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Capitulo 1

Introducao

Desde o tempo em que Einstein enunciou pela primeira vez a existéncia da emissio espontanea
pensou-se que, uma vez que a radi¢ao e a matéria estejam em equilibrio térmico os 4&tomos ex-
citados devem necessariamente irradiar. A emissao espontinea era tratada como um processo
inerente a matéria. Este ponto de vista néo leva em conta o fato que a emissiao espontanea
nao € uma propriedade do idtomo isolado e sim do sistema dtomo-vdcuo. Como existe uma
infinidade de estados de vacuo disponiveis.para o f6ton ser irradiado, a emissio espontanea
é irreversivel. Se por sua vez estes estados sio modificados por condi¢des de contorno eletro-
magnéticas , por exemplo, pondo os 4tomos excitados dentro de uma cavidade com separacao
entre espelhos da ordem do comprimento de onda de emissao (d ~ A.); eles podem ser de-
sacoplados (superacoplados) do vécuo, nio podendo assim irradiar e a emissio espontinea

pode ser fortemente inibida (podendo irradiar com um tnico modo, sendo assim incremen-
tada).

Este efeito de modificagio da emissao espontinea devido ao contorno eletromagnético
foi mostrado pela primeira vez por Purcell em 1946 [1] na regido da ridio frequéncia. A
verificagao do efeito na regiao éptica sé ocorreu na década de 1970 devido a dificuldades
experimentals emn se trabalhar a estas dimendes (d ~ Auisiyes ~ 0.64), e nivel de intensidade,
redusidissimos . Por meio do desenvolvimento de novas técnicas épticas e atémicas, tornou-se
possivel controlar e manipular a emissao espontanea.

Virios experimentos foram realizados onde se mostra que a emissiao espontanea pode
ser virtualmente inibida ou incrementada [1-11}. Recentes descobertas sobre a interacao

atomo-vacuo pertencer: a um novo campo de fisica atémica e éptica quintica chamada
Eletrodinamica Quantica em Cavidades [2].

Este traballio tem como finalidade o estudo de processos de radiagio num tipo partic-
ular de contorno eletromagético; uma cavidade ativa do tipo Fabry-Perot, constituida de
espelhos planos, com separagao entre eles da ordem do comprimento de onda de emissao das
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moléculas excitadas. Por meio desta cavidade estudamos a inibi¢do e o incremento da emissao
espontanea na regido do visivel (A, = 0.63um), onde este segundo efeito é quase inexistente
uma vez que nestas condigdes a emissio espontanea se transforina em estimulada.

Um fator essencial da emissio espontinea no espago livre é que o dtomo pode irradiar em
qualquer modo que satisfaca a lei da conservagao da energia e momento. A probabilidade
da emissio de um féton por unidade de tempo, o coeficiente A de Einstein, é proporcional a
densidade de modos disponiveis para o féton emitido ocupar. A estrutura dos modos pode
ser drasticamente alterada numa cavidade cujas dimensoes sio da ordem do comprimento
de onda de emissao (A.). Numa situagao onde a distincia entre espelhos d < X./2, nenhum
modo longitudinal é permitido numna cavidade do tipo Fabry-Perot, para este comprimento de
onda. Se por sua vez o didmetro dos espelhos L >> d, nos aproximamos da condicao de uma
cavidade infinita e a emissao espontanea via modos transversais teoricamente se aproxima de
zero. Portanto neste tipo de cavidade os modos de radiagao sao praticamente eliminados e o

atomo nao pode emitir, uma vez que nio hd modos disponiveis para ocupagio, e seu tempo
de emissdo se torna teoricamente infinito.

Neste trabalho foi observado pela primeira vez o efeito de inibigao da emissio espontinea
no dominio do tempo, na regiio espectral do visivel. Este efeito foi observado devido as
dimensoes da microcavidade utilizada, que permitia que se realizasse uma eficiente selegao
de modos. Observamos uma inibi¢do no processo de emissao espontinea que resultava no
aumento do tempo de vida da fluorescéncia de um fator 3 em relagio ao espago livre {12].

Se por sua vez a distincia entre espelhos é d = )., s6 um modo é permitido na cavi-
dade para este comprimento de onda, todos os fétons emitidos s6 possuem este modo para
ocupagao, portanto todas as moléculas excitadas s6 podem irradiar neste modo. Esta condicio
apresenta um comportamento de emissao muito particular onde o primeiro f6ton emitido
espontaneamente estimula os outros a emitirem. Como s6 um modo é permitido para
ocupagao, todos os outros fotons irdo emitir num estado ocupado em vez de num estado
de vacuo, portanto nao sao fotons de emissio espontinea. Em outras palavras o primeiro
féton provoca uma transi¢do de fase do regime de emissao espontanea, para o regime de
emjssao estimulada. Nestas condi¢des observamos que a microcavidade se comporta como
um laser de limiar quase zero e altissimo ganho [13], o que se torna um instrumento bastante
interessante para utilizagio como dispositivo eletrodptico devido a suas dimensées e eficiéncia.,

Esta dissertagao foi dividida em cinco capitulos. Os dois primeiros sao de caracter intro.
dutério, depois descreveremos a microcavidade e nos dois ultimos apresentaremos detalhe
experimentais, os resultados obtidos e um modelo tedrico que descreve o efeito observado de

inibigdo da emissdo espontinea, e do comportamento da microcavidade como um laser de
“hmiar zero”.

No segundo capitulo faremos uma breve histdrico das teorias que descrevem o processo
da emissao espontinea; desde a sua defini¢io até as teorias atuais. A emissio espontanea
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pode ser descrita dentro do contexto cldssico, semi-cldssico, estocastico e quantico, porem s6
no ltimo este processo aparece de maneira natural. Faremos uma breve discussio das duas
interpretagdes principais no ambito da eletrodinimica quintica. Uma interpretagio atribui
a emissao espontinea & interagao do dtomo excitado com a flutuagio do campo de vicuo e a
outra atribui a interagdo do dtomo com seu préprio campo “radiaction-reaction”.

No terceiro capitulo serio descritos alguns experimentos sobre Eletrodinamica Quantica
em Cavidades, onde foi observada a modificagéo da emissio espontinea em diversas situacdes.
Veremos que estes experimentos em sua maioria foram realizados na regiio do infra-vermelho
e microondas, e o efeito foi observado por meio de medidas de intensidade de emissao. No
fim do capitulo descreveremos as diversas interpretagdes, classicas e quanticas, que explicam
a modificagdo da emissio espontanea resultante da presenca do contorno eletromagnético.

No quarto capitulo faremos uma descrigio detalhada da cavidade microscépica. Na $€Ccaon
4.1 apresentaremos os pré-requisitos para a construgéo da microcavidade de modo que se
torna possivel a deteccio da modificacio na emissio espontanea. Na seccdo 4.2 descre-
veremos detalhadamente a montagem da microcavidade. Na secgio 4.3 apresentaremos os
critérios adotados na escolha da molécula. Na secgio 4.4 discutiremos a importancia em se

utilizar a tecnica de bombeamento éptico periddico, e finalmente na secgao 4.5 discutiremos
os problemas relativos i finesse da cavidade.

No quinto capitulo faremos um estudo, experimental e teérico, do processo da emissio
espontinea quando esta ocorre numa condigdo de contorno eletromagnético particular; den-
tro de uma cavidade microscépica com distincia entre espelhos de d = A./2 = 0.315um e
diametro L=3cm. Na sec¢do 5.1 mostraremos a influéncia das dimensdes microscépicas da
cavidade sobre o processo de emissio. Na secgdo 5.2 desenvolveremos a teoria eletrodinimica
quantica da emissao espontinea no formalismo de Heisenberg. Na sec¢do 5.3 faremos o calculo
da taxa de emissdo espontanea, aplicando as condigoes de contorno eletromagnéticas impostas
pela nossa microcavidade e apresentaremos os resultados da simulagio numérica deste exper-
imento. Na seccdo 5.4 apresentaremos detalhadamente a configuracio do experimento. Na

secgao 5.5 discutiremos os resultados experimentais obtidos e faremos uma compara¢io com
os resultados da simula¢io numérica.

No sexto capitulo , mostraremos como a microcavidade atua como um laser de limiar
praticamente zero, devido a presenca de um s6 modo permitido para os fétons emitidos
ocuparem. Na sec¢do 6.1 mostraremos como ocorre a transicao da emissao espontanea em
emissdo estimulada. Na seccao 6.2 faremos uma analogia entre o laser préximo ao limiar
e o processo de transi¢do de fase de segunda ordem. Na sec¢io 6.3 desenvolveremos um
tratamento quantico da emissio espontinea de muitos dtomos acoplados a um tnico modo,
de onde chegaremos a expressiao do ganho nestas condi¢des. Na secciio 6.4 descreveremos em
detalhe a configuragdo deste experimento, onde apresentaremos as duas montagens realizadas
para comprovagdo do efeito e apresentaremos os resultados obtidos por cada uma delas.
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No tltimo capitulo apresentaremos as conclusoes obtidas deste experimento e as perspec-
tivas de experimentos futuros.
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Capitulo 2

O processo de emissao espontanea

Neste capitulo faremos um resumo histérico, da evolu¢io do formaliso que descreve o pro-
cesso de emissdo espontanea. Primeiro mostraremos qual o motivo que impede o aparecimento
da emissao espontanea no formalismo classico e semi-cldssico normal. Depois mostraremos

como evoluiram os formalismos, de modo que todos eles apresentam resultados semelhantes
aqueles da eletrodinamica quantica.

Em 1917 foi publicado um trabalho de Einstein {1] sobre a interagio da radiagio eletro-
magnética e o atomo. Neste artigo Einstein formulou uma nova demonstragio da lei de
Planck e com isso definiu dois novos conceitos: a emissao espontanea e a emissao estimulada.
A teoria exposta é baseada nos postulados de absorgio e emissdo de fotons pelo dtomo. Estes
postulados podem ser justificados pela mecdnica quantica. Mas, & parte a quantizacdo dos
niveis de energia, a mecanica quantica nao foi utilizada por Einstein de maneira explicita.

Para um sistema de atomos com dois estados de energia E; e Ey (com E; > Ej;) numa
cavidade, ele deduz a seguinte relacao :

.A;-f hw?
B! = 12¢3 (2.1)

onde A{ é o coeficiente de emissdo espontinea de um féton do estado de energia FE; para o

estado Ly, B;-f é o coeficiente de emissao induzido pela mesma transicao, e w é a frequéncia
de transicio.

A partir deste trabalho, foram realizados varios trabalhos teéricos nos quais se procau-
rava descrever a emissido espontanea por meio de outros formalismos, se utilizando de outras
teorias. Sem um tratamento especifico tanto a teoria classica quanto a semicldssica falham

a0 descrever este processo. 56 através do formalismo quéntico esta descrigdo aparece natu-
ralmente,
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Na teoria cldssica a interagao de uma distribuigao de carga com a radiagio eletromagnética
é completamente descrita pelas equacoes de Maxwell - Lorentz . O movimento da particula
com carga e € governado pelo campo que atua sobre ela. De acordo com a lej de Lorentz:

dp.
di

O campo é determinado pela solugao das equagtes de Maxwell na qual a corrente da
particula atua como fonte [2]:

= ¢[E(re,t) + "7 x B(re,1)] (2.2)

_1_ [J T]de"r‘

A(r,t) = P [l" -1

+ AH(r',1) (2.3)
onde [J1] é a parte transversa retardada da corrente total J e AY é a solucio homogénea,
independente da corrente J. Da Equacdo 2.3 podemos ver que se nao ha carga no universo,
AH = 0. e a Equagio 2.3 é utilizada para calcular o campo na Equacio 2.2. a forca que
movimenta a particula é resultante do acoplamento da particula com seu préprio campo. Das
equagoes de Lorentz se vé que, uma vez que um elétron nao pode escapar de si mesmo, ele
nunca podera estar numa regiao livre de campo. Portanto sio necessdrias corregdes impostas
pela presenga de seu proprio campo, mesmo quando em movimento livre [3]. Esta dedugao
representa no formalismo cldssico 0 campo de vicuo da eletrodinamica quintica, no sistema
dtomo- campo de vidcuo. Para se obter a emisséo espontinea através do formalismo clédssico, o
dtomo é tratado como um oscilador harmoénico e a emissdao espontinea surge devido ao termo
de amortecimento. Este termo é incluido de maneira fenomenolégica na equagio, devido
ao fato que uma carga acelerada jrradia e esta radiagdo causa uma perda de energia [4].
Este amortecimento radiativo (perda de energia) foi reconhecido por Slater [5! como sendo
intimamente hgado a emissao espontanea introduzida na eletrodinamica por Einstein,

Na auséncia de campo eletromagnético, a hamiltoniana de interagao descrita pela teoria
semicldssica (H; = e D.Eg coswt) se anula onde D é o dipolo atémico. Portanto a principio,
esta teoria nao inclui o processo de emissao espontanea. Porém, como ela descreve o processo
de emissao estimulada, por meio da Equagao 2.1 se pode encontrar uma expressao correta
para o coeficiente A de Einstein (probabilidade por unidade de tempo que o dtomo ird decair
espontaneamente emitindo um féton de energia hw) [6]. O problema é resolvido através da
teoria eletrodindmica quantica, tanto no formalismo de Heisenberg quanto no de Schrodinger.
Nesta teoria a emissao espontanea surge diretamente, sem que seja preciso acrescentar termos
de amortecimento, e as correcoes radiativas sao calculadas com maior faciliciade [3].

Eni 1926, Schrodinger [6,7,8] resolve o problema da interacao radiagic-dtomo por meio
da me:anica ondulatéria. O problema nao é mais tratatado como transicio entre estados
estaciondrios, mas sim como momento de dipolo induzido num sistema atémico, por meio de
um campo externo. Desta maneira o problema ¢é resolvido de maneira semiciassica, ou seja,
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o campo de radiagao é tratado classicamente e o sistema atémico quanticamente. Com os
postulados da mecanica ondulatoria ele obtem de maneira correta o coeficiente de emissio
estimulada, mas nao consegue descrever a emissao espontanea.

Em 1927, Dirac [9] formula uma teoria que descreve a emissao da radiagdo, e a reagio do
campo de radiagio sobre o sistema que emite. Esta teoria € baseada na cinemdtica e dinimica
nao relativista. Nesta teoria ele trata a interagao da radiagdo com a matéria quanticamente,
levando em conta que as variaveis dinamicas, na multiplicacio, nao obedecem as leis de

comutagao. Desta maneira consegue descrever tanto o coeficiente da emissao espontinea
como o da emissio estimulada.

Seguindo a linha de Dirac, Weiskopf e Wigner indagaram sobre a resolu¢ao espectral da
linha de emissio, uma vez que o espectro de uma linha de emissio tem largura proporcional
ao inverso do tempo necessario para o dtomo emitir {4]. Através de um modélo para calcular a
largura de linha do espectro atomico, eles relacionaram a forma de linha espectral da emissao
(Lorentziana) com a probabilidade de decaimento exponencial da emnissdo espontanea. Este
modélo falha ao dar uma descricao do desvio da linha que acompanha o decaimento [2].

Uma nova visio do fendmeno de emissio espontinea foi dada por Jaynes e Stroud [10],
0s quais descreveram a emissdo espontanea no formalismo semiclassico (teoria “neoclassica”
da eletrodinimica, segundo Ackerhalt et.al. [3]), na qual inclue o efeito do campo de ra-
diagao do dtomo agindo de volta nele mesmo. O atomo é descrito pela velha interpretagdo da
mecanica quantica de Schrodinger (sem a segunda quantizagio), e o campo eletromagnético
nao é quantizado. Eles empregam este formalismo para o problema de um tnico atomo de
dois niveis interagindo com um campo monocromatico. As equacoes sao resolvidas sem recor-
rer a aproximacoes ou a teoria de pertubacio dependente do tempo. A teoria apresentada
por eles difere da eletrodindmica quantica em se tratando do tempo de decaimento. Nesta
descrigdo, calculando a emissio espontanea sem levar em conta o Lamb shift, se o atomo
esta no estado excitado ele deveria permanecer para sempre neste estado até que uma pe-
quena pertubacio induzisse o decaimento. Isto significa que se atomos isolados podessem ser
bombeados muito proximos do estado excitado, deveria ser observado experimentalmente uimn
atraso antes da emissao espontinea comegar. E como se o 4tomo estivesse num estado de
equilibrio metastavel. Em eletrodinamica quantica, o decaimento espontaneo ocorre imedi-
atamente. Levando em conta o Lamb shift, chegam a resultados onde a radiagio emitida é

modulada em frequéncia, o que difere de eletrodinamica quantica na qual a frequéncia emitida
é constante,

Em seguida a este trabalho Nesbet [11] propée um novo postulado de semiquantizagio

A teoria proposta por Jaynes nao descrevia corretamente os experimentos. Ela previa,
por exemplo, iguais intensidades para a linha “Stokes” e “anti-Stokes” no espalhamento
Raman. Com a semiquantizagio ha uma concordancia entre teoria e experimento sem que
haja a necessidade de quantizar o campo eletromagnético. Nesta teoria o campo é expresso
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explicitamente em termos da sua fonte, 0 4&tomo, e o seu campo eletromagnético constitue um
sistemna dindmico quantico dnico em vez de dois sistemas acoplados. O campo é um operador,
explicitamente expresso em termos das varidveis dinamicas da fonte, e opera dentro do espago
de Hilbert da fonte [12]. O campo de Schrodinger que representa o atomo é quantizado
(segunda quantizagdo) enquanto que o campo de Maxwell nao.

Seguindo a mesma aproximagao que Nesbet, o campo é assumido parte da “fonte” atdomica
e é expresso diretamente em termos das varidveis da “fonte”, mas seguindo um tratamento
estritamente quantico, a emissio espontanea € tratada novamente no formalismo da mecanica
quantica por Lama et.al. [12]. No ponto de vista da eletrodinamica quantica o dtomo
excitado faz uma transigao para baixo e gera um campo eletromagnético que reage de volta
no atomo. Como o sistema é fechado, a energia nao pode escapar, portanto ela oscila entre
o dtomo e o campo. No ponto de vista adotado neste trabalho, o atomo e seu campo nao
tém uma existéncia separada, mas juntos formam um sistema quantico irredutivel o qual é
completamente representado no espago de Hilbert. O comportamento da evolugao do sistema
fechado, consistindo de um atomo de dois niveis e seu campo numa cavidade, apresentam
resultados similares a aqueles preditos pela eletrodinamica quantica convencional. Como no
tratamento semicldssico, nesta teoria o inico operador opera dentro do espaco de Hilbert da
fonte do dipolo atomico, mas os resultados e a aproximacao utilizada sido diferentes. A teoria
semicldssica prevé uma oscilacao da excitagio atémica no tempo , 86 que ela decai a zero
num campo externo nulo. Na auséncia de um campo externo, os estados inicial e final do
dipolo atomico permanecem estiveis. Neste tratamento um atomo de dois niveis excitado ird
decair num espago vazio, o que se asemelha a eletrodinimica quantica. Esta teoria falha no
calculo do desvio dos niveis, num modélo de atomo de dois niveis.

Por fim existe a teoria estocastica desenvolvida nos trabalhos de Marshall [13], Boyer
{14,15,16] e La Pena-Auerbach et.al. {17]. A Eletrodinamica estocastica tenta reportar para
a mecanica cldssica os resultados da mecanica quantica. A mecanica quantica surgiu da inca-
pacidade da mecanica classica em tratar a radiagao do corpo negro. Segundo os pesquisadores
da teoria estocéstica o falimento da mecanica classica surge devido as aproximagodes utilizadas
pela mesma. Boyer [15] deriva a lei da radiagao de Planck para radiacdo do espectro de ener-
gia do corpo negro, sem utilizar o formalismo da teoria quantica. Alem das idéias usuais da
teoria classica ele assume a invariancia de Lorentz para o espectro da radiagao de temperatura
zero, e daf deriva o espectro de densidade de energia eletromagnética de ponto zero. Mar-
shall {13] mostra que assumindo tanto a mecanica classica quanto a eletrodinamica classica,
um “ensemble” de osciladores harmoénicos carregados podem ser indistinguiveis. Ele estuda
o “ensemble” estatistico do oscilador harmdnico classico, o qual é estacionario no tempo , e
cuja fungao de distribuigio da posi¢ao e momento sao aquelas correspondentes a um oscilador
quanto-mecanico no seu estado fundamental. Se a particula oscilante é carregada, entdo para
manter a distribui¢ao estaciondria um campo eletromagnético aleatério deve estar sempre

9
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presente. A distribui¢do de intensidade do campo de radiagdo é calculada, e resulta igual ao
campo de vacuo da eletrodinamica quéntica.

No ambito da eletrodinamica quéntica, dois sdo os pontos de vista que explicam o processo
de emissido espontianea, baseados no formalismo de Heisenberg. De uma parte se defende que
a emissao espontanea deriva da flutuacdo do campo de vacuo o qual estimula o 4tomo excitado
a emitir [18,19]. De outra parte se defende que a emissio espontinea resulta da interagio do
elétron com seu proprio campo, denominada radiation-reaction [20,2,21]. Esta interpretagao
¢ construida em base as idéias cldssicas da reagao da radiagio. Muitos sdo os que concordam
que as duas interpretagoes sao “dois lados da mesma moeda” [22], e que as respectivas
contribuigoes para os processos fisicos, ndo podem ser determinados separadamente [22,23,24].

As equagoes do movimento de Heisenberg, para o campo e para as varidveis atémicas, sio
derivadas da Hamiltoniana do sistema dtomo-campo. A equagao para o campo se assemelha
a equagao do movimento de um oscilador harménico dirigido pelo termo da fonte atomica.
Isto leva a expressdo do campo total que é a soma dos dois termos:

E=E.+ E; (2.4)

O campo livre E. corresponde & solugdo homogénea da equagio do campo sem levar em
conta a fonte atomica, e equivale ao campo de vacuo quando nenhum foton esta presente. O
“campo da fonte” E; é o campo gerado pela fonte atémica (solugdo inomogénea da equagao
do campo).

Considere agora a equagido atdomica. A taxa de variagao de um observavel atdmico
dG(t)/dt, aparece como sendo proporcional ao produto dos operadores atomicos (N(t)) e
do campo (E(t));

dG(t |
% ~ N(t)E(t) (2.5)
Inserindo a Equagao 2.4 em 2.5, nos leva 4 equagdo para o sistema mostrado na Figura 2.1.

as contribuigcoes de E. e E; para dG/dt pode ser interpretada como a taxa de variacao:

(%)n ~ N(t)E.(1) (2.6)
dG(t |
( (;it))rr ™~ N(t)E.f(i) (2'7)

relativa respectivamente & flutuacdo do campo de vdcuo (fv) e a “raliation-reaction” (rr).
Esta interpretagao deriva da origem fisica do campo, ou seja, se ele resuita respectivamente do
campo livre ou do campo atémico). A ambiguidade, se a emissio espoutinea resulta do campo
livre ou campo atémico, surge devido ao fato que estes dois operadores comutam. Portanto
podem estar na ordem normal ' N(t)E(t), ou na ordem ndo normal E(1)N(t). Mas E. e Ey,

YOperadores destruicio i direita e operadores criagio a esquerda

10
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HAMILTONIANA ATOMO + CAMPO

EQUACOES DE EQUACOES DE
HEISENBERG . | HEISENBERG
PARA O CAMPO DO ATOMO

EQUACAD
DINAMICA
ATOMICA

Figura 2.1: Principio da derivagao da equagio dinamica atomica

nao comutam separadamente com N(t) . Portanto E.N(t) e E;N(t) diferem. Desta maneira,
as duas Equagoes de taxa 2.6 e 2.7 dependem da ordem inicial entre os operadores N(t)
e E(t), sendo a Equagdo de taxa total 2.5 independente desta ordem. Se a ordem normal
é escolhida a contribui¢gio do campo de vdcuo se anula quando a media é realizada sobre
os estados do vacuo do campo, e todas corre¢oes radiativas parecem resultar da radiation-
reaction. Diferente ordem, leva & conclusao oposta. Portanto nao se pode discernir entre as
duas contribuigoes, e a escolha entre uma e outra é apenas uma questio de gosto. No nosso
caso optamos pela flutuagdo do campo de vacuo.

No trabalho apresentado por Ackerhalt et. al. [20] se nota mais uma vez como o modo de
tratar o problema influéncia a interpretagao. Para resolver o problema da emissio espontanes
ele resolve as equagoes de Heisenberg para o campo eletromagnético e substitui a solugdo do
campo, na equagio do operador atéomico em ordem normal. Nesta ordem ele verifica que
a parte relativa a fonte atomica dirige o operador atomico. Se a ordem fosse invertida, ele
comprovaria o contrario, ou seja, que o campo de vacuo dirige o operador atémico.

Enfim os dois modelos diferenciam basicamente, pelo fato de que o campo de vdcuo é
uma “forga” ja existente na cavidade, ou seja, que nao foi gerada pela carga.

Vérios trabalhos tedricos seguem os ja apresentados, onde a precisao numérica é aumen-
tada, por meio de calculos mais sofisticados das corre¢bes radiativa. Estes trabalhos deram

margem a varios experimentos que visavam conferir os efeitos descritos acima, que serdo
descritos no proximo capitulo.
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Capitulo 3

Trabalhos experimentais sobre emissao
espontanea anomala

Neste capitulo faremos uma descrigao dos trabalhos experimentais, precedentes ao nosso,
que procuram estudar o mecanismo da emissao espontanea. Estes trabalhos, em sua malo-
ria foram realizados na regiio espectral do infra-vermelho e micoondas, e os efeitos foram
analizados por meio de medidas de intensidade ou analise espectral.

Por meio de novas técnicas 6pticas e atdomicas, tornou-se possivel controlar e manipular
a emissao espontinea. Varios experiinentos mostram que a emissdo espontdnea pode ser vir-
tualmente eliminada. Neste capitulo faremos uma breve revisao dos trabalhos experimentais
mais significativos relativos & manipulagido da emissao espontanea quando esta é restrita, por
condigoes de contorno eletromagnéticas. Por exemplo, por uma cavidade do tipo Fabry -
Perot microscopica.

Em 1953, foi observado por Purcell {1] um incremento na probabilidade da emissao espor-
tanea na transicao do momento magnético nuclear, na regiao espectral da réadio frequéncia,
numa cavidade ressonante a esta transi¢io. Foi verificado que o tempo de fluorescéncia se
reduz numa cavidade, de um valor teérico calculado no espago livre 75 = 5.10%!s, a um valor
experimental da ordem de minutos com o incremento de um fator f = QA /47*V, onde
V é o volume da cavidade, Q seu fator de qualidade e A o comprimento de onda de emissao.
Desta maneira a taxa de emissido na cavidade (I'c) resulta:

I'. x ToQ (3.1)

onde I'yp é a taxa de emissao espontanea no espaco livre.

Em 1970 Drexhage [2] observou a fluorescéncia de uma camada monomolecular de corante
orginico (complexo de Eurdpio), depositado em filmes dielétricos sobre um espelho metdlico,
na regiao do vermelho. Ele observou alteragbes na taxa da emissao espontanea ao variar a
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Figura 3.1: Tempo de decaimento do complexo de Eurépio entre espelhos de ouro a uma
distincia d dos espelhos. Os circulos representam os dados experimentais. A linha cheia
e tracejada, representam dados tedricos de 7§,(d)/T5s(o0), onde 1§,(d) é o tempo de vida
da fluorescéncia na cavidade e T§;(00) no espago livre. O fator q representa as diferentes
eficiéncias quanticas moleculares consideradas (2].

distancia da molécula excitada em relagao ao espetho ( Figura 3.1). A influéncia do espelho
sobre a molécula excitada, resulta da interferéncia entre o campo da fonte molecular ( a
molécula é considerada como sendo um dipolo oscilante) e este mesmo camypo, refletido pelo
espelho. Este efeito é visivel para distancias da ordem do comprimento de cnda da radiagao
emitida. Devido a sua geometria aberta, ele nao foi capaz de observar um maior efeito.

Nesta mesma linha, De Martini [3] realizou um experimento com deposicao de estrato
monomolecular cuja finalidade era a de estudar a propriedade espacial da emissao espontanea.
Neste experimento ele mostra como a distribui¢ao de energia do campo de vacuo influéncia
o processo da emissao espontinea de moléculas localizadas préximas ao espelho . Este ex-
perimento foi realizado com uma limina de cristal de rubi como meio ativo. O sistema
¢ bombeado utilizando a técnica do dngulo de Wiener [4], obtida por meio da auto - in-
terferéncia do feixe laser de bombeio, resultante da presen¢a do espelto. Todo processo é
baseado no casamento de fase estabelecido entre as franjas de interferéncia do pulso laser
(franjas de Winer), o qual modula a excitagao das moléculas segundo sua posigao ein relagio
ao espelho, e a auto-interferéncia do campo de vacuo. Na Figura 3.2 sao mostrados os re-

sultados obtidos, onde ao variar o casamento de fase, se obtem uma correspondente variacdo
do tempo de vida da emissao espontinea.
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Figura 3.2: Intensidade da emissdo espontinea em fungao do parametro de ressonancia do
espaco-k, o angulo de incidéencia do feixe laser em relagio a normal ao espetho. A Figura

menor mostra a montagem do sistema, que é constituido por um prisma e uma lamina de
Rubi de espessura L [3].

Uma reedigdo do trabalho realizado por Purcell foi realizado por Goy, Raimond, Gross e
Haroche [5]. Neste experimento, foi possivel se estudar a emissio radiativa de praticamente
um unico atomo numa cavidade. O experimento foi realizado com dtomos de Rydberg de
sodio excitados numa cavidade supercondutora de Nidbio ressonante a frequéncia de 340 GHz.
Foi estudada a transigdo do nivel 235—-22P;/, e 235—22P, 3, onde com respectivamente
v = 340,967 GHz e 12 = 340,396 GHz e comprimento de onda Ay ~ Xy ~ 0,88mm.
Neste experimento foi encontrado um incremento da emissio espontanea quando a linha de
emissao estava em ressonancia com a cavidade (Figura 3.3). Com este aparato eles obtiveram
um incremento na taxa de emissdo de I'./Tp =~ 5.10%. Este incremento, quando o pulso de
bombeio excitava 3.5(a), 2 (b) e 1.3 (¢) atomos, é mostrado na Figura 3.3. A linha poutillada
mostra a cavidade fora de ressonancia (por meio do “efeito Stark™), enquanto que a cheia
mostra a cavidade em ressénancia.

A primeira comprovagao da inibigdo da emissdo espontinea foi realizada por Gabrielsen
e Dehmelt [G,T,SJ. Eles observaram o amortecimento da radiacio de um elétron isolado
em movimento ciclotron, submetido a um campo magnético. O movimento ciclotron decai
por emissao espontanea da radiagdo de dipolo elétrico. Um potencial eletrostitico fraco de
quadrupolo é adicionado ao campo magnético de modo a formar uma “armadilha eletro-
magnética” (Penning trap). O elétron é confinado numa regido pequena, quando comparada

16



CAP/TULO 3. TRABALHOS EXPERIMENTAIS SOBRE EMISSAO ESPONTANEA ANOMALA

IONIZATION SIGNAL { arbitrary unils }

Figura 3.3: Sinal do incremento da emissao espontinea devido a presenca da cavidade
Fabry-Perot milimétrica. A linha pontilhada mostra a situacio na qual a cavidade estd
fora da ressonancia, enquanto que a linha cheia mostra a situacio em que ela é ressonante.
O nimero médio de atomos na cavidade é respectivamente 3.5, 2, 1.3 nas curvas a,bec. A
curva a e c¢ correspondem a transigéo 285—>22Pg eaca 235—»22}"% [5]
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Figura 3.4: Amortecimento do tempo do ciclotron em relagao a frequéncia [6].

com o comprimento de onda de emissao (A, = 2mm). A localiza¢io do elétron no centro da
“armadilha”™ era monitorada movendo o mesmo, através de pequenas varia¢oes no poténcial.
Os eletrodos formam uma cavidade de microondas, com grande niimero de modos permitidos,
e com dimensoes menores que o comprimento de onda da radiagao. Eles excitaram o movi-
mento ciclotron com um campo de aproximadamente 164 GHz. A excitagio ocorria durante
1 ms. O campo era entdo desligado, e o sistema de detecgio ligado, com um pequeno atraso,
por um tempo comparavel a constante de amortecimento . Durante esta janela de observaciao,
a energia meédia de excitagdo ciclotron foi medida. Esta energia diminui exponencialmente em
fungao do tempo de atraso, num valor proporcional a 3 vezes o valor no espago livre. Deste
modo eles observaram a inibi¢io da radiagiao de um elétron “ciclotron . Na Figura 3.4 eles
mostram a energia media da excitagio ciclotron como funcio do tempo para dois diferentes
canm pos magnéticos, que diferem entre si de 0.5%.

Zm 1985 Hulet, Hilfer e Kleppner [9] observaram a inibi¢do da emissio espontanea de
um atomo de Rydberg em estado "circular”. O estado é denominado “circular” porque no
limite cldssico ele descreve um elétron numa orbita circular. Neste estado o elétron possui
major momento magnético , menor efeito Stark e maior tempo de vida radiativo [10]. Apenas
uma transigdo magneética do tipo dipolo elétrico é disponivel (n — n - 1; m - m - 1),

18



CAPiTULO3. TRABALHOS EXPERIMENTAIS SOBRE EMISSAO ESPONTANEA ANOMALA

fazendo com que o estado circular seja uma boa apréximacgao de um sistema de dois niveis
para estudos da eletrodinimica de 4lomos em cavidade. A transi¢ao observada foi (n=22, m-
1=21)—(n = 21, m-1=20). O comprimento de onda é Ao = 0.45 mm, regiio de microondas.
A regra de selegao Am=-1 garante que a radjagao é polarizada perpendicularmente ao eixo de
quantizagao definido pelo campo elétrico aplicado. A condicdo de ressonancia entre o dtomo

e a cavidade é obtida por meio de “efeito Stark” de segunda ordem (o estado circular nao
tem “efeito Stark” de primeira ordem).

A cavidade consiste de dois espelhos de aluminio com deposi¢ao de ouro, separados por
espagadores de quartzo. O detector de feixe atomico consiste de duas placas de cobre sepa-
radas de aproximadamente 0.5cm e ligeiramente giradas sobre um potencial de 1100V. Devido
ao nao paralelismo entre as placas, os atomos sentem um aumento no campo ao passarem
entre elas. A taxa de lonizagao para os dois estados difere consideravelmente, de modo que
a localizacao do camipo ionizado determina o estado atomico. Atomos que emitirain espoln-
tancamente sao transferidos para um nivel mais ligado que permanece nao ionizado.

Os resultados obtidos sao mostrados na Figura 3.5. O aumento na transmissao, quando

d = A/2, resulta da inibigdo da emissdo espontdnea. A diminuicao para A/2d > 1.015 resulta
da ionizagao do campo entre os pratos que formam a cavidade.

Jhe, Anderson, Hinds, Meschede e Moi [11] realizaram mais uma vez a inibiciao da emissao
espontanea e mostraram a sua anisotropia. Foi utilizado um dtomo excitado (Cs em 5D;,)
tendo um tempo de vida na regido de microsegundos (79 = 1.6us), no infravermelho (g =
3.49um) por meio de uma cavidade de dimensoes da ordem de p (d = 1.1um). A regiio de
inibigao foi 5D5/2 a 6P3 a um comprimento de onda de 3.49um.

O Cs ¢ excitado do estado fundamental por meio do laser L sintonizado em 456 nm. Desta
maneira 13% dos dtomos sdo transferidos espontaneamente para o nivel 9Dg/;. A populagao
do nivel 5Dy, é monitorada por um segundo laser L, que excita os dtomos de 5D5/, para
o estado de Rydlerg 26F. Este estado ¢ ionizado de mado que fazendo um campionamento
em frequéncia com o laser Ly, de 5D5;, — 26 F e registrando a taxa de contagem , se mede a
populagao relativa dos vdrios sub-niveis hiperfinos F do estado 5D5/,. Os dtomos se propagam
através de um tunel por uma distancia equivalente a 12.3 vezes 0 “tempo de vida™ no espaco
livre. do estado 5D5/, .

Quando o l=ser Ly estd na safda da cavidade (posi¢do A). ele excita os atomos que pas.
sarani. sem sercin excitados. pelo tunel e decaem no “espaco livre”. Quando invez estd na
entrada da cavidade (posicao B), Ly excita os dtomos no nivel 515 /5 antes que eles entrem no
tunel. Como o tunel d< A/2 a emissao espontinea ¢ inibida, e > tempo de vida aumentado.

Desta maneira os atomcs conseguem cruzar o tunel mantendo se no estado no qual foram
excitados. Ecte resultado é mostrado na Figura 3.6

Foi observado tambémn que aplicando um pequeno campo magnético, de modo a variar a
orientagao do dipolo atomico, a emissao espontanea entre espelhos é anisotrépica. A Figura
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Figura 3.5: Sinal do tempo de vida do atomo de Rydberg que se move num gap entre os
espethos, em relagio ao comprimento de onda da emissio espontanea na regido de cut-off
da cavidade. O sinal provem de dtomos excitados detectados na saida da cavidade. O
comprimento de onda atomico é variado através de um campo elétrico aplicado aos dtomos.
O ‘umento do tempo de vida do sinal ocorre quando A/2d é 1, devido a inibigio da emissao
espontanea [9].
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Figura 3.6: Espectro da transigio 5D5/; — 26F registrada com o laser L em Ae B. Em B
se ve a inibigdo do tempo de vida da emissdo esponténea {11].

3.7 mostra o sinal da transmissio do estado excitado em fung¢do do dngulo que o campo
magnético faz com a diregio normal ao espelho.

Heinzen, Childs, Thomas e Feld [12] utilizaram uma cavidade com dimensées milimétricas
para observar o comportamento da emissao espontinea no visivel. Um feixe atomico de
Ytterbio, com fluorescéncia em 556 nm foi excitado por um laser dentro da cavidade. A
cavidade utilizada tinha os modos transversais degenerados de maneira que uma grande
quantidade de modos sao simultineamente sintonizados {13]. A cavidade possuia espelhos
confocais com Jargura de linha maior que a de transicdo atémica.

O campo na cavidade consiste de um par de ondas planas e um par de ondas esféricas
muito focalizadas, com o atomo situado no foco. Desta maneira a distribuigdo do campo
no itomo segue a irea do foco no limite da difragio, resultante da abertura dos espelhos
circulares com raio @ = AL/27b, onde b é o didmetro de abertura dos espelhos. Deste
modo eles mostram que a taxa de emissdo espontinea, no caso de um oscilador degenerado,
independe de A/L e depende unicamente do raio do espelho e seu angulo sdlido.

A Figura 3.8 mostra a taxa de fétons emitidos em relagao a sintonizagao da cavidade.
A emissio foi detectada por meio da contagem de fétons. Foi observado um incremento

de um fator 19 quando a cavidade é sintonizada com a transigdo atomica e uma inibigdo de
um fator 42 quando a cavidade esta fora de sintonia.

O regime de Q (fator de qualidade) muito alto (jt;y Eyec@A®/vh > 1) manifesta um novo
comportamento. A radiagao permanege tanto tempo aprisionada na cavidade que existe
uma probabilidade muito alta de que ela seja reabsorvida antes de se dissipar. A emissdo
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Figura 3.7: Transmissdo do estado excitado através do tunel em erlagdo ao angulo 6 entre
o campo magnético e a normal ao espelho. A linha sdlida indica a teoria normalizada para
uma taxa d¢ coutagem maxima [11].
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Figura 3.8: Taxa de contagem de fétons da luz transmitida pelo espelho da cavidade, em
funcao da sintonizagdo da cavidade. As curvas a e € mostram a emissao devido a presenga
da cavidade, as b e f mostram a emissao no espago livre, a ¢ mostra a emissao em presenga

da cavidade mas com o laser fora de sintonia com a ressonancia atémica, e a curva d mostra
o ajuste tedrico [12].
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espontanea se torna reversivel quando o atomo e o campo trocam excitagdo a uma taxa
iy = DifEyy. /T (0scilagao de Rabi). Este comportamento é resultante da interagao de um
atomo com o campo cldssico monocromdtico. Nestas cavidades [14] o dtomo interage com
seu proprio campo de um féton semn que seja necessaria a aplicagdo de uma radiagao externa.

Se a taxa de atomos que cruzam a cavidade excede a taxa de atenuagio w/(@Q, os fotons
emitidos por cada atomo tem um tempo de vida tao longo que interagem com o préximo
atomo. O acoplamento dtomo-campo se torna forte o bastante para evoluir para um estado
estavel. Este sistema € um novo tipo de maser, 0o qual opera com um nimero muito pequeno
de atomos e f6tons. Com fluxos bastante pequenos de modo que praticamente se tenha um
s6 dtomo dentro da cavidade, se é capaz de gerar um maser de um foton [15].

Vérios outros trabalhos seguem onde se demostra outros efeitos resultantes do acopla-
mento do dtomo com a cavidade, tais como; maser de dois félons {16], desvio na energia
(frequency-pulling) [17]; estudo da dindmica de relaxagdo de atomos vestidos quando per-
tubados por um reservatdrio de viacuo dependente da frequéncia [18] e outros.

3.1 Interpretagao da variacao do tempo de vida da emissao
espontanea na presencga de contéorno eletromagnético

Virias interpretagoes classicas [2,19,20,21) e quanticas [3,22,23,24,25,26,27], tentam explicar-
porque o tempo de vida da emissao espontanea muda em relagao ao espago livre, quando
as moléculas estdo a uma distancia do espelho que é da ordem do comprimento de onda de
emissao(d ~ A.). Nesta sec¢io falaremos rapidamente das varias interpretagdes que buscam
explicar esta modificacao resultante das condi¢bes de contorno eletromagnéticas . Primeiro
descreveremos as interpretagoes classicas e depois a quantica.

3.1.1 Teoria classica

Segundo o formalismo da mecanica classica, as interpretacdes mais citadas sao basica-
mente trés [28]: o “uiétodo da interferéncia” formulado por Drexhage [2], o “mnétodo da re-
flexdo™ de Kuhin [19] e 0 “método telegrafico™ de Chance, Prock e Silbey {20]. Estes métodos
se basciam na inter.¢ao entre a molécula excitada {assumidas como sendo dipolos oscilantes)
e seu proprio camyp o de radiacao refletido. As duas primeiras interpretagoes falham ao descr-
ever o efeito a pequenas distancias do espelho (d =~ 0.1um).

1. No mdé¢todo da interferéncia de Drexhage, a molécula é considerada como sendo um

dipolo oscilante. Se a molécula é colocada préoxima ao espelho, a uma distancia da
ordem do comprimento de onda da emissdo, o campo elétrico emitido pela mesma
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Figura 3.9: Possiveis fases do dipolo oscilante no método da imagem [28].

sera constituido da superposi¢ao do campo do dipolo origindrio Ep e o campo deste
dipolo refletido Ep, que interferem construtivamente ou destrutivamente a depender
da diferenca de fase entre eles (Figura 3.9).

Como em todos os casos de interferéncia, a distribuigio angular da radiagdo depende
fortemente da distincia da molécula em relacio ao espelho, da orientacio do dipolo,
e das propriedades Opticas do espelho, tais como reflexdo, desvio de fase e etc. A
Figura 3.1 mostra os resultados experimentais em confronto com a previsio deste
método. Se observa que esta teoria falha para pequenas distincias d< 0.03um.

2. Kuhn examinou este efeito usando a teoria da imagem ! Ele considera a molécula como
sendo um dipolo oscilante e que apds a reflexao o campo chega na molécula com um certo
atraso. Este atraso provoca um desvio de fase, que por sua vez provoca uma variagio
no tempo de decaimento da emissio espontinea. A variacao no tempo de decaimento
resulta entao da transferéncia de energia entre duas moléculas. Ou seja, considere que
o campo da molécula excitada S induz uma outra molécula A a oscilar, por sua vez o
campo induzido por A ao tornar em S diminui a oscilagdo de S. No caso de um espelho
metalico ideal , o problema pode ser descrito como a transferéncia de energia entre a
molécula excitada e o espelho, ou seja, como interacio entre o oscilador e um oscilador
virtual idéntico (sua imagem no espelho). Considere uma molécula S situada a uma

1Virios trabalhos foram realizados para examinar o efeito da modificacio da emissio espontinea através da
teoria da imagem [22,23,24). Esta teoria é uma aproximagao da teoria eletromagnética da radiagao do dipolo,
devido & presenca de um semi-espago parcialmente refletor (por exemplo um espelho). Neste método o espelho
da cavidade ¢é substituido por imagens virtuais, modificadas de modo a incluir de uma maneira aproximativa
a transferéncia de energia entre uma molécula excitada e o espelho metalico.
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distancia x do espelho, oscilando em fase com o campo A de sua imagem no espelho.
Em qualquer regido do campo préximo, este é um campo de Coulomb corrigido pelo

atraso causado devido a velocidade de propagacao da luz de A. Este “eco” do campo
chega em S com um atraso;

At = distancia viajada pelo “eco’” _ 2d
T velocidade de propagacac T ¢

e pode acelerar ou desacelerar o oscilador, resultando num tempo de emissio espontanea
respectivainente menor (inibicado) ou maior (incremento). Neste caso a emissio do
quantum de luz é “estimnulada” pelo préprio campo de radiagio deste quantum.

3. Chance et. al. formularam matematicamente o problema de maneira aniloga ao prob-
lema da radiagdo da antena em presenga de uma superficie refletora. O campo elétrico
refletido do dipolo é encontrado de maneira andloga ao problema da reflexio das ondas
de ridio pela superficie da terra, com uma pequena modificagao para incluir o problema
de transfercncia de energia. Sua teoria resulta na teoria da imagem com um termo a
nais de corregao, o qual é importante para se calcular o efeito a pequenas distancias.

Pode parecer estranho que a emissio espontinea de um atomo possa ser afetada pelo
m¢jo, se ele s6 pode sentir o que esta em torno dele ao emitir um féton [25]. Realmente,
em tempos menores que o tempo de transito do atomo para ir e voltar do espelho, o
atomo decai como se estivesse isolado. Mas em tempos maiores, existe a possibilidade
de reabsorgao e emissdo, portanto o meio dede se tornar importante. Como o campo
de radiagao possui toda esta informagao, ele é afetado pelo meio.

3.1.2 Teoria Quantica

Sao duas as principais interpretagoes segundo a eletrodinamica quantica que explicam a
inibi¢do e o incremento da emissio espontanea em presenca da condicio de contorno; uma se

baseia na interagio do dtomo «xcitado com a flutuagdo do campo de vdcuo [29,30] e a outra
na “ radiation-reaction” [31,32].

1. A primeira explica a emissao espontanea como sendo resultante do acoplamento entre
0 atomo excitado e a flutuacdo do campo de vacuo, onde o campo de vdcuo “estimula”
o0 atomo excitado a e.mitir. Quando o dtomo é posto a uma distancia do espelho da
ordem do seu comprimento de onda de emissao, devido ao efeito de interferéncia con-

strutiva(destrutiva) restltante da reflexao do campo de vacuo pelo espelho, a emissio
espontanea é modificada [3] .

2. A segunda interpretagio considera a modificacao no tempo de vida da emissio espontinea
através do método da imagem de Kuhn. S6 que neste caso o tratamento é quantico e
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atom image

a b

Figura 3.10: Processo de emissio espontidnea de um atomo situado na frente de um espelho.
O atomo se encontra a uma distancia z do espelho. Na Figura (a) o &tomo irradia livremente.
Na Figura (b) ele é estimulado a emitir plela sua imagem virtual [25].

o5 espelhos sao considerados ideais. Vendo o método da imagem quénticamente, existe
a probabilidade de interferéncia entre dois processos [25]; (Figura 3.10); o dtomo emite
no modo [k, >, sendo k o vetor de onda e s a polarisagio do modo da onda plana,
sem reflexao no espelho. Da mesma maneira um féton pode ser emitido no modo [k,>

por reflexao no espelho e ser considerado como sendo emitido pela imagem ficticia do
atomo.

O féton nao carrega informagio sobre qual dos dois processso ocorreram. Deste modo
a emissdo pode ser descrita como um problema de dois 4tomos com completa incerteza

sobre qual o dtomo que foi excitado. Os estados iniciais que incorporam esta incerteza
£20,

9y >= %{H >a[=>1 (=>4 [+51) (3.2)

onde A(I) se refere ao dtomo(imagem) e [+ > ([— >) ao estado excitado(fundamental).
A separacao entre o dtomo e a imagem é 2z. O estado (¥4 > é utilizado se o dipolo é
paralclo ao plano de espelho, o que corresponde a descrigao cldssica do dipolo com a
fase oposta em relagao a sua imagem. Este estado cooperativo descrito pela expressio
3.2 implica numa superradiancia de Dicke [33] para (¥4 > (o tempo de vida é a metade)
quando 2 -+ 0, e uma subradiancia para [¥_ > (o sistema nio decai) quando z — 0.

27




CAPITULO 3. TRABALHOS EXPERIMENTAIS SOBRE EMISSAO ESPONTANEA ANOMALA

Dois atomos separados por uma distancia 2z decaem independentemante até o tempo
t=2z/c, portanto o atomo decai como se estivesse no espago livre até “ver” o espelho.

Ao analizar a emissdo espontanea quando o atomo excitado é posto entre dois espelhos,
eles propoem que a modificagdo na emissio espontinea resulta do efeito cooperativo
do estado correlato do atomo com sua imagem associada. E este efeito de cooperacao
tem um segundo aspecto, pelo fato de todos os atomos s6 poderem emitir numa direcao
preferencial devido a presenca da cavidade.
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Capitulo 4

Cavidade microscopica Fabry - Perot

Neste capitulo descreveremos os detalhes da construgiao da microcavidade Fabry - Perot uti-

lizada em nosso experimento, cuja finalidade era observar o processo de emissao de moléculas
excitadas dentro da mesma.

Como demonstrado anteriormente por varios grupos [1,2] quando a molécula excitada se
encontra a uma distancia da ordem de seu comprimento de onda de emissao de um espelho, seu
tempo de vida é alterado de maneira significativa. Por este motivo a cavidade foi construida
com dimensoes da ordem do comprimento de onda de emissio da molécula (A, = 0.63um).

Por sua vez, a cavidade do tipo Fabry-Perot impde condi¢bes de contorno que selecionam
ss modos de oscilagio dentro da mesma. No nosso caso ela selecionard os modos do campo
de vacuo que “estimulardo™ as moléculas excitadas a emitir, ou seja, selecionard os modos
de emissao antes mesmo que o f6ton seja emitido. Portanto controlando o nimero de modos
permitidos dentro da mesma, podemos incrementar a intensidade da emissio.

A construgdo de uma cavidade deste género é bastante delicada, uma vez que a distancia
entre os espelhios sera desta ordem de grandeza, e como qualquer outra cavidade, o alin-
hamento e estabilidade influénciam de modo fundamental na emissdo. Na primeira secciao
descreveremos sucintamente o comportamento de um interferometro do tipo Fabry-Perot e
quais caracteristicas serao necessarias para a realizacao do nosso experimento. Na segunda
secgao descreveremos detalhes técnicos da sua construgao. Na terceira seccao discutiremos
sobre ¢ critério na escolha da molécula fluorescente. Na quarta secgdo mostraremos como
funciora a técnica de bombeamento ético periédico. Na quinta seccio caracterizaremos os
espelhos e mostraremos as dificuldades técnicas para se obter uma boa finesse do instrumento
e como melhora-la por meios indiretos.
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4.1 Pre-requisitos para construgao da microcavidade Fabry
- Perot

A distribuicio de modos numa cavidade do tipo Fabry-Perot é descrita pela fungao de Airy,
13,4,5,6,7]

L
1
1l = ;—; = > 3 (4.1)
(1 —R)X1+ Fsin®3)
onde I! é a intensidade transmitida, I* a intensidade incidente,
4rnd cos 6
6 = 2kndcos @ = Wn)\cos (4.2)

é a diferenca de fase entre as ondas refletidas sucessivamente, e § é o angulo formado entre a
normal ao espelho e o feixe incidente.

R = [r)? é a reflexio dos espelhos,
o parametro F é relacionado a finesse F = EL@,

Ae = 4/\/F é a largura a meia altura das franja.

Na Figura 4.1 mostramos a variacio de I em fungdo da diferenca de fase &, para 6
constante.

Atraves da relacdo entre a separa¢io das franjas adjacentes (FSR) e sua largura a meia
altura se obtem a finesse real do instrumento F = FSR/A¢ '. Nesta Figura vemos que I é
maximo quando é = 2mn onde m=1,2.... Quando é§ < 2mr £+ Ac/2 nio hd modos permitidos

na cavidade. Desta relacao vemos que quanto maior a finesse do instrumento, menor Ag, e
mais bemn definida é a direcao k da intensidade transmitida.

No nosso experimento, queremos operar na regido onde os atomos s6 podem emitir num
dnico modo k, o primeiro modo permitido pela fungio de Airy § = 2x. Desta maneira
a cavidade incrementara a intensidade do efeito. Se a luz é monocromdtica e A e § sao
constantes, a intensidade transmitida varia em fungao da distancia entre espelhos d. Neste
caso 0 atomo sé pode emitir num inico modo quando d = A./2. Quanto mais proxima de
um delta de Dirac (Ac¢ — 0) forem as franjas da fungdo de Airy (Figura 4.1), mais bem
determinado serd este modo assim como sua diregao. Como analisamos o efeito numa diregao
bem determinada (k), quanto mais (Ae — 0), maior serd o nimero de fotons detectados.
Considerando 6 e A, constantes, a indeterminagio em torno a0 maximo de transmissdo sera

'Como veremos mais adiante a finesse depende de outros {atores além da reflexao dos espelhios. Nesta
relacao ja estao incluidos todos os fatores que contribuem para a finesse. Mostraremos na secgao 3.3que por
meio desta relagiao se pode obter experimentalmente a finesse real do instrumento
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Figura 4.1: Razio entre a intensidade transmitida e incidente I*/I' em fungio da diferenga
de fase é.

dada em fungio da distincia entre espelhos d. Atraves da Equacao 4.2 podemos obter a
indeterminacdo A¢ em termos de d; Ad = A Ac/2nrcosf. Esta relagao determina qual
a tolerincia na indeterminagio da distincia entre espelhos, para que a transmissiao ainda
esteja em torno do maximo.

A imagem resultante da transmisao do Fabry - Perot, se resume em circulos claros, rel-
ativos a maxima transmissdo (m=1), e escuros resultantes da minima transmissio (Figura
4.3), com centro comum no ponto focal da luz transmitida, na diregao normal aos espelhos:.
O fato dos circulos serem “perfeitos” vem do paralelismo entre os espelhos, e a espessura dos
circulos, da finesse da cavidade. Cada circulo equivale a umn maximo de transmissao da luz
monocromatica incidente com um mesmo angulo 8. Uma sele¢iao espacial de modos pode ser
realizada por meio de um “pin-hole”, o qual “elimina ” os circulos maiores que seu diametro.

Para satisfazer estes prerequisitos de selegao na emissao a microcavidade deve ser proje-
tada de modo a apresentar as seguintes caracteristicas:

1. Contrdle do movimento longitudinal entre os espelhos, para posiciona-los precisamente
a uma distincia d = A./2 £ Ad .

2. Alto valor de finesse. Como mostra a Figura 4.1, o estreitamento das franjas da fungao
de Airy se obtem ao aumentar o valor da finesse. Como mostraremos na secgao 3.3, a
finesse depende, dentre outros fatores, do paralelismo entre os espelhos, sua planicidade
e refletividade .
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Figura 4.2: Interferémetro Fabry - Perot micrométrico visto de cima [8].

3. Para se controlar o paralelismo, a cavidade deve ter um controle bastante sensivel do
alinhamento, da ordem de Ad.

4.2 Montagem da microcavidade

A montagem da cavidade vista de cima é mostrada na Figura 4.2, nela mostramos todas as
componentes que formam a mesma. Na Figura 4.3 vemos a cavidade em lateral. Nesta Figura
mostramos o feixe de excitagdo que incide na mesma num certo angulo em relagao a normal
ao espelho, deste modo sao formadas as franjas de Wiener. O laser de He-Ne é utilizado para
o alinhamento da mesma, por meio da visualisagio dos seus aneis de transmissao.

Como descrito acima, um dos fatores primordiais é um controle sensivel no movimento
entre os espelhos, de modo a mante-los alinhados. Para esta finalidade, os espelhos foram
montados em suportes com ajustes, angular e longitudinal, micrométricos. O movimento
angular ajusta o paralelismo, enquanto que o movimento longitudinal varia a distincia entre
os espelhos. O suporte do espelho de entrada possui além de ajuste mecdnico (micrométrico),
ajuste eletronico que garante movimentos da ordem de angstron. O ajuste mecanico € real-
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JAIE

Figura 4.3: Interferémetro Fabry - Perot micrométrico. Nesta Figura mostramos a mon-
tagem do interferémetro, assim como o laser de HeNe utilizado para alinhamento e o laser

de excitagao [8].
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izado por meio de micrometro e o eletrdnico por meio de pastilhas piezoelétricas colocadas
entre os micrometros e o suporte. Com este sistema podemos alinhar o paralelismo com
precisio da ordem de angstrons.

Quanto ao deslocamento longitudinal entre os espelhos, o suporte do espelho de ingresso
foi montado sobre um estigio de translagio da Microcontrole (modelo UT50.20 PP) com
passos de 0.1um, guiado por um controlador (Microcontrole, modelo TL 17 CA). Como a
distancia entre os espelhos deve ser da ordem de A./2 = 0.316um e devido as caracteristicas
de nossa cavidade Ad = 0.02um, este passo é muito longo.

Por este motivo utilizamos um cilindro piezoelétrico para fazer deslocamentos continuo
da ordem de Angstron. Utilizamos um PZT da Phillips de 35 mm de diametro interno
sistemado cntre dois suportes de PVC. Estes suportes tambem servemn como isolante para
os outros elementos da cavidade. A uma tensio maxima de até 2500V o PZT produzia um
deslocamento de até 0.65um (> 2 x A./2). Os dois suportes sio ligados entre si por um
sistema que se opde ao movimento do PZT, pois como o PZT operava em expansao, este
sistema ajudava na compressio. De um lado o PZT era acoplado a um suporte angular
micrométrico do tipo descrito acima ,e do outro eram encaixados sucessivamente uma lente
cilindrica, com distancia focal de 8.3 cm, e o espelho de saida da cavidade .

Para evitar queda ne eficiéncia da emissio devido ao deterioramento do meio ativo
(moléculas de corante diluidas em ethanol ) um sistema de circulagio renovava constan-
temente a solugdo. Como a solugio deveria circular entre os dois espelhos, levando em conta
que eles eram constantemente deslocados, utilizamos como reservatorio um dedal de plastico
fixado entre os espelhos e um suporte central, com didmetro maior que o do espelho. Deste
modo os espellios se deslocavam livremente e sempre tinha solugao entre eles. O fluxo era
garantido por meio de dois tubos, de entrada e saida da solugdo. Para sermos scguros de
que havia mejo ativo entre os espelhos partiamos da condigao em que os espelhos estavam
bastante afastados de modo a vermos que havia solugio entre eles, e dai entao os aproxi-
mavamos.Este sistema de circulagao tem que ser o mais estdvel possivel. A distancia entre

espellios é da ordem de microns e pequenas flutuagdes sao capazes de provocar deslocamentos
desta ordem, desalinhando assim a cavidade.

Para o tipo de medidas que realizamos a cavidade deve permanecer estavel por mais de 1
s. Para evitar este tipo de problemas devido a vibragoes resultante do sistema de bombeio,
utilizamos dois reservatorios colocados em diferentes alturas ein relagio a microcavidade,
uni mais alto e outro mais baixo. Uma bomba peristaltica é responsavel pelo bombeio da
solucio do reservatério mais baixo que a cavidade para o mais alto, e dai a solugdo circula
por gravidade, num fluxo constante. A filtragem da solugao é bastante importante pois uma
vez que operamos a d = 3um qualquer impureza micrométrica altera os resultados, por este

motivo, antes de ingressar na cavidade a solugao é filtrada por uma membrana com poros de
2.21m da Millipore.
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A cavidade € montada num goniometro, de modo a permitir um ajuste angular em relagao
ao feixe incidente. Sobre o gonidometro foi acoplado um Laser de HeNe da Spectra - Physics
(modelo 133) com linha de emissao em 0.63um. Na Figura 4.3 mostramos como é montado
o laser no sistema que forma a microcavidade. Este laser é utilizado como referéncia no
alinhamento dos espelhos da cavidade, uma vez que ele irradia na mesma linha da emissio
das moléculas. Para alinhar a cavidade incidiamos o {feixe laser espalhado, de modo a ocu-
par uma maijor area do espelho, perpendicularmente em relagcio ao mesmo. Por meio de
uma lamina de vidro de espessura da ordem de milimetro controlavamos a olho os “anéis”
transmitidos (Figura 4.3). Para centrd-los em relagao ao eixo da lente, faziamos ajustes com
os controles angulares. Este controle visual permite um ajuste bastante preciso dentro das
caracteristicas de nosso espelho. O maximo erro visual que podemos cometer equivale a um
deslocamento da ordem de 0.1y, como Ad = 0.2um estamos dentro da indeterminacao do
modo na cavidade. Como queriamos trabalhar na situacdo onde apenas o primeiro modo
era permitido na cavidade, a primeira curva na funcao de airy (Figura 4.1). deveriamos ver
um unico anel transmitido na Figura 4.3. Como néo podiamos garantir a situacao de d=0,
partiamos da situagao de espelhos separados. Aproximavamos os espelhos com o estagio de
translacdo de 3 passos (=~ 0.3um =~ A./2). Nesta posicio moviamos o PZT translacional
de 0.65um(> A.) e viamos por quantos maximos a transmissao passava, contando quantos
anéis apareciam e sumiam. Se viamos dois anéis, aproximavamos ainda os espelhos de A./2
por meio do estagio de translacao e repetiamos a operagao com o PZT, até chegar a uma
situagdo na qual movendo o PZT de A, viamos 56 um anel. Dai estavamos seguros de estar

no primeiro maximo da curva de Airy, ou seja s6 um modo era permitido na cavidade para
aquele comprimento de onda.

4.3 Moblecula fluorescente

Nossa intencdo era observar o aumento no tempo de decaimento da fluorcscéncia devido a
presenca da cavidade. Para esta finalidade escolhemos com meio ativo um corante organico.
o Rubreno (tetraphenilnaphtaceno). Sua estrutura é mostrada na Figura 4. 1.

Esta molécula possui tempo de fluorescéncia r ~ 14ns. A opcado por um corante. e
especial o Rubreno, resulta de varios fatores:

o A facilidade em se obter uma espessura variavel do meijo ativo, da ordem docomprimento

de onda de emissao. O que é bastante comodo, tendo em vista as limensoes da no<sa
cavidade.

¢ O tempo de vida da sua fluorescéncia ser bastante grande para um corante organico,

o que facilita na deteccao de sua variagao. item Possui uma boa cficiéncia quéantica
(0.19) quando diluido em alcool etilico.
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Figura 4.4: Estrutura da molécula de Rubreno

e Tem boa absorgao em 0.53um, que é o comprimento de onda do laser que tinhamos
disponivel como fonte para a excitacio do meio ativo, e boa emissio em 0.63um, que
além de ser no visivel, tem o mesmo comprimento de onda de emissio do laser de He-Ne,
o que facilita simultdneamente no sistema de detecgdo e alinhamento. Seu espectro de
absorgao, quando em solugio de 10~*M/L (3lcool etilico) é mostrado na Figura 4.5.

4.4 Bombeamento optico periddico

1 emissao espontanea pode ocorrer devido a distribuigio do campo de vacuo que “estim-
1la” as moléculas excitadas a emitir. Numa cavidade , o campo de vdcuo auto-interfere
devido a reflexdes nos espelhos, formando assim ondas periédicas e estaciondrias. A
‘tensidade de energia pertencente ao modo k, deve ser zero nos espelhos e propor-
cional a sin®(k.z) ao longo da separacio entre os espelhos (eixo z) . Se esta cavidade
¢ ativa, moléculas excitadas que se encontramn espacialmente na posicio z onde hi um
pico na franja de interferéncia do campo de vdcuo, serio mais “estimuladas” a emi-
tir espontaneamente, que aquelas localizadas nos nodos. Devido a este fato, se torna
importaute a modulagao na distribuigao das moléculas excitadas, de maneira que um
maior numero de moléculas interfiram construtivamente com o campo de vdcuo e isto
resulte numa maior intensidade de emissao.

Através da téenica das franjas de Wiener {3,6,9], se torna possivel controlar a dis-
tribuigdo das moléculas excitadas em relagao ao espelho. Esta técnica se baseia na
auto-interferéncia do feixe de excitagio resultante da presenca do espelho. Quando um
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Figura 4.5: Espectro de absorgdo da molécula de Rubreno em solugio com 4lcool etilico

feixe polarizado perpendicularmente em relagio a normal ao espelho incide num meio
, 520 formadas ondas periédicas ao longo do eixo z. Se o meio é ativo, as moléculas
serao excitadas com o quadrado da amplitude do campo elétrico nos nodos das franjas,
e zero nos anti-nodos, criando assimm uma modulagio na excitagio ao longo do eixo z
com perfodo T = mA/2n [3]. Ao variar o ingulo de bombeio, a estrutura das franjas

pode ser modificada, modificando assim a distribuicio das moléculas excitadas dentro
da cavidade.

Por sua vez, havera uma maxima intensidade de emissao se a condigao de resson‘ncia

entre o unico modo permitido na cavidade (d = A./2) e a distribui¢io da intensidade
de bombeio, satisfaz a conservacio do momento,

1 1
k_, ~ kycos B, (4.3)
A, _ Ab 1
n(Ae)  n(Ap) cosby

Onde k; é o vetor propagacio do feixe de bombeio, k. o de emissao e 6, o angulo que o
feixe de bombeio faz em relagio a normal ao espelho. Este maximo de emissio ocorre
porque um major nimero de moléculas excitadas interferirdo construtivamente com o
campo de vacuo. Para calcularmos o angulo 6, , devemos levar em conta a geometria
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particular do caminho 6tico, a luz antes de excitar as moléculas passa por dois meios
com diferentes indices, o ar e o vidro. Por meio da lei de snell [3] e levando em conta
os indices de refragio experimentais , obtemos para o angulo de bombeio 8, = 48°.

Para controlar o angulo de incidéncia do feixe de bombeio na cavidade seguimos o
seguinte procedimento. Posicionamos a cavidade, com a ajuda do gonidémetro, de modo
que o feixe de bombeio incida perpendicularmente em relagao ao espelho (isso se verifica
pela reflexio do feixe ao incidir no espelho) e paralelamnente a mesa. O laser de HeNe
gira em torno ao eixo da microcavidade, desta maneira giramos ele até que incida,
paralelamente a mesa e perpendicularmente ao espelho, no mesmo ponto que o laser
de bombeio. Este serd fixado como o zero do angulo. A partir dai giramos o HeNe de

48° e trazemos a cavidade para a posi¢ao do laser, de modo que o feixe do HeNe seja
refletido sobre ele mesmo.

Portanto neste experimento a agdo combinada de dois efeitos de interferéncia indepen-
dentes, cria um padrao definido de radiagao.

4.5 Finesse

A finesse da cavidade é determinada em sua maior parte pelas caracteristicas do espelho,
refletividade e planicidade. Primeiro caracterizaremos os espelhos, depois mostraremos
a finesse real do instrumento, obtida experimentalmente nas condigoes de operagio

do experimento, e depois mostraremos poroue teoricamente este valor é baixo e como
otimiza-lo.

Os espelhos tinham as seguintes caracteris!icas:

— diametro L=3cm, que quando comparado a distancia entre espelhos que operava-
mos (d =~ 0.315um), nos leva a aprcximacao de uma cavidade infinita onde os
modos transversais eram praticamente eliminados;

— o espellio de entrada transmitia o feixe de excitagao (A = 0.53um) e refletia

R = 0.995 no comprimento de onda de emissdo (A, = 0.63um). Sua curva de
transmissao € mostrada na Figura 1.6;

— 0 espelho de saida refletia R = 1.999 o feixe de excitagao, formando assim as
franjas de Wiener; e transmitiam R = 0.98 o comprimento de onda de emissao,
em modo a manter uma boa finesse e a0 mesmo tempo permitir uma transmissio

alta o bastante para ser detectada pelo nosso sistema de detecgao. Sua curva de
transmissao € mostrada na Figura 4.7,
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Figura 4.7: Curva de transmissio do espelho de saida

41



CAPITULO 4. CAVIDADE MICROSCOPICA FABRY - PEROT

’ - FSR i
L)
- §
)
b
-3 Ad —= -y—
m .
=
<
(1
—
l l -
N/2 A

DISTANCIA ENTRE ESPELHOS (ym)

Figura 4.8: Curva experimental da intensidade transmitida pela nossa cavidade em
Ae = 0.63um, em fungdo da separagdo entre os espelhos. Desta curva se obtem a finesse
real da microcavidade através da relagao entre a distincia entre dois picos de intensidade

sucessivos e a largura da franja a meia altura (F'SR/Ad). Desta Figura observamos que no
nosso instrumento o fator F=15.

— como operavamos a uma distancia entre espelhos de 3.2 um o espelho deveria

ter uma planicidade bastante alta. Nossos espclhos eram especificados por uma
planicidade dentro de A./20.

Com estas caracteristicas dos espelhos a finesse real para o comprimento de onda de
emissao, nas condigbes em que se realiza o experimmentos, é F=91. Esta medida foi
realizada por meio da transmissido do laser de HeNe espalhado, em relagao a distancia
entre os espelhos mostrada na Figura 4.8.

O movimento entre os espelhos é realizado por meio de uma rampa de tensao aplicada
sobre o PZT , e comn uma saida atenuada para o X de um graticador XY, e no Y entrava
o sinal transmitido pela cavidade e focalizado ' m “pin-hcle” de 50um, que por sua
vez era acoplado a uma fotomultiplicadora.

‘Mesmo a refletividade dos espelhos sendo bastante alta, o (ue resultaria teoricamente
numa finesse F =~ 200, a finess real é muito baixa. Isto ocorre porque ela depende

também de outros parametros, como pode ser visto na expresao da finesse real do
instrumento;
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LR R (4.4
F-F R T E, 4)

onde F, é a finesse relativa a refletividade, J,, a finesse relativa a planicidade e F,,
aquela relativa a abertura do “pin-hole” no qual se analisa a transmissao. Através desta
expressao vemos que a finesse mais baixa determina o valor da finesse total. No nosso
caso a finesse relativa a planicidade dos espelhos é aquela que apresenta o valor mais
baixo. ?

U'm modo indireto de selecionar o pico de transmissao, mesmo que perdendo um pouco
em intensidade de sinal, é selecionando o pico da primeira curva da funcdo de Airv
espacialmente {Figura 4.1). Isto pode ser feito colocando uma lente com distancia focal
longa e um “pin-hole™. no limite da difracao, no foco da lente. No nosso caso o limite
da difracao para o comprimento de onda de emissao era 20um.

?A finesse da planicidade é dada por F, = M/2 onde M ¢ o desvio da planicidade, no nosso caso
M=20/2=10. A finessdevido ao “pin-hole” é dada por Fpn = 4Af*/D?d =~ 50.10°, onde A é o compri-

mento de onda de emissao, f é a distancia focal da lente, D o diametro do “pin-hcle”™ e d a distancia entre
espelhos [5]. Destas relagdes vemos que a planicidade é a responsivel pela baixa finesse do instrumento
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Capitulo 5

Emissao espontanea na microcavidade

Neste capitulo descreveremos o processo da emissao espontanea numa cavidade Fabry
-Perot microscopica. Desenvolveremos a teoria quantica que descreve o nosso experi-
mento, mostraremos a configuracao experimental, apresentaremos os resultados e fare-
mos um confronto entre o experimento e a teoria. Na primeira seccdo mostraremos por
que a taxa de emissao espontanea é incrementada quando ocorre no interior de uma cavi-
dade Optica de dimensodes da ordem do comprimento de onda da emissio. Na segunda
seccao descreveremos o processo de emissao espontinea no formalismo de Heisenberg,
de onde obteremos a Equagio que descreve o tempo de decaimento espontaneo. Em
seguida (secgao 3) calcularemos a distribuigao de modos dentro de uma cavidade Fabry
- Perot, e encontraremos a Hamiltoniana de interagio dtomo-campo para nosso caso
particular. A partir dai (secgao 4) substituiremos a Hamiltoniana de Interagao nas
Equagbes encontradas segundo o formalismo de Heisenberg e resolveremos a integral do
tempo de decaimento por simulagao numérica. Na quinta seccio descreveremos a con-
figuragao do experimento. Finalmente na dltima sec¢ao (secgao 6) apresentaremos os
resultados obtidos e faremos uma andlise dos mesmos, comparando-os com os resultados
da simulagao.

Este experimento é substancialmente diferente dos trabalhos realizados anteriormente
(citados no capitulo 2) devido & dimensao micrométrica da nossa cavidade (d < A,) e
ao fato de estarmos medindo diretamente a variacio temporal da emissio espontanea no
domunio do tempo. Os experimentos realizados até ent?o, median. a variacao temporal
da emissao espontanea por meio da variaciao na probaoilidade de emissio. ou seja, da
intensidade do sinal emitido. A diferenca entre os dois método: de medida se torna
clara se lembrarmos que existem dois processos ressonantes envolvidos que afetam a
medida da intensidade de emissdo espontinea na presenca de uma cavidade. Um é a
presenga da estrutura ressonante, devido a presenca de uma cavidade (interferémetro).
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CAPITULO 5. EMISSAQ ESPONTANEA NA MICROCAVIDADE

Quando um pulso é emitido (sai da cavidade), uma mudanga ressonante na intensidade
de emissdo deve ser detectada, mesmo nao havendo variagao temporal no decaimento
da emissao espontanea . Mesmo numa cavidade laser usual, onde d >> A./2 ainda
existe um efeito ressonante na intensidade de emissdo, porem neste caso o tempo de
decaimento da emissido espontinea é igual aquele do espago livre. O outro processo, é
resultante da verdadeira inibigao e incremento da emissido espontanea, que s6 pode ser
realizada se a grande maioria dos modos de radiagdo que interagem com o atomo sio
confinados pela cavidade e dai entdo afetados pela ressondncia. Como o primeiro efeito,
de interferometria, pode mascarar o segundo, de real incremento e inibigio da emissao
espontanea, o melhor método para verificagao do processo da emissio espontianea é
através de medidas temporais de emissao espontanea.,

O confinamento de modos por mcio de contérno plano, sé é realizavel se a dimensao da
cavidade é da ordem do comprimento de onda de emissao A.. A fim de verificar uma
real variacao temporal de emissio esponténea, foi construida uma cavidade do tipo
Fabry-Perot com dimensoes da ordem do comprimento de onda de emissdo do dtomo
d>Ae/2 (Ae = 0.63um).

5.1 Influéncia das dimensoes microscopicas da cavidade

O estado de um sistema quanto-mecanico, inicial ou final, dependente do tempo é
descrito através da projecdo do estado pertubado nos autoestados da Hamiltoniana nao
pertubada:

H=H,+H (5.1)

Na teoria da pertubagio dependente do tempo, H provoca a transicic =ntre os autoes-

tados nao pertubados. Desta maneira, a taxa de transicao do estado [ > parao [f >
resulta:

2
wiy = 2 [Mig)'ps (5.2)

onde py é o nimero de estados finais por unidade de intervalo de energia no espaco
de fase em E = E; e M;; é o elemento de matriz de transi¢ho. Portanto vemos que a

emissao espontinea depende da distrubuicio de modos determinados por um contorno
eletromagnético.
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Se um dtomo estd no estado excitado com energia Ey, existe a probabilidade de ocorrer
uma emissao radiativa com o 4tomo fazendo uma transi¢ao para o estado de mais baixa
energia E;. Pela relagio quantica de Bohr, a frequéncia da radiagao emitida w/27 é
dada por wh = E; — E,. Se os dois estados do dtomo tém elemento de matriz néo nulo
para o momento de dipolo, entao a transigao é permitida em primeira ordem, e a taxa
de emissao espontanea é dada pela Equacao 5.2:

wig _ [< f[Hrli >0y

I'= 27 h?

(5.3)

Onde H,; é a hamiltoniana de interagao radiagao-atomo.
Na emissao espontdnea nao ha fotons no estado inicial e apenas um foton, de vetor de
onda k e direcao de polarizacao ¢y . no estado final {1].

No espaco livre a densidade de modos eletromagnéticos ‘e:

B 2.47p? 47

pU - Ca = 2'/\2(3 (‘5'4)

onde o 2 vem das duas possiveis polarizagoes e v é a frequéncia de emissao.

Numa cavidade a densidade de modos é dada por:

2 29,
T AvV eV (5.5)

P

onde Ar = v/Q é a largura da banda de frequéncia de ressonancia da cavidade, o
fator de qualidade da cavidade e 2 a degenerescéncia dos modos {2].

A relagido entre as Equacgdes 5.5 ¢ 5.4 nos da:

I I QA? 5.6

¢ T %sv (5.6)
onde,

8 7ey” -

To = 3HATs (5.7)

é a emissao espontanea no espaco livre.

Da Equacao 5.6 podemos ver que se 0 volume da cavidade é da ordem comprimento de
onda de emissdo ao cubo V = (A./2)° o processo de emissao espontanea é incrementado
pelo fator de qualidade da mesma (I', = 2Q¥3/7). Este fato se verifica quando ao menos
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um modo é permitido na cavidade (d = A./2), e diminue a medida em que o nimero de
modos é aumentado. Fisicamente este fenémeno é interpretado como um incremento

na flutuacdo do campo de vacuo, devido a presenga da cavidade, na frequéncia de
ressonancia.

Poder-se-ia pensar que tudo seria mais simples se realizassemos uma cavidade na regiao
da rédio frequéncia, onde havendo um comprimento de onda muito maior que o visivel
o volume da cavidade seria também muito maior e mais ficil de se operar. O que
ocorre é que a taxa de emissido espontanea no espago livre é menor, quanto maior for
o comprimento de onda (ver Equagao 5.7), o que resultaria num 'o muito pequeno e
consequentemnente se torna muito dificil de se observar I'..

5.2 Teoria eletrodinamica quantica da emissao espontianea

Nesta sec¢io desenvolveremos a teoria eletrodinamica quantica da emissao espontanea
numa cavidade na qual o {oton emitido espontaneamente so poderd ocupar um unico
modo permitido pela cavidade. Seguiremos o formalismo de Heisenberg, onde os oper-
adores sao dependentes do tempo, e dai obteremos a variagio temporal do numero de
fotons ocupados no modo k. Consideraremos que a emissao espontanea é resultante do
acoplamento entre o 4tomo excitado e a flutuagao do campo de vacuo da eletrodinamica
quantica, onde o campo de vacuo excita o dtomo a emitir. Estamos interessados na
dindmica de detecgio, j4 que experimentalmente medimos a variagao do tempo de de-
caimento molecular por mejo de uma fotomultiplicadora. Nossa finalidade é resolver a
equagao de Heisenberg para o operador do campo (Op = ala), que nos dé o nimero de
fotons emitidos, e ver como ele evolul no tempo.

Na representagao de Heisenberg, a dindmica de acoplamento do campo com o #iomo,
é expressa pela Hamiltoniana nao relativistica escrita em termos do operador desloca-
mento atémico dependente do tempo (7!(t)x(t)) e operadores do campo (GL(”“k(t))
pertencentes ao unico modo permitido na cavidade k . Utilizando a aproxima,ao de

onda girante , uma vez que a interagao ¢ fraca e consideramos que os operadores trocam
uma unidade de excitacao na interagao, a Hamiltoniana sera:

-

H = ﬂ5+7:(f;-+7:(1)£3

= hwoitd + Y hwnalan, + 13 hglfemhar, — f1,aL, 7)) (5.8)
ks ks

sendo Hg a Hamiltoniana atomica, H g a Hamiltoniana radiativa e Hpg a Hamilftoniana
de interagao. Onde:
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hwy = energia de transigao atémica,
hw, = energia de transicio da radiagao,

gx = (wx/2¢oh V)%Ek,.p = coeficiente de acoplamento da interagio radiacao - dtomo,
onde £, € o vetor polarisagao do campo e u é o vetor dipolo elétrico,

Jks = € o conjunto completo das fungdes dos modos permitidos pela cavidade na qual
a radiagao é quantizada. Numa cavidade cibica infinita f;, = exp(ik.r) [3].

Na representagao de Heisenberg a equagao do movimento dos operadores sao definidas
por [4]:

zﬁd OH [OH H] (5.9

Por mejo das Equagoes 5.8 e 5.9 se chega a equacao que expressa a conservacao da
energia:

d
—1r T = — Z“k“k (5.10)

onde podemos ver que a evolugao temporal do operador atémico depende dos modos
disponiveis para o foton emitido ocupar (3_,). Mais uma vez é mostrado que a taxa
de decaimento atomico depende substancialmente da distribuicao de modos. portanto
é influenciada pela presenga da cavidade.

Seguindo o mesmo formalismo apresentado por Loudon [4], ou seja utilizando 0 método
de solugoes interativas da equacao do movimento, se chega a equacao da taxa de decai-

mento da emissao espontanea, Equacdo 5.174 do Loudon [4]. Aplicando a Equacao 5.10
na Equacdo 5.174 do Loudon obtemos:

0al (1)a(1)x]0
> [ahuf)ij(m] = =2 Zlgksfks]"’ < 0la}(alt)i)0 > 6wy —wo).  (5.11)

k

Onde o somatorio € sobre todos os modos disponiveis (k) e sob as duas polarizacoes

possiveis {s). Esta equagao mostra que partindo com o campo de radiagao no estado
de vacuo e o atomo excitado, a emissao da radiagdo decai a uma taxa Y ;, 27{g..f (. ]°
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5.3 Calculo da taxa de emissao espontanea aplicando as
condigcoes de contorno eletromagnéticas

Nesta seccao calcularemos a distribui¢io dos modos de emissdao de uma molécula,
quando esta é localizada dentro de um interferémetro Fabry - Perot. Neste caso o Fabry
- Perot seleciona os modos que o foton emitido pode ocupar, antes da sua emissdo. Por-

tanto o ponto de partida do vetor de onda de emissao é a posigdo da molécula dentro
da cavidade (z).

Na Figura 5.1 fazemos um esquema da cavidade. A cavidade é constituida por dois
espelhos com refletividades ry e 7, e transmissividade ty e t;. Os espelhos sao separados
por uma distancia d e entre eles é posta uma molécula excitada , ao centro da cavidade
(z = d/2). Para facilitar os calculos, em vez de considerarmos que as ondas emitidas
se propagam a partir da posi¢do da molécula em relagao ao espelho, consideraremos
que as ondas vem do infinito (+00), e que sio ondas planas. Esta aproximagao pode
ser feita uma vez que o tempo de formagido do pulso de emissao é longo se comparado
com o tempo de oscilagao do dipolo. Como a emissdo que parte de dentro da cavidade
é espontanea , ela tem iguais probabilidades de ocorrer em todas as diregoes. Para
facilitar os calculos dividiremos em duas diregdes k. e k_ que serao integradas, portanto
dividiremos o problema em duas partes, cada uma referente a uma diregao de emissao.

O vetor de propagacdo k_ resulta da mudanca de diregao sofrida por k4 ao refletir no
espelho. Os vetores de propagagio sio definidos abaixo,

ky = k(sinfcos¢,sinfsin¢,cosf) (5.12)
k. = k(sin8cos¢,sinfsin g, — cosb) (5.13)

onde 0 < 8 < 7/2.

Consideraremos o campo elétrico linearmente polarizado, onde para cada direcdo de
propagacio o vetor elétrico tem iguais probabilidades de ser polarizado paralelamente
ou perpendicularmente em relagio ao plano de incidéncia no espelho (Figura 5.2),
teremos as seguintes contribui¢des do vetor életrico:

ek, (1) = €x_(1) = (sing, - cos¢,0) (5.14)
£k (2) = (cosfcosg,cosfsing,—sinb) (5.15)
£x_(2) = (cosfcos'¢,cos8fsin¢,sinf) (5.16)
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ﬂ
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Figura 5.1: Distribuigao de modos numa cavidade Fabry - Perot, onde os vetores de onda
partem da posigio da molécula em relagio ao espelho. A termos de cdlculo a emissio &
dividida em duas diregdes, ji que ela tem iguais probabilidades de ocorrer em qualquer uma
das duas. Dividimos também o vetor de onda em dois k, para aquele que se propaga na
diregdo de —00 — +00 e k_ para aqueles na diregio contraria.
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EZK_(I)
/ Ex(2)
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Figura 5.2: Polarizagio dos vetores de onda incidentes e refletidos.

Nosso referencial, o ponto de onde partem as ondas, ¢ o centro do espelho (a posigao
da molécula em relagdo aos espelhos). Superpondo as ondas que vem da direcio ~oo, e
lembrando que cada uma delas se propagam em duas dire¢des opostas ( ky e k. ), elas
contribuirdo para a amplitude do campo dentro da cavidade com:

ikeor
- et -
i = 1S (5.17)
ik_.r+ikd cos 8+ ¢2
freo = hre (5.18)

D

onde:

ro= |[r]e¥

t = [t]eiw

1 [r}? + [t)?
D 1 — r1r262ikdcosﬂ+w1+w:

= (1- rlr2)2[1+Fsin2(kdc059+<p1 + ¥2)
y 2
s 2F)
™
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Figura 5.3: Orientagio do dipolo atomico paralelo (1) e perpendicular (2) a x, em relagio ao
sistema de coordenadas.

(5.19)

onde D ¢ a Funcdo de Airy, F ¢é a finesse da cavidade, ¢; (i =1,2 ) é a mudanga de fase

sofrida durante as varias reflexoes no espelho dielétrico de multiplas camadas utilizados
na nossa cavidade.

Superpondo as ondas que vem de +o0 e também levando em conta as duas contribuigbes
( ky e k_), teremos a seguinte distribui¢io de modos dentro da cavidade:

1 eik...r
doo 2 5.20

tzrleik.;. J4ikdcos 04
D

+oo
fiy

(5.21)

Por sua vez o dipolo atémico pode ter qualquer orientagao. Nos consideraremos duas
orientagoes, paralelamente ou perpendicularmente ao plano de incidéncia no espelho
(Figura 5.3). Daqui por diante denominaremos de paralelo o dipolo orientado parale-

lamente ao eixo x € o inverso serd denominado de perpendicular . O momento de dipolo
atomico contribue com p = u(sin a,0,cos a).
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Como transicdes reais sé sio possiveis para processos onde a energia é removida do
campo eletromagnético, sé a componente de destrui¢do de foton (ay) da Hamiltoniana
de interagio contribui. Levando em conta as quatro possiveis distribuigoes de modos e
as duas direcoes de polarizagio, obtemos a scguinte expressao:

hw 1
2 k
;(gksfks) - 2(260‘/) .D2 X

{[5k+(5)-#tleik+ T+ eg (8).uty roe'K~-rotikdcosf+d2|2 4

ek (8).pt2e™ =70 4 ey, (8).putaryelis rotikdeosbt ]2y 4 p o(5.22)

Onde V é o volume da cavidade e wy a frequéncia do modo. O primeiro termo resulta
da contribuicio do vetor de onda vindo de —oo e o segundo do vetor de onda vindo de
+ oG

Considerando agora que a diferenga de fase entre os dois vetores de onda é (k4 —~k_).ro =
2kz cos 8 [5]. Considerando tainbém que o dipolo é paralelo ao eixo x (Figura 5.3) ou
seja:

ex,(1).p = ex_(1).p = psing
ek, (2).p = €x_(2).p = pcosfcosg. (5.23)

obtemos a taxa de emissao espontanea para o dipolo orientado paralelamente:

1 2m hw
F = — =
L h? Z 2V ey D?

{[h] 1+ roetkld- 2Z'E’)‘““‘““9'*”“’2]2(siu ¢ + cos? 6 cos? ¢) +
[12]%[1 4 rietk{dH220) cosb+61)2 (61 @2 + cos?® 6 cos® ¢)} X
6(wr — wo) (5.24)

Se o dipolo é perpendicular ao eixo x (paralelo a z na Figura 5.3):

Ery (D) = € (1)p=0
€k, (2)p = €x_(2).p = —pusind. (5.25)

Quando o dipolo é orientado perpendicularmente ao eixo x a taxa de emissao espontinea
sela:
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1 2m huk 1 . 2
72 =I; = hzzk:2V€oD75m 0 x
{[11]2[1 +r26ik(d-2zg)cm0+w2]2+
[82)7[1 + ryetklét2ndeosbionzy o gy — wp) (5.26)

Fazendo a aproximagao que kd << 1 (quando d — 0), e considerando que § = n/4.
Por mejo das Equagoes 5.24, 5.26, 5.23 e 5.25, obtemos a seguinte aproximacéo:

I'y x (1 + kd)= dipolo paralelo a normal ao espelho, e
I'; x (1 ~ kd)=dipolo perpendicular.

Desta aproximacao se percebe que a taxa de emissio para o dipolo perpendicular é
minima absoluta quando d=0 e maxima quando d >~ A,. Enquanto que para o dipolo
paralelo a taxa de emissao é maxima absoluta quando d=0.

Este resultado parece ser contraditdrio, uma vez que o dipolo orientado perpendicu-
larmente em relaciao ao eixo x nao deveria sentir efeito ressonante. Este fato pode ser
interpretado da seguinte maneira. Como o dipolo atémico é posto na frente do espelho,
o campo elétrico é obtido através da superposi¢ao da onda incidente com a refletida
(Figura 5.1. Deste modo, a distribui¢ao angular da radiacio é fortemente dependente
da distancia d em relagio ao espelho e da orientagao do dipolo. Se o dipolo é paralelo
em relagao a x, a onda incidente e a refletida tém a mesma fase e ocore uma inter-
feréncia construtiva. Se invés, o dipolo é perpendicular, a interferéncia é destrutiva.
Quando d — 0, nao hd mais reflexao nos espelhos, portanto a interferéncia que era
sempre destrutiva para o dipolo perpendicular nao ocorre e sua emissdo é maxima [6.7]
!. Portanto ::a condicao onde d — 0, o tempo de vida da emissdo espontanea ¢ maximo
para o dipolo orientado perpendicularmente, e minimo {aproximadamente a metade
daquele no «spaco livre) para o orientado paralelamente.

Para calcular a taxa de emissao espontanea, transformaremos o somatorio numa integral

sobre os vetores de onda, uma vez que a principio os fétons emitidos espontaneamente
podem ocupar todos 0os modos possiveis:

1% )
); =~ @ /dak (5.27)

oo I P27
- (2:)3 j / ’ dkdfdgk? sin 6
0 0 0

!Nesta condigao se pode formar um estado cooperativo entre os dipolos orientados paralelamente, e como
d < A. pode resultur numa superradiancia {8]
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O tempo de decaimento da emissdo espontanea, derivada na sec¢io anterior pela Equagdo 5.11,
para o dipolo paralelo sera:

Iy

Onde:
32
[, = —o#_
) 3megh

ir
? gin
T (%)3 / f / dkdfdsk? sin -

{[1)2[1 + rpetkld=2z0)cosf4wa12(gin 42 4 0562 cos ¢?) +
[t2]2[1 + T,IEik(d+220)c059+¢’1]2(sin ¢'2 + cos 62 cos ¢)2)} 5

§(k — ko)

k " sin 8(1 + cos? 6)

2(1—rirg)’T f df

2 (1= r172)°To : T+ Foin®(kdcos8 + o1 + wa]

{[t1]2[1 + roeihld-220)cosbtyayz 4

[t2]?[1 + ryek(d+220) cosbten)2y 5.2

é o tempo de vida da emissio espontinea no espago livre (coeficiente A de Einstein).
E F = d4[ry19]/(1 = ryr3)? é proporcional a finesse F = 7/ F/2.
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Analogamente, para o dipolo perpendicular (paralelo a z) a taxa de emissao espontanea
sera:

] 3 2 g . . 2
== = =(1=rry) TU/ df sin 8 sin 0

T2 4 0
{[11]2[1 _ rzfik(d-ZM)cm9+\P2]2 + [12]2[] — Tleik(d+220)¢mﬁ+¢1]2]

3.29
[14 Fsin*(kdcosf+ ¢ + 2)] \ )

As integrais 5.29 e 5.28 nos mostram mails uma vez [2,9] que a taxa de emissio
espontanea € proporcional a polarizagao do dipolo atémico, a distancia da molécula em
relagao aos espelhos [6,10]. a fase devido a reflexido dos espelhos dielétricos e a selecdo
de modos disponjveis para a emissao devido a presenca da cavidade Fabry - Perot.

A fim de prevermos o comportamento do nosso experimento. realizamos uma simulacac
numerica destas equagdes para certas condigdes de contorno.

Nas simulagoes realizadas a seguir, utilizamos os seguintes valores experimentais:
F=15

¢1 = ¢2 = = fase devido as multiplas reflexées no espelho multicamadas

[r1]2 = R = 0.98 e [r3]? = R = 0.96, para as reflexdes dos espelhos.

Na Figura 5.4 mostramos a simulagdao do comportamento da taxa de emissio normal-
izada (T'/To) em relagdo & distancia entre os espelhos (d). Variamos 0 < d < Ae/2 onde
Ae/2 = 0.315um. O angulo # mostrado na Figura 5.3. determina as possiveis direcoes
de €inissao. Nesta simulagdo consideramos que a molécula pode emitir em todas as
dire;0es ja que a emissao é espontinea. as integracdes 5.28 e 5.29 tém como limite
0 < 6 < 7w/2. A curva tragejada representa a taxa de emissio do dipolo orientado
paralelamente ao eixo x (I';) (Figura 5.3) , a pontilhada o dipolo orientado perpendic-
ularmente em relagao a x (I'7), e a inteira a taxa de emissio tota) (I'r = [2T, + I'2]/3).

Na Figura 5.4 nos observamos que quando d — 0 a taxa de emissio do dipolo orientado
pc pendicularmente I'; € major que a taxa de emissidodo dipolo orientado paralelamente
(I'n) quande d = A./2. A principio o dipolo perpendicular ndo deveria sentir o efejto
d ressonancia da cavidade, o que torna este resultado inesperado. Este fato resulta de
cois efeitos combinados:

1. Como mostrado na aproximacao para kd << 1, quando d — 0 a taxa de emissio
para o dipolo orientado paralelamente deve apresentar um valor maximo absoluto
em relagao a sua emissio quando d > 0.

on
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Figura 5.4: Variacio da taxa de emissdo espontinea normalizada (I'./Ty) em relagio a
distancia entre os ¢spelhos. A curva tragejada representa a taxa de emissao do dipolo orien-
tado paralelamente ao ¢ixo x (I'y), a pontilhada o dipolo orientado perpendicularmente em
relagio a x (I'2), ¢ u inteira a taxa de emissao total (I'r = [2I"; + I'2]/3). A taxa de emissio
é integrada em todas as possiveis diregoes 0 < 8 < 7/2
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Figura 5.5: Variagao da taxa de emissao em relagao a distancia entre espeihos d, quando os
atomos s6 podem emitir numa unica diregao. Observamos que I'; >> I'p em d = A, /2.

2. O intervalo de integra¢io que escolhemos, 0 < 8 < 7/2, permite ao dipolo emitir
em todas as diregdes, inclusive a transversal (§ = x/2). Nesta direcdo a emissao
do dipolo perpendicular é permitida enquanto que a do dipolo paralelo é inibida.
Quando d ~ 0 todos os dtomos 86 podem emitir no modo transverso, pois nao
hi modos longitudinais disponiveis. Fora isso, como mostrado no item acima, a
emissao do dipolo perpendicular é maxima nesta condigao. o que resulta numa
taxa de emissao maior para esta orienta¢ao de dipolo.

Quando d = A./2, s6 um modo com vetor k paralelo ao eixo da cavidade, € permitido.
Este modo possui divergéncia angular 6 ~ _\/LF“_ = 0.18. Portanto simulando que os

dtomos 56 podem emitir nesta dire¢ao, ou seja, integrando apenas nesta diregao (0 <
f# < 0.18), obtemos a Figura 5.5.

Esta Figura nos mostra que quando os atomos so6 podem emitir numa determinada
direcao, a taxa de emissao é muito maior para os atomos que¢ sentem o efeito de con-
finamento de modos, como esperado. Desta Figura vemos qu: quanto maior a finesse.
m:s restrita a uma unica direcao resulta a emissao dos atomos excitados, portanto
me«jor sera a taxa de emissao quando d = A./2.

N« Figura 5.6 mostramos a variagao no tempo de decaimento da emissao espontanea
em: relacao a distancia entre espelhos d. Consideramos que o dtomo pode emitir em
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Figura 5.6: Variagao do tempo de decaimento da emissio espontinea em relacio a distanca
entre espelhios d, quando os atomos podem emitir em todas as diregoes. Observamos que
71 >> T2 em d =~ 0, o que confirma o efeito de inibigdo -

todas as dire¢des (integramos de 0 < 8 < 7/2). Mesmo assim, observamos um forte
efeito de inibigdo da emissdo. Vemos que o tempo de decaimento do dipolo paralelo
1 — oo quando d — 0. Enquanto que quando d=0 o dipolo perpendicular decai num
tempo mais curto que quando no espacgo livre. Estes resultados concordam com aqueles
apresentados ew [6,7,9].

Na Figura 5.7 restringimos a diregao da emissio fazendo 0 < 8 < 0.18. Nesta Figura sé
greiicamos o tempo de vida do dipolo paralelo. O dipolo orientado perpendicularmente
nao pode emitir nesta diregio, portanto a probabilidade que a emissio ocorra é zero
(taxa de emissao € igual a zero), e 0 seu tempo de vida tende a infinito.

Poderiamos estranhar o fato da curva nao ser peridédica em d=nA./2, como se esperaria
de um interferometro Fabry-Perot. Como mostram as equagoes 5.28 e 5.29 a probabili-
dade de emissao nao é oscilante somente devido a fun¢io de Airy, ela depende de varios
outros parametros tais como fase, distancia e e refletividade dos espelhos e da posicao
da molécula em relagao a eles; portanto sua periodicidade depende da combinagdo de
todos estes fatores. Se a diferenga de fase introduzida pelos espelhos é ¢, = ¢ = 7/2,
por exemplo, a Figura 5.6 nos mostra que ela é periddica com nA./2.
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Figura 5.7: Variagio do tempo de decaimento da emissdo espontinea do dipolo orientado
paralelamente em relagao a distancia entre espelhos d, quando os 4tomos sdo restritos a uma
determinada diregdo (0 < ¢ < 0.18) .
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Figura 5.8: Variagao da taxa de emissao em relagdo a distancia entre espelhos d quando a

diferenga de fase introduzida pelos espelhos é ¢; = ¢, = 7 /2. Neste caso a curva é periodica
em d = nA./2.
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Figura 5.9: Configuracio do experimento

5.4 Configuragao do experimento

A configuragao do experimento é mostrada na Figura 5.9. Utilizamos como sistema
de bombeio um laser de NAYAG com sistema de “Q-switching”, “cavity flipping” e
“cavity dumpping” [11,12]. Devido a wstes processos de multiplas compressdes, os
pulsos apresentavam duragao de até 2ns, numa taxa de repeticio de ate 1 Hz em A =
1.06p¢m (infra - vermelho). A intensidade do pulso de bombeio era regulada de modo
que obtinhatnos uma relagdo linear entre a intensidade de bombeio e a intensidade de
emissao. Verificavamos que para d > A,/2 a duragio da emissdo era de ™ ~ l4ns

(tempo de florescéncia do corante) e nio 2 ns, que era a duracao do pulso de bombeio.

Ou seja eramos seguros que a intensidade do pulso de bombeio s6 era capaz de induzir
eInissao espontanea.

O pulso emitido pelo laser passa por um cristal gerador de segundo harménico (KDP)
e ¢ convertido com eficiéncia de 2% para A, = 0.53um (verde). Como a cavidade fi-
cava num nivel mais alto que o sistema laser, pois era montada sobre um goniémetro,
utilizavamos uma montagem para aigar o feixc. O feixe de hombeio deveria ser po-
larizado perpendicularmente ao plano de incidéncia, de modo a formar as franjas de
Wiener segundo descrito na Sec 4.5., de tal modo que a densidade de energia variasse
periodicamente na direcao z [5]. Como o laser emitia com esta polarizagio, a montagem
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que levantava o feixe deveria ser feito de modo a conserva-la. Esta montagem era consti-
tuido de um prisma que invertia de 90° a dire¢io do feixe e de um espelho dicréico que
refletia o feixe verde (A, = 0.53um) na diregdo da microcavidade, e transmitia o sinal
infra-vermelho em (A = 1.06um); o que era cdmodo uma vez que utilizavamos o feixe
no infra-vermelho como sinal de “trigger”. O sinal de infra-vermelho era detectado por
um foto diodo rapide (IT modélo TF1850), tempo de saida 100 ps. Entre a cavidade e 0
filtro havia ainda um polarizador que selecionava o feixe polarizado perpendicularmente
ao plano de incidéncia. Apds ser selecionada através do polarizador, a radiagao incide
no espelho formando um angulo 6, em relacao a normal do espelho. Esta radiacao de
excitacao € transmitida através do espelho de ingresso e refletida pelo espellio de saida.
formando assim as franjas de interferéncia,segundo a teoria de Wiener descrita na Sec
4.5. Como explicado nesta sec¢ao ao variarmos o angulo €, seleciondvamos a posigao
das moléculas excitadas em relagdao aos espelhos. Observamos que quando 6 = 48°, ex-
citamos as moléculas localizadas em z = A./4. hd um méaximo de emissao. Este maximo
ocorre devido a superposi¢ao entre a distribui¢do das moléculas excitadas pelo método
de Wiener e a auto-interferéncia do campo de vacuo devido a presenca do espelho. A
radiacao de florescéncia da molécula é transmitida parcialmente através do espelho de
sajida e revelada por meio do instrumento de medida.

O sistema de medida é apresentado na Figura 5.9. Este sistema é constituido de um
cabo de fibra déptica (secgao 1 mm) o qual guia a radiagao transmitida pela cavidade
até o fotocatodo da fotomultiplicadora (Quantacom C 31034A da RCA, ganho 10° para
A, = 0.63u e tempo de resposta de 1.5ns). Antes de entrar no fotocatodo, a radiagao
passa por dois filtros interferenciais (da Oriel) centrados em A, = 0.63u o que resulta
numa banda passante AA. = 84°. Com o auxilio do filtro, mesmo perdendo em sinal

ganhavamos no incremento do efeito. pois selecionamos ainda mais a frequéncia de
€missao.

O sinal resultante da fotomultiplicadora é enviado para o sistema da LeCrov formado
por um sistema para aquisicdo de dados, um digitador da forma de onda (Le Croy
modelo 6880. 1.3GHz de largura de faixa) par. detecgao e o software “Waveform cat-
alvst 7 também da LeCroy (modelo 6900) para memorizagao do sinal por meio de uni
microcomputador. Com este sistema cada sinal vinha discretizado em 10016 pontos,
que sao registrados em intervalos de até 742 ps numa frequéncia de repetigao de 1HZ.
O sinal era registrado por meio de uma impressora. Por meio deste sistema obtinhamos
para cada pulso emitido a sua forma tempo- al detalhada.

Devido a sensibilidade da microcavidade, como discutido no Cap.3, qualquer pequeno
detalhe influénciava no efeito de incremento da emiscdo espontanea. Note bem que

LY . a -

vez que se nio estavamos em inibigao causada por auséncia de modos disponiveis para os
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fétons ocuparem, o tempo de vida que poderiamos obter era no maximo aquele do espago
livre. Mas para sermos seguros da nossa situagao de apenas um modo (A, = 0.63um)

presente na cavidade, como sabiamos que nesta condi¢io o tempo de vida da emissio
espontanea ¢ um pouco menor, ou igual, aquele do espago livre, partiamos da situagao
de incremento e dai encurtavamos a cavidade até que d < A./2.

O alinhamento da cavidade era regulado por meio da visualizagdo dos aneis transmitidos
pela cavidade com ajuda do laser de HeNe, conforme descrito na secgiao 4.1 (Figura 4.3).
Observamos que quando d < A, a cavidade era particularmente estavel devido a tensdo
superficial gerada pela solugio de corante. Para d < A./2 ocorria a eliminagdo dos
modos na cavidade. Esta cavidade pode ser considerada como sendo infinita, uma vez
a distincia entre os espelhos (d ~ 0.315um) € muito menor que o didmetro dos espelhos
(L=3 cin). Mesmo assim sempre existe um pouco de propagacao do tipo “guia de onda”
paralela aos espelhos,e com polarizagao ortogonal a eles. Estes modos nao sao afetados
pela ressonancia da cavidade (pois a cavidade seleciona a diregao de emissao) e sua
emissao mostrou ser bem fraca, o que concorda com os dados tedricos apresentados
pela siinulagdo mostrada na secgao anterior. As medidas eram realizadas variando
lentamente, na frequéncia do laser (1Hz), a distancia entre os espelhos, através do

PZT; e registrando para cada variacao de d, ou seja para cada pulso laser de bombeio,
o sinal emitido.

Virios fatores dificultavam a obtengio das medidas nas condigdes ideais, tais como:

1. Vibracgoes devido ao fluxo do meio ativo, ou de fatores externos.
2. Nao homogeneidade da solugao, ou mesmo do fluxo (presenga de bolhas de ar).

3. Como a frequéncia de repeticido do laser de bombeio era de 1 Hz, ao movermos o

PZT a cavidade deveria passar por d = A./2 no exato momento em que chegava o
pulso de bombeio.

4. Instabilidade na intensidade do laser de bombeio, que ao aumentar podiam excitar
as moléculas a emitirem estimuladamente.

Devido a estes fatores, para estarmos seguros de que as condi¢bes experimentals eram
ideais, registravamos uma sequéncia de 68 pusos. Estes pulsos eram selecionados de
modo que na situagdo de incremento da emissio espontanea, sua duragao deveria ser
maior que 2ns e menor que 14 ns e a inten<idade deveria se reproduzir sem grandes
variagoes. Em situacao de inibigdo, a dura¢io do pulso deveria ser maior que 14 ns.

Os dados das Figuras 5.11 e 5.12 foram selecionados di. maneira descrita acima. Estas
Figuras mostram a evidéncia experimental da variacio do tempo de vida da emissao
espontanea devido a sintonia da cavidade com a frequéncia de emissio. A Figura 5.10
mostra o tempo de vida da emissao espontidnea no espaco livre.
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Figura 5.10: Sinal de emissdo espontanea no espago livre

A Figura 5.11 mostra a inibigio do tempo de vida da emissdo espontinea quando
d< A /2.

A Figura 5.12 mostra o efeito de incremento na taxa de emissdo espontinea, ¢ um
encurtamento no seu tempo de vida, quando d = A./2. O tempo de vida nesta condigao
é igual a duragio do pulso de bombeio, este fato serd explicado no capitulo seguinte.

Observamos um encurtamento do tempo de vida da fluorescéncia para A, = 0.63um de
até um fator 6 com relagao a este tempo de vida no espago livre 7o, € um alongamento
de até um fator 3. Ao passar da situagio de maximo incremento da taxa de emissdo
d = \./2 para maxima inibi¢do do tempo de fluorescéncia a energia do pulso (V.s)
diminue de até um fator 4. Teoricamente numa condi¢io ideal a energia do pulso
deveria se manter a mesma para diferentes valores de d, ao menos da diferenga causada
pela variagio no volume de meio ztivo. Como o corante possui uma larga banda de
florescéncia (banda centrada em A, = 0.59u, AA, = 0.62u), quando a cavidade inibi a
emissao em A, = 0.63u as molécuias tendem a desexcitar em A < A,, provocando um
“vazamento” da florescéncia, que resulta numa perda de sinal.

Na Figura 5.13 mostramos como varia a drea do pulso de emissdo espontanea (Volts.segundos)
ao deslocarmos a posi¢io da molécula excitada em relagao ao espelho. Os valores no
eixo x indicam de quanto deslocada é a posi¢io da molécula em relagao a posigao
z=0 (Figura 5.1). Isto é realizado experimentalmente variando o angulo de incidéncia
do feixe de bombeio, porém mantendo a mesma situagido experimental (potencia de
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Figura 5.11: Sinal da emissdao espontinea inibida quando d < A./2
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Figura 5.12: Sinal do incremento da emissao espontinea quando d = Ae/2
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Figura 5.13: Variagio medida experimentalmente entre a energia do sinal emitido
espontaneamente (V.ns) e a posigio da molécula excitada em relagio ao espetho. A posigao
é modificada através da variagio no angulo de incidéncia do feixe de excitagio em relagao a
normal ao espelho (). Os circulos mostram a curva na situagdo de inibigdo, e as cruzes na
situacao de incremento.

bombeio , d, posicio do feixe de bombeio em relagio ao centro do espelho e etc). Estes
dados foram obtidos de uma média de 50 pulsos, uma vez que qualquer pequena in-
stabilidade variava o alinhamento e com isso as condi¢des de emissdo. A curva com o
circulo descreve a situacio em que o tempo de emissao espontinea é inibido, enquanto
que aquela com a cruz mostra a situagdo em que € incrementado. Mesmo sendo uma
medida aproximada, realizada com uma média sobre 50 pulsos, podemos ver que ao
variar a posicdo da molécula em relagio ao espelho, o tempo de vida varia de até (neste
caso) 1/4 em inibigio, e de 1/1.6 na situagio de incremento. Notem que as curvas
sao deslocadas, 0 que mostra que a 4rea nao se conserva ao passarmos da situagio de
“incremento” para o de iuibigio. Isto ocorre devido ao “vazamento” da florescéncia na
situacao de inibicio. Mesmo assim elas apresentam o mesmo andamento em relagdo a
posi¢dao da molécula.

Na Figura 5.14 mostramos a simulagao teérica da variagao da taxa de emissio espontanea
a0 variarmos a posi¢io da molécula em relagio ao espelho (z). Observamos que a
emissio é maxima quando o niimero méximo de moléculas excitadas estdo posicionadas
ao centro do espelho, z=0. Vemos que a simulagao vai de acordo com os resultados
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Figura 5.14: Relagdo entre a taxa de emissio e a posigio da molécula excitada em relacio
ao espelho, obtida da simulagio. A linha tracejada representa a taxa de emissio relativa ao
dipolo orientado paralelamente em relagio ao eixo x (I'y), a pontilhada o dipolo orientado
perpendicularmente (I';), e a cheia representa a taxa de emissao total ((2I'; + I'3)/3)

experimentais apresentados na Figura 5.,13.

Na Figura 5.15 mostramos a variagio na taxa de emissio espontanea ao variarmos a
distancia entre os espelhos de até 10A,. A linha continua equivale a curva experimental,
enquanto a tracejada resulta da simulagdo. Para obtermos estes resultados os espelhos
eram deslocados com passos de 0.1um, por meio do estigio de translagio. O sinal de
emissao era analizado através do oscilosc’pio digital (Le Croy - modelo 9400, 250MHz),
o qual simultaneamente registrava 9 pulsos de emissio no canal A e os respectivos pulsos
de bombeio no canal B, deste modo tinhamos controle sobre a intensidade normalizada
de emissao. O sinal era integrado na entrada do osciloscépio por meio de umna resisténcia
de 17§}, ja que o osciloscopio tinha tempo de subida de 3ns e nao estavamos interes-
sados no tempo de vida e sim na taxa de emissdo. A partir dai seleciondvamos para
cada posicao dos espellios, o pulso com mdxima intensidade normalizada. Nio devemos
esquecer que o sinal emitido era focalizado na fibra com 1mm de didmetro, portanto
mesmo aumentando d continuavamos selecionando poucos modos. Esta medida nao é
muito precisa, uma vez que ao variar a distancia entre os espellios variamos o volume
do meio ativo e mesmo realinhando a cavidade para cada medida nao se pode ser 100%
seguro que as condigoes de alinhamento se mantém iguais. Esta curva nos mostra qual
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ligura 5.15: Relagao entre a taxa de emissdo espontanea e a distancia entre os espelhos.
A linha cheia resulta dos dados experimentais representados peclos circulos cheios (V/29),
~enquanto que a tragejada resulta da simulagao tedrira

o andamento da taxa de emissao espontanea. A Figura 5.15 nos mostra que a taxa é
maxima para d = A./2 e que decaj ao aumentarmos d, mesmo sendo aumentado o vol-

ume do meio ativo. A curva tragejada mostra a simulagao desta situagido considerando
a fase introduzida pelos espelhos ¢ = ¢9 = 7 /2.

Os valores da taxa de emissdo ndo sdo os mesmos, pois nas nossas condigbes experi-
mentais é quase impossivel prever o valor real da taxa de emissdo. Porém mais uma
vez estas curvas nos mostram que o andamento da curva experimental concorda com
a simulagio tedrica. Os picos de emissao estdo deslocados em relagdo aqueles da sim-
ulagio devido a indeterminacao na posigio dos espelhos . Esta indeterminagao ocorre
uma vez que o estagio de translagio, devido a resisténcias impostas pelo sistema que
forma a cavidade, ndo responde precisamente ao comando; e por iniciarmos a medida
com os espelhos o inais proximos possiveis, que nao equivalem necessariamente a d=0.
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Capitulo 6

Acao laser na cavidade microscépica

Neste capitulo analisaremos a transicio da situagao de emissio espontinea, para a
de emissao estimulada, para baixissimas poténcias de excitacao, numa microcavidade
Fabry-Perot. Este fato ocorre, devido a presenca de apenas um unico modo disponivel
para acoplamento do campo com o atomo, o que resulta num maximo incremento da
emissio espontanea. Mostraremos que quando d = A./2, a eficiéncia de transi¢io é tao
alta que o “laser” nio apresenta regiao de limiar, para poténcias de bombeio tdo baixas
quanto o limite dos aparelhos de detecgdo. Como este é um sistema de muijtos atomos, o

primeiro f6ton emitido espontaneamente induz a emissio estimulada dos outros dtomos
excitados na cavidade.

Na primeira seccao discutiremos esta situagao de transicdo particular. Na segunda
seccao faremos um tratamento quantico desta situagao. e encontraremos a expressao
para o ganhe. Na terceira secgao faremos uma analogia entre esta situacao e o problema
de transi¢ac de fase de segundo ordem. Na quarta sec¢ao descreveremos a montagem
experimental. Na quinta secgao apresentaremos os resultados, e faremos uma analogia
com os resultados experimentais da emissao espontanea “andémala” (apresentada no
capitulo.4). e da emissao estimulada, discutida acima.

6.1 Transicao da emissao espontanea para emissao es-
timulada com limiar “zero”

Nesta secgao discutiremos como se da a transigao da emissao espontanea para emissao
estimulada. numa cavidade onde 50 um modo de radiagao é permitido. Do ponto de
vista tradicional, a emissao espontanea contribui de maneira estocastica aleatéria e
incoerente para o processo de emissao. Teoricamente, nao deveria haver nenhum féton
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no estado inicial e um féton com vetor de onda k e diregao de polarizacio “s” no
estado final {1]. Neste experimento apresentamos uma situagio particular. Temos um
sistemna de N atomos mas apenas um modo k disponivel para ocupag¢do. Apesar de,
num problema de muitos atomos, cada dtomo excitado poder ser influénciado durante

seu decaimento pelo campo dos outros atomos, num problema de “um modo”, 86 um
destes N atomos pode emitir “espontaneamente” em k.

Assuma que sobre excitagao pulsada, uma molécula homogeneamente alargada em A,
e largura de linha AA, = A.Av /v, colocada numa microcavidade, emite um féton de
fluorescéncia no tempo t = t5. Suponha também que este é o unico f6ton presente na
cavidade, Se i = &Iﬂk é o operador nuinero de fotons por modo k, a analise quantica

aplicada a interacao atomo-campo, espressa a taxa de crescimento do autovalor de m,;
através de,

d
oMk = G(1 + my) (6.1)
onde G é o fator de ganho da emissdo. Portanto a emissao do primeiro {6ton em
t = to destroi o estado de vacuo (my = 0), por um tempo de coeréncia t, = AA/Ac.
Como nao ha outros modos disponiveis além de k, qualquer outro féton emitido na
cavidade dentro de t. é emitido num “estado ocupado”. Portanto nao é um foton

emitido espontaneamente (no estado de vicuo), mas sim “estimuladamente”, em fase e
ra diregao do primeiro féton emitido [2].

Olliando este processo numa outra perspectiva, podemos dizer que a reducio da dimen-
sionalidade do espago amostral de modos, leva a um tnico grau de liberdade (um sé
modo presente na cavidade ;, enquanto que a eliminagio dos modos estatisticos na cavi-
dade, leva ao estabelecimer.to de um estado coletivo no meio sec mais de um atomo decai
radiativamente dentro de t.. Portanto a transformagao de qualquer decaimento emitido
espontaneamente num processo coletivo de emissao estimulada, resulta na auséncia de
perdas por fluorescéncia ¢ {ai a um ganho altissimo de emissao estimulada. No contesto
da teoria de transigao de fase, a microcavidade se comporta como um sistema amostral
estatistico que faz uma :rausicao ordem-disordem a um valor estremamente alto da
temperatura critica.Com nsta descrigio, observamos que a unica maneira de se obter o
processo de emissao espontanea, mesmo a baixo nivel de excitagio, numa cavidade como
a nossa ¢ por mejo de 1m s6 atorio excitado presente na mesma (armadilha atdmica).
Deste conceito, concluimos que o sinal que vimos no capitulo.4 de méximo incremento,
na verdade era um pulso de emissdo estimulada. Na Figura 6.1 mostramos o pulso de
excitagao (pulso positivo) e o de emissdo obtidos por meio da montagem apresentada
no capituloitulo 4. Yoi observado que a forma do pulso de bombeio é semelhante a do
pulso de emissdo, assim como sua duragio; o que indica que este é um pulso de emissio
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Figura 6.1: Forma do pulso de bombeio (positivo) e de emissao (negativo), para d = \.;2.

estimulada e ndo de emissao espontinea. Podir-se-ia pensar em superadianga, mas
acreditamos que devido a duragdo do pulso de emissio, o qual é igual a0 de bombeio,
nosso caso esta mais proximo da emissio estimulada !

6.2 Analogia entre o laser pr6ximo do limiar e a transicao
de fase de segunda ordem

Nesta secgao discutiremos sobre a analogia existente entre as caracteristicas de um laser
. proximo ao limiar, e a transi¢ido de fase de segunda ordem.

Matematicamente, o ponto da transigio de fase de segunda ordem, é um ponto de sin-
gularidade das quantidades termodindmicas. O estado do sistema varia continuamente,
porem a simetria no ponto de transi¢ao é discontinua, e a qualquer instante podemos
dizer a qual das duas fases o sistema pertence. Os parametros molares (entropia molar,
volume molar e etc.) sdo continuos mas suas derivadas sao descontinuas [6]. Um exem-
plo de transigdo de fase de segunda ordem é quando ha transicio do estado de ordem
para o de disordem, seguido da mudanga de simetria. Nesta transicio a simetria de uma
fase é muior que a simetria da outra fase, ou seja, possui todos os elementos de simetria

'Em 1954 Dicke[3) enfatizou que mesmo a emissio espontinea incoerente da EQD pode gerar uma fluo-
rescéucia proporcional a N? em vez de N [4]. Isto ocorre porque os &tomos sio fortemente acoplados pela
sua interagdo comum com o campo elétrico ressonante. Deste modo nio é possivel tratar a interaciao entre

© campo € um atomo independente. Este efeito € resultante do alinhamento de fase entre os varios dipolos
elétricos, gerado pela prépria emissio espontinea [5].
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da outra fase e mais algum. No ponto de transi¢ao de fase de primeira ordem, corpos
com dois diferentes estados estdo em equilibrio e a simetria das duas fases podem nao
estar relacionadas. Enquanto que na transi¢io de fasc de segunda ordem os estados das
duas fases 520 os mesmos no ponto de transi¢io e a simetria das duas fases sao rela-
cionadas. Como na transi¢ado de fase de segunda ordem nao hid mudangas discontinuas
no ponto de transicao, as fungdes termodinidmicas do corpo (entropia, energia, volume
e etc.) variam continuamente no ponto de transi¢do. Portanto a transi¢io de fase de

segunda ordem ndo é acompanhada de uma evolugio ou absorcio de calor, diferindo da
transigao de fase de primeira ordem [7].

A mudanga de simetria na transigao de fase de segunda ordem resulta na mudanca do
ordenamento do cristal. O conceito de ordem surge se o nimero de pontos da rede que
podem ser ocupados pelos dtomos excede o numero destes atomos [7]. Considere um
cristal completamente ordenado com os pontos da rede ocupados por certos atomos.
Quando o cristal € desordenado alguns daqueles dtomos viao ocupar outros pontos. Se
a probabilidade de haver o mesmo nimero de atomos ocupando os pontos da rede |,
no caso do cristal ordenado e desordenado, é a mesma, e nos dois casos a situacao das

redes sao geometricamente idénticas; aparece um novo elemento de simetria, portanto
a simetria da rede ¢ aumentada, e o cristal é desordenado.

Embora a descrigao da radiagao laser € um problema de estatistica longe do equilibrio,
neste caso € considerado que existe um equilibrio termodinamico local [8).

A analogia entre o laser préximo ao limiar e o ferromagnetismo, ja foi bastante discu-
tida anteriormente [5,8,9,12,13]. Nesta seccao faremos um breve resumo da teoria, e
mostraremos porque um sistema como o nosso, onde s6 um modo de oscilagao é permi-

tido, € ideal para se observar os resuliados do efeito cooperativo, que gera a transigio
de fase.

Geralmente se analisa as propriedades de um sistema, decompondo o mesmo em varios
subsistemas. Em muitos casos, estas propriedades nao podem ser explicadas como
mera superposicio aleatdria dos efeitos dos subsistemas. E como se os subsistemas
cooperassem, um com os outros, de uma maneira bastante regular. O comportamento
do sistema como uin todo, as vezes apresenta mudancas caracteristicas, que podem ser
descritas como transigao de um estado de ordem para outro de disordem (transicao de
fase de segunda ordem). Este comportamento se apresenta, por exemplo, em matériais
ferromagnéticos, onde cada spin vi o campo magnético médio relativo a todos os outros

spins, se alinhando de acordo e produzindo «ssim um campo magnetico médio (magne-
tizagdo macroscopica),

De maneira analoga, se observa o efeito cooperativo no laser. Na andlise do comporta-
mento laser, cada atomo desenvolve um dipolo o qual irradia no campo eletromagnético,

74



CAPITULO 6. ACAO LASER NA CAVIDADE MICROSCOPICA

devido a presenga de todos os outros atomos. A semelhanca entre as propriedades
macroscopicas do laser e a do ferromagnetismo, sugerem a identificagio do campo
elétrico com o parimetro de ordem do ferromagnetismo, e a inversio da populacio
atomica, com a temperatura do ferromagnetismo [5,8,9]. A base desta semelhanga sec
deve também ao fato que, tanto o comportamento do campo de radiacao do laser quanto
o do ferromagneto, sao tratados através de teorias do campo auto-consistentes [9].

Para enfatizar a analogia entre a transigao de fase num ferromagneto {10} e um laser
perto da regiao de limiar, é incluida na teoria laser o efeito produzido pela injecio de
um sinal externo, que no ferromagnetismo corresponde a um campo magnético externo
aplicado. A magnetizacdo média de um ferromagneto isotrépico, quando calculado
na auséncia de um campo magnético externo, é nula, uma vez que todas as possiveis
dire¢oes sao igualmente provaveis. Quando um campo externo é aplicado. a simetria é
quebrada, e o campo medio nao é mais nulo. De modo semelhante. o campo elétrico
médio do laser no estado-estdvel é também nulo. Quando um sinal externo com fasc
bem definida é aplicado, a média do campo elétrico apresenta um valor nao nulo.

Descreveremos inicialmente a analise do comportamento laser. Para esta finalidade

é utilizada a Equagao de Fokker-Planck 6.2 [5,9], onde foi incluido o efeito do sinal
externo S que representa a quebra de simetria:

OF 19 v 0
— = -2—[(A— ~ — Bla}*)aP + A= P + 25P] + c.c. 6.2

51 2aa[(A 0 [a}*)aP + 5a1l T ]+ c.c (6.2)
P é a densidade de probabilidade do sistema estar no estado a. A = 2r,¢29% é a
emissao espontanea, sendo r, 0 nimero de atomos injetados por segundo, g a constante
de acoplamento idtomo-campo, e ¥ o tempo de interagio dtomica. B = 4[¢/7]%A4 é o

coeficiente de auto-saturagao, sendo 7 a constante de decaimento da emissao espontanca
e 5 é o sinal externo aplicado.

A solugao no estado estavel, no limite & — 0 é dada pela equacao:

| 4.1 1 1
P(a.a') = Ne:cp{z[z(A — C)[a)? - g[:'s’[m'I + §(a + a')] (6.3)
onde N é a constante de normalizagiao e P(a,al) representa a densidade de probabilidade
de achar o campo elétrico correspondente a “a”; e sendo A = a0, B = bo. e C = co..

ki

onde o representa a inversao de populagao e o. € a inversao de populacio de limiar.

Por meio da Equacao 6.2, se obtem a equa¢ao do movimento para o operador campo
elétrico,

d

1 1 3 .
E<E>_2(A—~C)<E>—2B<E > +28. (6.4)
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No estado estaciondrio (dE/dt=0), as propriedades do laser no limite semiclassico sio
dadas pela expressio,

(A-C)<E>-B<E>®425=0 (6.5)

Na condigao de limiar (A=C):

S
< E 5o (g__.)% - (-+—)3 #£ 0 (6.6)

Quando nao ha injegao de sinal externo (& = 0), as solucdes do estado estacionirio sao:
< E >=10se0 -0, <0 (abaixo do limiar)

- 1 . _
< E>={}(%=%*]? se 0 — 0, > 0 (acima do limjar)

A polarizagao reciproca é definida por § < E > /88, quando (S = 0):

?_fé_g_r—* - [a%(g,__ — 0)]""parac < o, (6.7)
Q.%gi = [a(o, — a)]"paraa > 0,

Para fazermos uma analogia com o problema do ferromagnetismo consideraremos um
sistema com N dtomos magnéticos por unidade de volume, e assumindo que cada dtomo
possui mormento magnético g, se pode definir a magnetizacio média < M >, a qual é

uma fungdo da temperatura T e do campo mag:.ético externo H. No caso de spins que
nao interagem,

<M>=Ny ta.nh(%?v) (6.8)

onde a energia livre F(M) é dada por meio da aproximacio de Landau [7] para a
transicao de fase de segunda ordem,

F(M)=F0)+C(T-T.)M*+ DTM*+ HM (6.9)

Onde os termos de terceira ordem nio sio considerados devido a problemas de simetria.
A expansao é truncada no termo de quarta ordem por que a magnetizagao é pequena
perto do limiar (T¢), onde T, é a temperatura de Curie (temperatura critica). Ce D

sao constantes, e H é um sinal externo aplicado, que estd para M assim como S esti
para o canipo elétrico E.
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A distribuigao de probabilidade para q é dada por:

P(M) = Ne:rp[—-l;“(f—g,“ ) (6.10)

onde N é a constante de normalizagao. Desta Equacao se vé que o valor mais provavel
para o parametro de ordem € determinado pela condicao de que F seja minimo.

Quando H=0. a relacao entre M ¢ T ¢é dada por:

<M> = 0OparaT > T. (6.11)
C,7T.-T, _
ﬁ = —_— Z ' < .
< M > (T))?( T JeparaT < T,

Esta expressao ¢ identica aquela para o laser. mostrada por 6.2, Como M é o pardnietyo
de ordemi do ferromagnetisio. € a magnetisacao M estd para a transicao ferromagnéiica.
assim como L esta para o laser perto do limiar. o campo externo injetado L. ¢ o
parametro de ordem que causa a quebra de simetria no laser. A situacao de estado
estavel depende de (0./0) — 1 no laser, do mesmo modo em que no ferromagnetismo
depende de 1 — (7./T'). Portanto, tanto o laser quanto a transi¢io de fase de segunda
ordem, podem ser consideradas como sendo um sistema de “feedback” positivo, onde o

ganho é menor que 1 abaixo do limiar (acima do ponto critico), € maior que 1 acima
do limiar (abaixo do ponto critico).

A relagao entre M e H para T = T, é dada por;

kil )']7 (612
dT.’ R

< M >=

Que ¢ analoga a Equacgao 6.6. 1.0 caso do laser perto do limiar.

A depeundéncia da suscetibilidade y = 0 < M > [OH. com a temperatura. quando
H — 0. é dada por:

A :
v =2 {aﬂj—}lo = [T~ To) 'paraT > T, (G.13
-) "’
\ = E"‘%‘}_}Jf = |e(T. - T)) ' parad < T.

Portanto. devido a andlogia desta exprzssao com 6.8, se conclui daqui que no ferro-
magnetismo a suscetibilidade depende de T assim como a polarisagao, no caso do laser,
depende de o.
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A Tabela I 6.2, faz um resumo da comparagao realizada acima entre o sistema laser
préximo ao limiar e o ferromagnetismo (9).

QUANTIDADE LASER FERROMAGNETISMO
Parametro de or- E M
dem
Variavel do reser- o T
vatorio
o, T,
Mecanismo de § H

quebra de sime-

tria

Suscetibilidade x = 50 x = P =0

(campo zero)

Poténcial GE) = -4(0 — 0 )E* + F(M) = -%(T -

termodinamico EUE" ~ SEcos¢p + Gy TC)M2+9TM"-HM+
Fy

Distribuigdo P(E) = exp(~G(E)/k.0) P(M)= e:rp("—ﬂ#l)

estatistica

Com esta analogia concluimos que se pode tratar o sistema laser perto do limiar, em
analogia a transi¢ao de fase de segunda ordem no modelo de campo médio [7]. Um

outro ponto deve ainda ser mencionado; o porque da necessidade de se utilizar uma
microcavidade para se observar este fendomeno.

Esta resposta é explicada no trabalho publicado por Haken [8]. Ele demonstra que se
o principio adiabatico 2é aplicivel, os dtomos sio forgados a obedecer imediatamente
a um unico parametro de ordem. No caso do laser préximo ao limiar o parametro de
ordem é a amplitude do unico modo do campo presente na cavidade. Portanto, no
nosso caso, o primeiro foton emitido espontineamente é o parimetro de ordem que
gera uma transicio de fase da emissao espontanea para a emissido estimulada. Esta
transigao de fase resulta do efeito cooperativo entre todos os dtomos exitados presentes
na cavidade. Mesmo se um nimero de modos maior fosse permitido pela cavidade, os
atomos continuariam obedecendo a um tnico parametro de ordem, ou seja, a s um dos

tantos modos permitidos pela cavidade, portanto o efeito é menor. Por este motivo o
efeito nao ¢ detectivel numa cavidade laser normal.

2Quando o tempo de relaxagio do momento de dipolo atémico é menor que o tempo de relaxacao inerente
ao parametro de ordem, que neste caso é a amplitude do modo do campo
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6.3 Tratamento quantico da emissao espontanea de muitos
atomos acoplados a um unico modo

Nesta seccao calcularemos, por meio do formalismo quantico, a emissdo espontanea
de muitos atomos. mas apenas um modo disponivel para o féton se acoplar, que é a
condi¢ao de contorno imposta pela presenga da microcavidade. De mancira analoga ao
tratamento do Capitulo.4, utilizaremos o formalismo de Heisenberg.

O operador numero de fétons no modo k ¢ dado por:

AR(t) = al(t)ag() (6.14)

onde a;(t) ¢ composto da parte relativa ao vécuo ¢ a fonte [110
an(ty = ai(t) + al(t) (6.15)

Portanto o numero médio de fotons emitidos sobre o modo k ¢ dado por

< my(t) >=< mk[al_a;_.]mk >, onde [m; >= [vacuo > [¢n > representa o produto dos
estados, do campo de vacuo e dos N atomos.

Da equagio do movimento de Heisenberg [11], 86 que aqui nio foi aplicada a aprox-
imacao de onda girante, se obtem:

d . e Dy
_-(-:{"-1-(1 {f ng ItTL fﬂ. +fA1LL(T):l)- (()](J)
QZ gLfL: “\ +"3+)

onde:

Iy = ap(0)erp(—iwgt) — al(0)erp(—iwit). (6.17)

]_')
Al o= wléwr — )] + i ———
™o )]+?[(mk_h_) (6,18

}")
Ay = 7 éw SR ). 1¢
+ (wi + )] + [(MA +-..)] (6.16

e g, © fi. 520 as constantes C¢e acoplamento que expressain respectivamente a con
tribuicao entre as orientacoes do vetor dipolo elétrico e polarizacdao. ¢ os efeitos de
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ressonancia provocados pela presenga da cavidade. Esta Equagio mostra a variagio
temporal do nimero médio de f6tons emitidos no modo k. Para calcularmos o valor

maximo do nimero de fétons emitidos derivamos mas uma vez a Equacio 6.17 em
relagio a t, e obtemos:

d’ d
FUs = =D aufig(rlER + Efm) - (6.20)

2 (guf i) SR TNA + Ay).

Onde, derivando o primeiro térmo da Equagido 6.17, obtemos:

gf[w*zg + E}r] = i(wp ~-w)[rta(t) + at(t)n] - (6.21)

29, k[2r'x — 1)(E}.E}) -
29, f i EQ[2mtn - 1]EY.

Utilizando as regras dos comutadores se obtem que EJ.E? = —(1 + 2a(t)al(t)). Apli-

cando a Equagdo 6.15em 6.22, e levando em conta que em t=0 o campo est4 no estado
de vicuo, e com isso,

< 0[e]0 >=< 0[a’}0 >=0 (6.22)

portanto o primeiro térmo da Equagao 6.21 é nulo, e o segundo termo resulta com a
exXpressao:
(2) = gufil2r'm = 1]+ gufil2n'n - 1)aral - (6.23)
(9xf)*(2r 7 — 1[afr A - 7larAy) + O(e®)

Resolvendo o iltimo termo da Equagio 6.22 e lembrando que neste caso o operador

7 nao comuta com a(?) devido aos termos cruzados existentes na Equagiao 6.15, se
obtem:

(3) = gifra'[2n'r = 1)(a-at) - 9.fraa’ (6.24)
29xf k) [xa'A ~ ax' A} + 2(g,f ) )7 EY
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Aplicando as Equagoes 6.23 e 6.24 na Equagdo 6.21, e lembrando a relagao 6.22 para,
t=0 obtemos:

d
G B+ ERr) = gfil2te - 1] (6.25)

2(g:f )% matA - am' A) 4+ Ofe™)

Por sua ver [11)].

d -
9—17.'177 = XA:gkfk[7r1Ef+rEf]~ (6.26)

STlgif M2t = AL + Ay
k

Aplicando as Lquagoes 6.26 e 6.27 na Equacao 6.21 obtemos,

d2
akar = =23 (g’ [2nlmi — 1] (6.27)

Como pela conservagao da energia,

d d
—atag = — 1. .
dia a= py Zwi e (6.28)
e considerando .
1 1
L 4 1 2 ..
6= % Z[m’ T - 2] (6.29)
como sendo o ¢perador “inversdo de populagao”. obtemos:
d , .da ‘
—aaa-&. 7 (6.30)
Aplicando as relacoes (.29 e 6.30 em 6.27 obtemos :
dQU 2 .
5 — 42 (gfy) e =0 (6.31)

que nos da. finalmente. o coeficiente do ganho:
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G =) 4(g:f4)" (6.32)
n

onde o N aparece do somatdrio (3_; — N) sobre o nimero de dtomos excitados, e z é
a distancia entre a molécula e o espelho.

Como neste caso a emissdo é estimulada, a orientagao dos dipolos atdmicos seguem
o campo do feixe de bombeio. Portanto, o fé6ton emitido tem direcio e fase equiv-
alentes aquela do campo que o estimulou. Como no nosso caso o feixe de bombeio
vem de —oo, seguindo o procedimento realizado no capitulo.4, a distribuicio de modos
serd dada pelas Equages 4.16 e 4.17, e (g,f;)° pelo primeiro termo da Equagao 4.21.
Como a polarisagao do feixe de bombeio é perpendicular a normal do espelho, portanto
determinada, nao ha somatdrio sobre s. Deste modo a do ganho resulta:

6=t = 3 X (6.33)

{[tI] [€ky 1t + €k .prgeik(d"hﬂ)m!Héz]z}

Aplicando a Equacio 4.23, obtemos

F
R(1 + Fsin’(kdcos8))
{[t1]2[1 + rzeik(d—'Zzo)cou0+¢2]2}

0
G = 4Nk f kdkdd sin 0d0 x  (6.34)

Em valores absolutos ja se pode ter uma no¢ao que a Equagao do ganho é praticamente
andloga a Equagao que descreve a taxa de emissdo espontinea no capitulo.4, a menos
do fator 4 e do niinero de dtomos excitados N. No caso da emissdo espontanea, teorica-
mente, deveria haver nenhum féton no estado inicial e um fé6ton com vetor de onda k e
direcdo de polarizagio (aleatdria) “s” no estado final, dentro do tempo de coeréncia [1].
Quando se trata um problema de muitos 4tomos, é esperado que N dtomos emitam num
inico modo, pois cada dtomo excitado pode ser influenciado durante seu decaimento
pelos campos dos outros dtomos [4] e portanto observamos o incremento na emissao
espontanea. Como no nosso caso nao existem outros modos, além do k, disponiveis,
qualquer outro féton emitido na cavidade dentro do tempo de coeréncia é emitido num

estado ocupado. Portanto é um féton coerente com o féton de excitagiao que equivale a
um féton emitido estimuladamente.
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6.4 Configuracao do experimento

Nesta sec¢ao, descreveremos de forma detalhada a configuragao do experimento. Neste
experimento nossa intengao era observar a emissiao estimulada, nas condigoes de con-

torno particulares impostas pela presenga da microcavidade. Para fazermos esta me-
dida. deveriamos verificar:

1. Que o pulso de emissdo era semelhante ao pulso de bombeio, espacialmente e
temporalmente,

2

A relacdo entre as intensidades do pulso de bombeio ¢ de emissao, e ver se seu
comportamento é exponencial ou lincar numa escala monolog, deste modo deter-
minando se @ emissao € espontanea ou estjmulada,

(i

Qual a condicao de ganho maximo. ao variar as condicoes de contorno das molécu-
e~ no nterior do interferometro. por exewplo variando a distancia entre espellios
€ a posi¢ao da molécula excitada em relacao ao espelho,

Neate caso foram realizadas duas montagens com diferentes frequencias de excitagao.
Na primeira as moléculas eram excitadas a uma frequéncia de repeticao de3 Hz, e na
outra a 20 Hz. Aumentando a frequéncia de repeticao da excita¢do fomos capazes de
otimizar o sistema de aquisi¢ao e revelagao de dados. Estas montagens tém configuracao
semelhante aquela do experimento anterior.

A primeira montagem, onde operavamos a 3JHz, € mostrada na Figura 6.2.

A= modificagoes em relagao a montagem descrita no capitulo 4. sao mencionadas abaixo:

1. Ccio a concentragho maxima que conseguinios alcancar foi de 107*AM /L, ¢ o
vo ume total na cavidade era de V' =~ 1079m” resolven,;os bombear a maior area
pessivel. Nao podiamos bonibear toda a drea do espell.o porque devemos incidir
o feixe de bombeio num certo angulo, devido ao casaniento de momento entre a
14 liacao incidente e a de emissao { seccao.3.3). Para permitir uma maior entrada
a0 feixe espandido. o suporte do espelho tinha um sulco na lateral para permitir
vima maior liberdade no movimento angular (Figura 4.3). Deste modo a dimensao
do feixe é limitada a & mm de diametro. Com estas di,nensoes eramos capazes de
excitar ~ 10" moléculas.

2. Para vanear a intensidade do sinal de bombeio. nests montagen, faziamos o feixe
de bombdio atravessar filtros cinza de diferentes expessuras antes de incidir na
nuicrocavilade.

3. Quando operavamos com d > A./2. mais de um modo era permitido na cavidade.
C'omo a emissao espontanea ocorre em todas as dire¢oes permitidas pela cavidade,
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106 um FD

LASER Nd
AUTO INJECAD

tx2ns, 3HZ

R 590+ AE
T=5n:

Figura 6.2: Configuragdo da primeira montagem realizada para verificacdo da emissio estim-
ulada onde a taxa de repeti¢ao do pulso de excitacio é de 3 Hz.

enquanto que a estimulada segue a diregao do pulso de excitagio, para selecionar
a emissao estimulada da emissao espontinea colocamos a fibra que guia o sinal a
fotomultiplicadora, a 50 ¢cm do foco da lente. Deste modo a emissio espontinea
que era mais fraca e em todas as dire¢des permitidas por “d”, se dispersava.

4. Como primeiras provas, cbservivamos o processo de emissio estimulada utilizando
o sistema que digitava a forma de onda da LeCroy, descrito na seccio (4.4).
Varidvamos a distincia entre espethos d, e para cada pulso de bombeio reg-
istravamos simultaneamente num diskete a forma do pulso de bombeio e o de
emissao estimulada (ver Figura 6.1). A partir destes dados era feita a curva de
ganho. Este método de medigio é desnecessirio para uma medida do género,
onde o que importa néo é a forma do sinal mas sim sua intensidade, uma vez que
somos seguros experimentalmente que é um sinal estimulado (mesma duragio e
direcao do pulso de bombeio). Para sermos seguros que o sinal era estimulado,
observamos que a largura temporal do pulso de emissio coincidia com o pulso
de bombeio, praticamente independendo do nivel de excitacao molecular. Este
sistema de aquisicdo de dados restringe a frequéncia de operacio a 1Hz, e cada
snal leva aproximadamente um segundo para ser detectado e registrado. Estes
fatores resultam num tempo de aquisi¢io muito longo, uma vez que devemos pe-
gar varios sinais de diferentes intensidades. A cavidade se mantem alinhada por
= 1s quando se opera a distincias entre espelhos d < A./2. Nesta condicio onde
d >> Ae[2 ~espago livre a tensao superficial do liquido é bem menor, e a cavidade
se desalinhava com maior facilidade, portanto para cada variagio de intensidade
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tinhamos que reajustar o alinhamento da cavidade. Este reajuste no alinhamento
podia implicar numa variagao das condi¢bes em que foram realizadas as medidas
anteriores; por exemplo ao movimentar os espelhos nao eramos mais seguros que
o alinhamento tornou a ser idéntico e se 0 volume do meio ativo foi variado. Para
sobrepujar estes problemas faziamos uma amostragem de varios dados.

Por este motivo decidimos utilizar o osciloscopio digital dual 125 MHz da Le Croy
(modelo 9400), com tempo de saida de 3ns, aquisi¢do de memédria de 8 bit por canal.
segmentados em 8, 15, 62, 125 ou 250 blocos. Este osciloscodpio possul o comando “se-
quence” através do qual ele registra (no display do osciloscépio e na meméria interna).
na frequencia do trigger um certo nimero de sinais (determinados pelos blocos), si-
multaneamente em ambos os canais. Os dados registrados podem ser elaborados tanto
manualmente, por meio dos controles existentes no display, quanto digitalmente , uma
vez que ele possul interface R5232C e GPIB. Como o tempo de saida do osciloscépio
era de 3 ns e ele colocava um ponto a cada 10 ns. devido a sua taxa de conversao ,
o osciloscopio nao era capaz de registrar o pulso de emissao estimulada (7T, = 2ns).
Como discutido acima o que nos interessava era a intensidade do pulso e nao sua forma.
Por isso integramos com uma resisténcia de 1M os dois sinais, bombeio e emissao,

e para um mesmo intervalo de tempo, o zero sendo determinado pelo sinal de trigger,
pegavamos o valor da intensidade de ambos os sinais.

Nesta situagao as medidas eram realizadas com os mesmos cuidados de alinhamento ji
citados no capitulo.4. Neste caso varidvamos a distancia entre espelhos por meio do
estagio de translagdo, e por meio do PZT nos fixdvamos no ponto de maxima emissio
(determinado pelo sinal de intensidade visto do osciloscopio). A distancia entre os
espelhos era determinada por mejo da visualisacao dos anéis de interferéncia. Partiamos
da situagao de apenas um maximo ( d = A, /2) , e nara cada maximo que atingianios
por meio do estagio de translagao acrescentavamos d = d + A/2.

A Figura 6.3.a mostra os resultados obtidos por esta técnica de deteccao. Para
d = A./2, partiamos de uma intensidade de emissi0 no limite do ruido de fundo da
fotomultiplicadora (5 mV) e mesmo assim nao viamos a regiao de transicao do regime
linear (emissao espontanea) para o exponencial (en .issao estimulada). Na Figura 6.3.b.
a transi¢ao para d = 5\, € mostrada. Neste caso se vé a regiao de transicao, e apesar
do volume da populagao ativa ser maior nesta situagao. o ganho é menor quando com-
parado com d = A./2. Isto ocorre devido ao aparecimento de modos transversais. e das
condigoes de confinamento de modos precarias quando d > A./2.

O fato de nao detectarmos a transigao se deve ao fato de nos<a cavidade nao ser perfeita.
ou seja:
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Figura 6.3: Acao laser numa microcavidade com dimensio d = Aefea)ed = 5\, (b). A
intensidade mostrada em d = 5). deve ser multiplicada por um fator 10.

1. Existe sempre a presenga de modos radiais tipo “guia de onda” se propagando na
diregdo paralela aos espelhos, com polarizagio ortogonal a eles. Mesmo que esses
modos nao sdo afetados pela ressonancia da cavidade e sio fracamente excitados na
situagdo d = A./2, como observado experimentalmente e mostrado na simulacao
tedrica (secgdo.4.4).

2. O corante possui um largo espectro de emissao (Figura 4.6), e nosso efeito sé ocorre
para aquele comprimento de onda que é metade da distancia entre espelhos. O
pulso de emissdo deve ser visto no tempo de coeréncia do modo k na cavidade, para
que o efeito detectado seja resultante da presenca de apenas um modo permitido
para ocupagao . O tempo de coeréncia do modo k determinado por d = Ae/2
¢ da ordem de femtosegundos. O sinal é analisado por meio de um sistema que
consiste de dois filtros interferénciais, centrados em 0.63um com banda passante
de AX = 84, o que resulta num tempo de coeréncia t, = AAX[/A.c ~ ps. Portanto
nosso sistema de detecgdo é “alargado inomogeneamente”, nio estames analizando
s0 um modo de emissio.

3. Fazendo uma estimativa tedrica , devemos ver na regiao de transicao ~ 30 fétons
estimulados, o que estd no limite do nosso sistema de detecgao.

Com a finalidade de obtermos um maior niimero de dados para um mesmo alinhamento,

realizamos uma outra montagem que nos permitia operar a uma frequéncia de até 20
H~ (Figura 6.4).

As mudancas realizadas foram as seguintes:
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Figura 6.4: Montagem da experiéncia para verificagio do efeito laser, a alta frequéncia de
repeticao (20 Hz).

1. Utilizamos como fonte de excitagio um laser de NdYAG da Kigre (modélo YM-15)
em “Q-switching” acoplado a um cristal de KDP, em modo a realizar a convergio
do sinal de infra vermelho em verde. Para 12.8 J de energia de flash a uma repeticio
de 5 Hz, os pulsos emitidos tinham poténcia de pico de até 150 KW para t=20 ns
em 0.53um. A maxima repetigio que o laser operava durante a medigio, sem que
atingisse uma temperatura muito alta, era 3 Hz. Como nos interessava opera-lo
numa frequéncia mais alta, devido ao curto tempo de estabilidade do alinhamento
da cavidade, fizemos duas modificacdes. Trocamos o cabo BNC (esquentava a
nivel de fusdo), que levava alta tensido ao flash, por cabo tipo RG8 com coneccio
do tipo PETS, e colocamos dois ventiladores sobre as duas juncées da alta tensio
com o flash. Com estas modifica¢des fomos capazes de operar a 20 Hz.

2. Para que a variagdo em intensidade do feixe de excitagio fosse continua puzemos
um filtro cinza circular (round broadband beamsplitter da Newport Corporation),
cujo coeficiente de transmissao se atenuava linearmente no circulo, acoplado a um
motor que o fazia girar a 2 RPM. Para aumentar o intervalo de atenuacio do filtro,
dois outros filtros cinzas de diferentes atenuacdes eram colocados a majs durante
a medida. Deste modo o intervalo de atenuagio era aumentado de um fator 3.

3. O sinal de emissdo, ao passar pelo sistema de fibras 6pticas que o guiava a fo-
tomultiplicadora, era atenuado de um fator 10. Para evitar qualquer tipo de
perdas desnecessiria, construimos um suporte para o tubo da fotomultiplicadora
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em modo a manter-la na mesma altura da cavidade, o que possibilitava que o sinal
fosse detectado ao sair da cavidade.

. Pusemos uma lente de distincia focal de 30 cm acoplada ao espelho de saida,
que focalizava o sinal emitido num “pin-hole” de 20um acoplado a entrada da
fotomultiplicadora. Deste modo selecionavamos espacialmente o modo k equiv-
alente ao primeiro maximo da Fungdo de Airy (o circulo central dos anéis de
transmissdo). Desta maneira, mesmo quando operidvamos com distincias entre
os espelhos d > A./2, a qual permitia emissdo num nimero n > 1 de modos,
observavamos sempre o mesmo tnico modo.

. Como estavamos interessados em ver o ponto de transigio da emissio espontinea
para emissdo estimulada, o que representava um sinal de emissiao a nivel do ruido
da fotomultiplicadora (0.5 mV), foi adaptado ao conector da fotomultiplicadora
um amplificador, que amplificava o sinal de um fator 10 (ganho final 107), um

emitter fallower que reduzia a impedancia do circuito, e um RC que integrava o
sinal.

. O sistema de revelagdo era o mesmo que o anterior, o sinal resultante da fotomul-
tiplicadora era analizado por um dos dois canais do osciloscdpio, enquanto que
o sinal do laser de excitagdo servia como sinal de referimento e trigger. Sé que
neste caso o osciloscdpio era comandado através de um computador . Q software
desenvolvido, fazia com que o osciloscdpio partisse em modo “sequence” pegando
até 250 pulsos, simultaneamente de emissdo num canal e de excitacio no outro,
por giro do filtro. Estes dados eram gravados em disketes e elaborados apés as
medi¢oes. Eramos limitados pelo computador em até 500 pulsos. O software de
elaboragao de dados tinha as seguintes funcbes:

— Selecionar os pulsos em intensidades maximas e minimas, as quais eram limi-
tadas pela escala de intensidade escolhida para operagio

— Tragar a curva linear e exponencial da intensidade de excitagio em relagio a
intensidade de emissao

— Calcular a margem de erro, por meio de uma média de pontos determinados
previamente.

Deste modo obtivemos as curvas mostradas nas Figura 6.5, 6.6 e 6.7. Nestas Figuras
mostramos o ganho quando a distancia entre espelhos era respectivamente A, /2, 20)./2
e 30A./2. As trés curvas foram realizadas numa mesma escala, porém logicamente as
condigbes ndo sao as mesmas. Quando d = 30A./2 o volume do meio ativo é 30 vezes
maior que quando d ~ A./2, e existem muito mais modos transversais . Mesmo assim
o ganho é aproximadamente duas vezes maior quando d ~ ),/2 (G=2.24) que quando
d = 30A./2 (G=1.34). Considerando o aumento do volume do meio ativo o ganho para
d =~ X\./2 é 60 vezes maior que para d = 30),./2.
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Figura 6.5: Intensidade de emissio em relagio a intensidade de excitagio quando a distaiicias
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Na Figura 6.8 mostramos as tres curvas de intensidade de emissdo para diferentes
distincias entre espelhos sobrepostas. Desta Figura podemos ver claramente que a
intensidade de excitagio necessaria para que ocorra a transi¢ao do regime linear para o
exponencial quando d = A./2, é 2 vezes maior que quando d = 30)./2. Considerando
o aumento no volume de meio ativo, a intensidade deve ser 60 vezes maior.
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Capitulo 7

Conclusao

Neszte traballio foram estudados processos fundamentais de emissio de {6tons quando
ha presenga de um dnico modo de radiagao, dentro do contexto da eletrodinamica
quantica. Para esta finalidade foj construida uma microcavidade ativa do tipo Fabry-
Perot. onde a distancia entre espelhos é da ordem do comprimento de onda de emissiao
das moléculas d =~ A./2 = 0.315um. Esta cavidade atua como um contorno eficaz no

confinamento dos modos de radiagdo (L = 3cm >> d = 0.315um), selecionando até um
unico modo de radiagdo eletromagnético.

Com nossas condigdes experimentais fomos capazes de mostrar diretamente no dominjo
do tempo a inibi¢ao da emissio espontinea quando a distancia entre espelhos d < A, /2.
Este efeito resulta num aumento do tempo de vida da fluorescéncia de um fator 3
em relagdo aquele no espaco livre, Mostramos também que a emissio depende da
posi¢:o da molécula excitada em relagéo a» contorno eletromagnético. Desenvolvemos
uma teoria, no formalismo da eletrodinan.ica quantica de Heisenberg, que descreve o
comportamento experimental observado.

Observamos que na condig¢do onde s6 um modo é permitido (d = A./2) . o processo
de ircremento da emissao espontanea é praticamente inexistente. Nesta condiciao o
primeiro {6ton emitido espontancamente provoca uma quebra de simetria no sistema.
fazc ido com que toda emissao espontaner se transforme em emissao estimulada. Deste
modo a fluorescéncia nao é mais uma fonte de perdas, e o ganho é aumentado drastica-
mente. Nestas condigoes a microcavidade atua como um laser com limiar praticamente
ze 0. e um ganho bastante elevado tecricamente ~ 10%m/kW, a baixissimos niveis
de excitagao Experimentalmente observamos um fator de ganho de até 10, devido as
condigoes exnerimentais de deteccéo.

Os resultados apresentados acima ocorrem devido ao forte confinamento do campo de
vacuo, portanto podem ser estendidos para todas as situacdes onde o campo de vacuo
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¢ a origem do processo de emissio espontanea; por exemplo em espalhamento Raman e
Brillouin, e osciladores parameétricos. Como a distincia entre espelhos desta cavidade
é da ordem do comprimento de onda de emissdo, niao é necessirio que haja casamento
de fase, 0 que resulta numa situacao interessante para estudos de fendmenos nio lin-
eares. A microcavidade podera ter também grande importancia tecnologica devido as
suas propriedades ndo usuais de limiar zero, dimensdes reduzidas e alto ganho mesmo
a baixissimo niveis de excitagio. Estas propriedades sio atrativas para dispositivos de

6ptica integrada, em miniaturizagao de elementos dpticos ativos em estruturas semi-
condutoras integradas.

Uma eficiéncia maior no confinamento de modos pode ser conseguida através de uma
microcavidade tridimensional, porém com nossas condigdes experimentais ja fomos ca-
pazes de obter um confinamento de modos bom o bastante para que os efeitos de modi-
ficagbes no processo de emissdo fossem detectados. Estas fontes de perda nio interferem
no efeito, mas é 1égico que eliminando terifamos um efeito muito mais pronunciado.
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