, onde observa-se que o desvio do isdtopo Mg para 0 2*Mg € de +60
MHz. Observa-se também a estrutura hiperfina do Mg espalhada em 2 GHz. Anilises

destes dados relacionados ao bombeamento optico do magnésio estdo em curso.
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CAPITULO 1V

Bombeamento Optico do Nivel 3P do Magnésio e do Cialcio

I- Introducao:

O bombeamento Optico € um meétodo para produzir mudangas significativas nas
distribuicdes de populacdo de atomos através da irradiagdo com luz. Estas mudancas
podem ser monitoradas pela mudanga da intensidade da polarizagio da luz
ressonantemente espalhada ou diretamente através da variagio da intensidade da luz
transmitida através da amostra bombeada opticamente [65]. A utilizagdo do laser em uny

N
experimento de bombeamento Optico foi primeiramente proposto por Javan [66] em 1964.
A alta poténcia do feixe do laser concentrada em uma largura espectral estreita e em um
pequeno volume, cria campos elétricos Opticos intensos, induzindo, nas melhores
condigdes, transigdes ressonantes entre dois niveis do atomo.

Nos expenimentos realizados durante esta tese, 0 objetivo foi o de criar a maior
densidade de populagdo possivel no subnivel Zeeman de partida para a transi¢do do
relogio de magnésio ou calcio. Como discutido anteriormente, o decaimento do subnivel
3P, para o estado fundamental, com tempo de vida de 2,4 ms para o Mg e de 0,5 ms para
o calcio, cria naturalmente, ao longo de um feixe atdmico com alta densidade destes
estados metaestaveis, uma diferenca de populagio de 3P, com relagdo a 3P, ¢ 3P,

Devido ao tempo de vida longo dos estados 3s3p P, e 4s4p 3P, do magnésio e do
calcio, respectivamente, havera ainda atomos que foram excitados na regido da descarga
elétrica decaindo na zona de detecgiio do padrdo, contribuindo para o ruido de fundo.

Além do mais, o baixo nivel de poténcia dos osciladores que operam na regifo de THz
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utilizados para induzir a transi¢io do relogio fazem com que se procurem métodos para
aumentar o sinal da transi¢do. Como até o momento ndo se obtiveram lasers na regido do
infravermelho longinquo operando suficientemente préximo destas transigSes para
permitir a sintonizag@o para haver ressondncia, o esfor¢o tem sido dirigido a aumentar a
poténcia dos geradores existentes e da populagdo do nivel de partida do padrdo atdmico.

Portanto, o bombeamento optico antes da regido de interrogacdo despopuiando
3P, e aumentando a densidade de atomos em *P, tem sido utilizado para aumentar a razio
S/N do relégio de magnésio [10, 23] e proposto para viabilizar futuros padrGes de calcio
[11]. Para o magnésio, o caminho que demonstrou ser mais eficiente para o bombeamento
foi o 3s3p 3P - 3s3d 3D, com comprimento de onda em torno a 383 nm, que pode ser
obtido por um laser de diodo duplicado em frequéncia. Para o calcto, a transi¢io 4s4p 3P -
4s5s 38 esta sendo utilizada, na regido de 610 nm, que é também atingivel por lasers de
diodo de construcdo mais recente. Nestes experimentos, irradiamos o feixe atdmico com o
laser ressonante com a transi¢do de um daqueles subniveis para o estado mais energético,
de tempo de vida curto, da ordem de 10 ns, e quando os atomos decaem de voita ao
tripleto maetaestavel, se redistribuem entre os subniveis, reduzindo a populagio do
subnivel de partida. O bombeamento € detectado observando as diferencas de intensidade
da fluorescéncia emitida na linha de intercombinagdo. Uma etapa posterior, dada a
viabilidade de se utilizar lasers de semicondutor, seria a de incidir dois lasers antes da
regifo de interrogagfio para despopular 3P, e 3P, ou 3P, e aumentar drasticamente a
populagdo de 3P, ou 3P,

Neste capitulo, trataremos do bombeamento 6ptico realizado com o magnésio em
Pisa e dos experimentos que estdo sendo feitos com o célcio em nosso laboratério na
Unicamp. Os experimentos realizados em Pisa foram feitos em conjunto com Simona del

-Tredici, também fazendo parte dos resultador de sua tese [67].
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II- Bombeamento Optico do Magnésio
1. Generalidades

Como a vida média de 3P, ¢ de 2,4 ms e a velocidade mais provavel no feixe
atbmico € da ordem de 1000 m/s, e supondo que a distincia entre a descarga elétrica que
excita os atomos e a regido de observacdo € de 1 metro, ainda teremos 70% dos atomos
excitados pela descarga para 3P, na regio de observagdo. Portanto, no relégio de
magneésio, o sinal da interrogacio de Ramsey é uma pequena variagdo sobre um fundo
relativamente intenso. O ideal seria despopular totalmente 3P, como discutido, para que a
fluorescéncia observada seja devida somente aos atomos excitados pelo método de
Ramsey, além de aumentar a sua intensidade.

Escolhemos a via 3s3p °P - 3s3d *D por apresentar as vantagens, além daquelas
advindas da possibilidade de utilizagio de um laser de diodo duplicado em frequénci\a; de
possuir o ciclo de bombeamento mais favoravel devido as regras de propensdo [68], além
de ser praticamente um sistema de dois niveis. Na figura 4.1 temos o diagrama de niveis
do magnésio com as possiveis vias para fazer o bombeamento. O grupo de pesquisa de
Turim utilizou as transi¢des em 517,4 nm e 277,7 nm, empregando um laser de corante
com cumarina para a primeiro comprimento de onda e duplicando a frequéncia deste laser
para o segundo comprimento de onda [23].

O esquema das transigdes entre os tripietos 3P e 3D, com as respectivas
intensidades relativas previstas teoricamente usando um acoplamento LS puro, estdo na
figura 4.2 [69]. Analisando em particular aquilo que ocorre se excitarmos um atomo de
3P, para 3D,, a probabilidade de que ele decaia novamente em “3P1 ¢ de 41,7%, enquanto
os outros canais dc¢ decaimento 3P, e 3P, é de 55,5 % e 2 8 %, respecivamente. Desta
maneira, se N, € a populago inicial de 3P,, depois de n ciclos de absorgio e emissdo, a

populag@o deste subnivel sera de _’ ’
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Figura 4.1: diagrama de niveis do magnésio, com os possiveis canais de bombeam.ento
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Figura 4.2; termos 3s3p *P e 353d D, com as intensidades relativas tecricas das

transicoes
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N =N, (0,417)8 (1)

Bastardo 4 ciclos para reduzir em 97% a populagdo de 3P,. Analogamente, no caso da
transi¢do 3P, - 3D,, os 4tomos tem uma probabilidade de retornar a 3P, de 75%, enquanto
os restantes 25% decaem em *P,. A probabilidade de absorgdo na transi¢do 3P, - 3D, €
trés vezes maior do que na 3P, - 3D,, com a mesma poténcia do laser. Como
(0,75)=0.422, pode-se prever uma eficiéncia de bombeamento de igual eficiéncia nas duas
linhas. Deve ser notado, porém, que os atomos bombeados através da transi¢do 3P, - 3D,
sdo transferidos para °P,, enquanto na transi¢io 3P, - D, eles sdo em grande parte
transferidos para 3P, contribuindo para o aumento do sinal do reldgio.

De fato, o decaimento em 3P, ¢ dado por [0,555 .)ESOAI?)"W', onde n € o

1= N

mimero de ciclos de absor¢ao e emissdo, que quando n —» o tende a _0.355 =95,3%.

1-0,417
Entretanto, como veremos a seguir, a presenca de trés \isOtopos distintos, com
abundancias relativas para o Mg, Mg e 26Mg de 79%, 10% ¢ 11% respectivamente, €

diversas frequéncias de absorgao, interferem na medida final de bombeamento.
2. Aparato experimental

O sistema de feixe atémico ¢ 0 mesmo descrito no capitulo III para as medidas de
fluorescéncia do magnésio. Mandamos o laser ortogonalmente ao feixe atdmico, 55 cm
depois da boca do forno, e coletamos a fluorescéncia na linha de intercombinagio 30 cm
depois do ponto onde o laser incide sobre o feixe. A radiagdo em 383 nm ¢ fornecida por
um laser de corante CR 699-21 com o Exalite 392E como meio ativo, bombeado por um
laser de argdnio Spectra Physics 2045-25 operando no ultravioleta. O sinal da

fluorescéncia em 457,1 nm é coletado por um sistema com lentes para meihorar a
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eficiéncia de recolhimento da luz, filtros para cortar a radiacio em 383 nm, ¢ uma
fotomultiplicadora 56-AVP, que tem uma eficiéncia quintica de 7% em 457.1 nm. O
diagrama do esquema experimental utilizado esta na figura 4.3. O sistema de aquisigio de

dados ¢ semelhante ao descrito no capitulo anterior.

Frequency Control
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~—1 Dye Laser fe— Laser

+

7 . Mg Metastable
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electric l
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‘Generator Computer

Figura 4.3: arranjo experimenial par& o bombeamento dptico do Mg
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3. Medidas feitas na auséncia de um campo magnético

Uma primeira série de medidas foi feita enviando a luz polarizada paralelamente ao
eixo de observagio e sem a aplicagio de um campo magnético externo artificial.
Mostramos, em seguida, alguns registros feitos, a poténcias crescentes, com os
percentuais reiativos de bombeamento.

O erro nas medidas é de aproximadamente 2-3% e foi estimado observando como
variavam os percentuais de bombeamento, enviando a mesma poténcia do laser sobre o
feixe atdmico, e vendo o efeito sobre registros consecutivos. A poténcia foi medida
quando o laser entrava na linha de vacuo. Em todas as medidas com o magnésio, o
primeiro pico € devido 4 transi¢io 3P, - 3D,, enquanto o segundo € da linha 3P, - 3D,, com
um deslocamento em frequéncia entre as duas transi¢des de aproximadamente 911 MHz

[69]. Em cada figura temos os dados relativos & medida.
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Figura 4.4: poténcia do laser: 0,8 mW; os percentuais de bombeamento sdo de 48%

para a primeira transicdo e de 46% para a segunda.
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Figura 4.5: poténcia do laser: 1,5 mW; os percentuais de hombeamento séo de 55%

para a primeira transi¢do ( °P, - °D, ) e de 33% para a segunda.
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Figura 4.6 poténcia do laser: 2,3 mW; os percentuais de bombeamento sdo

respectivamente de 69% e 63%.
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Figura 4.7: poténcia do laser: 4,55 mW- percehtuais de bombeamento: 78% e 72%, .
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Figura 4.8: poténcia do laser: 5,2 mW': percentuais de bombeamento de 81% ¢ 79%
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Figura 4.9: poténcia do laser: 13 mW; percentuais de bombeamento de 85% ¢ 84%

Observamos como nas figuras 4.8 € 4.9 os percentuais de bombeamento é superior
a 79%, isto €, a abundincia relativa do isétopo 2*Mg. Isto pode ser explicado do fato que
o desvio isotdpico entre 2Mg e o 26Mg é de 60 MHz nesta transigio [69], e observa-se
que a largura de linha das transi¢gSes superior a 100 MHz nestas figuras devido a0
alargamento por poténcia., fazendo com que o isStopo Mg esteja parcialmente
ressonante com a radiagiio. Como o 2°Mg tem uma estrutura hiperfina distribuida em um
intervalo de 2 GHz, n3o é claro que ele também esteja ressonante com o laser.

Para investigar como depende o efeito do bombeamento com relagio ao estado de
polarizag:ﬁo' da luz, fizemos uma outra série de medidas com o laser polarizado tanto
verticalmente quanto horizontalmente com relagdo ao eixo de observagio. Estas me didas
evidenciaram as seguintes caracteristicas: com relaggo °P, - ’D, ndo se observa diferenca

sensivel nos percentuais de bombeamento entre as.duas polarizacdes, enquanto no caso da
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linha 3P, - 3D, existe um efeito ligeiramente maior quando a polarizacdo do laser é

ortogonal ao eixo de observagio.
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Figura 4.10: medidas com a polarizacdo vertical, sem campo magnético aplicado;

poténcia do laser: 1,5 mW: percentuais de bombeamento: 55% e 53%, respectivamente.
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Figura 4.11: medidas com a polarizagdo horizontal sem campo magético aplicado;

poténcia do laser: 1,5 mW; percentuais de bombeamento: 61% e 53 %, respectivamente.
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As diferencas de eficiéncia do bombeamento optico entre as duas polarizagdes do
laser podem ser explicadas admitindo-se a existéncia, nas zonas de interagdo e de
detecgdo, de um campo magnético residual. Utilizamos uma sonda Hall para verificar a
validade desta hipétese, e observamos que existe um campo magnético vertical com a
intensidade 6 a 7 vezes maior que a componente horizontal, que é da ordem do campo
magnético da Terra. A seguir analisamos como se comportam as transi¢cdes se 0 campo
for puramente vertical.

Para a transi¢do °P, - 3D, se o laser incide paralelamente ao campo magnético,
como na figura 4.12, sdo excitadas as transigbes do tipo 7, que estio na figura 4.13 em
um diagrama esquematico das transi¢fes, juntamente com os coeficientes .de Clebsch-
Gordon. Dada a geometria deste experimento, podemos observar somente transi¢des do
tipo ¢ na linha de intercombinagdo. Temos, assim, uma diminui¢io do sinal devido ao
despopulamento dos subniveis m; de 3P _

Quando a polarizagio € ortogonal ao campo magnético, como na figura 4.14,
excitamos as transicdes do tipo o de 3P, a 3D,. As probabilidades de absor¢io dos
subniveis para os diferentes tipos de excitagio podem ser calculados tomando os
coeficientes de Clebsh-Gordon mostrados nas figuras 4.13 e 4.15. Para excitagio do tipo
7 temos um efeito proporcional 4 soma das duas transi¢des, isto ¢, 0,5 + 0,5 = 1, enquanto
que para a excita¢do do tipo G temos igualmente 0,5 + 0,5 =1. Portanto, como estamos
observando transi¢des do tipo o na linha de intercombinag3o, nio observamos diferencas

de intensidade entre as duas polariza¢des.

8]
E| ———> | B,
Figura 4.12: polarizacdo paralela ao campo magnético
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Para a linha 3P, - 3D,, para excitagido do tipo n temos 0,3 + 0,3 = 0,6, e para
.excitac;z'io do tipo & temos 0,6 + 0,1 + 0,6 + 0,1 = 1,4, como pode ser visto nas figuras
416 e 4.17. Deve-se, entdio, observar intensidades diferentes para os dois tipos de
polarizagdo do laser, como pode ser visto nas medidas que estdo nas figuras 4.10 e 4.11.
A existéncia de um campo magnético puramente vertical permite explicar de um ponto de
vista qualitativo as diferencas observadas. A seguir, aplicamos um campo magnético
horizontal para verificar como comportam-se as intensidades da fluorescéncia na linha de
intercombinag@o. 302
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Figura 4.17: excitagdo do tipo o
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3. Medidas na presenc¢a de um campo magnético externo

Para caracterizar melhor o efeito do campo magnético, introduzimos, nas regides
de interagdo e observagdo, um campo gerado por duas bobinas de Helmholtz paralelo ao
feixe atdmico, de aproximadamente 1,5 Gauss, para definir um eixo de quantizagdo.
Colocamos um polarizador na frente da fotomultiplicadora com o eixo de transmissdo
paralelo ao feixe atdmico. Desta maneira, € possivel observar somente as transi¢des do
tipo ® na linha de intercombinagio, isto é, a transi¢go P,, m=0 — 1§, m=0, que é a
mesma observada no padrio de magnésio. Incidimos sobre o feixe atdmico o laser
polarizado paralelamente ou ortogonalmente ao campo magnético. Os resultados estdo

nas figuras que se seguem.
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Figura4.18: polarizacdo do laser ortogonal ao campo magnético; poténcia do laser:

2,1 mW; percentuais de bombeament ;' 64% e 6153, respectivamente.
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Figura 4.19: laser paralelo a B com 2,1 mW de poténcia; bombeamento de 60% e 31%
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Figura 4.20: polariza¢do do laser vertical a B com 4,6 mW de poténcia; percentuais de
bombeamento de 79% e 76%,; eficiéncia mais alta obiida com est. esquema

experimental.
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O efeito do bombeamento com o laser polarizado ortogonalmente ao éampo
magnético € mais intenso que com 2 polarizago paralela. Em particular, para a transicgo
*Py - 3Dy, a despopula¢do do subnivel metaestavel é quase o dobro para polarizagio
vertical.

Mandando a luz polarizada ortogonalmente ao eixo de quantizagdo determinado
pelo campo magnético, excitamos somente as transi¢des do tipo ¢ de 3P, para 3D,. De
acordo com o esquema da figura 4.21, bombeamos atomos que estio nos subniveis m=0
de 3P, para os subniveis m=x1 do 3D,, o que faz que a intensidade da fluorescéncia
devido a transi¢io = na linha de intercombinagdo diminua. Se o laser é polarizado
paralelamente a0 campo magnético, as linhas do tipo © sdo excitadas e como a transigio
3P,, m=0-> D, m=0 sdo proibidas, nenhum atomo ¢ tirado deste subnivel, ndo se

observando nenhuma diferenga na fluorescéncia na linha de intercombinagdo (figura 4.22).

J
. ®© B
E|l——>

Figura 4.21: excita¢do do tipo &
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A observagio de um efeito de bombeamentb, mesmo quando n3o se deveria
existir, pode ser explicado pela ndo perfeita linearidade de polarizagio do laser, devido as
varias reflexdes pelas quais ele passa , tornando a polarizacio levemente eliptica, e
também devido ao alinhamento ndo perfeito do campo magnético.

Para a transi¢o 3P, - 3D,, supondo que a luz seja ortogonal ao campo magnético,
vemos da figura 4.23 que o efeito de bombeamento é proporcional a 0,6. Se a polarizacdo
¢ paralela a0 campo, é proporcional a 0,4, como na figura 4.24. Isto explica 0 percentual

ligeiramente inferior de efeito de bombeamento nesta transicio.

D, o 0.

0.5
0.5 0.5

3P, o .
5
1
i
'
i
'Ss o

Figura 4.23: excitagdo do tipo o
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4. Conclusées

No grafico da figura 4.25 é mostrado o efeito de bombeamento em fungdo da
poténcia do laser. A linha tracejada representa a abundéncia natural do 2Mg. Nesta etapa
do trabalho queriamos avaliar a possibilidade de bombeamento 6ptico do subnivel 3P, e
estimar a poténcia do laser necessdria para obter uma despopulacio deste subnivel
suficiente para reduzir o ruido de fiundo. Dos resultados obtidos, podemos prever que a
melhoria do S/N no reldgio de magnésio serd de 5 a 6 vezes, o que fara com que a
estabilidade de curto termo chegue a 8 x 10-13.

No entanto, s8o indispensaveis entre 2 e 3 mW de poténcia do laser para obter
uma diminuiggo significativa da populagio de 3P,. Portanto, se desejamos utilizar lasers de
diodo duplicados em frequéncia, deveremo; construir uma cavidade para a geragéo de
segunda harménica diretamente sobre o feixe atdmico, para amplificcr de 40 a 60 vezes a

poténcia. Utilizando um laser em 776 nm conseguimos produzir no maximo 50 uW de
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poténcia duplicada na saida de uma cavidade de "enhancement" partindo de 35 mW na

fundamental.
100~
o r :
b
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g g 2
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Figura 4.25: efeito do bombeamento sem campo magnético aplicado

A

IV- Bombeamento éptico do cilcio
1. Introducio

O bombeamento 6ptico do nivel 4sdp 3P do cilcio, através do nivel 4s5s 38,, esta
sendo concluido no laboratério da Unicamp. Devido a diversos problemas surgidos
durante esta etapa de medidas, conseguimos observar, até o momento, somente o
bombeamento partindo de 3P, com o comprimento de onda de 610,2 nm.

O objetivo deste experimento é o de verificar a viabilidade de se usar este canal
para transferir a pepulagdo de 3P, e 3P, ou 3P, completamente para os estados 3P, ou 3P,
aumentando significativamente a populagéo do eétado de partida da transicio de um

padrdo de calcio. Os osciladores para induzir as transicdes 3P, - 3P|, em 1,6 THz, ¢ 3P, -
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P, em 3.2 THz, possuem um nivel de sinal muito baixo, fazendo com que o
bombeamento dptico tenha um papel imprescindivel para futuros padrdes deste elemento.
Outro caminho que viabilizaria a realizag@o destes padrdes, seria a obtencio de uma linha
laser no infravermelho longinquo que possibilitasse a sintonia com uma destas transigdes,
0 que nio foi possivel até o momento.

O tempo de vida do nivel 4s5s 3§, € de 10,7 ns e a largura natural da linha é da
ordem de i0 MHz (FWHM). As transigdes 4s4p 3P, - 4s5s 3§, possuem os comprimentos
de onda 610,2 nm, 612,2 nm e 616,6 nm para J=0,1 ¢ 2, respectivamente, o que viabiliza o
uso do laser de corante do laboratério, com Rodamina 590, fornecendo poténcias entre
350 mW e 100 mW, na ordem crescente de comprimentos de onda. Em um padrio de
calcio, os lasers de diodo recentemente construidos operando na regido de 610 nm

poderiam ser utilizados.

2. Arranjo experimental

O aparato experimental utilizado neste experimento esta na figura 4.26. O sistema
de feixe atdmico foi descrito no capitulo II. Incidimos o laser perpendicularmente ao feixe
atdmico, 40 ¢m depois da boca do forno. O laser CR 699-21 com a rodamina 590,
bombeado por um laser de argdnio operando na linha 514,6 nm, fornece a radiago nos
comprimentos de onda das transi¢es.

Uma fotomultiplicadora observa a fluorescéncia emitida na linha de
intercombinacdo, correspondente & transicio 4sdp 3P, — 4s? 'S, a 657,2 nm. A
frequéncia do laser ¢ varrida em torr;o a ressonﬁncia- de cada uma destas linhas.
Colocamos, entre a fotomultipliradora e o feixe atdmico, uma lente para aumentar a

eficiéncia de recolhimento da luz emitida, e um filtro para cortar a luz do laser e deixar

:
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passar somente a fluorescéncia. Modulamos em intensidade a luz do laser, e o sinal do

fototubo € mandado a um amplificador "lock-in".

COLLIMATOR

ot T SRR
FLUORESC.

ATOMIC BEAM

>

METASTASLE
SOURCE

ey

Y(REF)

e ——

- ——

" DYR LASER .

A= METER pwm—

Figura 4.26: esquema experimental para o bombeamento do nivel 3P do cdlcio
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Instalamos, na regifo de incidéncia do laser, uma fibra optica que leva a luz

emitida ao espectrdmetro. Assim, podemos separar a fluorescéncia induzida em cada um

dos canais de excitagio.

A varredura do laser € monitorada através de um’ Fabry-Perot de 75 MHz

construido em nosso laboratério. O comprimento de onda do laser é determinado

detectando-se as fluorescéncias emitidas pelo iodo em uma cel., também coastruida em na

Unicamp. Para se chegar ao comprimento de onda desejado, fazemos um ajuste grosso

através do espectrdmetro de duas redes de difragdo, SPEX 1402. Posteriorthente, com a
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cela de iodo, chegamos ao comprimento de onda desejado com um erro da ordem de
algumas centenas de MHz. O iodo possui um grande nimero de transi¢des na regido do
visivel, e, através de um atlas com o seu espectro de Fourier, chegamos a0 comprimento
de onda desejado.

Utilizamos o programa fornecido pelo lock-in SR 530 para adquirir os sinais do
fotomultiplicadora, da cela de iodo e do Fabry-Perot no microcomputador. A elaboragiio

dos dados é feita com o programa Origin.
3. Resultados e perspectivas

O bombeamento 6ptico do nivel 3P é observado, através da fotomultiplicadora,
como um aumento da fluorescéncia quando o subnivel de partida € o 3P, ou o 3P,, e como
uma diminui¢do quando é o 3P,. Na figura 4.27 temos o efeito de bombeamento tendo
com subnivel de partida 3P, e observando com a fotomultiplicadora o decimento na linha
de intercombinagio. Temos simultaneamente o sinal do fotodeto\r na saida do Fabry-Perot
cujo FRS ¢ de 75 Mhz.

Estamos fazendo uma sequéncia de experimentos para determinar a intensidade do
bombeamento e a dependéncia do mesmo com o tipo de transi¢io induzida, se do tipo &
ou o, monitorando simultaneﬁmente o decaimento na linha de intercombinagio e a

fluorescéncia induzida pelo laser na regido de interagfo laser-feixe atémico.
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Figura 4.27: efeito de bombeamento éptico tendo como nivel de partida 3Py . A curva

verde ¢ o sinal observado na fotomultiplicadora devido ao decaimento na linha de

intercombinagdo e a azul é o do Jotodetetor na saida do Fabry-Perot.



Capitulo V

Desaceleracio de feixes atdmicos com laser

I- Breve histdrico

A pressdo da luz na matéria é um dos ramos do estudo da interacio da luz-matéria
que mais tem se desenvolvido nos ultimos anos. Podemos dividir os estudos deste
problema em dois periodos. No primeiro, que vai até a decada de 60, as contribuicdes de
Maxwell, Lebedev e Einstein deixaram os fundamentos da teoria e estabeleceram a
existéncia da pressdo da luz sobre a matéria. No segundo periodo, utilizando a pressdo de
radiacdo do laser, o interesse é deslocado para a investigacio sobre o movimento de
atomos em campos de luz e no desenvolvimento de novos métodos para contole deste
movimento.

Em 1975, Wineland ¢ Dehmelt {71, 72] e Hénsch e Schawlow [73] propuseram
uma nova idéia de usar luz ressonante para resfriar particulas atdmicas. Por resfriamento
queremos dizer que a energia cinética dos atomos é reduzida, fazendo com que a

temperatura, que € definida por

mv
T=—.-.-.-_. 1
% (1)

diminua, onde m é a massa do 4tomo, v sua velocidade e & 2 constante de Boltzmann.

O fendmeno de resfriamento por radiagdo das particulas atdmicas € baseado no

fato de que a forga da luz ¢ uma fungio dependente da velocidade do atomo, devido ao
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efeito Doppler. De fato, para um dado atomo, o valor da pressdo da luz pode ser
consideravel somente se o desvio Doppler é compensado pelo desvio correspondente de

frequéncia

-0, =k.V (2)

onde o, é a frequéncia atdmica, © a frequéncia da radiagéo, e k.¥ o desvio Doppler,
com k sendo o vetor de onda da radiagio e ¥ a velocidade do atomo.

Em particular, quando o atomo € irradiado com luz sintonizada para um valor de
frequéncia mais baixa na curva de absorg#o, isto €, com © < @,, a for¢a exercida pela luz é
oposta ao sentido da velocidade do atomo, desacelerando-o.

Os primeiros estudos teoricos mostraram que este tipo de resfriamento poderia ser
‘usado para diminuir a temperatura atdmica até um vaior determinado pela metade da

largura natural da linha, ¥,

Tmi.n = - (3)

os valores da temperatura minima, T, estariam, para transi¢es de dipolo elétrico, entre
103 ¢ 104 K [74]. Desenvolvimentos posteriores do estudo de resfriamento com laser
permitiram atingir limites menores, onde a energia cinética atSmica ¢ da ordem da energia

2
de recuo do atomo, E; =

, onde M € a massa do atomo, com a temperatura na

regido de uK {75].

A possibilidade de se obter d&tomos com uma temperatura translacional tio baixa,
tem provocado um grande esfor¢o de pesquisa para a construgdo de padrGes atdmicos de
tempo e frequéncia mais precisos [ 4, 9, 17, 76], para o estudo de colisSes atémicas [77],

interferometria com atomos [ 78], para citar alguns exemplos.
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Neste capitulo apresentamos o processo de resfriamento de atomos com o
interesse em aplicagdes metrologicas, com os resultados de desaceleracio de feixes de
alcalinos terrosos. Sendo assim, na préxima secgdo discutimos os aspectos principais da
teoria semiclassica da desaceleracdo de dtomos com luz, colocando os parametros mais
importantes para o magnésio € o calcio. Na secgio III descrevemos a colimagdo com laser
de feixe atdmico resfriado de calcio. A desaceleracio de feixes metaestaveis de Ca e Mg

sera discutida nas sec¢des IVe V.
II- Atomos lentos em padrdes de tempo e frequéncia

Um féton de frequéncia o transporta uma quantidade de movimento hw /c, com
uma energia ha . Pela lei de conservagdo de movimento, em todo processo de absorgdo a
 velocidade do atomo sofre uma variagio de amplitude he /Mc na diregdo de propagagio
do foton. Se a emissdo € estimulada, no final do ciclo absorcio-emissio a quantidade de
movimento do 4tomo permanece constante. Se, porém, a emissio ¢ espontinea, a diregdo
na qual o féton € emitido € totalmente casual, e depois de varios ciclos de emissdo esta
torna-se isotrdpica na média. Como resultado, o dtomo sofre uma variagio de impulso
depois de diversos ciclos de absor¢io-emissio.

Em um atomo de dois niveis, a taxa maxima de emissdo espontdnea, R,,, é atingida
quando a transi¢do ¢é fortemente saturada e, consequentemente, os niveis sio igualmente

populados

Ry = — 4)

onde t é o tempo de vida do nivel superior. Os atomos experimentam entio uma

aceleragio
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ay = - < &)

onde A é o comprimento de onda da transigdo. Se a poténcia da radiagio ressonante com a
transicdo € constante, um dtomo com uma velocidade inicial v, € parado depois de uma

distdncia minima

- vit _ viMAr
m Av h

©

Portanto, 4tomos com um tempo de vida e comprimento de onda da transicio ressonante
curtos sdo mais facilmente desacelerados. No caso de saturagdo finita, a taxa de emissio
eespontéinea ¢ dada por
1 S
RS) =— — 7
(5) 27 1+8 ™
onde S =1/ I é o pardmetro de saturagdo, sendo I a intensidade da luz incidente e I a

intensidade de saturagfio. A aceleragido pode ser escrita entdo na forma

S
1+8

_Av
= 2. (8)

Ay

Ly = L (1 + %] .. )

- -

Assim, também para uma saturacdo baixa a distincia de frenamento é da mesma ordem de

L., e um laser pouco intenso pode ainda ser util.
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A média do momento dos fétons reemitidos ndo é exatamente nula. De fato, se N
fétons s3o espathados durante o processo de desaceleragio, a velocidade transversal dos
atomos executara um caminho randémico de N etapas, cada uma igual a Av. Entdo, o

espalhamento final das velocidades é aproximadamente

§v = AvN? (10)

A taxa de exitac@o E e o pardmetro de saturago sio dados por [22]

I(v 1, y 2
E = BIZ —(.-.-._)-.g_Z_ — - 3 (11)
¢ g hv (v-v)+y
g = Ballv) [1 + g—z) = t_E(l + g_zj (12)
CA, & 4} _

S

onde A, ,B,,, B,, sdo os coeficientes de Einstein para emissio espontinea e absorgio e
emiss3o estimuladas, respectivamente, y é a largura HWHM, g, e g, sio as
degenerescéncias dos niveis inferior e superior, e I () ¢ a intensidade do laser.

Se a frequéncia do laser é fixa, somente uma pequena fragdo dos atomos na
distribuigio térmica de velocidade, que tem a componente ao longo do laser que
compensa o desvio de frequéncia, pode absorver a radiagio. Assim que o processo de
desaceleracgo € iniciado, a velocidade do 4tomo ¢é reduzida e ele sai de ressonancia pelo
efeito Doppler. N2o havera mais absorgZo e o perfil da distribui¢io de velocidade é como

na figura 5.1.
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Nivi

Figura 5.1: distribuicdo de velocidade em um feixe térmico depois da desaceleragéio com

o laser com a frequéncia fixa [22]

Alguns métodos existem para evitar esta limitagio advinda do efeito Doppler.

Abordaremos somente a técnica que utiliza o efeito Zeeman para manter os atomos em
; - N . : . R - . \ . .

ressondncia com a frequéncia de radiagédo. Observando a figura 5.2, um atomo com

velocidade v tem o seu pic_o de absorg¢do na frequéncia
0, =o)(l + 1} = (0, +Am)(1 +'3’-) Emo(l + l’-] -A0 (13)
L _ c . _

onde o, é a frequéncia de absor¢do, w, corresponde & frequéncia de pico na auséncia de

efeito Dopi)ler, € Aw ¢ o deslocamento do laser com relagéo a .

Para o magnésio, no caso do estado P, é

-

®w,~w,*T2ruB (14)
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onde = 1,399 MHz/Gauss ¢ B é o campo magnético aplicado. A condi¢do de ressonincia

ao longo do feixe, isto é, na diregdo z, € dada por

27 uB(z) =0, ~ - Aw (15)
C

com uma velocidade final v;, quando B=0,

rye (16)

e 9. P /e

Ss

Figura 5.2: esquema da sintoniza¢do Zeeman para a desaceleragdo com laser através de

um campo magnético axial

Para um efeito Zeeman linear, que € o caso do Mg e do Ca, e uma desaceleragio

constante a, a velocidade é
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v(z) = (v;2 - 2az)2 (17

- Vo ) 2az - __zZ
B(z) = 2 a /1 v§' B, {1 S (18)

A equagdo (18) ¢ a expressdo para o valor minimo do campo. Outros perfis de campo sdo

permitidos, mas existe um valor méximo para o seu gradiente que é dado por

4B| _ _kla(z)]
@] = 2z guv )
Se |3]:| > 2k|a(z)[ 0s atomos saem de ressondncia e acaba a desaceleragdo.
TguUvV

A seguir, passamos a apresentar as vantagens de se utilizar um padrio atdmico de
tempo e frequéncia com atomos lentos obtidos pelo processo de desaceleragio com laser.
\
A estabilidade de curto termo de um padrio atdmico de tempo e frequéncia é
determinada pelo ruido shot, e usando-se a varidncia de Allan para medir o erro em um

tempo de amostragem 7, ¢ dada por

K
o) = QSN T, 20)

onde K € uma constante proxima de 1 e depende do padrfio, Q ¢ o fator de qualidade da

transi¢8o e S/N a razéo sinal-ruido. O fator de qualidade é expressado na forma

Q= =kv— @n

v
Av \
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onde v € a frequéncia da transicio do padriio, Av a medida da largura de linha, L o
comprimento da regido de interagdo da radiagio de interrogacio com os atomos, v a
velocidade dos atomos, e k uma constante proxima da unidade, que depende da
distribuicdo do campo da radiago de interroga¢do ac longo do feixe atdmico. O aumento
do comprimento de interagio L traz diversas desvantagens, tais como a reducdo da
mntensidade do feixe atdmico com a diminuigio da raz3o S/N, e uma maior dificuldade na
blindagem da regido de interrogagdo e na estabilizacio da radiagio de interacio.

Portanto, uma maneira acessivel e eficiente lde aumentar Q ¢ reduzindo a
velocidade dos atomos. Uma reducdo da velocidade dos atomos para 10 m/s, sendo a
velocidade mais provavel em um feixe térmico de Ca e Mg da ordem de 1000 mvs, ja
aumentaria o Q de duas ordens de grandeza.

Além do mais, o efeito Doppler de primeira ordem pode se tornar igual ou menor a
largura natural da linha, e desvios da frequéncia da transi¢io devido a efeitos dependentes
da velocidade, tais como o efeito Doppler de segunda ordem, seriam drasticax‘nente
reduzidos. Como a poténcia da radiagio de interrogagio depende da velocidade com v =2,
a desaceleracdo do feixe atémico diminuiria o problema advindo das baixas intensidades
dos osciladores na regido de THz. E a razio S/N aumentaria com os atomos
permanecendo mais tempo na regifo de detecgio.

Alguns dados comparativos das transi¢Ges passiveis de serem usadas para o
processo de desaceleragdo do sddio, césio, magnésio e calcio estdo na tabela 5.1 [10].
Nesta tabela encontramos também os dados referentes ao Ca e Mg metaestaveis.

Para os padrGes atdmicos de magnésio e calcio, devemos obter um feixe atdémico
desacelerado diretamente no tripleto metaestivel, onde ocorre a interrogagio de Ramsey.
Existem duas vias para se obter um feixe-. metaestavel resfﬁado de calcio ou magnésio:
resfriando-o no estado fundamental e cepois excitando-o para o tripleto metaest4vel P, ou
resfriando-o diretamente neste tripleto, excitando-o previamente. O resfriamento de feixes

atémicos de célcio e magnésio no estado fundamental, utilizando a transi¢io ressonante
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1§, - P, ja foi realizado com sucesso [ 79 - 80 ]. A dificuldade para produzir uma
quantidade razoavel de atomos lentos no tripleto metaestavel, quando temos o feixe
resfriado no estado fundamental, surge do processo de excitagdo. Caso fagamos esta
excitacdo através de uma descarga elétrica longitudinal, as colisBes elétron-atomo fardo
com que os adtomos ganhem energia cinética, aumentando a sua velocidade. No caso da
descarga elétrica transversal, a eficiéncia de excitagio € muito baixa, da ordem de 0,1 %

[8,9].

ZBN. l!JC’ 2‘!1; !-Oca
Alnm) 589.0 l 852.1 28S8,2 422.6
t(ns) 16 k] 2.02 4.57
Y HWHM (MHz) 5 .5 39 17.5
& (em/s) 2.29 0.25 5.84 2.36 .
Yo (m/s) 8o¢ 300 1000 800 )
N (x10%) 35 85.7 'R S R T
Lm (cm) 45 82.3 3.46 ‘ 12.4
v. (m/s) 4.3 . 1.02 7.6 4,34
v (m/s) 0.41 0.12 1.13 0.41
I (wlcuz) 6.4 1,05 444 60

Tabela 5.1: dados referentes ao resfriamento (N é o mimero de fotons necessdrios para a

desaceleracdo de datomos com velocidade v,)

Tentamos entdo o resfriamento do feixe atdmico diretamente no tripleto
metaestavel, excitando precedentemente os atomos através da descarga elétrica
longictudinal, que possui, no caso de Pisa, uma eficiéncia da ordem de 30%. A transi¢o

para o resfriamento deve ser escolhida para que possa se comportar como um sistema de

Es
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dois niveis na melhor aproximagZo, para ndo haver perda de atomos para outros canais de
decaimento que ndo aquele de resfriamento.

O caminho natural, partindo do tripleto metaestavel, € escolher a transigio
coligando as componentes Zeeman m =+2 - m =3 de 3P - 3D, utilizando luz
circularmente polarizada para a direita, 6*. Desta maneira, evita-se que se excite uma
transi¢do dos subniveis m; = 1, 2 do muitipleto 3D. Se isto acontecesse, ocorreria o
bombeamento éptico em canais de decaimento diferentes daquele de resfriamento.

Os experimentos descritos a seguir foram feitos em conjunto com Simona del
Tredici, sob a orientagdo do Prof. Franco Strumia, sendo também parte de sua tese de

laurea [67].
III- Colimacio de um feixe resfriado de cilcio
1. Introducio

O objetivo deste trabalho é o de demonstrar a viabilidade de se colimar um feixe
atébmico de célcio. A obteng¢io de um feixe colimado deste elemento pode possibilitar a
utilizagdo de uma descarga elétrica transversal ao feixe atdmico para excitar os &tomos
resfriados no estado fundamental.

Devido a difusdo transversal dos atomos, tem-se uma diminui¢io dos atomos na
regido de interag3o, além do alargamento Doppler da linha de absorggo quando se excita o
atomo opticamente na diregio perpendicular ao seu movimento. O uso de um colimador
reduziria a intensidade do feixe atdmico. Utilizando-se a pressdo de radiagio iluminando o
feixe ortogonalmente, supera-se os dois ﬁroblemas colocados acima.

Com o feixe atdmico cora um. didmetro menor, pide-se reduzir a distincia entre
os eletrodos da descarga, reduzindo o problema da criagio de carga espacial, € aumentar a

densidade de atomos na regido da descarga. Isto permitiia a obtengio de um feixe
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metaestavel resfriado longitudinalmente, ¢ separado espacialmente dos atomos no estado
fundamental, pois as colisdes inelasticas elétron-dtomo defletiriam o feixe no tripleto
metaestavel. Além disso, o fato dos dtomos serem lentos longitudinalmente, aumenta a
probabilidade de colisdes eficazes.

Diversos trabalhos foram feitos de desaceleragio de um feixe atdmico de cilcio e
armadilhamento [80] utilizando a transigdo ressonante !S; - 'P,. O comprimento de onda
desta transicdo € 422,7 nm, com a intensidade de saturagio Iy = 60 mW/cm?, e largura
natural HWMM de 17,5 MHz.

Como os momentos angulares totais dos estados fundamentais do célcio e do
magnésio sdo nulos, e os spins nucleares sdo também nulos para os isotopos mais
abundantes, o processo de resfriamento pode ocorrer em um sistema de dois niveis se 2
luz for circularmente polarizada, induzindo as transi¢des 1S, m=0— 1P, m=-1ou-+l
O atomo de calcio, porém, tem um estado 4s3d !D, abaixo de 4sip 1P,. Medidas do
“branching ratio” R = A( 'P, YA( D, ), onde A ¢ a taxa de transi¢do da transicio, t:o‘ram
realizadas [ 80b] dando um valor R = 1,0 x 105, que é grande o suficiente para nio
perturbar significativamente o ciclo de resfriamento, n3o se tomando necessario um outro
laser para despopular 1D,. A seguir apresentamos o aparato experimental e os resuitados

de desaceleragdo do feixe atdmico.
2. Aparato experimental

O arranjo experimental para se colimar um feixe de célcio resfriado esta na figura
5.3. O sistema de feixe atdmico estd descrito no capitulo III, secgdio IV.2. Para gerar o
campo magnético com ¢ gradiente necessario para manter os 4tomos em ressondncia,
utilizamos trés solendides de didraetros e dimensdes diferente., colocados dentro de uiza
estrutura de ferro, como na figura 5.4. Devido a este revestimento com ferro, que

SCIve ;
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Figura 5.3: arranjo experimental para colimar o feixe resfriado de célcio
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Figura 5.4: o solendide que produz o efeito Zeeman para manter os dtomos em
¢

ressondncia com a radiacdo de resfriamento.
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Figura 5.5: quadrado do campo magnético em fungdo do deslocamento ao longo do eixo

do solenoide

também para blindagem contra campos externos, as linhas de fluxo do campo ficam
confinadas na parte interna do solendide. Na figura 5.5 temos o grafico do
comportamento do quadrado do campo magnético com o deslocamento ao longo do feixe
atdmico. A linha tracejada € a previsdo tedrica do comportamento de B2, enquanto os
quadrados mostram a configuragéo obtida experimentaimente. O resfriamento comega na
regido de maximo do campo, a 918 Gauss, correspondente a uma velocidade atomica de
543 mv/s. O forno opera na temperatura de 660 °C. —

O laser para resfriar os atomos * mandado contrapropagante ao feixe at6mic§. A
sua frequéncia € fixa dentro do perfil Doppler de absor¢io dos atomos que vém em sua

direcdo. A frequéncia do laser de anilise, que induz a fluorescéncia na mesma linha
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ressonante, € varrida em torno da ressonédncia para observar o perfil de velocidade dos
atomos. Ele passa por um divisor de feixes e ¢ mandado ortogonalmente ao feixe, para dar
a referéncia da fluorescéncia em torno a velocidade zero, e também fazendo um pequeno
dngulo com o feixe de analise, para fornecer a curva de distribuicio de velocidade. Os
lasers de resfriamento e analise se cruzam na regido do feixe atdmico observada pela
fotomultiplicadora. O laser de resfriamento é modulado em intensidade, ¢ a fluorescéncia
por ele induzida ¢ detectada em fase através de um amplificador "lock-in". Desta maneira,
evita-se coletar a fluorescéncia induzida no processo de resfriamento. Os lasers de
resfriamento e de andlise operam com o corante Stilbene 3, bombeados por lasers de
argbnio operando no ultravioleta.
Os resultados de desacelerag3o estdo na figura 5.6 [80 a, b]. Nesta figura, a curva
(a) corresponde a distribuigdo de velocidade com o campo magnético desligado; na curva
(b) o campo magnético esta ligado; na figura (c) a frequéncia do laser, com o campo

ligado, é deslocada para um valor mais alto.
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Figura 5.6: evidéncias do resfriamento com laser e sintonia Zeeman; explicacdo da

Jfigura no texto {80 a, b]
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A radiagio para fazer a colimagdo € obtida passando-se parte do feixe de
resfriamento através de um modulador acusto-optico. O laser, ao passar pelo modulador,
¢ deslocado no sentido de frequéncias mais baixas, isto €, para o vermelho. Isto faz com
que a luz exerga um efeito desacelerador sobre os atomos, que possuem uma velocidade
transversal muito mais baixa que a longitudinal. Na ultima configuracio utilizada neste
experimento, o laser de colimagdo passa por um "beam-splitter”, e cada feixe resultante é
mandado ortogonalmente ao feixe atdmico, em dire¢des opostas entre si, pouco antes da
regido de analise. A eficiéncia da colimag3o é observada pela variagdo do sinal da
fluorescéncia do laser de andlise; um aumento do sinal significa uma colimagio mais

eficiente. A aquisicdo de dados é semelhante 4 feita no capitulo III, secgio IV.2.
3. Resultados e conclusdes

Na figura 5.7 mostramos o resultado de colimagdo com o laser de resfriamento
bloqueado, isto €, em um feixe atdmico térmico, para diversos valores do deslocamento
em frequéncia do laser de colimagdo. Observa-se o aumento de intensidade com o
aumento do deslocamento para o vermelho, significando um aumento da densidade
atdmica ao longo do eixo do feixe atdmico.

Na figura 5.8 temos uma comparagdo de duas curvas de velocidade com o feixe
atdmico desacelerado, com o laser de colimagéo bloqueado e desbloqueado. A intensidade
do laser de colimagio é de 30 mW/cm?, isto é, S = 0,5. O pico dos atomos resfriados
corresponde a 90 my/s.

Podemos concluir que € possivel obter a colimacdo com laser do feixe atdmico de
célcio. Isio traz a vantagem de aomentar a densidade de atomos em uma determinada
regido e de reduzir a divergéncia lateral do feixe ﬁtémico, sem a necessidade de se colocar

outros colimadores, que reduziriam a sua intensidade. Abrem-se, assim, perspectivas para
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se testar uma descarga transversal ao feixe atdmico, para a produgdo atomos

desacelerados no estado metaestavel.
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Figura 5.7: colimagdo com laser de um feixe de calcio térmico
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IV- Desaceleracio de um feixe metaestiavel de cilcio
1. Introdugio

O diagrama de niveis do calcio est4 na figura 5.9. O muitipleto 4s3d 3D, de energia
mais baixa, nio pode ser usado porque a transi¢do correspondente *P - 3D estd no
infravermelho, a2 1,97 um, e, consequentemente, tem uma probabilidade de transi¢do
baixa. A transi¢do 4s4p P -(4s4d) D possui o comprimento de onda de 445,48 nm, que
pode ser atingido com um laser de corante com Stilbene 3. Neste caso, entretanto, s&o
permitidos outros canais de decaimento, através dos niveis (4s5p) 3P , (3d4p) 'D e (3d4p)
3F, cujos comprimentos de onda estdio no infravermelho, respectivamente a 8.5 um, 5,3
um e 5,2 pym. Como a probabilidade de emissdo espontinea é proporcional ao cubo da
frequéncia de emiss#o através da expressdo [65]

e’ o}

Ay = slwitvea]? 2)

3z e, hc

onde | | r ¥, dv| * € o momento de dipolo elétrico, pode-se esperar uma probabilidade

de decaimento espontineo relativamente baixa para estes niveis.

Para realizar a desaceleragéio, portanto, devemos escolher a transi¢fio coligando as
componentes Zeeman my; =+2 — m; =3 de ’P, - 3D,, utilizando luz circularmente
polarizada p'ara a direita, 6*. Desta maneira, evita-se que se excite uma transicio dos
subniveis m; = 1, 2 do muitipleto 3D. Se_isto acontecesse, ocorreria o bombeamento dptico
em canais de decaimento diferentes daquele de resfriamento. _

Em todos os experimentos nao foi usado o campo magnético para compensar o

deslocamento da frequéncia de ressondncia pelo efeito Doppler. Desta maneira, a fungdo

do laser de resfriamento € a de fazer um buraco na curva de distribuigio de velocidade
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para um dado valor da mesma, com o consequente aparecimento de um pico de
intensidade para velocidades menores, o que prova o efeito de desaceleracio do feixe
atémico provocado pelo laser: transferéncia de atomos com velocidades mais altas para
velocidades mais baixas.

A seguir sdo descritos o aparato experimental e os resultados, com uma discussio

dos mesmos.

Figura 5.9: diagrama de niveis do cdicio

137



2 Arranjo experimental

O diagrama do aparato experimental esta na figura 5.10. O feixe de atomos
‘metaestéveis é iluminado com um laser circularmente polarizado, contrapropagante e
ressonante com a transicdo {4s4p) 3P, -(4s4d) 3D, , a 44548 nm. Esta radiacio de
resfriamento € fornecida por um laser de corante com a cavidade em anel, o CR-699-21,
com o corante Stilbene 3 como meio ativo. Este laser ¢ bombeado por um laser de argénio
Spectra Physics 2045-25, operando no ultravioleta. A largura de linha efetiva do laser de
corante € de 3 MHz. A poténcia de saida do laser de corante é de 50 mW, com uma

poténcia de bombeio de 3 W.

I Frequency Control
ADC Lock-in Chopper £p
+ H
H §16.2nm Dye L3t L nN
Comguuter 4 //g v Lasar
PM
A
Ca £ sa5.20m | oo taser b Lasar
slectric
discharge Ca Aomic Baam
E Frequency Contral

Figura 5.10: arranjo experimental para o resfriamento do cdicio metaestivel
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Como feixe de analise foi utilizado um laser de corante com a cavidade linear, o
CR-599, com Rodamina 6G como meio ativo. Ele ¢ bombeado pelo laser de argdnio
Innova 20, operando na linha 514,6 nm. Para analisar a distribuig¢ao de velocidade do feixe
atdmico, fizemos a frequéncia do laser de corante variar em torno a 616,2 nm,
correspondente a transi¢do (4s4p) 3P, - 4s5s 1§,. Ela foi escolhida para que a radiagio do
laser de analise n@o interferisse no ciclo de resfriamento.

O laser de analise passa por um divisor de feixes, indo uma parte para o Fabry-
Perot, com FSR = 350 MHz, para se ter uma referéncia do deslocamento de frequéncia do
laser e, consequentemente, da velocidade do feixe atdmico. A outra parte do laser passa
por um chopper, que 0 modula em intensidade, ¢ por um outro divisor de feixes. Uma
parte deste laser ¢ mandado no feixe atdémico, cruzando o laser de resfriamento com um
pequeno angulo na frente da fotomultiplicadora. A fluorescéncia emitida pelos atomos
excitados por esta parte do feixe de analise d& o perfil de velocidade do feixe atbmico. A
outra parte cruza o feixe atomico perpendicularmente, neste mesmo ponto, para dar a
referéncia do sinal de fluorescéncia néo deslocado pelo efeito Doi)pier.

Para observar o sinal de fluorescéncia, colocamos uma fenda em frente ao
fotocatodo da fotomultiplicadora RCA31000A e, com uma lente, maximizamos o sinal do
feixe atdmico recebido pela mesma. O sinal da fotomultiplicadora é mandado a um
amplificador sensivel a fase ("lock-in") e dai ao sistema de aquisi¢do de dados. Esta parte
¢ feita por um microcomputador MclIntosh II, com o software Labview. Para a anilise de

dados € utilizado o software Igor.
3. Resultados

Na figura 5.11 vemos a distribui¢do de velocidade, na auséncia la radiagdo .le

resfriamento e na presenca dela, para trés valores diferentes do parimetro de saturagio.

139



900

800

700

600~

Fluorescence Signal (a.u.)

500

| T
0 500 1000 1500 2000
Atomic Velodty (m/sec)

Figura 5.11: sinal da fluorescéncia, sem o laser de resfriamento e com ele, para

trés valores diferentes do pardmetro de saturagéo S [8, 9]

O laser de resfriamento faz um buraco na distribui¢io de velocidade. Deveria ser
observado um pico de fluorescéncia correspondente a valores mais baixos de velocidade
relativamente aquela em que € posicionado o laser. Entretanto, isto nio ocorreu e, além
do muais, a largura do buraco na curva de vélocidade € maior que a largura homogénea da
transi¢do stturada. Isto pode ser devido ao efeito de bombeamento éptico através de
canais de perda, isto é, para os niveis (4s5p) 3P . (3d4p) D, e (3d4p) °F , e deste para o
tripleto (4s3d) 3D. N :

140



Diante destes resultados, fizemos medidas do "branching ratio" entre o decaimento
esponténeo do 4s4d 3D ao 4s4p 3P, e o dos outros canais possiveis, para saber se ele era

alto o suficiente para permitir o resfriamento. A seguir, descrevemos estas medidas.
4. Medidas do "branching ratio"

As medidas foram feitas excitando o feixe atdmico metaestavel com um laser
operando em 445,48 nm, na diregdo ortogonal ao feixe. O decaimento dos diversos niveis
envolvidos pode ser visto observando as emissGes na faixa de 610 a 720 nm, pelo
decaimento em cascata, como na figura 5.9. Colocando na frente da fotomultiplicadora, .
que observa a regido onde o laser cruza o feixe atdmico, filtros 6pticos passa-banda (PB)
e passa-faixa (PF), as contribuigdes provenientes de cada regido espectral podem ser
tiradas da fluorescéncia total, conhecendo-se a curva de transmitancia de cada filtro.

N

Foram medidos os coeficentes de transmissdo dos filtros utilizados. Colocamos
cada filtro entre uma ldmpada incandescente e um monocromador e obtivemos a curva de
transmitdncia em fungdo do comprimento de onda. Em alguns casos, encontramos
discrepancias entre os valores que obtivemos e os fornecidos pela fabrica. Montamos uma
tabela com a transmitdncia de cada filtro para os comprimentos de onda de maior
interesse, juntamente com o valor da eficiéncia quéntica da fotomultiplicadora, como esta
na tabela 5.2. Os valores entre parénteses sdo os fornecidos pela fabrica.

Os valores do sinal de tensio da fotomultiplicadora ao observar a fluorescéncia
do feixe atdmico estdo na tabela 5.3, com filtro e sem filtro, para a mesma intensidade do

laser, = 50 mW, e com a polarizagido do laser perpendicular ao eixo de observagao.
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FILTRO T5 17 T646 T 15

PA 595 75%(80) 95%(90) 95%(90)
PA 650 0.3%(0) 44%(31) 90%(90)
PA 697 0(0) 0(0) 85%(81)
PB 550 5%(1) 0(0) _ 0(0)
PB 650 52%(46) 57%(57) 0(0)
PB 700 2%(0) 15%(12) 65%(62)
" 137 Wy 4z,

\

Tabela 5.2: valores da transmitdncia e da eficiéncia da fotomultiplicadora para os

principais comprimentos de onda

FILTRO Fluorescéncia (mV)
Sem 300+£10

PA 595 0.8040.05

PA 650 0.70+0.05

PA 697 0.00+0.05

PB 550 0.104£0.05
PB 650 110005

PB 700 ! 0.7010.05

Tabela 5.3: tensdo de saida da fotomulttplicador;z para os diversos filtros e sem filtro
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4.1- Analise dos dados

Baseando-se nestes resultados, chegamos a valores para o peso da contribuigdo
para a fluorescéncia total de cada canal de decaimento, usando as regras de selegéo, junto
a regras de trés simples e eliminagio.

Do filtro passa-alta PA697, com o qual o sinal foi nulo, podemos dizer que ndo se
observa fluorescéncia na faixa de 680 a 800 nm, onde a eficiéncia da fotomultiplicadora
nio é nula. Com isto, eliminamos inicialmente o canal 3D, - 1D, a 5,3 pum, pois o
decaimento deste nivel seria revelado pela transigdo (3d4p) !D, -(4s3d) 'D, a 714,8 nm. O
outro caminho de decaimento possivel a partir de 1D, , a 646 nm, envolve uma transi¢do
singleto-tripleto, cuja intensidade é naturalmente fraca.

Tendo eliminado o grupo de linhas entre 680 e 800 nm, podemos dizer que o sinal
observado com o filtro passa-alta PA650 € todo devido ao grupo de transi¢des en\} 644
nm. Desta maneira, a intensidade sem o filtro a 644 nm ¢ de aproximadamente 1,6 +0,1
mV. Utilizando o sinal medido com o PB650 chegamos a um valor para a fluorescéncia

em617nm, 0,4 +0,2mV.
4.2- Estimativa do "branching ratio"

A intensidade total, I}, medida sem qualquer filtro na frente da fotomultiplicadora,
praticamente representa o sinal da fluorescéncia da transigdo de resfriamento, (4s4d) 3D; -
(4s4p) 3P,, em 445,48 nm. Sendo assim, da razio o entre It ¢ 2 intensidade com o filtro
PAS95, com A > 610 nm, podemos chegar a uma estimativa para o branching ratio.
Desta maneira, corrigindo os valores d)z-a intensidade, de‘ acordo com a eficiéncia da
fotorultiplicadora para aqueles comprimentos de onda (7gs € 7lays), € comn 2

transmitincia do filtro em 646 nm (Tgz5 ), temos
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PAS95
a - Itor Tsas Toas = 460 + 50 . (23)
Ipa Naas

Como I ~ hvA = hAc/l, onde A é a probabilidade de emissio espontinea, temos

para o branching ratio R

_ A(4548) _ 1(44548) 4455 _ 4455 24

A (646) I(646) 646 646
Assim, o R éxperimental é _ _ o -
) Rep=320235 | (25)

5. Discussdo dos resultados e conclusdes

A probabilidade que um atomo passe por N ciclos de _abson;?i__o e emissdo € da\do__

por . _ \

P= [ R } = ek (26)

R +1]

onde R ¢ o branching ratio.

Para a transi¢io por nos estudada, superestimardo o branching ratio, isto ¢,
levando-se ém conta que r= 1000, |
temos

P <1017 @7

. ’ —~ . e . ; . . R .
ou seja, 0s atomos sdo bombeados por canais secundarios depois de N =43 x 104 -
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Para o caso da transigdo ressonante do célcio, como discutido na secgio IIT, R =
10° e P = 0,9, existindo uma boa eficiéncia de resfriamento.

Uma explicagdo para o que ocorre com a transi¢io escolhida para fazer o
resfriamento do calcio metaestavel, que a principio deveria funcionar adequadamente,
pode basear-se no fato do estado (4s4d) 3D, ter uma interagdo de configuragio com
algum outro estado que ndo seja ortogonal ao nivel (3d4p) F, j& que, em um acoplamento
LS, este ultimo nivel é ortogonal a (4s4d) 3D,.

Como resultado deste trabalho, demonstramos a impossibilidade de se obter o

resfriamento com laser utilizando a transi¢do a 445,48 nm.

V- Desaceleracio de um feixe metaestivel de magnésio
1. Introducio

O sistema dos primeiros niveis excitados do magnésio é mais simples que o do
célcio, como pode ser visto no diagrama de niveis na figura 5.12. A transi¢@o (3s3p) 3P, -
(353d) 3D, esta a 383,83 nm, e comporta-se praticamente como um sistema de dois niveis.
O estado (3s4p) 3P tem uma energia menor que o (3s3d) 3D, mas a frequéncia desta
transigdo € de 150 GHz, possuindo uma probabilidade de emissdo espontinea desprezivel.

A principio, uma dificuldade poderia surgir devido i estrutura peculiar do
multipleto (3s3p) 3D. A magnitude do termo de quadrupolo € da mesma ordem daquela de
dipolo, mas com o sinal inverso. Desta maneira, a regra do intervalo de Landé é
fortemente perturbada, e o nivel J=3 fica ent;e os niveis J=1 ¢ :l=2, com um deslocamento
de estrutura fina com campo nulo bastante pequenu [9,10], como pode ser visto na figura

5.13.
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Figura 5.12: diagrama dos primeiros estados excitados do magnésio
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Figura 5.13: efeito Zeeman do multipleto (3s,3d) D
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Tluminando o feixe metaestavel que esta no estado 3P, , m; =+2, com o laser
contrapropagante a 383,83 nm e circularmente polarizado, somente o ciclo 3P, - 3D, (my
=+2 - m; =+3) sera excitado. Entretanto, desvios de uma perfeita polarizagdo o” pode
fazer excitar transi¢des dos subniveis Zeeman m =+2 ou m =+1 do multipleto 3D. Mas a
forca de oscilador da transigio J=2 — J=1 ¢é 84 vezes menor que a da J=2 — J=3 [9].

A probabilidade de uma transigdo que sai de 3P, , m; =+2, retornar em um subnivel
diferente do multipleto 3P, devido a polarizacdo errada, foi calculada numericamente como
uma fungio do campo magnético, da frequéncia e intensidade do laser, ¢ comparada com
a probabilidade da transicio 3P, - 3D, (m =+2-m =+3) [9]. A figura 5.14 mostra 0s
resultados do calculo para igual intensidade nas duas componentes o™ e 6~ , S=1, e 0
laser ressonante com a transi¢do de resfriamento. Podemos ver que, para campos maiores
que 10 mTF, com 1% de polarizagdo ¢~ , mais de 10 absorgdes e emissdes podem ocorrer

por atomo no ciclo de resfriamento antes que ele va para um subnivel 3P diferente de 3P,
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Figura 5.14: razdo entre a . vobabilidads: de wma transi¢do sair de °P, m= +2 devido a
polarizagdo o, retornar a outro estado, e a probabilidade da absorgdo o* 3P, 3D, (m,

2

=+2-m; =+3), para a mesma intensidade do laser (S=1)
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2. Arranjo experimental

Da mesma maneira que para o célcio metaestavel, nfo foi utilizada a sintonizagio
Zeeman dos niveis para compensar o efeito Doppler. O processo de excitacio do feixe
atdmico para o tripleto metaestavel é semethante ao descrito no capitulo II, assim como o

sistema de produgio do feixe atémico. O diagrama do aparato experimental est4 na figura
5.15.
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Figura 5.15: diagrama do aparato experimental para o resfriamento do feixe

metaestdavel de magnésio

+

Como fonte de radiag@io para excitar a transicio de resfriamento, utilizamos o

corante Exalite 392E como meio ativo para o laser CR-699-21. Ele ¢ bombeado pelo laser
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de argbnio Spectra Physics 2045-25 operando no ultravioleta. Com uma poténcia de
bombeio de 5 W obtém-se 50 mW a 383,83 nm. O feixe do laser, apos passar por uma
placa de um quarto de onda, para coloca-lo na polarizagio correta, é mandado sobre o
feixe atdmico em dire¢dio contrapropagante.

A radiag@o de um laser de diodo operando em torno a 767 nm foi duplicada em
frequéncia por um cristal LiIO dentro de uma cavidade de "enhancement" para produzir o
feixe de analise. Depois de atravessar um filtro que s6 permite a passagem da radiagdo
duplicada em frequéncia, o feixe de analise ¢ mandado sobre o feixe atdmico da mesma
maneira que para o célcio metaestavel, mas, no caso do magnésio, 2 frequéncia do laser de
analise € varrida em torno da transicZo de resfriamento.

A fluorescéncia produzida no feixe atdmico pelo laser de diodo modulado em
intensidade € coletada por uma fotomuitiplicadora XP 1002. Coloca-se diante da
fotomultiplicadora uma fenda e uma lente em posigio adequada para coletar somer\lte o
sinal da fluorescéncia, com o minimo de ruido de fundo, provocado pelo espalharnentc; da
luz do laser pelo tubo de Pyrex. O sinal da fotomultiplicadora é ;nandado ao amplificador
"lock-in" e dai ao sistema de aquisi¢io de dados, igual ao descrito para o calcio. Para o
magnesio, como a intensidade do laser de diodo duplicado em frequéncia é muito baixa,
em torno a 10 uW, colocamos um mediador de sinal EGEG 4202 na saida do "lock-in"

para melhorar a razio S/N.
3. Resultados

Na figura 5.16 estdo os sinais de fluorescéncia dos experimentos realizados, com e
sem o laser de resfriamento. A razio S/N em ambos os casos ndo é boa devido a uma
estabilizagdo do laser de diodo ndo satisfatoria. O retorno dptico provoca modulagio na

intensidade do laser e existe um "jitter" grande, como se pode observar da figura.

2

149



Como pode ser observado da figura 5.16, o laser de resfriamento provoca um
buraco no extremo direito da curva de distribuicio de velocidade, e aparece um pico
correspondente a um grupo de velocidade menor que aquele correspondente a frequéncia

do laser. Isto demonstra o efeito de desaceleragdo do feixe metaestavel de magneésio.

m/s
0 500 1000 1500 2000

100 }

80

60

40

Fluorescence Signal

] [] [ [ 1 3
0 1000 2000 3000 4000 5000 5000
MHz

Figura 5.16: efeito de resfriamento em um feixe metaestavel de magnésio. A posigédo do

laser de resfriamento esta a direita provocando um buraco, e Jazendo aparecer um pico

em 1400 m/s.
4. Conclusdes

Provamos ser possivel resfriar o feixe metaestivel de magneésio utilizando a

transicdo 3P, - 3D;, (m; =+2 - m, =+3). Este, porém, n3o € o subnivel envolvido na

150



transicio do prototipo existente. Para transferir a populagdo do subnivel resfriado para
3P,, podemos utilizar o esquema de bombeamento optico de 3P, para D,, iluminando o
feixe atdmico com o laser ressonante com esta transigdo, incidindo perpendicularmente ao
feixe. Depois de N ciclos, teremos atomos somente em 3P,. Este esquema foi mostrado no

capitulo IV,
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Conclusdes e perspectivas finais

Construimos um sistema de feixe atdmico versatil, que esta operando na
configuragdo que permite obter estados excitados. Realizamos medidas que indicam uma
eficiéncia para popular o primeiro tripleto metaestavei da ordem de 30 %. Obtivemos o
primeiro espectro de emissdo da regifio da descarga elétrica com um feixe atémico de
calcio, que abre perspectivas de estudos mais completos para entender os processos de
excitagdo dos estados metaestiveis, ainda pouco conhecidos. Iniciamos, com sucesso,
medidas do bombeamento Optico do tripleto metaestavel do cilcio, que permitirfio
descobrir mecanismos para aumentar a populagdo de um dos subniveis deste tripleto, com
o despopulamento dos demais.

Em parte do trabalho, feito em Pisa, com a inter.¢do de permitir a aquisi¢do do

A
conhecimento tecnoldgico para construir este sistema de feixe atémico, demonstramos a
possibilidade de desacelerar um feixe de magnésio no estado metaestavel. Este resultado,
juntamente com as medidas de eficiéncia do bombeamento do tripleto metaestavel do
magnésio que obtivemos, permitirdo introduzir methorias significativas no protétipo de
padrdo atdmico de tempo ¢ frequéncia existente, com perspectivas promissoras.

Demonstramos a impossibidade de resfriar o feixe de calcio metaestavel utilizando
a transicdo que, teoricamente, seria a mais conveniente. Colimamos um feixe de calcio
resfriado no estado fundamental, o que possibilitara novas tentativas de se obter um feixe
metaestavel resfriado, utilizando-se uma descarga elétrica transversal ao feixe para excitar
o0s atomos sem perturbar o perfil da velocidade longitudinal.

Construimos sistemas de lasers de diodo duplicados em frequéncia e realizamos
algumas medidas com os mesmos. Estamos instalando sisteras semelhar.es, mas com
melhoramentos conceituais, em nosso laboratério na Unicamp, com a finalidade de

explicar de maneira conclusiva o mecanismo que nio permite a realizagio do resfriamento
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do célcio metaestavel, e de obter um feixe desacelerado deste elemento quimico no estado
fundamental, utilizando a segunda harmoénica gerada i:or cristais dentro de cavidades
bombeadas por lasers de diodo.

As perspectivas de uso deste sistema de feixe atdmico associado aos lasers de
diodo para se trabalhar com espectroscopia de alta resolugdo e metrologia de tempo e

frequéncia tem se mostrado muito promissoras.
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