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RESUMO

O presente trabalhc procura investigar alguns dos
processos colisionais de Atomos de Rydberg ultrafrios.
Utilizando uma armadilha Magneto-Optica (MOT), foi possivel
aprisionar 4tomos de *°Rb, um elemento alcalinc metalico,

numa regido da ordem de 1lmm a temperaturas da ordem de

poucas centenas de MHK, regime chamado de “ultrafrio” na
literatura. s &tomos de “"Rb sdo entdsc excitados para
estados de alto numeroc guéntice principal, também chamados
de estados de Rydberg, através de um laser pulsado. Nesses
estados excitados, oS dtomos apresentam propriedades
exageradas devido ao tamanho da &rbita do elétreon de
valéncia, sendeo uma delas os potenciais de longo-alcance.
Em nossos experimentos, apds a excitagdo, sdoc detectados
atémos em estados vizinhos ao originalmente excitado,
evidenciando a exlsténcia de transigdes. Como esses estados
sd0 muito prodximos em energia, a presenga de potenclals de
longo alcance pcde fazer a energia de um par de adtomos de
Rydberg no seu estadc inicial ficar resscnante com a
energia do mesmo par numa combinacgido de outros estados,
tornandce entdc possivel transicgdes para esses estadoes.
Nosso estudo visa guantificar de certa forma £3SSas
observag¢gdes, assim como estimar a importancia do movimento

desses dtomos nas transicdes observadas.
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ABSTRACT

This dissertation seeks to address some of the
characteristics of coilisiconal processes irn ultracold
Rydberqg atoms. With a Magneto-Optical Trap (MOT), we
trapped a sample of **Rb, an alkaline metal element, in a
region of about Imm at a temperature of a few hundreds of
HK, known 1in the literature as the “ultracold” regime. The
®Rb atoms are then excited to high principal guantum number
states, also known as Rydberg states, with a pulsed laser.
In these states, the atoms present exaggerated properties
due to the large valence electron orkit, such as long-range
potentials. In our experiments, after excitation, we have
detected atoms in neighboring states to the originally
excited state, an evidence of atomic transitlions. Since
these states have similar energy, the presence of long-
range potentials can make the energy of a pair of atoms in
the initial state be rescnant with the energy of the same
pair in a combination of different states, making it
possibkle to have transitions to these nearby states. Our
work tries to gquantify these observations, as well as to

gauge the role of atomic movement in these transitions.
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capiTuLo 1

INTRODUGAOQ

1.1 - INTRODUGCAO

0 estudc de dtomos altamente excitados € um assunto
recorrente na fisica &dtomica. Desde Demdcrito, o atome era
apenas a unidade indivisivel da matéria e apds algumas
especulagdes e experimentos de comoc cargas positivas e
negativas se organizavam na estrutura 1interna no século
anterior, finalmente experimentos decisivos estavam sendo
conduzideos [1). As séries de linhas espectrais, obtidas com
grande precisado ainda no seéculo XIX gragas &as técnicas de
difragao, foram um dos primeiros 1indiclos da estrutura
atédmica moderna. Apesar de ndo apresentar uma explicacgédo

fisica, Balmer mostrou em 1885 que havia uma fdérmula

matemdtica gque resumla os comprimentos de onda das linhas



espectrais observadas nos anos anteriores J[21. A largada
para a busca de um novo mocdelo havia sido dada. No inicio
do século XX, Bohr apresentou seu revolucicndric modelo
para o adtomo de hidrogénieo. O verdadeirc coup de maitre de
Bohr fcl deduzir de seu modelo a mesma egquag¢do gue Balmer
obteve, inclusive para estados altamente excitados [1].

Apds alguns trabalhos na década de 1930 envelvendo
propriedades magnéticas dos atomos de Rydberg, os estudos
de atomos em estados excitados deram lugar a estudos mais
fundamentais, empurrados pelo rapido avango da Mecdnica
Quidntica. Uma das complicagdes dos experimentos de Atomos
excitados nessa epoca era a mistura de estados na amostra:
como os estados excitados eram obtidos atraveées de descargas
elétricas em gases, nac havia um controle dos estadoes
atédmicos na amostras, e nem das collisdes gue ajudam no
rapido decaimento dos estados excitades [3]. Curiosamente,
poucc tempo depols, o espago interestelar se mostrou um
étimo laboratdrio para os atomes de Rydbkerg, onde foram
observados Iinhas espectrais de &dtomos de hidrogénio com
n>100, situagdo entdo Impossivel nas altas temperaturas
terrestres, ja que a energia de lonizacac nesses estados &
muito inferior a térmica [4].

Com o advento do laser sintonizavel, e sua grande

precisao e pegquena largura no espectro de fregléncia, o



interesse em estados excitados wvoltou, Jd gue tornou-se
factivel excitar uma amostra em apenas um estado gquintico e
consegiientemente, um estude mais apuradce das propriedades
dos atomos de Rydberg [5]. Assim, no inicio da década 1970,
os atomos de Rydberg wvoltaram a ser de extremo interesse ¢
durante a década e meia seguinte, o035 experimentos com
Atomos excitados foram um verdadeliro laboratério da

mecAnica quéntica, como por exempio nos estudos de defeito

quantico {QDT), efeito Stark em &tomos alcalinos, radiacao
de corpo negrc e superradidncia, entre outros [1]. Apds
esse grande periodo produtivo, as idéias para novos

experimentos comegaram a se esgotar, pouco antes da metade
da decada de 1880.

As técnicas de aprisicnamentc e resfriamento de atomos
desenvolvidas nas década de 1980 = 1390 revolucionaram os
experimentos em fisica atdémica, e conseguUentemente, 0s
estudos de atomos de Rydberg. Um tradicional icone dessas
técnicas, a armadilha magneto-¢éptica, usa a pressdo de
radiacdo para criar uma forg¢a restauradora numa regldo
pequena (alguns milimetros) de alto vacuo e resfria os
atomos a temperaturas da ordem de centenas de pPK. Essas
condigdes levaram a um controle malor na densidade e
temperatura dos dtomos, implicando maior precisaoc nas

medidas de energia e aumentando a diversidade de



experimentos utilizando &tomeocs de Rydberg que puderam ser
realizados. Um exemplo desse avancgo € a possibiliidade de se
medir com grande precisao o tempo de vida desses estados
excitados [6:. Qutros exemplos incluem as transicdes para
os estados de alto momento angular, gue possuem altos
tempos de wvida; a investigacgdc de pacotes eletrénicos,
fundamental wpara o estudo do limite c¢lédssico em fisica
atémica; o estude da formagi3o de méleculas ultrafrias em
estados excitados, um importante passo em diregdoc & chamada
super guimica [7] e a formagao de plasmas ultrafrios
gerados através de dtomos em estados préximos da energia de
ionizagdo [81, um novo ramo para a fisica de plasmas.

Por fim, os &atomos de Rydberg si3c um dos melhores
candidatos a experimentcs de computagac quintica - o
proxime grande desafio da fisica atémica [9]. No entanto,

ainda had muitas questdes em aberto na area, principalmente

no estude de interagdes e colisdes atdmicas. Alguns
trabalhos sugerem interacgao de maitos cCorpos, Como
experimentos de atomos de Rydberg em cavidades (101,

icnizacgdc de &dtomos excitados com rddio-fregliéncia [11],
difusdo de excitacdo ou a formagidc de plasmas ultrafrios
[B]. Por outro lado, outres resultadoes apontam para
intera¢fes de dols corpos como mais relevante em algumas

situagdes, especialmente na formagdo de mdleculas, coliisdes



atémicas [1z7, supressac de transicgdes ror radio—
frequéncia, e curiosamente, também na formacdoc de plasmas
ultrafrios [13].

De uma forma geral, as oportunidades mais fasclinantes
travidas pelos dtomos de Rydberg ¢& o uso de suas
propriedades exageradas dgue permite executar experimentos
impossiveis em outros sistemas, como a extrema
sensibilidade a campos externos ou enorme momentos de
dipolo - e consegilientemente, enorme interacdc [14].

Neste trabalhe, procuramos estudar alguns processos
cclisionais de dtomes de *°Rb em estados de Rydberyg, e mals
especificamente, ¢ papel do movimento internuclear no
produto dessas colisdes - na tentativa de compreender
melhor o papel das interag¢des nas colisdes de Adtomos de
Rydberg. Procuramos nos concentrar mais especificamente na

colisao:

nsS+nsS -> (n-1)P+nP (1.1)

cu em palavras, um par de atomoes no estado nS colide,
resultandoc em um 4dtome no estado {(n-1)P e outro atomo no
estado nP. Essas colisdes envolvendo transferéncia de
excitagdo sao possivels gragas & peqgquena diferenca de

energia entre c©s estados de pares de atomos, Jgue pode se



tornar nula quando incluimos a interagdo entre os Atcmos
como uma perturbag¢do no sistema original - uma situagéao
similar aco modelc de Landau-Zener [1].

Nossas observagdes experimentalis foram felitas
utilizando uma armadilha magneto-oéptica, uma montagem
experimental difundida entre grupos de fisica atbmica pela
sua robustez e facilidade de manuseio. Nessa montagen
experimental, como citado anteriormente, a amostra de
dtomos de Rydberg fica restrita a uma peguena regido de
alto wvacuo e a uma baixissima temperatura, e iminando
muitos efeitos indesejaveis como alargamento Doppler,
colisbdes com atomos “de fundo” e imprecisdes resultantes em
experimentocs com baixas densidades.

No segundeo capitulo desta dissertacgaoc, procuramos
expdr um pouco das teorias desenvolvidas no estudo de
dtomos excitados, bem como alguns métodos e caracteristicas
relevantes que foram utilizados nos calculos em nossos
modelos. 0 capitulo seguinte & dedicado as técnicas
experimentals e silistemas que utilizames. O quarto capitulo
é por sua vez consagrado 408 nossos resultados
experimentais e algumas analises em collisdes de d&dtomos de
Rydberg e a supressdc das mesmas. O guinto caplitulo contém

as consideragdes finais e conclusdes.



capiruro 2

ATOMOS DE RYDBERG

2.1 — HISTORICO

Os primeiros estudos experimentals de atomos em estados
excitados foram realizados no século dezencove. Em 1853,
Angstrém apresentou & Real Academia Sueca de Ciéncias
seus resuitados da medida prec.sa de quatro linhas do
espectro do hidrogénio, gragas as técnicas desenvolvidas
por Young e Fraunhofer, cerca de meio séculc antes.
Posteriormente, outras medidas foram feitas por outros
clentistas, 1incliusive em outras partes do espectro, sem
no entanto contar com uma explicagdo fisica censisternte
[15]. Em 1885, Balmer publicou um artigoe [2] em  gue

sugere uma simples férmula matematica (até entdo sem



fundamento fisico) que relaciona as linhas do espectro de
emissdc do hidrogénio. Seus resultados (tabela 2.1)
reproduziram com grande precisao os comprimentes de onda
medidos em diferentes partes do espectro, e como

conclusio, ainda propds gue cutras linhas deveriam ser

observadas.
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Tabela 2.1 -Resultados de Balmer, extraido de seu
trabalhe original [2], comparando os comprimentcs de onda
medido e os resultados de sua formula

Sua férmula original, para comprimentos de onda

36456 mm 1077 (2.1)
m-—2"

H =



viria a se tornar o grande trunfc de Bochr ao propor seu
modelo atdmico a Sociedade de Fisica de Copenhagen, em
1913. Uma simples manipulagac da férmula acima, para
descrever a freqiéncia da luz emitida ao invés do

comprimento de onda ({(para n=2} nos da

dfia) e
4b N4 n-

gque mostra c<¢laramente a diferencga de energla entre o
estado n=Z2 e outros com numero guantico principal
maiores. Posteriormente, Liveing e Dewar perceberam que
as linhas de sdédic poderiam ser agrupadas em diferentes
séries, e ainda verificaram a existéncia de dubletos
{devido a estrutura fina do estado 3p) bkem definidos em
algumas iinhas e difusos para coutras [1]. Comoc alguns de
seus predecessores, Rydberg trabalhou no estudo de linhas
espectralis de varios elementos alcalinos. Sua
clasgificagcidc em séries de linhas Sharp, Principal e
Diffuse foram de fundamental importéancia, e sua tentativa

em quantificar as freqiiéncias das linhas em

V,:Vm,—i:——,—;iz.v,p,d (2.3)
(n—a)



onde Vv_, , d e Ry representam © _-lmite da série, defeito

[

quantice e cosntante de Rydberg respectivamente, permitiu
o estudo guantitativo de cutros atomos a’ém do
hidregénio. No entanto, uma verdadeira explicacao fisica
de alguns desses fendmenos s6 foli possivel com o modelo
at.édmico de Bohr, gque supds o momentum angular do elétron
quantizado em unidades de h e gue a luz emitida pelos
atomos ndce compunha um espectro continuo, como previsto
pela tecorlia classica de campes eletromagneticos, mas sim
fregliéncias Dbem definidas, dependendo das transicdes
entre os estados quanticos. Apesar das conhecidas
limitacdes do modelo atdmico de Bohr, podemos verificar
através dele as caracteristicas exageradas dos atomos de

Rydberg, gque tornam o seu estudo interessante (Tabela

2.2y [11:

Propriedade Dependéncia em n

Erergia de ligacgaoc n 2

Energia entre estados adjacentes nﬁ*

| Raic orbital N A .
. 2

Momento de dipolo (nd |er‘nf> n

"Polarizabilidade ' .

Tempo de vida radiative nt

Tabela 2.2 - Algumas Propriedades dos Atomos de
Rydberg



2.2 - FUNCOES DE ONDA

A principal diferenca entre atomos alcalinos
excitados e o hidrogénic é& gque os eletrons das camadas
malis 1internas nos alcalinos Influenciam o elétron de
valéncia. Quande afastado dessas camadas, o elétron “vé”
uma carga elétrica efetiva de grandeza le. No entanto,
para os estados em gque a probabilidade de se achar o
elétron perto da origem € mals relevante, a interagdoc com
as camadas 1nternas dificulta a descrigac do slistema.
Para incluir esses efeitos, & 1introduzide o defeito
gquintico 8, gue leva em conta a diminuigido da energia dos
estados dos atomeos alcalinos através de um nuamero

quantico principal efetive

n =n-8& (2.4)

onde o© defelito guantico depende dos nameros gquanticos
principal, de moments angular total e azimuta: [1]. O
defeitc quanticeo fol extensamente estudadce nas décadas
passadas, resultandc em grande precisao em seus valores

[16]. A principal motivagdo para o defeite guantico & a



energia abaixo da 1ilonizagdc do atome de Rydberg (em

unidades atdmicas):

Supondo gue as camadas internas e ¢ nucleo formam um
potencial de Coulomb, podemos escrever a eagquagido de
Schrédinger estacionadria para o elétron sem spin no

referencial do centro de massa [17)

v
(————] =Wy . (2.56)

Separando a soiugao da equagdo 2.6 em varidvels
angulares e radlal w(r.8.¢)=Y (8.¢)R(r) vemcs gue a parte
angular & semelhante a do &tomo de hidrogénic, dando
origem aos harménicos esféricos Y, (8,¢) e que a parte

radial pode ser escrita em fungac de U(r)=R(r)r

2 {
( I 4 A +l)U(r)=WU(r), (2.7

Py



onde identificamcs © primeilro termo & esguerda comc a
energia cinética, o segunde como o potencial de Coulomb e
¢ terceirc como © potencial centrifugo. Como W nao é
auto-valor dessa equacic (devido & introdugdo do defeito
gudntico), a solugdao diverge perto da origem, dando
origem a uma propriedade indesejada nas fungdes de onda
{(2.7)y. Para encontar a fungdo de onda na eguagao 2.7,
optamos por integra-la numericamente. Como a fregué€ncia

de oscilacdo da fungao de onda aumenta conforme nos

aproximamos da origem, Bhatti propds uma outra
substituigaoc [18] onde a fregqtiéncia se manteém
praticamente constante, sendo desnecessdric regular o

passo de integraciao

x2=r""R(ry (2.8)
a° Ay * (20 + /2020 +3/2)

— + - =8y
u? (n—-6&° e X &

Para realizar a integragidc numérica, utilizamos o

método de Numerov [19] onde dada uma equagda

o u !
—=f (xu(x) (2.9)
X

13
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podemos usar a segulnte rotina para integrd-la:

I=Tx +m)kx +h)+[1-T(x ~ix —h)=[2+ 107 (x)lu(x)—0(k"),

(2.10)

onde h é o© passo de integragac e T(x):(h:/l.?)f(x). Para
dar inicic aos cdlculos, supomos gque R{r)=£<<]1 e que
dR(r)fdr=0 dado que r & suficientemente grande. Assim,
comecamos a integracdc a uma distidncla suficientemente
maior gque o ponto de retorno mais externo classice do
elétron, e posteriormente, normalizamos a fungao de onda.
E conveniente usar ainda a fungao yu), com a seguinte

integral equivalente [18]
J‘R”,r‘R”zr:dr:j,}j”,u”znzuzdu {(2.11)
] 0

Para verificar a validade desse método, fizemos a
seguinte comparag¢do com fungdes de onda hidrogendides,

cujos valores podem ser calculados analiticamente



Estado 2P 5D 20p 32p
1s 1.29027 0.19128 0.02432 0.01198
1.24548 0.18979 0.02254 0.01110
28 -5.192615 -0.97%5¢6 0.0752%9 0.03685
-5.23253 -0.987958 0.07478 0.03660
328 0.01C64 -0.03433 3.42068 -1535.25
0.01047 -0.03434 3.42070 -1535.25
408 0.00760 ~0.02409 | 1.73707 | 14.3792
0.00748 -0.02410 1.73710 14.3752
Tabela 2.3 - Calculc analitico e numérico (na linha de

nl

baixo, em itdlico) dos elementos de matriz IRMrR ridr .
i

Comc ditoe antericrmente, as fungdes de onda de
estados de Rydberg calculadas dessa forma (2.10) divergem
conforme nos aproximamos da origem, € por es5sa razao,
nosso algoritmo anula a fungdo de onda guando ela penetra
na reglido classicamente proibida (mesme no casc da
energla ser um autovalor da equagdo, nesso programa faz
essa aproximagac - Figuras 2.1 e 2.2}. Isso leva a erros
nos calculos como o acima (Tabela 2.3), princzpalmente
gquande o valor da fungac na reglidc préxima a origem €
relevante, o que fica evidenciado nos acoplamentos de

estados de baixoc n.
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No entanto, vemos gue para os estados altamente excitados
ha razoavel concordancia entre o8 resultados, e
acreditamos gue o método é preciso o suficiente para os

estadoes que estudamos.

2.3 - EFEITO STARK

Come o3 atomos de Rydberg possuem grandes dipclos

0 extremamente

an

elétricos e polarizaphilidades, el

D

s s
sensiveis & presenga de campos elétricos. Na aproximagaoc
em gue lilgnoramos as camadas eletrdnicas internas, o
potencial sentido pelc elétron na presenca de um campo

elétrico uniforme & dadoc por [17]

V =—+E; (2.12)

e como

&

= Ifgry,“(ﬁ,gﬁ) (2.13)

podemos escrever ¢ elemento de matriz na forma

17



(mmﬁznwmﬁzﬁxmmhﬁgnqwa¢mfrm§=li?gwmﬂgwgﬁﬂpmj
(2.14)
onde
u={nllrin'l") (2.15%)
¢ a integral na coordenada radial. A 1integral nas

cocrdenadas angulares podem ser calculadas usandoe [20]

(2.16)

UmV%empm)—en”F“+m+””_m+“Y: %LIH
| 1 - .

421 +3)(2 + 1)

Assim, vemos gque o campo elétrico acopla os estados
através de um fdéton com polarizacgac linear. Para utilizar
a férmula acima, verifica-se inicialmente se Am=0 e se
Al =] . Assim, define-se 1’ como o malior dos numerocs 1.
Essa integral também pode ser escrita em funcaoc dos

simbolos 337 [20]

{Im] " (8.9

-m' 0 m

o I |
I'mY=A",m'.I,m)= %(—l)"’" 1/max(.!‘,.")[ ‘ J
\ ax

(2.17)



No caso de acoplamentos entre estadoes S e P, o unico

termo nao nulo &

A(0,01,0)=- *L—. (2.18)
V4fr

Escrevendo-se entdo a matrl:z composta pelos elementos
calculados para as fungdes da base escolhidas, e
diagonaiizando-a, obtém-se o) mapa Stark [217.
Normalmente, dado um certo n, € preciso levar em conta

todos os wvalores de 1 e m permitidoes, além de alguns

estados dos n adjacentes (se a energia for prdéxima -
Figura 2.3), fato que leva a matriz crescer rapidamente
com 1.

Essa grande sensibilidade dos atomes de Rydberg ao campo
elétrico (figura 2.3) & de extrema importancia, ja gue a
técnica mais utilizada para a deteccdo desses atomos,
chamada Deteccgao por Campo Ionizante, utiliza-se dessa
caracteristica. Nessa técnica, um forte campo elétrico
gque varia no tempo & aplicado na regidaoc da amostra,
ionizandc os atomos ao mesmo tempo em gue 0s elétrons sdo
detectados. Assim, podemos identificar em gue estadc os
atomos estavam gquandc analizames guando eles foram

icnizados [5].
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Figura 2.3 - Mapa Stark para o sddio na regido de n=15,

m=0

2.4 - CCLISOES DE ATOMOS DE RYDRERG: TNTERAGAQ DIPOLO-

DIPOLO
Devido aos grandes momentos de dipole (e
poilarizabilidade), os adtomos de Rydberg interagem

fortemente entre si, mesmo a grandes distdncias. Colisdes

s&o uma grande oportunidade para testar modelos gue

prevéem essa interag¢do, normalmente através de calculos

20



de potencials de longo alcance., Como os estados de
Rydkberg possuem uma pequena diferenca de energla entre
si, o efeito de um acoplamento entre os estados é
extremamente relevante, fato que pode ser evidenciado ao
analisarmos o efeito de uma perturbagao nac-diagonal, gue
acopla diferentes estados (ndo degenerados, por

simplicidade) [17]

v )=le.)+ ZZW”’WQ’" o) (2.19)

= {1 5]
pen 7 £y —E,

Assim, percebemos que as fungdes de onda perturbadas

sdo na verdade uma mistura das fungdes de onda néao

perturbadas - © gque pode causar transigdes entre estados

originalmente ortogonais [17].

Figura 2.4 - Interacdo Dipolo-Dipolc e orientagdo do par
de atomos em relagdo ao campo eletrico
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Como mostrade na tabela 2.2, o razo orbital de um
atomo de Rydberg cresce com n?, levando a &tomos com
raios superiores a 0.5 MUm para estades préximos a n=30.
Como fizemos antes, vamos supor gue um atomo excitado
pode ser representadc por um carogo de carga efetiva +e e
um elétron de wvalénelia (Figura 2.4). Assim, supcndo que
os dols atomos se encontram a uma distincia Internuclear
R, inicialmente fixa (aproximacgac de Born-Oppenheimer), e
na presenga de um campo elétrico {(uma situacgdc mais

geral) escrevemos a Hamiltoniana

H=H,+H, (2.20)
onde
h 5 5. € e
H=-— WV +V))m-—-— (2.21)

descreve os dois Atomos de forma independente, e
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a interacao interatdmica. FPara grandes disténcias
internucleares (guando a separag¢do entre os atomos & bem
maior gque a o tamanho dos dois &atomos), H’ torna-se
pequena em relagdc a H. e um tratamento por Tecria de
Perturbagido torna-se vidvel. Expandindoe H’ em poténcias
negativas de R {(r;,r.<<R}), o principal termo de interagao

vem dos dois dipolos p;=—-er; e p;=—er::

p = PP 3 (PR, R)
R I

(2.23)

e podemos entido usar as auto fungdes da Hamllitoniana naoc
perturbada que ja calculamos anteriormente como base. As
fungdes de onda sdc dadas pelo produto tensorial dos dois

aspacos:
W= ®@e,) . (2.24)

Supondo gque a distancla internuclear tem coordenadas
(Fig. 2.4)

R = Rsin(@)cos(g)
R = Rsin(8)sin{¢) (2.25)
R_= Rcos(d),

23



escrevemos o© operadcr A7 em funcgidc das coordenadas

carteslanas e angulares

€
H =[x x,+y,y,+2,2,
R B - - -

—3(x, sin(8) cos(¢) + v, sin(@) sin(p) + z | cos(&) Jx , sin(@)cos(@) + v , sin(&) sin(@) + z , cos(d))}

{(Z.26)

Percebemcs pela Figura 2.4 a simetria do problema em

torno do eixo z, entao fazendc uma média em @, obtemcs:

H':%[x,xz(l—35in2(6’))+_v,y3(!_3sin3(6))+:,:3(1—3(:052(9))].

(2.27)

Assim, percebemos que a interag¢ao depende do &ngulo entre

o vetor disté&ncia com o campo elétrico. Na auséncia de um

campo, fazemocs 0=0 e obtemos o resultado conhecido para

interagdes dipolo-dipolo [14]. Para calcular os elementos

de matriz de H’, lembramos que

4
=l e -vio.0)

=il oo+ r00] (2028

o= 1/555;-1’.“(0.@,
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onde os Y.7 sd3c os harmdénicos esféricos. Introduzimos

entdoc as variavels

] 3
é":m—a(x +iy)= w-;er,]

1 . 4 -
£ =—r§(x —iy)= J—sir-r)ﬂ !

e reescrevemos H’ como

(2.29)

H = 7;—;[;{;(1—3sin3(6’))+§’f§’3(l ~3sin* () —z,2.(1-3cos*(8))],

(2.30)

que € mais simples de calcular, usando as propriedades de
integralis de harmbénicecs esféricos 2.16 e 2.17.

Seja por meio de caiculo de perturbacdo para estados
degenerados ou calculandoc-se os elementos de matriz e
diagonalizando-a, essa interagao da origem aos potencials
dos Aatomos de Rydberg [14), normalmente calculados na
auséncia de campos. O termo tipico desses potenciais & -
C./R", normalmente chamadc de potencial de Van-der-Waals -
mas multos ocutros termos relevantes gera_ mente aparecem.

2 dependénc:a dos potencialis com R & devida a varios
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fatores, mas dada principa.mente pelos estados

envcolvidos, onde se deve cons.derar as simetrias dos
estados moleculares [147. Com © termo de interacgdoc
(2.23), podemos Incluir a interagac de dipclo nos

potenciais calculados por outros métodos. Como a maioria
dos grupos utiliza potencials caliculados com teoria de
perturbacido, optamos por utilizar os mesmos potenclals
disponiveis na literatura para sermos capazes de comparar
melhor nossos resultados <c¢om  os  obtidos por outros

grupos.

2.% - DINAMTCA DE COLISAO: MODELC SEMI-CLASSICO

Nosso modelo para a dindmica das colisdes de Rydberg
& uma adaptacao de um modelo proposto para a interacdo
dipolar [22., em gue © par & atralidoe para uma reglao conde
hd um cruzamento de potenciais (crossing), e com uma
certa probabilidade, o par troca de curvas potencilais
completando assim uma transigdoc para outro estade. A
probabilidade de troca de potencials no crossing e
calculada usando-se o modelo de Landau-Zener [23,241.
Nesse modelo semi cléassico, calculamcs a trajetdria do

par classicamente até o} pontco de cruzamento dos



potencials, onde decidimos (de forma guédntica) se o par
troca ou nao de potenciais (Figura 2.5). Apesar de ser
limitado, esse modelo apresenta grande vallidade se as
cendigdes necessarias de aplicabilidade forem garantidas
[257 . Para saber guantes pares atingem o© ponte de

cruzamento apds um certo atraso em relagao a excitacgac,

Energia

1
RS

R, R

Figura 2.5 - Tlustracdo de um cruzamento de potenciais

supomos gque ha uma distribuigao inicial n(R;) de pares
com distdncia internuclear Ry (medida em relagdo ao
cruzamento) . Assim, o© numerc pares dJue estao separados

por uma distéancia R; mals ou menos dR;, & dada por
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AN =4m(R )R dR, (2.31)

Podemos entdo supor gue esse grupc de pares dentro de uma
faixa infinitesimal demcorara © mesmo tempo para atingir a
regido de interesse. Assim, partindo da equagao de

energia para um par inicialimente a uma distancia Ry do

crossing e em repouso (no referencial do centro de
massa), encontramos que
dR
dr =| 2 x — . (2.32)
2C, jAO/R"=1/R})

Com uma mudanga de VArLave.s = alguns calculos,
concliulmos dque o tempo necessario para chegar na origem,

dada a distancia inicial é

r(RE,):(m]R(f (2.33)
G

onde # & a massa reduzida, C; ¢ o termo do potencial e a
& uma constante (na wverdade, comc naoc podemos medir o©
aumero absolutce, apenas relativo de pares chegando, esse
nimero nao € de fundamental Importancia nos nossos

resultadoes). Assim, combinande (2.31) e (2.33), obtemos
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AN o pr 7' (2.34)

Naturalmente, se as distancias forem consideravels, a
dependéncia da populagac com o tempo é afetada pelo tempo
de wvida 7 do estado excitado. Assim, a probabilidade do

par chegar na corigem sem decalr é

P=e (2.39)

que &€ o principal termc responsavel pela “amortizacace” do
sinal medido. Ceont inuando, precisamos conhecer a
probabilidade do par realillizar a transigao desejada,
usando o modelo de Landau-Zener. O modeloc de Landau-Zener
&€ na verdade a solugado da egquagido de Schrédinger
dependente do tempo com algumas simplificagdes, gue
avalia a possibilidade de haver um cruzamento nao
adiabdtico, iste &, de continuar no potencial anterior a
perturbacac. Todos os calculos sao feltos classicamente
até se chegar & regifdo de menor diferenca de energia
entre ©s potencilals, onde todos os efeitos quanticos sao
resumidos com uma probabilidade efetiva de transicio

naquele  instante. Decidimos se  ha ocu nac  troca de
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potencials, dada a prceobabilidade P de cruzamento nao-
adiabatico

2727,

_ ., A —
P, =e onde A %;E;—nﬁa

(2.36)

e f2;» representa o acoplamento de dipolc entre os estados,

v a velocidade relativa do par no ponto de crossing e

(12

117>

Figura 2.6 - Models de Landau-Zener. A probkabilidade P do

estado |I) fazer uma transigac para o estado [2)
{adiabdtico) é dado pela equagdo (2.36). Na regidc de
cruzamento o©s estados se misturam, mas conforme se

afastam desse ponte, voltam a apresentar caracteristicas
individuais.



[AdV/dRf o médulo da diferenga da derivada dos doils

potenciais [23,24].

Considerando que ¢© par precisa sair comoc o estado ‘2

na figura acima para ser medide {(j4 gque eastamos
detectando atomos nesse estado), e que o par pode oscilar
entre os estados ‘Z) e “> assim como H§ e M) antes de
tLransicionar para O canal de saida, obtemos a

probabilidade de transigac final para |2> (714 considerando

o tempo de wvida)

=Mir

e g

:Ti?ffJQjWT (2.37a)

K

g =2(1-P, )P, {(2.37b)

Considerando finalmente a populagio gque transicionou para
o estado de saida mas nao sofreu decaimento esponténeo
apds um tempo ¥, devido ao tempo de vida dos estados de
saida, e (2.37), {(2.3%) e (2.34), encontramos Jgue a

populacgao no cana. de saida apds um tempo T € dada por

o 2rir

-1/7 € 4q =t -rirr
N o '[I W() ‘ dt (2-38)
i}
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Para o¢bter a curva da dependéncila da populagac com ©
tempo , precisamos integrar numericamente a integral

acima, e obtemos curvas como a abalixo {(figura 2.7):

3

£
fuvd
- UE .
o]
«0
O
o
= L4 o
Q
(=]
[a R

£z

[ERVAE

O ta 23 24 40 34 A0 7
Tempo (us)
Figura 2.7 - Exemplo de dindmica de colisdo para o

estado 35P resultante da colisdo 355+355, g=0.3

2.6 - RADIACAO DE CORPO NEGRO

Conforme avangamos no numero quantico principal n de
um dtomo, a diferenca de energia entre niveis proximos
como S e P ou P e D diminui. Por exemplo, a diferenca de
energia entre os estados 325,.. e 32P:., é de 1,3 10'Hz, ou
130 GHz - regiao das microondas {(figura Z.9). A interacéao

dos Aatomos de Rydberg com a radiagidc de Corpoc Negro
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provinda da regifoc proéxima dos dtomos & de extrema
impertédncia, j& que o laboratdrio normalmente se encontra
a temperatura proéxima de 300 K - que possul muitos fotons
nesta regiao espectral (figura Z2.8) . A i1nteracac com
essa radiacdc gque acopla estados proximos em energla
scaba alterandc os tempos de vida em relagdo aos do
vacuc, Ja que alguns estados estao agora mais acopiados
entre si. Esse efeito norma.mente é descrito ao
inserirmos um termo gque aumenta a probabllidade de

decaimente para fora do estado [1]:

ou seja, o tempo de vida a uma temperatura T pode ser
escrito como uma combinacdo do tempo de vida do atomo no
vacuo e uma contribuicdo da Radiagdc de Corpc Negro do
Ambiente.

A dindmica dessas transigdes pode ser entendida de
forma simplificada ao supormes um dtomo de dols niveis,

na presenga de uma radlagao com densidade de energia
W (@) que acopla os dois estados de forma ressonante.

Assim, dividimos as transigdes em trés tipos (figura

2.10):
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Para freqgiiéncias altas,
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©0 numero

médio de fotons para todas as temperaturas vali a zero
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Figura 2.9 - Fregiliéncia da radiagdo que acopla os estados
nP e nS
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Figura 2.10 - Esquema da dindmica proposta por Einstein,

supondo estados ndo degenerados.

Supondo E;>E; (Figura 2.10)

ii)

Se o atomo se encontra no estado 2, de maior
energia, hé& uma probabilidade A,;, gque o atomo
decaia espontaneamente para o} estado 1,
emitindo assim um féton de energia hw.

Na auséncia de radiacdo, uma transicao do
estado 1 para ¢ estado 2 seria proibida, ja
que ndo hd como o sistema conservar energia.
No entanto, a radiacdc W (w) permite gque o

adtomo absorva um foéton de energia hwe passe

para o estado de maior energia, a uma taxa Bj:

W (w) .
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iii) A radiacao ﬁ7(w) pode estimular o decaimento
para o estado de menor energia, através da

emissao estimulada, a uma taxa Bj; ﬁ7(w).

Essa dinadmica foi originalmente proposta por Einstein,
que Jja via os fdétons como bdsons antes de 1920 [26].
Assim, podemos escrever a seguinte equacao de taxa para a

populacao do estado 1:

dN _ _
— =N AL =N B )N B ) (2.40)
1

Evidentemente,

dN | dN
—=———, (2.41)
dr dt

Assim, dadas certas condig¢des iniciais, €& possivel obter

a dinamica do sistema - se conhecermos A;;, B;; e B A

12 1

forma que Einstein propds foi considerar gque nac ha
radiacao presente além da térmica, ou seja ﬂTXw)=WC(w), o}
gque ndo altera o problema de encontrar os coeficientes ja

que eles nao dependem da presenga da radiagao. Assim, no

equilibrio:
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dN — _
ZL=0=N,A, —-N ,BW,(®)+N,B,W, (@) (2.42).

dt
Ou seja
W_T(w):N,le\:z—Al\zllsz, TN, Niié,z_gz, (2.43)
Comparando com a Lei de Planck:
W (oo =12 do (2.44)

et exp(ha/kT )—1"

encontramos que

B,,=8B,; (2.45)
h 3
fozBﬂ_Azﬁ (2.46)
TC
B.W (w)=A,n, (2.47)
onde
_ 1
n = (2.48)
exp(hw/kT )—1

€ o numero médio de fdétons no modo @ selecionado,

temperatura T. A soma das taxas de emissdo & entao:

a
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B,W (@) +A, =A,(m+1) (2.49)

Podemos resumir esse resultado da seguinte forma [27]:

¥y, =A,(W+6,) (2.50)

onde
IseE HE 5 5
" |0seE, (E, (.51
e
N,
% =D (YN, ()—y,N (1) (2.52)

déd a dindmica da populac¢des envolvidas, para dois ou mais

estados. Os coeficientes A,, também conhecidos como

Coeficientes A de Einstein, podem ser calculados com a
mecdnica guantica, calculando-se o acoplamento entre o

campo elétrico da luz e o atomo. Ele é dado por [1]:

de w1 2
A — - Y Cmax L / , 2.
= g ol ), (2.53)

onde o estado bﬂ) possul energia maior. A insercao de

outros estados, estendendo o modelo para varios niveis, é

direta, observando as equacgdes 2.50-2.53.



capriTuLo 3

ATOMOS DE RYDBERG ULTRAFRIOS

3.1 - APRISIONAMENTO E RESFRIAMENTO DE ATOMOS NEUTROS: A

ARMADILHA MAGNETCO OPTICA

Os primeiros passos para aprisionar e esfriar A&atomos
usando lasers foram dados em 1975, de forma independente
por Hansch [28] e Wineland [29]. Poucos anos depois, os
primeiros resultados experimentails comecaram a surgir, e
em 1981 Phillips conseguiu desacelerar um feixe de sdédio
em uma direcgao, usando pressdo de radiacdo ressonante
[30]. Pouco tempo depois, Chu estendeu o© principio em
trés direcgdes e em 1987, o primeiro MOT foi demonstrado
[31], onde 1luz quase-ressonante foi usada juntoc com um

campo magnético para criar uma for¢a restauradora linear,
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aprisionando e resfriando a&tomos de sdédio. O resfriamento
de Aatomos neutros resulta da conservacdo de momentum
entre os atomos e o feixe laser ([20]. Podemos descrever

de forma muito simpldria esse resfriamento usando um

sistema de dois niveis, um estado excitado k) e um

fundamental Lf>. Apesar dessa simplificagdo ser irreal,

as regras de selecao para transicgdes de dipolo com luz
circularmente polarizada torna mais aceitavel essa
aproximagao. Na presenga de um campo magnético, ha um
desdobramento Zeeman dos niveis magnéticos m; do nosso
sistema hipotético, com uma energia linearmente
dependente do campo magnético entdoc ajustamos dois feixes

de laser contra-propagantes com polarizacdes o0+ e G- que

acoplam o estado fundamental walean(» aos estados

aJ==Ln1=1> e |aJ==Ln1=—4> respectivamente. Como mostrado

na figura abaixo, o laser de aprisionamento (trap laser)
é ajustado com um desvio para o vermelho em relacdo a
transigdo de campo zero, o que fard com que o Aatomo
absorva um fdéton de determinada polarizacdo com maior ou
menor probabilidade, dependendo de sua posicédo. No

exemplo da figura 3.1, o &tomo se encontra numa posicéo

tal que o nivel e,J::Ln1=1> possul uma diferenca de
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energia A+ maior em relagdo a fregiéncia do laser do que

a diferenga A- do estado eﬁlzlanz—Q. Isso proporciona

uma absorcdo maior de fdétons com polarizagdo o©- e
conseglientemente uma pressdo de radiagdo em direcgdo ao

centro da armadilha. Dessa forma, cria-se uma forca

A}Energia

&> J=1 m=-1

le> J=1 m=0

le> J=1m=1 -

hv ‘§ 1,1; .

If> J4=0

Figura 3.1 — Funcionamento da Armadilha Magneto-Optica.

restauradora gque obriga o &dtomo a ficar em certa regido
da armadilha. Um fino balango entre o campo magnético, a
largura de linha, e detuning do laser ¢é necessdario para

que a armadilha funcione. Estendendo o conceito para trés
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dimensdes, obtém-se a Armadilha Magneto-Optica. No
entanto, nossa aproximacao de dois niveis deve ser
estendida para que o MOT funcione corretamente. O elétron
de valéncia do %Rb ocupa o estado 5S, dando um spin
eletrdnico total de %, e momentum angular total J=S+L=%.
O spin total F é formado acoplando-se o spin nuclear I
(que para o %Rb é& I=5/2) a J. Assim, o estado
fundamental 5S;,, pode ter os niveis F= 2 ou 3, enquanto o
estado excitado 5Ps;; pode ter F= 1,2,3 ou 4. Os lasers
usados para resfriar e aprisionar os atomos sdo ajustados
aproximadamente 5 MHz abaixo da transicao (58i,2, F=3) —
(5P3,2, F=4), que possul um comprimento de onda de 780.0
nm. No entanto, © nivel (5Pi,;, F=3) estd a apenas 120 MHz
do nivel (5P3,;, F=4), gerando assim uma transferéncia de
populacdo a esse nivel, ao invés do desejado. Apesar
dessa transferéncia ser pequena (~0.1%), como o estado
(5P3,,, F=3) decai espontaneamente para o estado (535;,;
F=2) que estd a 3 GHz do estado (58,2, F=3), o sistema
ndo €& auto-sustentavel, no sentido gque os &tomos vao
“escapando” para um nivel em que o laser nao acopla mais
o estado fundamental ao excitado. Assim, € introduzido um
outro laser para a transigao (5Si,2, F=2) — (5P3,,, F=3),

chamado de laser de rebombeio (repumping laser).
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Figura 3.2 - Lasers de armadilhamento e rebombeio : o0Os
lasers ndo sdo exatamente ressonantes com as transigdes.

3.2 - APARATO EXPERIMENTAL: SISTEMA DE VACUO

Em nosso sistema, utilizamos uma camara de 1nox de
alto vécuo (~107° Torr) onde inserimos gas aquecido de
85Rb, com o auxilio de um dispenser. A cédmara permite
acesso oOptico através de 10 janelas, nos eixos 2z, X,
v, x+y, x-y. As janelas sac fechadas com flanges do tipo
gasket de cobre, gque garantem o vacuo necessdrio. O vacuo
¢ obtido e mantido através de uma bomba turbo e uma
iénica. A bomba turbo, como © nome sugere, € uma turbina
com centenas de pas que glira constantemente a uma taxa de

milhares de rotacdes por minuto, gerando um fluxo de
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cerca de 80 litros por segundo - expelindo assim ©s gases
no interior da céamara. No entanto, o vacuo obtido apenas
com essa bomba ¢é normalmente insuficiente, e por 1isso
acoplamos o sistema de vacuo também a uma bomba idnica,
gue ioniza os atomos com uma alta tensdo e os mantém na
superficie de um eletrodo, retirando permanentemente os

dtomos do sistema.

3.3 - APARATO EXPERIMENTAL: LASERS DE APRISIONAMENTO

Para gerar o laser necessdrioc ao aprisionamento dos
atomos de rubidio, gque necessita de um comprimento de
onda na regido do infravermelho, sdo necessarios varlios
processos. Inicialmente, usamos o laser de estado sdlido
Verdi da marca Coherent. Esse laser usa luz de diodos que
passam através de um cristal de Nd:YVO4, criando um campo
laser com comprimento de onda de 532nm. Como a luz gerada
ndo possul a freqiiéncia necessdria, usamos essa luz para
“bombear” um outro cristal de Ti:Safira (também da
Coherent) e toda sua odptica, gque permite um ajuste na
cavidade externa para obtermos a freqgléncia desejada.
Para colocar e manter o laser na linha, usamos um sistema

de absorcdo saturada com uma amostra de gds de “°Rb a
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temperatura ambiente e um sistema de travamento (Lock),
que constantemente varre a fregiiéncia numa pequena faixa,
e consegue assim estabilizar o laser no pico de absorcgéao.
Para gerar o laser de rebombeio, wusamos um modulador
eletro-dptico. Esse modulador gera uma mudanca de
freqgliéncia de 3 GHz ao passar por um cristal submetido a
uma tensdo modulada por um sinal de radio-freqléncia, que
altera o 1indice de refragao do cristal. Para o laser de
trap, aprisionamento usamos um modulador acusto-éptico
para gerar o desvio de 40 MHz para vermelho necessario.
Todo o sistema oéptico é montado de forma a termos os
feixes entrando pelos eixos z,x-y e x+y , gerando os
contra propagantes por reflexdo e uma lé&mina A/4 antes do
espelho, causando assim uma inversao na polarizacao
(Figura 3.3). Podemos acompanhar visualmente a armadilha

através de uma cémera CCD sensivel aco infravermelho.
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Nd:YAG

Figura 3.3 - Esgquema simplificado do aparato
experimental. Legendas: MAO - Modulador Acusto-Optico;
MEO - Modulador Eletro—éptico; AS - Absorg¢do Saturada,; BI
- Bomba Ibnica; BT - Bomba Turbo; Ag. - Aquisicdo.

Repare que alguns feixes saem do plano mostrado para o
eixo z. (Comprimentos de onda na fig.)

3.4 - PRCDUCAO E DETECCAO DE ATOMOS DE RYDBERG

Para excitar o atomo a um nivel de Rydberg em nosso

experimento, sdo necessdrios dois fdétons. Como vimos,

aproximadamente metade dos 4atomos aprisionados estdo no
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estado 5P3,3, entdoc usamos um outro laser para leva-lo a
um estado excitado. O comprimento de onda para levar o
elétron do estado de aprisionamento 5P3,; até um estado
préximo de n=30, €& da ordem de 480.5 nm, engquanto a
energia de ionizagdo estd por volta de 479 nm (Figura
3.4). Como precisamos “varrer” em certos valores de
freqiiéncia e € conveniente usar pulsos de luz ao invés de

uma onda continua, usamos como laser de excitacdo um
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Figura 3.4 - Esquema de Excitac¢do
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Laser Continuum Jaguar de corante (Exciton Coumarin 480)
bombeado por um Continuum Surelite de Nd:YAg, excitado
por flashes em uma freqiiéncia de 20 Hz (largura temporal
de 9 ns, 25 mJ/pulso, 0.2 cm' de largura de linha). A
vantagem de se trabalhar com um laser pulsado é gque o
experimento pode ser repetido varias vezes por segundo,
além de poder estudar os efeitos de colisdes ao longo do
tempo sem interferéncia da luz, fato gue ndo seria
possivel mantendo o laser de excitagdo em um estado de
onda continua.

A segao de choque para excitar um Adtomo de Rydberg é

dada por

o(n) =22 (3.3)
AWn

onde AW é a resolucgdo da energia de excitacdo, e Gy € a
segao de choque de fotoionizagao préximo ac limite de
ionizacgdo. Assim, dado uma poténcia do laser, esperamos
gque o numerco de Atomos excitados diminua com © numero

gquantico principal (Figura 3.5).
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Figura 3.5 - Espectro tipico obtido em uma de nossas
medidas. Neste grafico, podemos observar duas
caracteristicas 1mportantes dos datomos de Rydberg: a
dependéncia decrescente da sec¢do de choque em relacdo a n
e a alta sensibilidade dos dtomos a campos elétricos - na
figura, um campo espurio ioniza os estados mais
energéticos.

Essa dependéncia com n’’

torna necessario uma poténcia
relativamente alta para acessarmocs o0s niveis mals altos
com uma populacgao significativa. Dados esses fatores,
excitamos entre 5-10% dos atomos inicialmente na

armadilha, obtendo finalmente uma densidade da ordem de

10°-107 dtomos/cm® [4].
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Devida & grande sensibilidade dos atomos de Rydberg,
a deteccao é feita aplicando-se uma rampa de campo
elétrico e detectando-se os elétrons emitidos através de
uma multiplicadora de elétrons. O campo eleétrico uniforme
acaba baixando o potencial sentido pelc elétron, sendo

gque este se ioniza na presenga de um campo de magnitude
E=1ﬂ6n*[l]. Conforme variamos o campo ao longo do tempo

e coletamos os elétrons, obtemos um espectro de tempo de

véo, como o da figura 3.6 abaixo:

0.00
—~ -0.02
2
<
El 4
[%2)
<
S -0.04
NG
w
[}
©
‘g -0.06 |
75

-0.08

v T v T r T ” T v
-0.5 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
Tempo de vbo (us)
Figura 3.6 ~— Sinal de eletrons resolvido no tempo

mostrando dois estados. A esquerda, o estado 325 e a
direita, o estado 32P.
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3.5 - SEQUENCIA TEMPORAL E SISTEMA DE AQUISICAO

Como mencionado na secao anterior, a deteccdo dos
atomos de Rydberg nos da um grafico da populacdc medida
resolvido no tempo (Figura 3.6). No entanto, €& preciso
transformar esse espectro em um numero gue representa a
populagdo medida, e um bom numero ¢ a integral embaixo da

curva obtida, a uma taxa de 20Hz (a freqgliiéncia em gque o

experimento é repetido). Um sistema extremamente Util que
utilizamos ¢ o chamado Boxcar Integrator, (National
Instruments) gque permite, entre outras coisas, fazer

médias para varios espectros obtidos assim como obter uma
estimativa para a populacgao total através de um
integrador analdgico do préprico sistema. A integracdo é
feita selecionando a regidao e largura da janela (gate),
uma funcg¢do degrau que usamos para selecionar a regido de
interesse. O sistema Boxcar & conectado a um gerador de
atraso (delay), de forma a ser possivel regular o tempo
At (Figura 3.6) entre a excitacao dos atomos e a
detecgdo, uma montagem essencial para se observar a
dindmica dos estados de Rydberg, como por exemplo, ©
tempo de vida. Abaixo, podemos ver um esguema da

seqiiéncia temporal do experimento:
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Laser Puiio de Alta
Excitagéo Voltagem
S8inal de Elétrons
resolvido no
tempo
Figura 3.7 - Seqgiliéncia temporal do experimento,

envolvendo a detecg¢do por ionizagdo e a integracdo
analdgica da populacgdo

Como esses experimentos geralmente requerem muitos
pontos, utlizamos um software criado usando LabVIEW
especialmente para nossa seqiéncia temporal de forma a
termos uma agquisisdo quase completamente automatizada.
Como exemplo, nas medidas de tempo de vida, o software
ajusta o tempo entre a excitagdc e a deteccao engquanto
salva os dados enviados pelo integrador analdégico do
Boxcar. Dessa forma, podermos repetir o experimento
varias vezes e conseqglientemente obter resultados
estatisticamente mais significaticos. Obviamente, o pulso
de alta tensdo e a gate sdo mantidos ajustados para que a

gate mega o estado desejado.
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capfiTULO 4

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

4.1 - MEDIDAS DEPENDENTES DA DENSIDADE

Nossas medidas procuraram inicialmente investigar a

dependéncia da populacdo nP resultante da colisdo 4.1:

nS + nS -> nP + (n-1)P (4.1)

para estimar a importéncia das colisdes de dois corpos na
transferéncia de populacgdo. Escolhemos essa colisido em
especifico por sua simplicidade em relagdo as outras
possiveis. As colisdes do tipo nP + nP geralmente
requerem um campo elétrico para sintonizar a energia dos

canais de entrada e saida e as colisdes nD + nD podem
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envolver muitos potenciais moleculares, devido ao
relativamente alto momento angular [17. Essas
complicacdes podem ocultar a esséncia das colisdes, o que
justifica nossa opgao inicial. Nossos experimentos
investigam a populagdo do estado nP em funcao da
densidade inicial nS, para n entre 29 e 37, de forma a
termos diferentes faixas de energia entre os canais de
entrada nS+nS e saida nP+(n-1)P (Figura 4.1). Para obter
uma curva dependente da densidade, variamos a quantidade
de &tomos inicialmente na armadilha (de forma a termos um
controle sobre a densidade inicial) controlando a

poténcia do laser de rebombeio, de forma a termos uma
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Figura 4.1 - Diferen¢a de energia entre os canails de

entrada e saida da colisdo 4.1, calculada.
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armadilha numa densidade maior ou menor, conforme
desejado. Apesar de ndo medirmos a densidade absoluta de
dtomos, como o volume da armadilha se mantém constante, a
densidade deve ser aproximadamente proporcional a
populagdo de atomos medida, fato que ja foi observado em
medidas anteriores de estudo de perdas em atomos
aprisionados [32].

As medidas de densidade s&o altamente afetadas pelo

tempo em gque essas medidas sdo feitas, jad que a transfe-

Populagdes (unid. arb.)

00 . T . '
0 50 100 150

Tempo de interagdo (us)

Figura 4.2 - Evolugdo temporal das populacdes 328
(iniciando em cerca de 1) e 32P. A populacdo em 32P é
produzida pela colisdo 4.1. As curvas foram normalizadas
para permitir uma andlise mais clara.
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~réncia de populacdo se da& principalmente em instantes
curtos (Figura 4.2), de forma que medidas para apenas
tempos relativamente altos podem ndo representar de forma
apropriada as dependéncias na densidade. Dessa forma,

procuramos fazer nossos experimentos em diversos

instantes entre cerca de 4pus e 50Us (Figura 4.3).
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Populagdo 32P (u.arb)
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v S B m e .
0.0 0.2 04 0.6 0.8 10 1.2
Populagao 328 (u.arb.)
Figura 4.3 - Dependéncia da populag¢do do estado 32P,
produto da colisdo, com a densidade do estado inicial 328

- em diferentes instantes apds excitagdo. As curvas foram
normalizadas e espacadas para facilitar a visualizagdo.

55



Medimos as populag¢des com o auxilio do integrador boxcar
e um programa em Labview, onde mantivemos o© tempo entre
excitacao e deteccgdo fixo mas variamos a densidade da
armadilha ao longo do tempo de forma a repetirmos o
experimento com densidades iniciais diferentes.
Percebemos que para tempos menores, a dependéncia
aparenta seguir wuma forma quadratica, e para tempos
maiores, linear (Figura 4.3). Uma outra forma de
apresentar esses resultados € supor uma simples lei de

poténcia para o comportamento apresentado:

Ny, =aN,," (4.2)

Nessa equagdo, estamos mais interessados no expoente pS,
por sua importdncia em determinar o tipo de processo de
transferéncia de populacgdes. Obviamente, a equacado 4.2 &
uma simplificagdo do comportamento da solugdo do sistema

de equacdes de taxas [33]

des Nasg 2
S }/32532PN325 - 73253|PN325 - 7(‘N as T 7/32P325N32P + 73[19323N3|P
dt Tog
dN Npp 7( 2
2L = - L 732P3z.s'N32P +—=N ss }/32S3ZPN32S (4.3)
dt Taap 2
dN N 7
o= 731P32sN3|P +EN ast 732531/)N32s
d Typ 2
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Essas equag¢des levam em conta o decaimento radiativo

(1/17), as transferéncias induzidas por radiacgdo de corpo

negro (Yni,nr1’) e a transferéncia por colisao (Y). Em
principio, outros estados poderiam ser incluidos no
sistema 4.3. Uma andlise inicial com 5 estados, mostrou
desnecessdrio incluir mais estados, devido ao fato de que
as taxas de transferéncia por Corpo negro sao
razoavelmente menores para estados mais afastados em
energia, e por 1isso, optamos por incluir apenas esses
trés estados.

Iniciamos nossa andlise extraindo o expoente f para
os diferentes instantes em que as medidas foram feitas
(Figura 4.3). Como podemos observar, as curvas apresentam
expoentes prdéximos a 2 para tempos pequenos, e tendem a
valores proéximos a 1 em algumas dezenas de microssegundos

(Figura 4.4).
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Figura 4.4 - Expoente de lei de poténcia, extraido do
grafico 4.1
Usando o modelo de equacgdes de taxas (Equagaoc 4.3),

podemocs resclver o sistema integrando numericamente as
equagdes e comparar as previsdes desse modelo com o©s
resultados obtidos. Para facilitar a analise e
estimativas de Y., o coeficiente de colisao, adotamos uma
quantidade padrdo de taxa - o coeficiente de Einstein

para os estados 32P e 325, que vale aproximadamente:

A32p,32s = 156 S'1 (44)
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Obtendo a solugdo numérica das equagdes 4.3,

taxas da

entre as populagdes

tabela

.1 abaixo)

325 e 32P

propomos a

(Equacao 4.2)

mesma

(usando as
relacao

para entéao

extrair o valor do expoente para diferentes instantes.

Tabela 4.1
de corpo negro I, .37,

328 31p 32P
328 0 2524 s 1| 2463 s7?
31pP 7403s7* 0 0
32p 7545571 0 0

~- Taxas de transferéncia induzida por radiacdo

calculadas conforme as observagdes

do capitulo 2.

Algumas curvas do expoente em funcdo do tempo geradas com

esse modelo podem ser vistas na figura 4.5, junto com os

pontos experimentais. Como visto, nenhum valor de taxa de

colisao reproduz com precisao satisfatdéria os resultados

obtidos experimentalmente. No entanto, devemos nos

lembrar que ao escrevermos as equacgdes de taxa 4.3,

automaticamente supomos gque a taxa de colisao nao depende

do tempo. Infelizmente nao temos como  propor  uma

dependéncia ab initio da taxa de colisaoc em fungado do

tempo utilizando o modelo semi cldssico gque envolve

movimento apresentando no capitulo 2, ja que os

potenciais nS + nS na literatura [14] sao apenas

repulsivos (Figura 4.6).
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Figura 4.5 - Pontos experimentais da figura 4.4 e previsdes do
modelo para vdrias taxas de colisdo. As taxas sdo apresentadas em
unidades de A (4.5)
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Figura 4.6 - Potenciais nS+nS e nP+(n-1)P, n=36 a 39, calculados de

acordo com Singer et al.

[14]

60



Apesar disso, podemos procurar uma taxa efetiva
dependente do tempo, isto &, como deveria ser a taxa
efetiva até dado instante de tal forma gue nosso modelo
coincida com os resultados obtidos. Agindo dessa forma,
obtemos as seguintes dependéncias com a densidade (para

cada tempo) :

Populacéo 32P

Populagao 32P

37 4

T T T T 8.4 T T
4 a6 6 v 02 a4 0.6 o8 10

Populagéo 32S Populacao 328

30us
v=30 +v=20 .

0% 4

@

Populagao 32P
Populagao 32P

T T T
an a2 4 2] 9% 10

T T T T
Q.0 (55 04 [¢X ) af 14

Populag¢do 32S Populagdo 328

Figura 4.7 - Resultados experimentais e modelo de
equacdes de taxas, com taxa de colisdo efetiva ajustada.
As curvas estdo em unidades arbitrdrias de populacdo.
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Um estudo das dependéncias com a densidade para outros
nimeros gquanticos sugere um comportamento similar para

tempos de 4 microsegundos (quadratico):

m 298
104 | + 208
A 318
v 328
— + 338
£ 08 [« 34
o s 358
3 368
= 378
% 0.6 - Parabola *
()
us
O
3]
S5 04+
Q
=]
o
02-
0.0 - T T | T 4 T
00 02 04 06 08 10

Populag@o nS (u.arb)

Figura 4.8 - Dependéncia com a densidade nas colisbes nS
+ nS para diferentes numeros quanticos.

Acreditamos que esses resultados sdo evidéncia da
importédncia da colisdo de dois corpos na transferéncia de
populacdes. Mais especificamente, acreditamos que a

transferéncia causada por colisBes se da em curtos
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instantes apdés a colisdo, em taxas efetivas iniciais
superiores as taxas de transferéncia por transferéncia de
corpo negro - dque por sua Vvez, Ppor possuir taxas
independentes do tempo, possui uma importancia maior para
tempos maiores. Uma andlise preliminar para as colisoées
nD + nD mostrou um resultado similar para tempos curtos,

isto &, uma dependéncia aproximadamente quadratica para

um tempo de 4 Us.
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Figura 4.9 - Dependéncia com a densidade nas colisbes nD
+ nD para diferentes numeros qudnticos para um tempo
entre excitacdo e detecgdo de 4us
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4.2 - SUPRESSAO DE COLISOES

Procurandoc entender melhor o papel do movimento
interatdédmico nas transferéncias de populacdes,
idealizamos um outro experimento em gue seria possivel
avaliar se as colisdes de dois corpos & o fator
predominante na transferéncia de populacdo observada.
Assim, decidimos utilizar uma técnica de supressao de
colisdo por radio-freqgiéncia (RF), utilizada com sucesso
anteriormente em experimentos similares [13]. Escolhemos
REF ja gue nado possuimos equipamentos para microondas
disponivel - o gque também requereria uma outra montagem
experimental. O experimento consiste em inserir radio-
freqgiiéncia na cémara onde a amostra se encontra através
de uma antena circular, de forma a acoplar duas simetrias
diferentes - levando o par de atomos a um potencial
repulsivo ou ndao tado atrativo quanto o inicial, evitando
a colisao e conseqglientemente a transferéncia de
populacao.

Dentre as vdrias colisbes possiveils, escolhemos as

colisdes do tipo

nD + nD ->(n-2)K + (n+2)P (4.5)
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por proporcionarem um sinal de colisdo melhor e pelo fato
de que as interagdes nD + nD sdo otimas candidatas a
possuirem diversas simetrias diferentes (nK representa um

dos estados com momento angular superior ao D).

1.0
i —— Estado repulsivo
0.84 ——— Estado atrativo

0.6
0.4+
0.2

0.0 RF
0.2
0.4
06
-0.8:

wl 7
10{)00 . 122)00 ' 14;)00 ' 16;300 ' 182)00 ' 20I000

distancia Interatdmica (u. arb.)

Energia (u.arb)

Figura 4.10 - Esquema da supressdo — Ao invés do par se
aproximar (pot. atrativo) até a regido de colisdo e
transisionar para outro estado (pot. plano), o par é

excitado para outro estado ndo tdo atrativo
(pot.repulsivo)
As colisdes nD+nD foram estudadas com certo detalhe na
literatura, e é sabido que possuem potenciais atrativos

gque podem inclusive levar a criagdo de plasmas ultrafrios

[13].
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Nosso primeiro experimento foi simplesmente
verificar o que acontecia com o sinal de elétrons
resolvido no tempo ao inserirmos a RF na camara, com uma
antena circular. Nossa primeira observacdo foi de que o
sistema antena-cabos possuia uma ressondncia em 350MHz,
nos forcando a ficar nessa freqgiiéncia para transmitir uma

maior poténcia dentro da cémara.
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Figura 4.11 - Efeito de RF (350MHz) na populagdo de
elétrons resolvido no tempo, apds 6 fs da excitacgdo.
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Variando a poténcia no gerador de RF, observamos que a
transferéncia de populacao ¢ sensivelmente afetada pela

presenca da RF na camara (figuras 4.11 e 4.12).

Fragdo da Populagdo em 43P

e 4

T T M H T i N ¥ T 1 d T

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 14
Poténcia RF (W)

Figura 4.12 - Populag¢do relativa do produto de colisdo
(43P) em fungdo da poténcia da RF (350MHz).

Como podemos observar (figura 4.12), conforme aumentamos
a poténcia da RF, a populagcdao em 43P ¢ gradualmente
reduzida, atingindo praticamente zero para uma poténcia
de cerca de 1.25W. O grafico mostra também  um

comportamento inesperado entre cerca de 0.2W e 0.6W, ja

67

SERVIGO DE BIBLIOTECK
IFSC-USP I?‘JFORMAQAO



que esperarlamos que a porcentagem de pares transferidos
para o outro potencial fosse uma fungdo monotdnica
decrescente com a poténcia. Esse comportamento pode ter
sido gerado por simples erro experimental ou alguma outra
estrutura complexa dos potenciais envolvidos. Uma andlise
dos potenciais calculados por Singer et al. [14]
apresenta apenas potencials atrativos para o par 41D +

41D:

Energia (MHz)

¥ T T T 1 T ¥ Y T 1 Y T H T T T T T T
RGN BB BT IRQVV “QTUG SEQUD

Distancia Interatémica (a )

Figura 4.11 - Potenciais 41D + 41D, calculados conforme
Singer et al. [14]
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Apesar de que para haver supressao nao é exclusivamente
necessario acoplarmos o par a um potencial repulsivo
[13]. Acreditamos que a forte supressao vista na figura
4.12 possa ser uma evidéncia de que de fato hé& potenciais
repulsivos ou menos atrativos para a interacdo 41D + 41D

(Figura 4.11).
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capiTuLo 5

CONCLUSOES

Neste trabalho, estudamos algumas colisdes entre Aatomos
de Rydberg em uma armadilha magneto-déptica. As colisdes
de A&tomos de Rydberg frios tem sido objeto de grande
estudo na ultima década, Jja que fornecem informacgdes
sobre as interacdes entre esse 4atomos excitados [57.
Experimentos com Aatomos excitados em armadilhas tem
mostrado que ha processos de transferéncia de populacgdes,
inclusive com mudanca do numero quéntico principal, e
atualmente ha duas propostas principais para essas
transferéncias: i)As transfereréncias ocorrem como
resultado de um processo de muitos cCorpos; ii)As
transfereréncias ocorrem como resultado de uma colisdo de
dois corpos. Essas transferéncias sdo possivels pelo fato

da diferenca entre a energia dos atomos de Rydberg para
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estados vizinhos decresce rapidamente com © numero
quintico principal. Iniciamos nossos estudos com algumas
propriedades dos atomos de Rydberg, inclusive calculando
as fungdes de onda numericamente, © gque nos permitiu
calcular mapas Stark, acoplamentos e coeficientes de
Einstein para ®°Rb.

Prosseguimos mostrando gque a 300K, o numero de
fétons com a energia equivalente as separacdes entre os

estados nao e desprezivel, e que essa radiacidc de corpo

negro induz uma dindmica inevitavel em nossos
experimentos, espalhando a excitacaoc para estados
vizinhos formando um efeito “cascata” - que

conseglentemente nadoc pode ser desprezado ao analisarmos
as transferéncias de populacdes.

Do experimento de densidade para as colisdes nS +
ns, concluimos que as medidas ndo sd3o dependentes
linearmente da densidade - o que seria esperado se as
transferéncias fossem um conseqiiéncia apenas da radiacao
de Corpo negro. Com uma simples modelo de taxas,
concluimos que nossos resultados podem ser explicados
através de colisdes de dois corpos, e que a taxa de

colisdo varia rapidamente com o tempo. Para tempos curtos
(<10us), as colisdes sido a maior fonte de transferéncia,

e para tempos maiores, a radiagdo de corpo negro, gque
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esta sempre presente, deve ser a maior contribuinte. Por
fim, notamos que algumas interacdes propostas na
literatura para os pares nS + nS, que prevéem potenciais
repulsivos, nado estdao de acordo com nossa observacdes.

Prosseguimos demonstrando a supressao de
transferéncia de excitacao na colisao nD + nD,
confirmando nossas expectativas de gue 0s processos
binadrios sdo o principal fator na mudanca de estados.
Mais wuma vez, acreditamos que algumas previsdes para
interag¢des entre atomos em estados excitados podem estar
equivocadas, no caso, o resultado de qgue todos os
potenciais 41D sdo atrativos, ja que a supressdo total se
mostrou factivel.

Acreditamos gue nosso trabalho contribui com uma
relevante pega na compreensao das interacgdes de Aatomos de
Rydberg - a confirmac¢cao de que as interagdes de atomos de
Rydberg sao tao sensiveis a fatores externos quanto os
proprios atomos. Concluimos também que para obter-se uma
descricdo realista dos potenciais € preciso incluir todos
os fatores externos, como © acoplamento entre estados
causado por campos eletricos e magnéticos espurios, ou
outras interagodes de mais alta ordem. Mais
especificamente, acreditamos que oS calculos de

potenciais via teoria de perturbacgdoc de segunda ordem
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para estados degenerados (sem considerar interacgdes
finas) € inadequada para descrever sistemas interagentes.

Essas conclusdes se mostram coerentes com  um
trabalho recente [34), reafirmando nossa confianca em
nossos resultados. Assim, num futuro préximo, esperamos
que o estudoc das interagdes de atomos de Rydberg receba
grande atencao, j& gque algumas propostas utilizando
atomos excitados como a super qguimica ou computacao
quantica exigem um profundo e preciso conhecimento dessas
interacdes, e como mostramos, ainda ha algumas
imprecisdes a serem resolvidas. Acreditamos que oOs
estudos de supressdo podem ser estendidos com © uso de
microondas ao invés de RF, desta vez acoplando estados
mais afastados e conseqlientemente, obtendo-se maior
precisac nos resultados - e esse pode ser um futuro

interesse de nosso grupo.
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