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Resumo

Processos colisionais envolvendo transferéncia de energia tém sido
intensivamente investigados em amostras de atomos de Rydberg frios nos ultimos
anos. Alguns grupos de pesquisa tém interpretado tais processos utilizando um
modelo de muitos corpos; nosso grupo tem explicado tais processos, considerando a
interacdo de dois corpos em um potencial de ultralongo alcance e 0 movimento sob a
acdo de um potencial. Nesta tese nds investigamos tais processos de colisdo
envolvendo atomos de Rydberg frios, produzidos em uma armadilha magneto-Optica.
A investigagdo da evolugio temporal de estados de Rydberg produzidos por colisdes
para diferentes densidades atdmicas nos permite demonstrar que o processo bindrio ¢
dominante. Além disso, mostramos que a radiagdo de corpo negro ndo pode ser
desprezada nestes experimentos. Finalmente, sugerimos melhorias para um modelo

semi-classico de dindmica colisional proposto por nosso grupo.
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Abstract

Collisional processes involving energy transfer have been intensively
investigated in samples of cold Rydberg atoms in the last years. Some research
groups have interpreted such processes using a many body model; on the other hand
our group has explained such processes considering a two body interaction in an
ultralong range potential and the atomic motion under the influence of such potential.
In this work, we have investigated such atomic collisions involving cold Rydberg
atoms, produced in a magneto-optical trap. The time evolution study of the Rydberg
states produced by collisions for different atomic densities has shown us that the
binary process is dominant in such system. Beyond that, we have shown that the
radiation of black body cannot be neglected in these experiments. Finally, we
suggest improvements for the semi-classical collissional dynamic model proposed

by our group.



Capitulo 1.

Introducio: Uma Visao Geral

A histéria do desenvolvimento da fisica e quimica como ciéncia constituiu
um palco extraordinario e fascinante do conhecimento humano. Nenhuma descoberta
cientifica provocou um impacto tdo grande quanto a da natureza atdmica da matéria.
Desde a proposta de sua existéncia por Democrito na Grécia Antiga, o atomo tem
sido um dos assuntos mais estudados e o interesse pelo seu conhecimento permanece
sempre atual [1]. A descoberta da pressdo de luz como um fendmeno fisico tem uma
longa e interessante histéria. Kepler e Newton presumiram que a luz exerceria
pressdo sobre corpos materiais. Bertoli deduziu a existéncia da pressao de luz das
considera¢des termodinamicas. Maxwell em 1873 calculou a pressio de radiagéo
usando a teoria do campo eletromagnético. A primeira medida experimental da forga
exercida pela luz sob uma placa metalica fina foi realizada por Lebedev em 1901.
Em seguida, um experimento similar foi feito por Nichols e Hull. Portanto, estes
estudos tém demonstrado que pressdo de luz pode ser detectada em laboratérios. Um
importante passo nesta diregdo foi tomado por Lebedev quando ele tentou medir a
pressdo da radiagdo sobre um gés de moléculas ressonantes [2]. A origem fisica da

agdo da radiagio é devido ao processo de troca de energia e momento entre campos ¢
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particulas. Este processo de troca ¢ fundamental na consideragdo do equilibrio
termodindmico da radiagdio com a matéria como foi elucidado por Einstein [3,4].

Hoje ja conseguimos obter imagens de atomos individuais e j4 estudamos até
subparticulas que os compdem. Mas para entender a estrutura dos Aatomos e
moléculas € preciso saber como as particulas subatdmicas se movem sob a acdo das
forcas externas e internas. Pensando desta maneira o Homem vem desenvolvendo e
aprimorando técnicas que possibilitam o dominio sobre a entidade atdmica. Portanto,
atualmente vdrios laboratérios tém proposto ¢ demonstrado novas técnicas que
possibilitam o controle sobre a entidade atdmica como, também, utilizado atomos
para a realizacdo de vérios estudos. Veremos a seguir como foi o desenvolvimento e
a luta dos cientistas para obterem o controle absoluto dos 4tomos.

A primeira idéia de utilizar a radiagfo eletromagnética para exercer pressdo
sobre o 4tomo surgiu em 1933 por Frisch, utilizando a deflexdo de um feixe atdmico
de sodio [5]. Mas a primeira proposta para se usar laser para defletir feixes atomicos
surgiu somente na década de 70 por A. Ashkin [6]; com o desenvolvimento de lasers
sintonizaveis novos avancos foram possiveis. Em 1979 R. J. Cook baseou-se no
teorema de Ehrenfest e nas equagdes dpticas de Bloch para deduz a expressdo para a
pressdo de radiagfo sobre o sistema atdmico incluindo efeitos de emissio espontinea
e interagdes de dipolo induzido [7].

Nos ultimos anos tem sido grande o interesse no estudo da obtengéo de
amostras de atomos frios e de altas densidades. Uma das formas de obter estas
amostras € através das técnicas de desaceleragdo de feixes atdmicos ou utilizando a
técnica de aprisionamento de atomos neutros usando armadilhas magneto-Opticas
(AMO). Em 1987, existiam duas formas de aprisionamento de atomos neutros. Uma

delas emprega a forga magnética atuante no atomo quando ele esta em uma regido de



campo magnético ndo homogéneo e a outra faz da forga de pressdo de radia¢do para
confind-lo [8]. Basicamente, a idéia que suporta a armadilha magnética é o fato que
ha estados fundamentais atdmicos com spins eletronicos desemparelhados tem
energia que aumenta com o campo magnético, produzindo assim uma for¢a
restauradora sobre eles, na direcio de minimo de campo. A primeira armadilha
dptica foi proposta por Ashkin em 1978 e consiste de dois lasers contrapropagantes
focalizados. Nesta configuragio existe uma forga restauradora transversal devido ao
gradiente do campo de radiag@o na dire¢do radial (for¢a induzida) [9].

Mas a primeira observacdo de atomos aprisionados opticamente foi realizada
em 1985 por S. Chu [10] em atomos de sdédio (Na). A configuragdo experimental
utilizada constitui-se de um arranjo tridimensional de feixes contrapropagantes
sintonizados abaixo da freqliéncia de ressondncia. De acordo com a Hiénsch e
Schawlow [11] isto causa uma for¢a oposta a velocidade do atomo, ou seja, uma
forca viscosa. Desta forma esta técnica é denominada de melago 6ptico. Na verdade
o melago Optico nfo é uma verdadeira armadilha, pois néo existe forga restauradora
presente ¢ o tempo de confinamento dos atomos é de apenas 100 ms, que é muito
menor que o obtido pela técnica de aprisionamento usando a armadilha magneto-
Optica que discutiremos a seguir. Em 1986, S. Chu e colaboradores [12] também
aprisionaram atomos de Na utilizando a for¢a de dipolo ou induzida. Os atomos
foram inicialmente resfriados através da técnica de melago Optico a uma temperatura
inferior a 1 mK e depois capturados em uma armadilha criada por um laser de perfil
gaussiano extremamente focalizado e sintonizado bem abaixo da freqiiéncia de
ressonancia. Este trabalho mostrou a proposta de Ashkin sobre a possibilidade de se

obter armadilhas dpticas usando for¢a de dipolo.



A primeira armadilha magneto-6ptica foi construida por E. Raab em 1987
[13]. A configuragdio experimental consiste basicamente de trés feixes lasers
contrapropagantes nas dire¢des X, y € z, com sintonia abaixo da ressonincia e de um
campo magnético produzido por um quadrupolo esferoidal. Tanto no trabalho de S.
Chu quanto no de E. Raab a armadilha foi carregada com 4tomos desacelerados
usando a técnica de varredura de freqiiéncia [14]. A primeira armadilha magneto-
Optica na qual os 4tomos foram aprisionados diretamente do vapor presente em uma
célula, isto €, sem a necessidade do estdgio de desaceleracdo foi feita por Monroe
para atomos de Césio (Cs) [15].

Paralelamente a este trabalho, Dalibard [16] e Cohen [17] propdem um novo
mecanismo de resfriamento via gradiente de polarizagdo para explicar os resultados
experimentais obtidos até entdo. Os estudos efetuados nestas amostras de atomos
confinados referem-se a uma configuragiio geométrica dos seis feixes perfeitamente
alinhados dois a dois. A distribui¢do espacial de atomos aprisionados observada
assemelha-se a uma nuvem quase esférica. Estes estudos tratam do comportamento
dindmico dos atomos em relagdo a varios pardmetros inerentes ao aprisionamento
como gradiente de campo magnético, intensidade do campo de radiagdo e dessintonia
entre a freqiiéncia do feixe de aprisionamento e a freqiiéncia atomica.

Portanto, as técnicas mais poderosas atualmente para o controle da entidade
atdmica envolvem a utilizagéio da pressdo de radiagdo como agente externo capaz de
exercer forga sobre o atomo. Através da pressdo da radiagdo, atomos tém sido
aprisionados e resfriados a temperatura da ordem de 1 mK (frios) ou 1 pK
(ultrafrios). Este regime de temperatura ¢é de grande interesse tanto

experimentalmente quanto teoricamente, uma vez que atomos frios e ultrafrios séo



empregados em estudos de interagdes colisionais e de espectroscopia fotoassociativa,
metrologia de tempo e freqiiéncia, redes Opticas, etc [18].

Apesar da grande evolugéo nas técnicas de resfriamento a laser, esta técnica
aplica-se somente a uma classe de atomos, os alcalinos (hidrogenoéides), gases nobres
e alcalinos terrosos, por apresentarem transigdes fechadas. No caso de outros atomos
(¢/ou moléculas) existem canais de decaimento multiplos para outros niveis tornando
a técnica inviavel de ser implementada. Por apresentarem uma estrutura interna mais
complexa que os atomos, aprisionar moléculas tem sido um grande desafio para
alguns grupos atuais, com o objetivo de estudar sua estrutura vibracional, rotacional,
rovibracionais, e etc. Esses grupos tém desenvolvido varias técnicas obtendo
resultados inéditos e satisfatorios, mas nas quais s3o limitadas quanto a temperatura e
densidade dessas amostras.

Uma das mais notdveis aplicagdes de uma armadilha magneto-dptica é o
estudo de colisdes atdomicas. A vantagem de estudar processos colisionais em
armadilhas magneto-opticas, ¢ que, trabalhando com &tomos frios, hd tempo
suficiente para que ocorra uma colisfio e posteriormente troca de energia entre os
pares. Isto é devido a baixa velocidade dos atomos (~ 30 cm/s), sendo entfo possivel
observar a evolugdo temporal do processo colisional por longos periodos. Ao
contrario, nas colisdes térmicas por serem muito rapidas ndo ha como estuda-las em
detalhes. Umas das principais questdes que motivou o estudo em colisdes ultrafrias
foi a necessidade de entender quais os mecanismos envolvidos durante o processo
colisional que induziam perdas de 4&tomos da armadilha. Perdas por colisfo limitam a
densidade de 4tomos aprisionados e o tempo de confinamento nas armadilhas [19,
20, 21]. Na presenca de um laser de aprisionamento podem ocorrer colisdes com um

atomo no estado fundamental e outro no estado excitado, isto em decorréncia que um



destes atomos poderia absorver ou emitir um féton do laser de aprisionamento.
Atualmente um dos grandes interesses em estudar colisdes atdmicas esta voltado a
produgdo de moléculas diatdmicas pelo processo de fotoassociagdo [22, 23, 24] em
uma AMO, ou obten¢do de moléculas triatémicas [25].

O estudo de 4tomos de Rydberg teve um grande avango a partir do
desenvolvimento dos lasers de corantes sintonizaveis, isto em decorréncia que estes
lasers podem ser sintonizados para excitar o 4tomo a um nivel especifico (nimero
quintico principal: #). Atualmente virios experimentos tem sido realizados
utilizando armadilhas magneto-opticas como fontes para estudar tomos de Rydberg,
levando a uma maior precisio nos resultados obtidos. Existem, portanto, varios
interesses em estudar 4tomos de Rydberg, dentre os quais podemos citar: a) Os
efeitos da radiagdo nestes atomos sdo exacerbados em relagéo aos provenientes da
observagdo de outros atomos nos estados mais baixos face aos grandes elementos de
matriz para as transigdes para os niveis vizinhos, assim os efeitos de radiagdo
induzida superam os da emissdo espontinea. Os atomos de Rydberg sdo sensiveis a
radiacdio de corpo negro o que os tornam importantissimos para estudar a interagdo
da radiagio com a matéria [26]. Basta lembrar que para n da ordem de 35 a separagdo
entre os estado S e P é da ordem de 3,15 cm'l, e o féton de KT = 208,54 cm’. b)

Devido ao seu tamanho, as interagdes de colises tornam-se muito importantes, pois

sua sec¢do de choque geométrica cresce com n*. c) A energia de ligagdo do elétron
do carogo ibnico é muito pequena, entdo, o dtomo de Rydberg € fortemente
influenciado por campos externos elétricos ou magnéticos [27].

Particularmente eles ¥8m uma grande importdncia em astrofisica [28]. No
espago interestelar, os niveis de Rydberg sdo formados por recombinagéo radiativa, e

esse processo produz populagdes significantes de atomos nos niveis em um grande



intervalo de ». Mas durante algum tempo (meados da década de cinqiienta até inicio
dos anos setenta, do século XX) pode-se dizer que o interesse por dtomos de Rydberg
decresceu, voltando a ter notoriedade quando ficou claro que eles deveriam ter
grande importdncia em sistemas fisicos. Mas provavelmente o que deu grande
impulso a volta do interesse no estudo de estados de Rydberg, foi o surgimento dos
lasers sintonizaveis de corante. Com estes lasers e um aparato experimental
relativamente simples, é possivel acessar-se estados individuais de Rydberg.

Nos ultimos anos o desenvolvimento de técnicas de resfriamento e
aprisionamento de 4tomos utilizando laser tem sido aplicado em uma vasta gama de
experimentos. Investigagdes em atomos de Rydberg ultrafrios tém aberto um novo
regime de experimentos e aplicagdes surpreendentes. A baixas temperaturas a
magnitude de varias propriedades de 4tomos de Rydberg fazem deles excelente
candidatos para estudar plasmas ultrafrios, colisdes atdmicas, medidas de tempo de
vida [29,30]. Ha propostas tedricas tais como propriedades de transportes de gases
dopados com ions [31], computagdo quantica [32] e a criagdo de moléculas trilobites
de Rydberg [33]. Devemos ressaltar aqui que esta moléculas trilobites levam este
nome devido ao fato de sua fungio de onda se assemelhar ao animal pré-histérico ja
extinto. Atomos de Rydberg possuem propriedades bastante incomuns: por exemplo,
eles podem ser mais de 10 mil vezes maior que um atomo no estado fundamental;
sua vida média pode vir a ser maior que 1 ms [34]. Os 4tomos de Rydberg possuem
uma série de aplicagBes. Por serem gigantes possui um grande momento de dipolo, o
que permite que os dtomos sejam utilizados para estudos de interagdes atomicas com
campos eletromagnéticos. Quando se excita a um alto nimero quéntico (n), o elétron
passa a ter um comportamento classico, € isto permite explorar o principio da

correspondéncia. Podemos destacar o forte acoplamento entre os atomos de Rydberg



e campos eletromagnéticos externos. Isto, associado ao longo tempo de vida, torna-
os ideais para realizago de estudos espectroscopicos precisos.

Além disso, os atomos de Rydberg podem ser usados para se estudar
eletrodindmica quéntica de cavidade, estados n#o-cldssicos do campo
eletromagnético. As primeiras evidéncias do estudo de dtomos de Rydberg utilizando
dtomos frios surgiram em 1993 [35] utilizando o Litio em um feixe atdmico,
posteriormente temos em 1998 o Césio [36] e Rubidio [37], utilizando uma
armadilha magneto-6ptica (AMO). Com o desenvolvimento destas técnicas de
aprisionamento podemos obter uma alta precisdo na medida de tempo de vida destes
atomos de Rydberg porque as técnicas convencionais usadas ndo permitiam obter
uma precisio desejada a se comparar com calculos até entdo realizados. O grupo de
Optica (IFSC/USP) deu uma grande contribui¢do ao medir o tempo de vida para
alguns estados do 4tomo de $Rb [29,30], como também foram realizados
experimentos envolvendo mudanga de estado eletrénico e efeitos de coliséo
ressonantes com transferéncia de energia [38].

Experimentos pioneiros sobre colisdes ressonantes em gases foram realizados
por Anderson [39] e Mourachko [40]. Estes trabalhos eram motivados pelo desejo de
entender experimentos e subseqiientemente o trabalho de Lowell e colaboradores
[41] realgando os aspectos dinamicos das colisdes ressoantes em sistemas de muitos
corpos. Segundo Anderson e colaboradores, as colisdes ressonantes dipolo-dipolo
dependem da temperatura e ocorrem via colisdes de dois corpos a 300 K. Ao
contrario que para 300 pK interagem via muitos corpos. Mourachko [42] trabalhando
com 4tomos de Cs a uma temperatura de 100uK e densidade 10%1° ¢m™, propdem

que os dtomos se comportam como um gas congelado, mas ha uma relagdo entre dois



e trés corpos e isto pode ser visto na largura e forma da linha espectral proveniente
da transferéncia ressonante de energia devido as multiplas interagdes simultaneas.

Nos ultimos anos nosso grupo tem realizado experimentos envolvendo
processos colisionais com transferéncia de energia ressonante na presenga ¢ na
auséncia de campo elétrico estatico [43]. Variando o atraso entre a excitagdo Optica e
o pulso de detecgdo elétrica, nés observamos a evolugéo temporal da populagio do
estado proveniente da colisio, o qual é proporcional a densidade atémica ao
quadrado indicando que trata-se de um processo de dois corpos e ndo de muitos
corpos, como até entdo proposto por outros grupos.

Mas as interpretagdes quanto as colisdes ressonantes ocorrerem via dois ou
muitos corpos ndo estd bem esclarecida, ou seja, hd controversas entre grupos.
Contradigdes estas que surgem quando alguns grupos tratam o gds de Rydberg como
congelado, ou seja, esttico e que interagem via muitos corpos, enquanto outros
grupos acreditam que os atomos se movem sob a agdo de um potencial atrativo e
podem interagir via dois corpos. Portanto, a principio nés podemos pensar que
existem contradigdes entre esses dois modelos ja apresentados na literatura.

Neste trabalho, entretanto, mostraremos que esta contradigdo ndo ¢ apenas
aparente, ou seja, a evolugdo temporal dos estados provenientes das colisdes para
diferentes densidades nos permite entender a importancia das interagdes entres dois
corpos ¢ da radiagdo do corpo negro, dominantes nos processos de colisdes por
transferéncia de energia. Nossos resultados mostram que para curtos tempos (menor
que 20 microssegundos) de interag@o (nos referimos a curto tempo ou grande tempo,
entre o intervalo de excitarmos a amostra e detectarmos fons/elétrons) a transferéncia
de energia depende quadraticamente da densidade atdmica. No caso para grandes

tempos de colisdo (maior que 20 microssegundos) ha um desvio da curva quadratica

-
vigo DE Bi8LIOTN43

‘FSC'USP SER INFORMAGAGC



10

para linear, o qual pode ser explicada pela influéncia da radia¢iio do corpo negro que
causa transferéncia de populagéo entre os niveis atomicos.

O principal objetivo deste trabalho € elucidar o carater fisico dos processos de
colisdes frias que ocorrem em atomos de Rydberg obtidos a partir de atomos
aprisionados em uma armadilha magneto-6ptica. Experimentalmente nos
estudaremos os processos colisionais em atomos de rubidio (85Rb). Os estados de
Rydberg podem ser obtidos utilizando um laser de corante que ird excita-los para os
respectivos estados selecionados. Apds a excitagdo, noés podemos detectar
fons/elétrons utilizando a técnica de campo ionizante. Desta forma estudaremos a
dindmica dos processos colisionais, ou seja, observaremos a evolugéo das populagdes
dos atomos colidindo como também o resultado proveniente desta colisdo. Nos
utilizaremos um modelo semi-classico desenvolvido pelo nosso grupo para
interpretar os resultados experimentais obtidos. Mostraremos que existem
discordancias entre este modelo e os resultados obtidos e explicaremos isso baseado
na simplicidade do mesmo. Além disso, proporemos melhorias nesse modelo. A
seguir, resumiremos em detalhes o contetido de cada Capitulo desta tese, deixando de
uma forma mais clara o que abordaremos ap6s esta breve introdugéo.

No Capitulo II faremos uma introdugdo dos fundamentos teéricos sobre
atomos de Rydberg. Descreveremos o tratamento adotado por alguns grupos para
explicar os efeitos de colisdes em uma AMO. E por fltimo nés apresentaremos um
modelo tedrico que descreve a interagdo de dois corpos durante a colisdo. No
Capitulo III expomos a montagem experimental com todos os detalhes, desde a
realiza¢do do aprisionamento, excitagdo e posteriormente detecgdo.

No Capitulo IV apresentaremos os resultados provenientes das colis3es:

Rb(n)P3;; + Rbm)P3;, — Rbn)S;» + Rb(n +1)S),; controladas por campo elétrico.



I1

Estudaremos a evolugio das populagdes nS;, provenientes das colisdes para
obtermos um perfil da probabilidade de ocorrer transi¢do em fungdio do respectivo
campo elétrico aplicado. Nesses resultados mostraremos a influéncia da radiagéo de
corpo negro e um método para remover seu efeito. Em seguida, os resultados séo
comparados com o modelo descrito no Capitulo II. Discutiremos as discordancias e
propomos corregdes ao modelo. A seguir, no Capitulo V estudaremos as colisdes na
auséncia de campo elétrico; Rb#)S;, + Rb®)S;» = Rbm)P; + Rb(n -1)Py; e
Rb(m)D; + Rbm)D; - (n-2)k + Rbm+2)P; (onde k representa os estados
Hidrogendides). Nestas colisdes monitoramos apenas as populagdes Rb(n)P; e
Rb(n+2)P, proveniente das colisdes. Obteremos desta forma a probabilidade de
ocorrer transigio por transferéncia de energia em fun¢do dos niimeros quénticos n.
Mostraremos que inicialmente a populagdo nos estados Rb(m)P; e Rb(n+2)P, ¢
proveniente de colisdes de dois corpos para curtos tempos, mas que, para longos
tempos a radiagfo de corpo negro passa a contribuir também. Proporemos como estas
contribui¢des poderdo ser separadas em experimentos futuros. Neste Capitulo ainda,
aplicamos este modelo semi-cldssico em um experimento realizado por Li e
colaboradores [44]. O modelo semi-classico foi desenvolvido por Zanon [45] e
posteriormente utilizado por de A L. de Oliveira [46]. Nos adaptamos este modelo
para as condigdes do experimento descrita na referéncia [44] e observamos que o
modelo proposto descreve bem os resultados obtidos nesse trabalho.

Finalmente, o Capitulo VII é destinado as conclusdes acerca deste trabalho e
as discussdes de futuros experimentos que poderdo ser realizados a partir do estudo

de atomos de Rydberg.
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Capitulo 2.

Aspectos Tedricos e experimentais

2.1 Introducao

O estudo sistematico das raias (linhas) espectrais conhecido como
espectroscopia, foi iniciado pelo fisico alemdo Joseph Von Fraunhofer em 1814, no
qual descreveu suas observagdes sobre a presenga de linhas escuras no espectro solar,
cujas oito principais ele as distinguiu com letras. Dentre as quais, destacam-se: A
(vermelho escuro), D (amarelo claro) e H (violeta) [1]. Ao construir uma rede de
difragdo em 1819, Fraunhofer comegou a medir o comprimento de onda das raias
espectrais solares (mais tarde conhecidas como raias de Fraunhofer) e identifica-las
com as letras do alfabeto, como fizera anteriormente. Nas mais de 600 linhas que
Fraunhofer estudou, ele observou que suas posi¢des eram constantes para o mesmo
espectro de um dado elemento quimico, quaisquer que fossem as fontes de luz
utilizadas para a obteng@o do espectro, isto €, luz solar direta do Sol, ou refletida pela
Lua ou pelos planetas, por um gés, ou por um metal aquecido. Desse modo, concluiu
que cada elemento quimico € caracterizado por um espectro, como se fosse uma
verdadeira impressdo digital [2]. Hoje, a difracdo da luz proveniente de fontes bem

afastadas de uma rede de difragdo, é chamada de difragdo de Fraunhofer [3]. Uma
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féormula empirica para determinar as linhas espectrais do hidrogénio (H) foi obtida
pelo fisico e matematico suigo Johann Jakob Balmer em 1885. Sua expressdo € a
seguinte (em milimetros - mm) [4]:

2
n

A=b
n -4

Q.1

onde b & uma constante e n representa o numero quantico principal do estado
superior da transigo, partindo de n = 3 para niveis de energia bem mais altos. Com
essa formula, Balmer chegou a calcular a posi¢do de 19 linhas do Hidrogénio,
constituindo, assim, o que passou a ser conhecido como série de Balmer. Em 1890 o
fisico sueco Johannes Robert Rydberg expressou a formula de Balmer em termos do
ntmero de ondas (inverso do comprimento de onda: ¥ =1/ 1) e observou, ainda, que
as posi¢des das linhas espectrais de qualquer elemento quimico apresentavam em
seus calculos um fator numérico constante, fator esse que a partir dai ficou conhecido
como a constante de Rydberg (R ). Esse resultado ficou conhecido como a formula
de Rydberg:

4 - R
E}T =V —;2* (22)

;):—:
A

S| -

Em 1896, Rydberg e, independentemente, em 1897 o fisico germano-inglés
Arthur Schuster mostraram a convergéncia das freqiiéncias de diferentes séries
espectrais da mesma substancia [5]. Esse resultado ficou conhecido como a lei de
Rydberg-Schuster e, na atual notagdo, ela apresenta o seguinte aspecto (para
H):1/4 = R, (1/4—1/n*), com R = 1,0967757x10° cm™'. A constante R, denominada
a constante de Rybderg (ou simplesmente de Rydberg), aparece em todas as séries
espectrais de um mesmo elemento e varia ligeiramente, de maneira regular, de

elemento para elemento. Na época de Balmer ¢ Rydberg, ndo se entendia porque o



18

espectro do hidrogénio se ajusta tdo bem a essas expressoes relativamente simples.
Quem deu o primeiro passo para desvendar esse enigma foi o dinamarqués Niels
Bohr em 1913, quando propds um modelo de 4tomo de hidrogénio que combinava os
trabalhos de Planck, de Einstein e de Rutherford e que previa os espectros
observados. Com notavel sucesso no calculo dos comprimentos de onda das linhas
do espectro atdmico conhecido do hidrogénio e na previsdo de novas linhas (que
foram encontradas posteriormente) nos espectros de infravermelho e de ultravioleta.
Bohr admitiu que o elétron de hidrogénio se movia sob a influéncia da atragdo
coulombiana entre ele e o niicleo positivo, conforme a mecanica classica, em uma
6rbita circular ou eliptica, com um centro atrativo num dos focos. Bohr modificou as
leis do eletromagnetismo admitindo como postulado que o elétron s6 poderia se
mover em certas Orbitas, ndo irradiantes, esta idéia é conhecido como o primeiro

postulado de Bohr [6].

2.2 Aspectos Teoricos dos Atomos de Rydberg.

Atomos de Rydberg é uma denominagdo genérica para indicar qualquer
4tomo que possua um elétron num estado quéntico elevado, ou seja, sdo sistemas
excitados em que o elétron é promovido a um nivel com nimero quantico principal n
muito grande. Nédo existe definigdo de quio grande n deve ser. Segundo Daniel
Kleppner se n >1 ja é um estado de Rydberg [7]. Sabemos que elétrons somente
podem orbitar dtomos que possuam determinados valores de energia (a energia €
quantizada). Por exemplo, para um 4tomo de hidrogénio somente teremos Orbitas
eletronicas estaveis para valores da energia dados por Ep =-1/2r* em unidades
atdbmicas (1ua = Hartree). Cada dtomo consiste em um nucleo com carga elétrica +Z

(i.e., a carga total dos prétons, cada um com uma carga +1) envolta por Z elétrons,
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cada um com carga -1. Se o elétron mais externo de um atomo que ndo seja o
hidrogénio for promovido para um nivel de energia muito alto, ele passara a mover-
se numa orbita bastante afastada das 6rbitas dos outros elétrons. Portanto, para esse
elétron excitado tudo se passa como se ele fosse atraido por um carogo idnico de
carga +1 (formado pelo nicleo original mais todos os elétrons internos), que ¢ a
carga de um ntcleo de hidrogénio.

Desde que o elétron excitado ndo passe perto do carogo (0 carogo composto
do nucleo e dos demais elétrons), seu movimento serd 0 mesmo que num atomo de
hidrogénio de um ponto de vista cldssico [8,9]. Portanto, a fisica dos atomos de
Rydberg é essencialmente a fisica do atomo de hidrogénio, porém, em alguns casos
com algumas restrigdes. Posteriormente no discorrer desta tese nds retomaremos a
discutir sobre semelhancas e diferengas entre estes atomos, veremos também as
relagBes entre os niveis de energias e fungdes de ondas do atomo de hidrogénio e
outros alcalinos.

O grande interesse nestes atomos provém de uma série de propriedades ndo
usuais que esses atomos possuem. Em primeiro lugar, note que eles sdo imensos; 0
valor esperado da posigdo dos elétrons de Rydberg ¢ proporcional a n’. Ja se
observaram 4tomos de Rydberg cujo didmetro se aproxima de centésimos de
milimetros, o que é 100.000 vezes maior que o didmetro do mesmo atomo no estado
fundamental. Normalmente apresentam um tamanho de milhares de angstrons,
tamanho compardvel as bactérias e outros microcorpos cuja dimensdo tipica ja
sairam da escala atdmica [10]. Na escala de fendmenos atdmicos os atomos de
Rydberg sdo “quase eternos”; tempos de vida radiativos de até milésimos de
segundo sio comuns. Muitas das propriedades e leis para atomos de Rydberg

também podem ser entendidas por um modelo classico [1 1]:
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1- A lei para o tempo de 6rbita, Ty dos estados de Rydberg, Tk a w, segue
diretamente a terceira lei de Kepler, T’x /&’ = const., com um semi-eixo maior
proporcional a .

2- A baixa segdio de choque de fotoionizagdo pode ser explicada pelo fato de
que o elétron gasta a maior parte do seu tempo fora do carogo, onde ele estd quase
Jivre. Um pulso de laser de multi-ciclo ndo pode transferir energia para um elétron
livre. O elétron agita-se no campo do laser sem transferéncia de energia. Somente
durante um curto intervalo de tempo ele gasta proximo do carogo onde esta
suscetivel ao pulso de laser. O tempo que o elétron gasta ao redor do carogo €
independente de n. Isto conduz para um n” na segdio de choque de fotoexcitagdo. A
mesma razdo explica o n? da se¢do de choque de um 4tomo do estado de Rydberg
com numero quéntico principal 7.

3- O mesmo fato explica o longo tempo de vida de altos estados de Rydberg
como decaimento radioativo, isto &, emissdo de um féton pode ocorrer préximo do
€arogo.

4- O espacamento de energia entre dois estados de Rydberg vizinhos n e n+l,
o qual ¢ n” (u.a), é a razdo da alta segio de choque para transigdes n > n + 1 em
atomos de Rydberg.

A partir do modelo semi-classico de Bohr, temos que, como o himero
quéntico principal é elevado, o elétron opticamente ativo estd muito afastado do
nticleo e dos demais elétrons. Assim, do ponto de vista deste elétron, o nicleo de
carga Z ¢ blindado por Z-1 elétrons como explicamos anteriormente.
Conseqiientemente, temos um potencial semelhante ao do dtomo de hidrogénio. A
energia para um atomo de hidrogénio pode ser obtida utilizando a equagdo de

Schrodinger independente do tempo:
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VZ
(— = —1}// - Ey, 23)
-

a qual pode ser separada em um parte angular e uma parte radial e resolvida

analiticamente para nos fornecer a bem conhecida solugéo [12]

E |l
Vo (9,¢,r)=Y,m(0,¢)—fL;—”) 24)
com autovalores,
1
E =~ . 2.5
n ST (2.5)

Aqui Y,, sdo os harmdnicos esféricos e f (E,l, m) sdo as fungdes angulares de

Coulomb. A energia de uma estado de Rydberg hidrogenoéide depende somente de 7,
tal que estados com iguais n, porém com diferentes /, sdo degenerados. A expressdo
da energia para os 4tomos alcalinos difere da equagio para o hidrogénio, em dois
aspectos: a constante de Rydberg leva em consideragdo a massa reduzida do elétron;
e é utilizado o numero quantico efetivo n', que corresponde a n subtraido do defeito
quantico.

Ryd
E =—F"2" 2.6
" (n—§,)2 26)

O defeito quéntico &; esta relacionado ao fato de quando o elétron passar proximo ao
carogo ele interage com os demais elétrons e o nucleo. Logo, a fungio de onda do
elétron sofre uma mudanga de fase correspondente a &, O que ocorre € que para
estados altamente excitados, o comportamento do regime quantico aproxima-se do
regime cléssico e podemos usar modelos semi-classicos para descri¢do desses
estados em termos da 6rbita do elétron para entendermos sua dindmica.

O movimento do elétron ao redor do carogo nuclear € descrito pela teoria

classica de Bohr-Sommerfeld, a qual prevé para baixos valores de momentum
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angular, [ (estados s e p, por exemplo) 6rbitas elipticas de grande excentricidade onde
uma parte depende de / e outra depende de n. Estados excitados hidrogenoides
quando tratados em primeira aproximagdo consideram o carogo como pontual, onde
surgem algumas restrigdes quanto a esta consideragdo. Nesta aproximagdo para
baixos / o elétron de valéncia penetra no carogo a cada revolugdo, independente do
valor de n e isso afetard as propriedades atomicas.

Desta forma é necessario distinguir 6rbitas penetrantes (baixos valores de »e
Orbitas ndo penetrantes (altos valores de%) para as quais ¢ valido o modelo de carogo
pontual. Para o caso especifico de Orbitas penetrantes, em que o modelo de carogo
pontual no é valido, foi desenvolvido o método de defeito quantico, o qual se adapta
a série de Rydberg. Essa teoria se apdia no fato da interagho entre o elétron de
valéncia e o carogo ser limitada a uma pequena regido do espago em volta do nucleo
com raio rg. Uma vez que o elétron esta em uma regido cujo 7 seja maior que ry, 0
potencial nessa regidio ¢ Coulombiano e conseqiientemente que satisfaz as condi¢des

de contorno para r = ry e r~ . Tratando-se de interagéo de curto alcance, Ham [13]

mostrou que a fungdo de onda precisa ser uma fungdo analitica da energia em todo
espago.

As propriedades que distinguem os 4tomos de Rydberg dos atomos
convencionais sdo reflexo direto de seu comportamento hidrogenéide [14]. Tomamos
como um exemplo o H e 0 Na em estados de Rydberg. A diferenga entre os dois esta
no seu “carogo” nuclear, o H apresenta um niicleo, considerado pontual, de carga +1
enquanto o Na apresenta um carogo nuclear positivo composto de onze protons e dez
elétrons. Se considerarmos baixos valores de [ (6rbita penetrante), o elétron passa a
maior parte do tempo longe do carogo nuclear, o que torna minima as diferengas de

energia entre H e Na. Por outro lado, quando o elétron se encontra préximo a ele,

-

R % 4%, 23
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pode tanto penetra-lo quanto polariza-lo. Este efeito exercido pelo carogo nuclear
sobre o movimento do elétron de valéncia gera grandes defeitos quanticos (cujo
significado fisico € um deslocamento de fase na fungio de onda atdmica) e uma
quebra do comportamento hidrogendide, o que implica numa mudanga na fungéo de
onda e na energia do estado de Rydberg do Na, comparada com o H.

No caso para altos valores de /, as Orbitas se tornam mais circulares, os
atomos mais hidrogenodides e os defeitos quanticos menores (J varia com I%), isto em
decorréncia que o elétron de Rydberg no se aproxima o suficiente de carogo nuclear
para perturba-lo. Desta forma a diferenga entre os estados de Rydberg do H e do Na
¢ a diminui¢do de energia dos estados do Na para baixos /. As propriedades gerais
dos atomos de Rydberg obedecem, entdio, a uma lei de escala que varia com o
nimero quantico n" = n -&. Basicamente este ira depender do momento angular, /,
uma vez que & também depende. A figura 2.1 mostra a forma da fungdo de onda

radial para os alcalinos e hidrogonoides [14, 15].

Rm’ (f) o

HIDROGENIO

()

ALCALINOS

Figura 2.1: Representagdo das fun¢des de onda do Hidrogénio e dos &tomos
alcalinos. A curva preta representa a fungdo de onda para os dtomos de Hidrogénio €
a curva vermelha representa a fungdo de onda para os alcalinos. O potencial mais
baixo dos alcalinos introduz um deslocamento radial, . Este deslocamento leva a um
decréscimo das energias nos estados de baixo / dos alcalinos em relagdo ao
hidrogénio.
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Na seqiiéncia nds temos a tabela 1 na qual apresentamos uma relagdo de
propriedades dos atomos de Rydberg ¢ o modo como eles obedecem a esta lei de
escala n° = n -9. Para maiores detalhes dos célculos sugerimos ao leitor as

referéncias [16].

Propriedades Dependéncia com n.
Energia de ligagdo (n')*
Energia entre estados adjacentes (n')”
Raio orbital (n)
Se¢do de choque geométrica (n)
Momento de dipolo: <n /| r|n’l'> ()’
Campo ionizante (n)”
Polarizabilidade )’

(n") (para [ pequeno).

Tempo de vida radioavitvo (n")’ (para [ grande).

Intervalo de estrutura fina (n)”

Tabela 2.1: Lei de escala*das propriedades dos 4tomos de Rydberg em fungdo de
nimero quantico efetivo n [17].

Os atomos de Rydberg apresentam as suas caracteristicas exacerbadas, como:
grandes dimensdes, grande momento de dipolo (implicando numa forte interagdo
com campos eletromagnéticos), e longo tempo de vida. O fato do tempo de vida
dos estados de Rydberg ser relativamente longo, associado a forte interagdo com a
radiagdo eletromagnética, torna estes atomos Otimos para investigagdes

espectroscopicas precisas.
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2.3 Efeito Stark em Atomos de Rydberg.

Os niveis de energia de um atomo podem ser alterados pela agdo de campo
elétrico, o chamado efeito Stark. Basicamente o acoplamento do elétron com o
campo coulombiano cresce com #’, enquanto a energia de ligagdo decresce com
desta forma o efeito Stark interfere na estrutura dos niveis do 4tomo mesmo para
pequenos campos, o que torna o seu estudo de fundamental importancia [18,19]. O
efeito imediato disto € o levantamento na degenerescéncia dos estados /m para um
determinado nimero quantico »n. Desta forma, os atomos de Rydberg alcalinos, sob a
influéncia de um campo elétrico, sofrem um efeito interessante de desvio no
potencial coulombiano para r pequeno, alterando significativamente seu
comportamento hidrogendide.

Com isto as colisdes entre atomos de Rydberg envolvendo transferéncia de
excitagdo podem se tornar ressonantes com aplica¢io de um campo elétrico estatico.

Este processo ocorre da seguinte forma: os atomos iniciam a colisdo, podendo estar

no mesmo estado ou ndo [20]. Suponhamos que eles estejam nos estados ‘nlllm /.1> €

'nzlzmﬂ> , com energias W; e W,. O momento de dipolo do 4tomo 1, interage com o

momento de dipolo do atomo 2, quando passam um préximo ao outro. Esta interagdo

dipolo-dipolo faz com que os 4tomos 1 e 2 sofram uma transi¢do de dipolo para os
estados ‘nlllm11> e |n212m]2> com energias W, e W, respectivamente. As transi¢des
de dipolo exigem que A/, =%l e Am, =0,+]. Em um experimento, nos podemos

imaginar que a energia dos atomos ¢é alterada por algum pardmetro o qual nds
devemos controlar de alguma maneira continua. Chamamos entdo este parametro de

£, e podemos entdo visualizar este processo observando a figura 2.2.
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Wy Hy

Ky

¢

Figura 2.2: Esquema representando o processo de colisdo ressonante de energia.
Mostramos que os niveis de energia atdmico depende do pardmetro de controle &.

Note que ’Wl —Wl‘ =|W2' —W2‘ indica a posi¢do de ressonéncia. s, e 4, sio os

elementos de dipolo da matriz das transigdes permitidas.

Ao analisarmos a figura 2.2, vemos que este pardmetro de controle € essencial
para que ocorra o processo de colisdo, em decorréncia que ele altera os niveis de
energias dos 4tomos de tal maneira que a colisfo sé ocorrera se houver conservagdo
de energia. Este parametro trata-se, portanto, de um campo elétrico aplicado. O que
ocorre € que a diferenca de energia entre os estados ¢ muito pequena, permitindo
encontrar estados que permitam colisdes envolvendo transferéncia de energia.

Essa sensibilidade dos atomos de Rydberg ao efeito do campo elétrico ¢é
largamente aplicada na detecgo dos mesmos e a técnica utilizada chama-se
ionizag8o por campo ionizante. Este tipo de detec¢@o permite ndo somente obter uma
medida das populagSes nos estados de Rydberg, mas também para determinar em
qual estado nl os 4&tomos estdo, sendo assim extremamente seletiva. Esta detec¢io faz
uso do baixo limite de ionizagdo dos atomos. Experimentalmente utiliza-se um
campo pulsado [21] cujo tempo de subida pode variar entre nanossegundos e

microssegundos. Em geral, aplica-se este campo depois de um intervalo de tempo em
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relagdo ao pulso do laser usado para excitagfo. Maiores detalhes sobre a técnica de

ionizagdo por campo serdo apresentados no capitulo 3.

2.4 Efeito da Radiacdo do corpo Negro sob Transic¢des

AtOomicas.

No estudo de 4tomos de Rydberg a contribui¢do da radiagéo do corpo negro ¢
muito importante. Isto em decorréncia que quando trabalhamos com atomos de
Rydberg os niveis de energias estdo muitos préximos, ou seja, AW < kT a 300 K.
Neste intervalo de energia, h4 um nimero consideravel de fétons no campo de
radiagdo que pode induzir transi¢bes entre niveis atdmicos vizinhos, levando a
ioniza¢do ou decaimento do atomo [22]. Estas transi¢des sdo favorecidas em
decorréncia que os estados de Rydberg por estarem muito préximo uns dos outros
possuem uma baixa freqiiéncia de transigfo ¢ elementos de matriz de dipolo grande,
favorecendo um excelente acoplamento com a radiag@o.

Portanto, nés devemos levar em conta tais efeitos quando estudamos tempo
de vida atdmico, colisdes atdmicas, etc. Devemos entdo calcular taxas de transigdo
induzidas entre niveis vizinhos, ja que é um dos efeitos mais importantes da radiagio
de corpo negro em um atomo [23]. ObservagSes experimentais que chamaram a
atengdo para a radiagdo do corpo negro sob atomos de Rydberg foram feitas usando
estados de Rydberg dos dtomos de Xe e Na [24, 25]. Em ambos os experimentos
foram medidas a redistribui¢io de populagdo e o aumento da taxa de decaimento.
Vamos considerar somente o experimento realizado com os dtomos de Xe, onde em
um feixe metaestavel, os 4tomos eram excitados para os estados 26f por um pulso de

laser e expostos a radiagdo térmica por periodos de 1,5 ps, 7,5 ps e 15,5 us. Apds
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este tempo de exposigdo um campo (rampa) era aplicado sob os atomos. Nesta
seqiiéncia obtiveram um sinal do campo de ioniza¢8o como mostra a fig. 2.3.

Para cada tempo de atraso existe uma progressdo dos picos no espectro de
ionizagdo por campo, o qual corresponde a cada valor de n. Para grandes tempos de
atraso e » > 26 a intensidade do pico aumenta, como seria esperado para tempos de
exposi¢do longos a radiagdo térmica. Além disso, devido ao fato das transigdes
induzidas pela radiagdo de corpo serem transi¢des de dipolo, somente os estados
finais d e f sdo esperados. O fato do espectro de ionizagdo por campo exibir um pico
estreito para cada » é consistente somente com um ou dois estados; nem todo estado /
serd populado pela radiacdo térmica. Se todos os estados fossem populados ndo

haveria um pico bem definido conforme podemos ver na figura 2.3.
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Figura 2.3: Espectros de ionizagdo por campo para diferentes tempos de atraso apds
o laser excitar atomos de Xe para o nivel 26/ mostrando a radia¢do de corpo negro
induzindo transicdes para altos niveis. Tempos de exposi¢do dos dtomos expostos a
radiago térmica por periodos de 1,5 ps, 7,5 ps e 15,5 us [24, 25].
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2.5 Primeiros Experimentos Com Atomos de Rydberg Frios.

Um dos trabalhos pioneiros no estudo de processos de colisdes ressonantes
foi realizado por Lowel em 1998 [26], no qual considerou que durante a realizagdo
do experimento os dtomos permanecem estaticos € o processo de troca de energia
entre eles ocorreria via muitos corpos. Posteriormente surge o trabalho de Anderson
[27] no qual alega que as colisGes ressonantes dipolo-dipolo dependem da
temperatura, ou seja, ocorrem via colisdes de dois corpos para 300 K. Ao contrério,
para 300 pK, interagem via muitos corpos.

Este tipo de interagdo segundo Lowel e Anderson ocorre da seguinte
maneira: Em um experimento onde a densidade de 4&tomos de Rydberg (n ~ 33) ¢ da
ordem de Ny ~10° atomos/cm® e estdo a uma temperatura de 300 pK. O deslocamento
tipico (AR = vt ~1 um) dos 4tomos que possuem uma velocidade média de 38 cm/s
durante o tempo experimental (t = 3 ps) ¢ muito menor do que a distncia de
interagdo média (R ~ (3/4nNy) = 10 um) entre os dtomos. Ou seja, durante o tempo
experimental eles se movem menos de 10% da separagdo internuclear. Entdo, em
primeira ordem de aproximagio esses dtomos sdo considerados como “congelados”
em sua posi¢do durante o processo experimental e interagem via muitos corpos.

Mas paralelamente ao trabalho de Anderson, ou seja, em 1998 [28], surgem
outros experimentos e novas interpretagdes, um deles realizado por Mourachko, que
trabalhando com atomos de Cs a uma temperatura de 100 pK e densidade 1050 em™,
propde que hd uma relagdo entre dois e trés corpos e isto pode ser visto na largura e
forma da linha espectral proveniente da transferéncia ressonante de energia devido as
multiplas interagdes simultineas entre os dtomos que afetam de um modo ainda ndo

explicado a largura e forma das linhas espectrais. Mourachko considera que o

ntmero de estados S criados no processo de troca de energia € escrito pela equagéio:
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Cs,[nP;,, 1+ Csg[nP;,, ] — Cs 4 [nS,, ]+ Csg[(n+1)S,, ] 2.7)

que tem o seguinte significado fisico: quando um dos 4tomos A faz uma transi¢do do

estado \nP3,2> para um estado mais baixo |nS1,2>, o outro adtomo B faz uma
transi¢do lnP3,2> ——)I(n+1)S1,2>. Para cada um dos dtomos a transi¢do de dipolo €

permitida, e possuem uma interagio tipica V,, = u,u,/R3, que depende dos

elementos de matriz dos momentos de dipolo 2, e p,, e da distdncia R, entre os

atomos. O processo descrito pela Eq. 2.7 € ressonante por causa da aplicagdo de um
campo elétrico estatico E, como mostra a figura 2.4(a). Além do par criado ss’, que
sdo os dois estados s na Eq. 2.7, o processo de troca de excitagdo com outros atomos
(denominados por C, D. etc) sdo também possiveis:

Cso[nFy,, 1+ Cs 4[nS,,,1 > Cs[nS,,,]1+ Cs 4[nF;, ], (2.8)
Csp[nP,,, 1+ Csp[(n+1)S,,,]1 = Csp[(n+1)S,,, 1+ Cs, [(nP;),)]

e eles estdo sempre ressonantes € possuem a mesma ordem de magnitude como no
processo da Eq. 2.8, porém ndo criam novos pares ss’, mas podem migrar para os
estados s. Mourachko propde um novo sistema quantico para esses atomos
considerados em repouso, o qual envolve os processos de troca de energia da Eqgs.
2.7 € 2.8. Ou seja, os pares ss’ sdo criados e cada estado s migra independentemente

sob 0 meio do gas de Rydberg congelado (figura 2.4(b)).
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Figura: 2.4: (a) Mapa Stark para um atomo de Cs isolado em campo elétrico para o
numero quéntico n = 23. Estados de Rydberg S, P, e D estdo juntos com os multiplos
desdobramentos Stark. O cruzamento evitado dos niveis e multiplos desdobramentos
estdo localizados distantes das ressondncias para excluir qualquer influéncia. A

separagdo dos estados [m|=1/2 e |m=3/2 para o nivel np;; é da ordem de 1,2
p

GHz. (b) ilustragdo elementar do processo de troca de excitagdo no qual inclui a
criagdo de um par ss’ em um par (A+B) e subseqiientemente evoluindo para estados
C, D, etc. para longas distdncias, € o correspondente esquema dos niveis (¢) para os
pares (A+B) envolvidos entre os outros dtomos do sistema.

Na figura 2.5 podemos ver o comportamento das linhas de ressonancias para
as transigdes representadas pela Eq. 2.7. Vemos que a largura da linha e forma
mudam com o aumento da densidade de atomos de Cs (23P;», |m| = 1/2),

evidenciando o efeito de muitos corpos no processo de transferéncia de energia,

segundo interpretag¢des dos autores.
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Figura 2.5: Transferéncia de energia ressonante para a Eq. 2.7 dos estados 23P;,
com ‘m |= 1/2. O estado proveniente das interagdes 24S;,, como fun¢ao do atraso

controlado pelo campo E. As respectivas densidades dos atomos de Cs (23P;;,
Im| =1/2) sdo: (a) 4x10° cm™, (b) 7x10*em™, (c) 4x10° cm™ e 10" em™.

Processos de colisdes por transferéncia de energia, tém sido interpretado de
maneira diferente pelo nosso grupo, nos acreditamos que neste tipo de processo
colisional h4 movimento atdmico e ele ndo pode ser desprezado. Em nosso grupo
foram realizados experimentos com transferéncia de energia usando 4atomos de
Rydberg frios de Rubidio em uma armadilha magneto-6ptica, onde nds estudamos o

processo colisional nP,,, +nP,,, - nS,, +(n+1)S,,, para n = 29 e 33, e

monitoramos as populagdes (295, ou 34S;,) [29] provenientes das colisdes como
fung¢do do tempo. Em nossas analises constatamos que a evolugdo temporal das
populagBes observada apresentava um comportamento independente da densidade
(ou seja, para varias densidades o formato da curva obtida era o mesmo), mas a

amplitude deste sinal era dependente da densidade ao quadrado dos pares colidindo.
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Para interpretarmos os resultados propomos que os 4tomos movimentam-se €
interagem entre si via dois corpos e ndo via muitos corpos como proposto
anteriormente por outros grupos. Estes resultados experimentais eram
qualitativamente reproduzidos por um modelo semi-cldssico o qual leva em conta a
dindmica do processo colisional sob a influéncia de um potencial 1/R®. Em nossas
hip6teses, o par atdmico é acelerado um contra o outro sob a agéo deste potencial de
intera¢do até atingir uma regido de curto alcance onde ocorre o processo de colisdo
ressonante.

Uma recente contribui¢do teodrica deu respaldo ao nosso modelo através do
calculo dos potencias atrativos. Estes potencias de interagdo foram recentemente
calculados por Boisseau [30] que, estudando teoricamente as interagdes de longo
alcance entre dois 4tomos de Rydberg em um mesmo estado nP;, previu a existéncia
destes potenciais de interagdo calculando os coeficientes de dispersdo Cs, Cse Cs . A
magnitude e o sinal dos coeficientes de dispersdo dependem da simetria molecular
considerada, e utilizando-os, € possivel obter a forma do potencial de longo alcance €
curto alcance e a sua contribuigdo para longas distancias R’ e curtas distancias
internucleares (R ou R?®). Esta teoria de potenciais também foi comprovada
experimentalmente por Farooq em 2003 [31] estudando ressondncias moleculares de
longo alcance em um gés de Rydberg frio, e posteriormente por Killian em 2004 [32]
que mostrou que os atomos interagem a uma grande distdncia internuclear, e podem
induzir alargamento espectral e supressdo de excitagdo [33] em fungdo da densidade.

Outras contribui¢des surgem de um novo experimento feito por Li em 2005
[34] que publicou um trabalho com atomos de Rydberg no qual ressalta que a
interagio de dipolo-dipolo ressonante ¢ responsavel pelo movimento dos dtomos

mediante um potencial de interagdo 1/R?, ou seja, neste regime de baixa temperatura
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h4 movimento dos dtomos sob a agdo de um potencial atrativo, e os processos de
colisdo ocorrem via dois corpos. Em uma recente publicagdo (2006) Knuffman [35]
estudou os processos de colisdes em uma AMO e determinou a velocidade dos
atomos apds a colisdo utilizando a técnica de tempo de v6o. Segundo Knuffman em
um gés de Rydberg frio os atomos colidem aos pares, sendo portando acelerados um

em diregdo ao outro por uma forga atrativa.

2.6 Modelo Teorico de Colisdes de Dois Corpos.

Como vimos anteriormente ha contribui¢des tanto tedricas como
experimentais que reforgam as nossas hipdteses e experimentos ao longo dos anos.
Isto significa que o modelo proposto ¢ valido ndo somente para os nossos resultados,
mas também para outros experimentos. A seguir apresentaremos o modelo semi-
classico desenvolvido pelo nosso grupo para descrever os processos colisionais com
transferéncia de energia em 4tomos excitados. No modelo o movimento dos pares
atdmicos sob agdo dos potenciais de interagdo ¢ tratado classicamente, permitindo
assim que os efeitos do fendmeno de emissao esponténea sobre a colisdo possam ser
estendidos a partir de uma formulagdo conceitual mais simples do que aquela
conseguida a partir de um tratamento puramente quantico.

Iniciaremos portanto a descricdo do nosso modelo, inicialmente
consideraremos que em t = 0 o pulso de excitagdo (laser) transfere os atomos para o
potencial de Rydberg selecionado, no qual todas as separagdes sdo possiveis entre
R=0 e R— «,. Tomamos como exemplo o potencial nS + nS (ver figura 2.6).
Entdo os atomos sdo acelerados um contra o outro até atingirem uma regido de

pequena separagio internuclear. Neste ponto o par troca de potencial, terminando a
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colisio no estado nP + (n-1)P. Mas para calcular a evolugdo temporal da populagdo
no estado nP ou (n-1)P exatamente, seria necessario conhecer em detalhes as curvas
de potencial na regido de curto alcance. Entretanto, at¢ o momento ndo existe na
literatura tal informagdo. Desta forma, suporemos o potencial de longo alcance 1/R®
como dominante em toda a regiio. Vamos considerar que 0 potencial para os quais
os atomos sdo excitados (nS + nS ) é o de maior energia, em relagdio ao potencial em
que eles terminam a colisdo (nP + (n-1)P). Um diagrama ilustrativo deste modelo
pode ser visto na figura 2.6, o qual estamos considerando como exemplo a colisdo

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

Regiduv de
colisdo

0
Separagao Intemuclear

Figura 2.6: Diagrama esquematico do processo colisional: o par inicia a colis@o no
potencial nS+ nS e termina 0 processo no potencial nP + (n-1)P. O cruzamento na
regifio de curto alcance esta apenas esquematizado aqui.
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Iniciaremos, portanto, considerando o nimero AN de pares nS + »nS (que
estdo no estado excitado e ocupam um determinado volume) que se encontram a uma
separacdo internuclear Ry e Ry + dRy e que levam um intervalo de tempo 1, e 1) + dt
para atingir uma curta separagfo internuclear. O numero de pares atdbmicos colidindo

numa separagio Ry ¢ Ry + dRy ¢ dado por:

AN = 477[anng0 (2.9)

Variando com a distancia dos nicleos e a densidade » de dtomos de Rydberg
ao quadrado, portanto, quanto maior for a separagdo internuclear maior o nimero de
pares excitados colidindo, porém, para pequenas separagdes o nimero de pares serd
menor. Apds a excitagdo em R = Ry os atomos sdo acelerados uns em dire¢do ao
outro sob a agdo de um potencial atrativo -Cg /RS durante um intervalo de tempo até
atingir uma curta separagdo internuclear R = 0. E obvio que o tempo para atingir uma
pequena separagdo internuclear deve ser menor que o tempo de vida dos respectivos
atomos colidindo. Podemos obter o tempo para atingir o ponto de cruzamento
utilizando o principio de conservagdo de energia, onde assumiremos que 0s atomos

possuem uma velocidade inicial igual a zero:

2

y7.% 1 1)

AE=U="4=Cy| ——+—|. (2.10)
2 6[ R® Rg

onde u é a massa reduzida do par atomico e AE ¢ a diferenga de energia entre os

potenciais. Desta Eq. a velocidade se escreve

1/2
R_y-|2¢, _L6+_1.6_ , 2.11)
dt U R’ R,

Integrando esta equacdo de movimento. Temos
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1/2

‘ R 1 1 -1/2
U
dt = || — -t dR
/ R{(MJ ( R’ RSJ ‘ R

0

A solugdo dessa equagéo € obtida fazendo-se uma mudanga de variavel:

R6
S=1-—=R=R,(1-5)"°, 2.13)

0

R -
onde dR = ——0(1 - S) 18 as , € substituindo na equagéo 2.11, obtemos;

1/2
R4
”J £6 _(1-SY**ds. 2.14)

tH(R) =
(Ry) (2C6 Sl/z\

A integral que faz parte da eq. 2.14 pode ser resolvida com o auxilio de uma fung&o

gama:

iy oyt TOI(y)
j:t (1 t) dt = Tty onde x,y>0. (2.15)

entdo para:

2/6

J‘S—x/z(l__S) dS=W=2,5875 (2.16)
I'(7/6)

0

obtemos o tempo necessario que o par leva para atingir uma curta separagio

internuclear:

1/2 4
H R,
H(Ry)=2587—| — .
(R,) (ZC ] . 2.17)

6

Mas na equagdo 2.9 precisamos saber o niimero de pares colidindo entre Ry e dRy

Portanto facamos:
1/4

C 1/2 C 1/2
RE =3,2799(—6) 1(R,) = R, {3,2799(—6] } R (18
H H

tomando a derivada, obtemos:
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1

1/2 1/4

C 3

dR, = 3,2799(—2J Z(t(R0 ) d (2.19)
M

Reescrevendo a equagdo 2.9 em termos de Ry (eq. 2.18) e dRy (eq. 2.19): obtemos o
nimero de pares que atingem a regido de cruzamento R, num intervalo de tempo:

C 3/8
AN = 3,826[76j n’t™dt (2.20)

Mas para os pares atingirem uma regido de curto alcance eles devem
sobreviver a emissdo espontinea, € ao atingirem a regido de curto alcance o par tem a
probabilidade ¢ de mudar de potencial. Entdo, podemos escrever a probabilidade que

leva em consideragdo a sobrevivéncia dos pares e a mudanga de potencial como:

-2t
P, =qe A, (2.21)

onde 7 ¢é o tempo de vida do estado inicial no qual estamos considerando no inicio
da colisdo (nS), e o fator 2 é por que temos dois atomos e qualquer um deles pode
decair. A probabilidade ( P, ), considera o fato do par colisional atingir a regido de
curto alcance sem decair e retornar a regido mais externa do potencial. Mas, devemos
lembrar que isto talvez ndo ocorra na primeira meia oscilagéo, e o par possa sofrer
mais oscilagdes antes de mudar de potencial ou decair. Portanto, devemos levar em
conta todos os ciclos em que é possivel que isto ocorra. Uma maneira de
considerarmos todos as oscilagdes possiveis ¢ escrever a Eq. 2.21 na forma de uma

expansio em series de poténcias:

P=e_Zt/Tq+6_2”7(1—q)e—m/re_n/rq+e_Zt/T(l—q)e—ZZ/Te_Zt/T(l—q)e—”/re—zt/fq+....

onde podemos escrevé-la da seguinte maneira
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=21/t

_ e 49
1_(1_q)e—4t/1' N

(2.22)

A tltima etapa deste modelo consiste em determinar o nimero de pares que
mudaram de potencial em um intervalo de tempo ¢ < 7, (7, é um tempo arbitrario) e

ndo sofreram decaimento espontineo no potencial nP +(n-1)P, mesmo estando a

grandes distancias internucleares. O fator e~/

considera a fragdo da populagdo
que mudou de potencial em um tempo ¢ e sobreviveu ao decaimento espontaneo no
estado nP. Para isso, reescreveremos a Eq. 2.20 considerando a probabilidade

descrita pela Eq. 2.22 e integrando-a no intervalo entre # =0e ¢ =7,. Desta forma o

numero total de pares que sofrem colisdes e terminam no estado nP +(n-1)P serd

dado por:

3/8 _ (7.~ /1 =
C6 nZTl e 2t/rqe (fy t)/rt 1/4

dt
U ; 1 _ (1 _ q)e—4t/r , (2.23)

N =3,826

onde 7 ¢ o tempo de vida do estado final nP. A eq. 2.23 nos possibilita prever o
comportamento da populaggo atdmica em fungdo do tempo.

Tomaremos como exemplo a colisdo 33S,, + 33S;, = 33P;; + 32P;3;. Para
tempos de interagdo pequenos (ver figura 2.7), o niimero de pares que atingem curtas
distancias internucleares (a regido de cruzamento) € pequeno, assim a populagio
proveniente da colisdo € pequena (considerando o estado: 33P3/;). Conforme o tempo
aumenta, pares que estdo a separagdes internuclares maiores atingem a regido de
cruzamento incrementando a populagdo do estado 33P;,. Para tempos maiores, 0
mecanismo responsavel pelo decréscimo da populagdo no estado 33P;3; € o
decaimento espontineo dos estados 335, € 33P;3/,. Na figura 2.7 podemos observar a

evolugio temporal da populagdo do estado 33P;,. Os pontos representam os dados
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experimentais obtidos nesta tese (maiores detalhes de como ¢ realizado o
experimento de detec¢fio da evolugdo da populagdio proveniente da colisdo serd
fornecido no préximo capitulo), ¢ a linha cheia representa o comportamento previsto
pelo modelo para um valor fixo de probabilidade de populagdo do estado 33P;,. O
tempo de vida para o estado 33S;, ¢ 17,83 ps e para 33P;3;, ¢ 58 pus.Os tempos de

vida utilizados constam na referéncia [36].

1,0

o

Resultados Experimentais
0.8 - Modelo tebrico.

Coliséo: 33S + 335 —> 33P + 33P

0,6 1

0.4

0,2 5

Popupacao 33P (unid. arb.)

0,04 o

v T M T T T
0 50 100 150 200
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Figura 2.7: Evolugdo do numero total de pares que sofrem colisdo, os pontos sdo os
resultado experimentais; a curva representa o comportamento previsto pelo modelo,

o Uinico pardmetro livre nesta curva € a probabilidade g, tomamos para este exemplo
q=0,5.

E importante enfatizarmos que é o tinico pardmetro livre neste modelo ¢ a
probabilidade de haver uma mudanga de potencial, 4. Esta probabilidade pode ser

calculada usando-se 0 modelo de Landau-Zener [37], esta probabilidade ¢ dada por:

g=2e"(1-e") (2.24)

sendo:
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w
dR

2
AZﬂQ

onde Q ¢€ o elemento de matriz responsavel pelo acoplamento entre os potenciais

nucleares, v ¢ a velocidade atdmica no ponto de cruzamento dos potenciase — € a

diferenca das derivadas dos potenciais no ponto de cruzamento.
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Capitulo 3

Montagem Experimental

A breve discuss@io que iniciaremos neste Capitulo é concernente ao nosso
aparato experimental e técnicas utilizadas que foram uteis para a realizagdo dos
nossos experimentos. Descreveremos a seguir o funcionamento de uma armadilha
magneto- dptica (AMO) e o sistema de lasers de aprisionamento, o sistema utilizado
para a produgédo e detec¢lo de dtomos de Rydberg e posteriormente o esquema de

aquisi¢do de dados.

3.1 Armadilha Magneto Optica (AMO)

Uma armadilha magneto 6ptica emprega campos Opticos e magnéticos para
aprisionar dtomos neutros. Maiores detalhes podem ser encontrados na literatura [1,
2], ou também em vdrias teses realizadas pelo grupo. Nos deteremos aqui
simplesmente em explicar o principio basico de funcionamento de uma AMO em
uma dimensdo que entdo sera generalizada para trés dimensdes. Seja entio um atomo
hipotético de dois niveis, com estado fundamental de momento angular igual a S= 0

(ms = 0) e o estado excitado com S =1 (ms = -1, 0 ou 1). Tal dtomo se encontra
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imerso em um campo magnético que varia linearmente com a posi¢do. Suponhamos
um campo fraco, de forma que se possa escrever a separagdo Zeeman como sendo
linear com o campo, isto é, 4E = umB. Dois feixes lasers, um com polarizagdo ¢
propagando na diregio —z e o outro com polarizagdo ¢* propagando-se na diregdo
+z, ambos sintonizados abaixo da freqiiéncia natural de ressondncia do atomo, ou
seja A < 0. Agora considera-se as seguintes situa¢des: para z > 0, o atomo absorve
mais fotons do feixe polarizado o, pois a freqliéncia deste estd mais proxima da
transi¢do S =0 (m, =0)= S =1 (m, =-1). Para z <0, ocorrera, entdo, justamente
o inverso, com o 4tomo absorvendo mais do feixe de polarizagio ¢*. Esta situagio
resulta em uma forga restauradora que tenta manter o atomo na origem (z = 0).
Devido ao fato da freqiiéncia dos feixes estar abaixo da ressonancia surge uma forga
dissipativa que remove energia do atomo. Desta forma, tem-se um sistema que
aprisiona e resfria atomos, como podemos ver na fig. 3.1. Para a implementagio
deste sistema em trés dimensdes acrescentamos mais dois pares de lasers ortogonais
contrapropagantes. O campo magnético tridimensional é gerado por um par de

bobinas anti-Helmholtz como pode ser observado na fig. 3.1.



48

o o
+ I
o
A

Figura 3.1: Diagrama esquemético das bobinas na configura¢do anti-Helmoholtz da
AMO e os trés pares feixes de lasers com as respectivas polarizagdes ¢* e o¢".As
correntes das bobinas estio em dire¢Ges opostas.

3.2 Aprisionamento dos dtomos de **Rb.

A nossa armadilha magneto-Optica para aprisionar atomos opera em uma
camara de ago inoxidavel fechada de formato cilindrico contendo 14 janelas (como
pode ser visto na figura 3.2), das quais 6 séo utilizadas para o acesso dptico dos
feixes de aprisionamento, uma para o feixe de excitagdo, enquanto que as demais
sdo utilizadas para a observagdo e detecgdo de ions/elétrons e da fluorescéncia
emitida pelos atomos aprisionados a partir do vapor. A nossa fonte de 4tomos de Rb
¢ obtida por um getter (dispenser) que estd acoplado & cdmara de aprisionamento e
permanece proximo a regido central da AMO. Em nossa montagem experimental o
vapor de Rb permanece dentro de uma cdmara de alto vadcuo a uma pressdo de 10°®
torr mantida por bombas turbo-molecular € uma bomba idnica que funcionam
independentemente. O vapor de Rb € obtido por dispositivos chamados de dispenser.
Um dispenser ¢ constituido basicamente por um composto do 4tomo a ser evaporado

(Cromato de Rubidio) e um agente redutor que séo enclausurados por uma capa de
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ago inoxidavel. A mistura € estavel a temperatura ambiente, porém, quando aquecida,

a reagio de redugdo ¢ catalisada liberando o vapor do metal a ser aprisionado [3].

Figura.3.2: Fotografia mostrando a parte superior da armadilha, (a) Nossa cAmara
consiste de 14 janelas de acesso na qual contém na entrada silica(vidro), (b) bobinas
de compensagfio na configura¢do anti-Helmoltz , (¢) a fonte de Rb (dispenser) ¢ o
detector sdo colocados em janelas separadas.

O 4tomo escolhido para este experimento corresponde ao *Rb (Spin nuclear:
[=5/2). Esta escolha baseou-se na disponibilidade dos lasers em nosso laboratério
para aprisionamento e excitagdo ¢ na experiéncia do grupo em trabalhos realizados
anteriormente [4, 5, 6]. Para obtermos um numero consideravel de &tomos
aprisionados em nosso experimento utilizamos uma corrente de 4,0 A aplicada no
dispenser. O campo magnético necessario para a abertura dos niveis de energia
Zeeman dos atomos necessarios para o aprisionamento ¢ gerado por um par de
bobinas com corrente da ordem de 6,7 A e sdo posicionadas na configuragdo anti-
Helmbholtz produzindo um gradiente de campo na regido central da cdmara de 10

Gauss/cm na direg¢o (z) € 5 Gauss/cm na dire¢do (xy). Sdo necessarios dois feixes de

. . . . ~ . + -
lasers (aprisionamento e rebombeio) com polarizagdes circulares opostas ¢° ¢ ¢, que
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interceptam na regido central da AMO, onde o campo magnético varia linearmente
com a posigdo.

Como estamos aprisionando 4tomos de Rb em uma regido central da
armadilha, é necessario haver uma boa sobreposi¢do dos lasers usados para
aprisiona-los para obtermos a maior densidade possivel. Essa sobreposi¢do €
monitorada por uma cdmara (CCD). As polarizagdes corretas sdo obtidas utilizando-
se laminas A4 nos bragos da armadilha localizados no plano xy e z, e rombos de
Fresnel sdo responsaveis pela retro-reflexo. Para determinar o niimero de atomos
aprisionados utilizamos uma fotomultiplicadora (calibrada), e as temperaturas das
amostras foram obtidas utilizando a técnica de tempo de vdo. Com este sistema
experimental aprisionamos aproximadamente uma densidade de 10'° dtomos/cm’.

O laser de aprisionamento utilizado ¢ um laser titdnio safira (Ti:Safira,
coherent - 899) com poténcia de saida de 700 mW bombeado por um laser de
Nd:YVO, dobrado (Coherent — Verdi V10) que apresenta uma poténcia de saida de
10 W. O laser de Ti:Safira é sintonizado abaixo da transi¢do do 55, (F=3) =
5P3(F’=4) com comprimento de onda 780,23 nm e dessintonia A = -10 MHz para
vermelho. Entretanto, devido & presenga dos niveis hiperfinos, devemos usar um
laser de rebombeio, cuja fungdo € manter o processo ciclico de bombeamento 6ptico
entre os niveis hiperfinos fazendo com que os 4tomos sempre estejam ressonante
com a radiagdo. Esta freqiiéncia de rebombeio pode ser gerada a partir do laser de
aprisionamento quando passa por um modulador eletro-6ptico (MOE). O laser de
rebombeio é dessintonizado -10 MHz em relagdo a transi¢do 5S;, (F=2) =

5P3(F’=3). A figura 3.3 da uma viséio geral da montagem experimental.
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Figura 3.3 Esquema geral da montagem experimental, mostrando os lasers
responsaveis pelo funcionamento da armadilha, o laser pulsado (azul), sistema de
imagem (cdmara CCD) e o detector de fons/eletron.

Os 4atomos de Rubidio sdo preparados no estado SP3;, como podemos ver na
figura 3.4 que ilustra o posicionamento do laser de aprisionamento e rebombeio,
como também as suas respectivas dessintonias (Arp). O dtomo de Rb permanece
aprisionado em virtude que ele esta sempre ressonante com a radiagdo. Os atomos

depois de aprisionados sdo excitados para os estados de Rydberg desejado (nl). Na

figura 3.5. mostramos a excitagdo dos atomos para 0s estados de Rydberg através da
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transi¢do de um foton que ¢ realizada usando-se um laser de corante com

comprimento de onda sintonizavel entre A =470 nm e A =485 nm.

Diagrama de Niveis 3°Rb

780.23 nmm

SSIIZ \L

Figura 3.4 Representagio esquematica dos niveis atbmicos hiperfinos do Rudibio,

onde podemos observar as transigdes de aprisionamento ((DA) ¢ rebombeio (OJR). A
dessintonia de aprisionamento do Rb é Ay = -10 MHz.
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Figura 3.5: Os atomos sfo excitados para os estados (n/) de Rydberg a partir do
estado 5P;3;, através da transicdo de um foton. A fotoexcitagdo para os niveis de
Rydberg depende do comprimento de onda do laser pulsado, o qual pode variar entre
A=470 nm e A =485 nm.

3.3 Sistema de Excitacao.

O sistema de fotoexitagdo dos atomos € constituido por um laser de corante
pulsado (Continuum - Jaguar) bombeado pelo terceiro harménico de um laser
Nd:YAG (Continuum —Surelite SL-20) que possui um comprimento de onda de A =
352 nm; duragdo temporal 9 ns, taxa de repeti¢do maxima de 20 Hz e energia/pulso
de aproximadamente 25 mJ. O laser de corante pulsado ¢ composto por dois estagios
(duas cubetas), com mostra a figura 3.6. O primeiro estagio ¢ referente a geragéo do
laser, ¢ 0 segundo é referente a amplificagdo do mesmo. Para cada estigio do laser
foram usadas proporgdes diferentes de corantes, onde no primeiro estagio (oscilador)
usamos Coumarin 480 (0,204 mg /500 ml de metanol), ¢ no segundo estagio

(amplificador) usamos Coumarin 480 (0,0949 mg /1200 ml de metanol).
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Nessa configuragio o comprimento de onda do laser de corante pulsado pode
variar entre A =470 nm e A = 485 nm, possuindo uma poténcia média de 35 mW. O
laser de corante possui uma largura de linha de 0,1 cm’' ¢ transfere de 8% a 10% dos
4tomos aprisionados para o estado de Rydberg. O elemento seletivo de comprimento
de onda ¢ uma grade de difragdo holografica de 3600 linhas/mm [7]. Para a sintonia
dos comprimentos de ondas hd um motor de passo que ¢ operado por um programa
LabView desenvolvido pelo fabricante. Seu comprimento de onda é calibrado usando
um medidor de onda (Burleigh-modelo: WA 4500), que também nos permite medir a

largura de linha do laser.

Figura 3.6: Laser corante pulsado; (1) primeiro estdgio (oscilador), e (2) segundo
estagio (amplificador), seu papel é excitar os dtomos que estdo no estado 5P;/, para o
estado de Rydberg selecionado.

Em nosso laboratorio a excitagfio para os estados de Rydberg € tipicamente
feita por este laser devido a sua facil manipulagdo e principalmente por ser

sintonizdvel em varios comprimentos de onda. Uma das grandes vantagens de

usarmos este laser é que podemos variar o seu comprimento de onda durante a



55

realizacdo de um experimento ¢ obtermos um espectro atdmico dos estados de
Rydberg do *°Rb, conforme mostramos na figura 3.7. Os 4tomos sdo excitados a
partir do estado 5P;3,, para nS,, e nD; opticamente acessiveis pela transi¢gdo de um

féton de acordo com a regra de selegédo de dipolo.

34D

Sinal de lons. (unid.arb.)

o;' W'WJUMUW'LJ \w

T v T T T T T T
479,5 480,0 480,5 481,0 481,5

Comprimento de Onda (nm)

Figura 3.7: Espectro dos estados de Rydberg para o do ®Rb. Atomos sio excitados
pelo laser pulsado a partir do estado 5P;;, para os respectivos estados de Rydberg,
nS 12 € nD 7.
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3.4 Sistema de Deteccio

O baixo limiar de ionizagéo dos atomos de Rydberg fazem-os extremamente
sensiveis a campos elétricos. Um dos métodos mais sensiveis para detecg¢do de
atomos de Rydberg ¢ a técnica do campo seletivo, o qual serd explicada na subsegéo
seguinte. Alguns detalhes dos instrumentos usados para gerar o campo elétrico,
deteccdo dos sinais, seqiiéncia temporal e aquisi¢do de dados, constam inclusos no

restante desta secéo.

3.4.1 Sistema de Ioniza¢ao por Campo Seletivo.

Uma vez que nés produzimos estados altamente excitados de Rydberg ¢
possivel detecta-los de varias formas: por métodos dpticos, ionizagdo por campo ou
por diodo termo-idnico e método optogalvanico [10]. O método mais sensivel € mais
utilizado € o método de ionizag¢do por campo. Esse método permite seletividade nos
resultados da detecgdo por que o limiar de ionizagfio depende da energia de ligagdo.
Ou seja, o limiar de ionizagdo dos dtomos de Rydberg escalam com n”, onde n é o
namero quéntico principal. Se o deslocamento de energia dos estados de Rydberg na
presenga de um campo elétrico ¢ ignorado entdo o campo cldssico para a ionizagdo
em termos de n € [11],

1

E= )
16n*

3.1)

Assim que um campo desta ordem ¢ aplicado, os 4tomos de Rydberg sdo
ionizados e os ions/elétrons resultantes podem ser acelerados e detectados (pelo
microchannel plate detector). A energia de ligagdo dos estados de Rydberg ndo
depende somente do niimero quantico principal #, mas também do momento angular

1 que varia entre diferentes niveis com diferentes subniveis, m;. Uma vez que o limiar
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de ioniza¢do depende da energia de ligacdo, os estados excitados podem ser
detectados seletivamente. Em particular, ioniza¢do por campo pulsado ionizante
consiste em aplicar um pulso com um determinado tempo de subida conforme
ilustrado na figura 3.8. Em nosso experimento, ap6s a durag@o temporal do laser
pulsado (9 ns), o pulso ionizante é ligado. Os limiares de ionizag¢éo para os estados S,
P e D sdo diferentes mesmo para o caso de um campo zero. Existe uma pequena
diferenga do campo de ionizagdo para os estados nD; e (n+1)S,,, apesar da separagio
entre estes estados ser grande em um campo zero. Em contraste, existe uma grande
separagdo entre campos necessarios para ionizar os estados nD; e (n+1)P;, apesar da
separa¢do em campo zero ser muito menor que a metade da separagdo (n+1)Si-nD;.
Entdo, uma maneira de representar a energia em um campo relativo para o limite de
campo zero é usar o nimero quéntico efetivo, n,. Ou seja, se nds assumirmos que as
energias em um alto campo sdo eventualmente espagadas, poderemos estimar o valor
de n; para m; = 0 como segue:

(n+Dhs—>n,=n-1/2

nd >n, =n-1/2+1/n

nf >n, =1/24+2/n (3.2)
nl—>n =n-1/2+{-1)/n
m+Dp—->n,=n+1/2-1/n

Usando estes valores nds podemos calcular o campo necessario para ionizar qualquer
estado m = 0. Portanto, podemos reescrever a eq. 3.1 considerando a eq. 3.2 para
obtemos a expressdo.

1

E=
16n!

(3.3)

Em ionizag¢do adiabatica o que é importante ¢ a ordem dos niveis de energia

de campo zero e ndo precisamente a energia de campo zero.
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Figura 3.8: Esquema de ionizag&o por campo dos estados de Rydberg. O grafico no
topo mostra a dependéncia do campo elétrico E com o tempo, iniciado depois dos
estados de Rydberg serem excitados pelo pulso de luz. Para um #; e #,, o campo
elétrico alcanga o limiar da ionizacdo E; e E; dos estados de Rydberg n; e n;. O
grafico abaixo corresponde ao sinal de ionizag@o dos niveis nj € n,.

A ionizagdo por campo elétrico usa qualquer pulso elétrico de subida rapido
(pulso quadrado) ou um pulso elétrico de subida lento (resolvido no tempo) e sua
utilidade depende do experimento a ser realizado. O pulso elétrico de subida rapido €
usado para detectar diferentes estados quando a freqiiéncia do laser € varrida. Por
outro lado, um pulso de subida lento € mais eficiente para estudar colisdes. Com o
pulso de subida lento € possivel detectar estados de Rydberg que tém diferentes
energias de ligagdo. Esta forma de pulso € util também para estudar o
comportamento das colisdes atdmicas, isto por que ha uma diferenca de energia dos
atomos antes e depois da colisfio. A figura 3.8 mostra o esquema da ionizagdo por
campo seletivo dos estados de Rydberg n; e n; usando um campo elétrico E variando
no tempo. Depois dos dtomos serem excitados para os estados de Rydberg pelo laser

pulsado, um campo elétrico E na forma de rampa ¢ aplicado. O campo E alcanga o

limiar da ioniza¢do E; ¢ E; dos estados n; e ny; para diferentes tempos #; ¢ £,
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respectivamente. Por esta razdo um pico resolvido no tempo surge para cada estado
no sinal de ionizag¢do. Este método de deteccdo de estados de Rydberg € simples,
sensivel e seletivo.

Nos utilizaremos esta técnica de detecg¢@o para estudarmos colisdes atémicas
envolvendo os estados de Rydberg nS;,, nP; e nD,;. Com esta técnica de ionizagio
conseguimos distinguir efeitos colisionais antes e apds a colisdo obtendo uma
seletividade nos estados atdmicos envolvidos na colisdo. Mas gostariamos de
ressaltar que devido aos potenciais de ionizagdo dos estados nP;, ¢ nP;; serem
proximos, estes dois estados ndo podem ser distinguidos a0 mesmo tempo. Na
aplicagdo de um campo elétrico da ordem do campo interno do 4tomo de Rydberg
haverd superposi¢do do potencial de Coulomb atdmico e do potencial de rampa
linear do campo aplicado que resultara numa estrutura de potencial como “ponto de
sela”, por meio do qual o elétron de Rydberg pode escapar do carogo idnico, €
ocorrer ionizagdo. A mais simples aproximagfio para ionizagdo por campo €
estabelecer que os estados acima do ponto de sela serdo ionizados € que os estados
abaixo serfo estaveis. Na figura 3.9 mostramos como o potencial pode ser deformado
e criado o ponto de sela. Uma considera¢fio importante que devemos ressaltar diz
respeito ao problema de deteccdio de dtomos de Rydberg por ionizagdo por campo
pulsado. Ou seja, entender como os estados evoluem a medida que o campo €
aplicado. Uma vez que o campo aumenta lentamente, o estado segue um caminho
adiabatico [12], significando que nenhum dos niveis ¢ cruzado. Por outro lado, se o
campo aumenta rapidamente, o atomo pode atravessar diabaticamente os
cruzamentos evitados. Assim, o limiar de campo para ionizaggo pode diferir nos dois

casos. No entanto, no nosso trabalho lidamos apenas com campos baixos e ionizagio

em regime adiabatico.
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Figura 3.9: Esquema do potencial atdmico e campo aplicado: (a) em t = 0, estados
excitados n; e n; com suas respectivas energias de ligagdo E; e E; na auséncia de
campo elétrico. (b) em t;, o elétron no estado de Rydberg »; sentird a presenga do
campo ionizante primeiro, e (b) logo depois, em tz, 0 estado n..

3.4.2 Gerando Campo Elétrico Ionizante.

Como o propésito deste trabalho é estudar colisdes atémicas o método mais
eficaz para detecgio conforme vimos anteriormente é o método por campo ionizante.
Algumas fontes de alta tensfio ndio fornecem um pulso na forma de rampa mas sim
quadréticos. Para contornar este pequeno problema nds utilizamos artificios de
eletrdnica basica. Em nosso sistema o pulso ionizante em forma de uma “rampa” €
produzido por dois capacitores de 47,2 nF colocado em série na saida da um gerador
de pulso AVTECH modelo AVRH 3-PS-PN (com saida de 3 KVolts). O pulso
jonizante é aplicado em uma das grades que estd no centro da armadilha. (figura
3.10). A nuvem atdmica de atomos frios ¢ formada entre duas grades de metal que
estdo separadas por 12 mm, onde temos uma regido de campo zero o qual ¢
importante para evitar efeito Stark. Aplicamos um pulso de alta tenso para ionizar
os atomos de Rydberg na grade direita (figura 3.10). Esse pulso tem um tempo de
subida variavel, “rise time” (ver ionizagdio) de 0.25us a 2,5 us e sua tensdo de pico
de 3 KVolts.

Tal pulso ioniza os 4tomos como também acelera na diregdo da grade aterrada

(dependendo da condigdo experimental nesta outra grade podemos aplicar um campo
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estatico com o intuito de vermos colisdes ressonantes). Os ions (ou elétrons)
formados que passam pela grade serfo atraidos pelo campo do detector CEM
(Channel electron multiplier —alimentado por uma tensdo de 3 KV) o qual se
encontra o mais préximo de uma das grades, veja figura 3.10. Para haver selegéo de

estados € necessario usar elétrons devido a sua pequena massa e curto tempo de voo.

Laser
i de agrisionamento

Figura 3.10: Esquema do posicionamento das grades e detector no interior da cAmara
de aprisionamento. A grade direita ¢ usada para a ionizagdo e a esquerda apenas
utilizamos quando pretendemos estudar colisdes ressonantes na presenga de um
campo estatico

Por fim basta salientar que também faz parte deste trabalho estudar colisdes
atdmicas na presenca de campo elétrico estatico como citamos no Capitulo 2 . O
carater de estados ligados depende das condigdes de campo eletronico na regido de
excitagdo. Na presenca de campo estatico e num regime de alta densidade € possivel
que colisdes entre &tomos de Rydberg envolvendo transferéncia de excitagdo tornem-

se ressonantes e esta ¢ uma das situagdes que consideraremos neste trabalho.

Portanto, em uma destas grades (a esquerda) nos aplicaremos um campo elétrico
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estatico para estudar colisdes ressonantes; a outra noés utilizamos para aplicar o
campo elétrico de ionizagéo.

Para aplicarmos o campo elétrico estatico usamos uma fonte Minipa (MCP
303. DI) de baixa voltagem variavel (0 V a 30 V-3 A). Esta baixa voltagem do
campo estatico ¢ suficiente porque permite, via efeito Stark, o levantamento da
degenerescéncia angular dos estados de um determinado nimero quéintico n. Ao
contrario, para ionizar, precisamos de alta tensio, como foi descrito anteriormente.

Técnicas espectroscdpicas utilizam varios métodos para medir a distribuigdo
de energia cinética dos atomos ou moléculas. Quando lidam com particulas
carregadas, a energia cinética ou momento podem ser medidos eletronicamente. Em
nosso trabalho a detec¢do dos ions (elétrons) € baseada na técnica de campo
ionizante. Esta técnica considera o tempo que as particulas demoram para atingir o
detector apds serem ionizadas. De um modo geral temos a mesma interpretagéo fisica
ilustrada na figura 3.9, ou seja, os respectivos tempos #; € £, que ocorrem a ioniza¢do

correspondem ao tempo de chegada ao detector. Estes tempos ¢, ¢ ¢, correspondem a

distAncia percorrida pelas particulas ionizadas (ions/elétrons) no interior da cimara
de aprisionamento até o detector. Ou seja, em #; teremos um estado atdmico que serd
detectado primeiro em decorréncia de possuir menor energia de ionizagdo e em #,
teremos outro estado atdémico detectado posteriormente por possuir uma energia
maior. Este processo pode ser visto no sinal de elétrons resolvido no tempo obtido
em nosso laboratério (figura 3.11). N6s estudamos uma colisdo experimental do tipo
nSy + nSy» => nPs; + (n-1)P3/; na auséneia de campo elétrico estatico. Relembrando
ao leitor que colisdes com campo externo ressonantes foram introduzidas no Capitulo
2. Portanto, se considerarmos como exemplo n = 32, obteremos uma coliso:

3281, + 32512 > 32P;3,n + 31P;3).
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Neste exemplo de colisdo podemos utilizar a Eq. 3.2 e estimar o campo
necessario para ionizar o estado 32P;, obtendo E; = 328,09 V/icm em t; = 0,46 ps, e

para o estado 325/, obtemos um campo de E, = 371,38 V/cm em t, = 0,61 ps.

Colisdo: 328 +328 > 32P + 31 P
Estados Detectados:
{ 32P -> detectado em t,

| 325-> detectadoemt,

-
o
1

o o o
» [} ™
! 1

Sinal de Elétrons (unid. arb.)

o
]
]

w4+—-e—r—aa
00 0,2 04 08 08 1,0

Timpo de Vo (us)

Figura 3.11: Sinal de elétrons resolvido no tempo onde sdo observados os diferentes
estados atémicos antes da colisdo e ap6s colisdo, utilizando a técnica de ionizagio
por campo seletivo. Os sinais de elétrons resolvido no tempo #; e £; correspondem aos
estados 32P3, € 325),.

3.5 Esquema Temporal.

O esquema temporal realizado neste experimento estd esquematizado na fig.
(3.12). A detecglio dos elétrons ¢ realizada apods o final do pulso de ionizagdo em
intervalos temporais durante os quais os lasers de aprisionamentos estéo ligados. Néo
foi notado nenhuma diferenga em termos de amplitude e largura temporal no valor do
sinal de elétrons quando os lasers de aprisionamentos eram desligados durante o
experimento. Com os lasers de aprisionamento ligados (fig. 3,12 (a)), o laser pulsado
¢ acionado e atinge a nuvem atdmica excitando uma fra¢&io de 4tomos aprisionados
para os estados (1S}, nP; ou nD;) de Rydberg (fig. 3.12 (b)). Depois do processo de

excitagdo ressonante por um foton a partir do estado nS/nD; ou nP;, 0s atomos sao
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ionizados pelo campo (fig. 3.12 (c)). Apods a ionizagdo os ions (elétrons) serdo
coletados por um detector e serfio discriminados pelo sinal resolvido no tempo
(fig.3.12.d). O sinal de ions (elétrons) resolvido no tempo na figura 3.11 é obtido

realizando esta seqii€ncia temporal (fig. 3.12).

1-10ms @ ) MOT (Rh )
b Z0AzZ ]
a) i !
ligado | »9ns « ! Laser de
excitagdo
b) | Campo

| Aty ionizante

c) "W Sinal de elétrons

Tempo de véo
Boxcar gate

Figura 3.12. Esquema temporal dos experimentos envolvendo produgdo de atomos
de Rydberg. A ionizagdo e a detec¢do do sinal de elétrons. 3.a) lasers de
aprisionamentos ligados, 3.b) laser de excitagfio, 3¢) campo ionizante: At variavel
entre excitagdo e detecgdo. 3.d) sinal de elétrons, antes e depois da coliséo.

Toda a seqiiéncia ¢ sincronizada por dois geradores de atraso (delay
generate), o delay-1 envia um sinal para o laser pulsado e para o segundo gerador de
atraso, constituindo o sinal de trigger, que ¢ basicamente um sinal TTL variade 5 V
para 0 V, permanecendo em O V por 20 pus e se repetindo a uma taxa de 10Hz a 20
Hz, que é o limite do laser Nd: YAG. Apés aproximadamente 158,7 ps o pulso de
luz é emitido do laser pulsado, atingindo a nuvem de atomos frios, produzindo os
estados de Rydberg.

O segundo gerador de atraso delay-2 controla o gerador de pulso de alta
tensdo (Fonte: AVTECH modelo AVRH 3-PS-PN) que € responsavel pela ionizagao,
ou seja, seu papel ¢ fornecer o atraso entre excitarmos e detectarmos os {ons

(elétrons). Tanto os sinais de ions (elétron, provenientes do osciloscépio e do boxcar)

podem entdo ser observados e salvos pelos programas de aquisigdo dos dados para



65

subseqiientemente serem analisados. O sinal proveniente do detector de fons ¢
coletado por um osciloscopio digital (TEKTRONIKS - TDS), que ¢ conectado ao
integrador boxcar responsavel em realizar médias, amplificar o sinal e integra-lo.
Também ha uma placa GPIB (General Purpose Interface Bus) através da qual
podemos salvar os dados em um PC para serem entdo analisados. Na realizagdo
destes experimentos nds utilizamos um programa LabView para controlar e coletar os
dados; todos os programas foram desenvolvidos por nos.

Todos os sinais sfo salvos e coletados através de uma placa de aquisi¢do de
dados (National Instruments, Model BNC 2090), que é parte responsavel pela
comunicagdo com o software de aquisigdo dos dados (linguagem LabView). Esta
placa de aquisi¢io permite a comunicagdo entre os equipamentos de aquisi¢do dos
sinais medidos e o computador. A figura 3.13 mostra uma representaco esquematica

do sistema de detec¢do ¢ aquisigdo de dados do nosso experimento.

Laser
pulsado CCD ‘
¥ ; ) Forite Alla
. PMT Tenséo
Celgr1 Sinal de
f elétrons Delay-2
»»»»»»» + # A4
Chave de RF Pré-Amplificador S N
Driver RF Boxcar
| | !
l O | *
AWO FOSEIuSCOpio
T
Sinais de elétronsfions
computadaor

Placa de-aguisicdo
o

Figura 3.13: Esquema dos sistemas de detecgdo e aquisigo de dados.
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Capitulo 4

Colisdes Com Atomos de Rydberg Frios

Controladas por Campo Elétrico

4.1 Introducio

Os atomos de Rydberg sdo irresistiveis para se estudar colisdes por algumas
razdes: i) Estes atomos sfio muitos grandes, com raio orbital ~ n'a, e se¢do de
choque o ~ n*; ii) Também sdo muito sensiveis a campos externos, o que permite
ajustar a energia dos estados envolvidos em uma colisfo; iii) A diferenga de energia
entre os estados é muito pequena, possibilitando encontrar estados que permitam
colisdes envolvendo transferéncia de energia. As interagdes entre dtomos Rydberg
podem ser divididas em duas categorias [1], uma em que o dtomo interage com o
parceiro neutro (podendo ser um atomo ou uma molécula no estado fundamental) e a

~outra onde ele interage separadamente com uma particula carregada ou outro dtomo
de Rydberg. Estas interagdes diferem entre si pelo seu alcance. No primeiro caso, por

exemplo, a colisdo esta sujeita a um potencial de curto alcance, que resulta de uma

- - - e :,-qa"
IFSC-USP **""'¥ i aruacac
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interag@o do tipo dipolo-dipolo induzido. No segundo caso as interag¢bes envolvidas
estdo sujeitas a um potencial de longo alcance.

Em nosso trabalho estamos interessados nesse ultimo caso. Em particular nos
interessamos por colisdes com transferéncia de energia; esta ocorre quando dois
atomos colidem e durante o processo colisional um deles perde energia interna, que é
ganha pelo outro [2]. Em geral colisdes entre 4tomos ou moléculas que estdo em
baixos estados excitados ndo podem ocorrer de forma ressonante, isto por que os
espagcamentos entre os niveis de energias sdo grandes e nfo permitem igual
transferéncia de energia [3]. Na secio 2.3 do Capitulo 2 nés vimos um exemplo de
colisdo na presenca de um campo elétrico apenas para que o leitor se familiarizasse
com os conceitos fisicos envolvidos em tal processo. Neste Capitulo estudaremos a
evolugdo temporal de d&tomos de Rydberg em fun¢do da separagéo energética entre o
canal de entrada e saida de colisdo utilizando um campo elétrico estatico. Os
resultados experimentais obtidos neste Capitulo serdo comparados com o modelo

semi-classico desenvolvido por nés no Capitulo 2 .

4.2 Dependéncia com o Campo Elétrico.

Colisdes com transferéncia de energia t€m sido estudadas ao longo dos anos
em atomos de Rydberg [4]. Duas razdes para isso sdo os grandes momentos de
dipolo encontrado nestes 4tomos, e a sua rica estrutura Stark. A velocidade relativa
caracteristica dos 4atomos colidindo determina o tempo de colisdo e
correspondentemente a largura da ressonéncia [5]. Isto faz com que sistemas de gases
de Rydberg frios sejam promissores candidatos na aplicagdo de informagdo quéntica
como foi sugerido usando a interagio de dipolo-dipolo [6,7]. Todos estes fendmenos

colisionais podem ser estudados teoricamente ou experimentalmente em laboratorio.
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Em poucas palavras, o processo estudado neste Capitulo pode ser descrito da
seguinte maneira: dois 4tomos de Rydberg nl (*’Rb) colidem na presenca de um
campo elétrico estatico, e podem originar, devido a colisdo dois atomos de Rydberg

em estados distintos, ou seja:
nk,,, +nk;, —)nS+(n+1)S, 4.1

No nosso caso n =32, o qual teremos o seguinte processo colisional.
32P,, +32P,,, > 32§,, +335,,. 4.2)

Este processo de transferéncia de energia ¢ o mesmo estudado no Capitulo 2,
mas com algumas peculiaridades: ndo héd somente um pico ressonante como vimos
anteriormente, mas existem trés picos de ressonancia. As trés ressonancias surgem
devido ao levantamento da degenerescéncia do momento angular do estado 32P3p, as
quais tem uma degenerescéncia na auséncia do campo estatico. No presente caso a
degenerescéncia € aberta e observamos trés canais colisionais para as diferentes
combinagdes de m;, respectivamente |my] = 1/2 + 1/2, |mj| = 1/2 + 3/2, |m| = 3/2 + 3/2.
O deslocamento Stark desses niveis de energia pode ser calculado usando a
diagonalizagdo da matriz dada por Zimmerman [8] e a polarizabilidade dos estados
envolvidos pode entdo ser determinada. Na figura 4.1 mostramos um diagrama

esquematico contendo o valor das energias dos estados envolvidos na colisdo (eq.

4.2) em fungdo do campo elétrico e as posi¢des onde ocorrem as ressondncias.
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Figura 4.1: Diagrama esquematico com o valor dos niveis de energia para o atomo de
%Rb e o processo de transferéncia de energia ressonante em fungio do campo
elétrico. As setas apenas indicam as posi¢des de ressonancias para as respectivas
combinagdes de m;. O célculo das energias consta na ref.[8].

As colisGes estudadas neste Capitulo merecem uma especial atengao, isto
devido ao fato que elas s6 ocorrem na presenga de um campo elétrico ressonante. Na
figura 4.2 temos o sinal de elétrons resolvido no tempo onde consta o sinal de
ionizagdo dos atomos de Rydberg para um campo elétrico de £ = 6.7 V/cm fora da
ressondncia (curva preta), este campo ¢ utilizado para quebrarmos a regra de
transi¢do por dipolo, permitindo haver transi¢des nP; = nP;. Podemos observar que
ao estarmos fora da ressondncia ndo ha picos de colisdo, ndo havendo portanto

atomos no estado 32S;,. Mas ao nos aproximarmos da ressondncia com E = [0.5

V/em (curva vermeltha) obtemos o sinal proveniente da coliséo.
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32 Colis&o:
1.04 32P,+ 32P,, > 328+ 338,
E=10.5 V/ICM
— E=6,7Vicm

Sinal de Elétrons (unid. arb.)
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Figura 4.2: Sinal de elétrons resolvido no tempo obtido apds um tempo de interagdo
de 8 ps, os estado 32P;; e 32S),; estdo assinalados. A curva preta representa o sinal
de elétrons para um campo elétrico estatico de E = 6.7 V/cm. Observamos claramente
o estado 32P3;, mas ndo ocorre colisdo com transferéncia de energia para o estado
328;. Ao contrario, ao aplicarmos um campo ressonante obtemos um sinal da
colisdo. A curva vermelha representa a colisdo na presenga de um campo elétrico
estatico de E =~ 10,5 V/cm, onde ocorre a colisdo ressonante para m; = 1/2 +1/2. O
sinal dos estados 32P3,, e 325,/ é evidente.

Conforme podemos constatar na figura 4.2 o campo elétrico exerce um papel
importantissimo nas colisdes envolvendo transferéncia de energia, uma vez que na
sua auséncia ndo obtemos o sinal da colisfio. O pico de ressondncia obtido na figura
4.2 ocorre para um campo elétrico de E =~ 10,5V/cm para m; = 1/2 +1/2, porém
outros picos podem ser determinados variando o campo elétrico aplicado. Na figura
4.3 temos a populagdo do estado 325, em fungdo do campo elétrico aplicado para
um tempo de interagio de 8us. Os trés picos que aparecem sdo devido ao
levantamento da degenerescéncia do momento angular do nivel 32P;/, as quais tem
uma degenerescéncia na auséncia do campo. Ao variarmos o campo elétrico estatico

no tempo, obtemos os trés picos de ressondncias. Contudo, devemos lembrar que o

sinal mostrado nesta figura estd sobre um sinal constante de fundo (figura 4.3 (a)) de
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populagio em 32S,; que foi removido (figura 4.3 (b)). Este sinal removido deve sua
origem ao decaimento espontineo e induzido por radiagdo de corpo negro a partir da

populag@o em 32P;.

5 o 11,2 Vicm
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Figura 4.3: Populagdo do estados 32S;, em fungdo do campo elétrico estitico
aplicado, para um tempo de interagio Af=8us. Os trés picos referem-se as

ressonancias para os diferentes valores de m. [my| = 1/2 + 1/2, Imj| = 172 + 3/2, |mj| =
3/2 + 3/2. Na figura 4.3 (a) no removemos o decaimento espontineo nem radia¢do
de corpo negro. Na figura 4.3 (b) o sinal de fundo de populagdo em 325, foi
removido ..

Na figura 4.3 podemos ver o papel marcante do campo elétrico nas colisGes
com transferéncia de energia ressonante. Conforme o campo elétrico aproxima-se do
ponto exato onde ocorre a ressondncia, cresce 0 numero de 4tomos 328,
proveniente da colisdo. Como vimos no Capitulo 2, neste tipo de colisdo ha
conservagio de energia, e isto ocorre quando estamos proximos a ressondncia. As
trés ressonancias sdo devido as proje¢des de m; na diregdo do campo elétrico, o que
leva a diferentes energias na presenga do campo, separando assim 0s potenciais. N&s

devemos observar na figura 4.3 que ha dois pardmetros importantes. O primeiro ¢

posigio do méximo de ressondncia para cada canal, o outro € a largura destas. Os
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valores obtidos de campo para os maximos experimentais e largura de ressonincias
mostram-se em boa concordédncia com a observagio experimental (ver tabela 4.1) de
Lowell [9]. Estes respectivos valores também estdo de acordo com o nosso calculo

considerando o efeito Stark.

Inicial 32P5,, Klm| =12+1/2 | *m|=1/2+3/2 | *m|=3/2+3/2
E (V/em) Ref. [9] 10,6 11,2 11,9
E (V/em) 10,5 11,2 11,9
Este trabalho

Tabela 4.1: Campo elétrico ressonante para interagdes de dipolo-dipolo nP3; + nP;),
> 1Sz + (n+1)Sy, ¥|mj| corresponde a posi¢do de ressonéncia.

4.3. Estudo da Dinamica de Populacio em Fung¢io do

Campo Elétrico Estatico.

Nesta se¢do apresentaremos um estudo da evolugdo temporal do processo de
colisdo ressonante em funcdo do campo elétrico estatico. Este estudo foi realizado
para o primeiro pico de ressonancia nos processos envolvendo os estados |m| = 1/2 +
1/2 descritos na figura 4.3 com o intuito de isola-lo e evitar contribui¢des dos demais
picos ao nosso sinal. Desta forma analisaremos a evolugdo temporal da populagdo do
estado 325, em 8 situagdes de campo elétrico: 8,33 V/em, 10,16 V/em, 10,25 V/em,
10,29 V/em, 10,33 V/ecm, 10,35 V/ecm, 10,43 V/ecm e 10.49 V/ecm. Variando o campo
elétrico aplicado poderemos estudar a dependéncia temporal em fungdo da diferenga
de energia entre os canais de entrada e saida e entendermos de uma melhor forma
possivel a dindmica de colisfo. Nas figuras 4.4 e 4.5 mostramos a evolugdo temporal

da populagdo do estados 325, para as situagdes consideradas.
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A partir das figuras 4.4 e 4.5, podemos observar que a evolug¢io da populagéo
32Si, possui um comportamento similar para as oito situa¢des, apresentando um
decaimento exponencial apds atingir um valor maximo. Em compensagéo
observamos (figura 4.4(a)) que conforme nos aproximamos da ressonincia ha um
deslocamento do ponto de méximo para tempos curtos em torno do campo elétrico

igual a 10.49 V/cm conforme vemos na figura 4.5(h).
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Figura 4.4: Evolugéo temporal para diferentes valores de campo elétrico para o caso
lmj| = 1/2 + 1/2. Os respectivos valores de campo elétrico aplicado sdo: a) 8,33 V/em,
b) 10,16 V/em, ¢) 10.25 V/em e d) 10.29 V/em. Observe que ha um deslocamento do

pico da curva no tempo a medida que nos aproximamos da ressonancia.
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Figura 4.5: Evolugdo temporal para diferentes valores de campo elétrico para o caso
Im| = 1/2 + 1/2. ¢) 10,33 V/em, f) 10,35 V/em, g) 10,43 V/em e h) 10,49 V/cm.
Observe que ha um deslocamento do pico da curva no tempo, a medida que os
valores de campo aproximam-se do valor campo ressonante 10,5 V/cm.

Ao aplicarmos um campo elétrico vimos que ele influéncia na dindmica de
populagdo, ou seja, para varios valores de campo elétrico aplicado variamos a
diferenga de energia entre os canais de entrada e saida da coliso, e isto reflete
diretamente na probabilidade de haver ou nfo transig¢do para outros estados durante a
colisdo. Contudo, notamos que existe populagio em 32S;, mesmo para um campo
onde a colisfio ndo € ressonante (8.33 V/cm) fig 4.4 (a). O mecanismo responsavel

por esta populacdo deve envolver o decaimento radiativo e a redistribui¢do de

populagdo entre os niveis atdmicos devido a radiag¢éo de corpo negro.
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Consideraremos um modelo simplificado de equagdes de taxa para 3 niveis
(32812, 33812 € 32P3) envolvendo decaimento e redistribui¢do devido a radiagdo de

corpo negro [10]:

dN. N
2p __ Vap _
7 V2p3sNVaap = VaornssNap + V5000 Nags + V335320 Vass
32p
dN. N
3§ _ 338
7 = V335320 NV335 + VaaprasNaap (4.3)
338
dN.,. N.
328 _ 328
a - . — Va2532pNa2s + Va2pnas Naap
328

onde N335, N32p € N3zs sdo as populagdes dos respectivos estados, 1; é o tempo de vida
radiativo do estado i enquanto vjj (com y; # vii) envolve os acoplamentos estes os
diferentes estados considerando absor¢do e emissdio (espontinea e estimulada) da
radiagdio de corpo negro. Na fig. 4.6 mostramos a comparagdo deste modelo com a
populagdo obtida para 8.33 V/cm. Os valores dos parametros que serdo considerados

na eq. 4.3 constam na tabela 4.2 ¢ 4,3.

Estados | Energia (u.a.) | Tempo de vida (ps)

32812 | -0,0006000 37,4
32P3;, | -0,0005801 61,6
33P3;, | -0,0005606 66,6

Tabela 4.2: Contendo valores dos niveis de energia e tempo de vida dos respectivos
estados: 3287, , 32P3 € 33P;3.

O acoplamento v;; entre diferentes estados considerando a absor¢do e emissio

(espontanea e estimulada) é representado por:

v, =A4,(n+6,) (4.4)
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onde n ¢ o nimero de ocupagdo por modo do campo de radiagdo para uma

hv/ Kt

temperatura T e freqiiéncia de transigdo v, dado por: n=1/e -1,e;

1>E >E,.

0, = ’

" |0>E<E,
Os coeficientes 4; também conhecidos como Coeficientes 4 de Einstein, podem ser
calculados com a mecénica quantica calculando-se o acoplamento entre o campo da

luz e o atomo. Ele ¢ dado por:

4w’ 1
Ay = ;hj; 2;‘:"1Kn'l'|r|nl>|2 4.5)

onde: @, ., =W, —W,)/h. O estado |nl> possui energia maior € /4 € 0 maior

nl,n'l
valor entre [ ¢ I’. A inser¢fo de outros estados, estendendo o modelo para varios
niveis, é direta.

Na tabela 4.3 nds temos os valores de acoplamentos calculados para os
respectivos estados em questdo. O valor do coeficiente A3;p325 de Einstein para a

transi¢do considerada ¢ dada por: Aszp.325 = 15657,

Y32P328 7545 s
Y32p338 6927 s~
Y32832P 2463 s~
Y33s32P 2357 5™

Tabela 4.3: Valores dos acoplamentos entre os diferentes estados: 325, 32P;» e
33P;3.

Para resolvermos as equagdes acopladas 4.3, devemos fazer algumas

consideragBes iniciais, tais como N;,p(0) = I(ou uma fragdo menor, caso se queira
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“mudar” a densidade); Nis(0) = 0; N335(0) = 0. E utilizando o Método de Euller
(primeira derivada) nds resolvemos cada uma das respectivas equagdes. O mesmo
procedimento sera adotado para outros capitulos quando estudarmos processos de

colisdes diferentes.

3,05

2,5

2,0 +

1,54

Populagao 328, , (unid. arb.)

0,5

0.0 v T T T T T T v
0 20 40 60 80 100

Tempo (us)

Figura. 4.6: Populagdo no estado 325, em fungdo do tempo. A linha preta € a curva
experimental para um campo de 8.33V/cm e a vermelha ¢ a curva do modelo de taxa
que considera decaimento e redistribui¢do de populagio devido a radiagdo de corpo
negro.

Acreditamos que um modelo mais realista devera considerar mais niveis para
reproduzir melhor a curva experimental. Como podemos, ent&o, eliminar a influéncia
do decaimento e da radia¢io de corpo negro dos dados apresentados nas figuras 4.4 ¢
4.57 Bem, o campo elétrico estatico causa uma perturbagdo desprezivel na posi¢éo
energética dos niveis e seus elementos de dipolos. Desta forma vamos considerar que
sua contribuigdo ao sinal no estado 32§, é constante € a removemos das demais

medidas em campos diferentes. Apds este procedimento, compararemos oS

resultados obtidos com o modelo tedrico proposto por Zanon e colaboradores [11].
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Nas figuras 4.7 € 4.8 podemos observar a evolugo temporal da populagéo do
estado 325, para as mesmas situagdes de campo mostradas na figura 4.4 e 4.5; ap0s
a realizagfo do procedimento discutido acima. A curva vermelha (azul) representa o
comportamento previsto pelo modelo (Capitulo 2, segdo 2.6) para diferentes valores
de campo elétrico para ¢ = 0,2 (0,01). Os valores de tempo de vida para os estados

32P3, € 325, constam na referéncia [12].

10,16 Viem 10,25 V/em

0,8+
0,8
0,6
0.6

0.4
04

Populag&o 328 via coliséo (unid. arb)
Populagéo 32S via colisdo (unid. arb)

0,2 a 024
0,0-% T T 0.0-% T T
0 20 40 60 0 20 40 60
Tempo (us) Tempo (us)

14
& 10,29 V/em
g 124
b=
5 104
k=]
k] /
5 08
(3]
8
>
9 06
o
& o4
g C
3
o 024
o

00-4 T T

0 20 40 60

Tempo (us)

Figura 4.7: Evolugdo temporal para diferentes valores de campo elétrico para o caso
lm| = 1/2 + 1/2. Apo6s subtrair as curvas em preto representam os dados
experimentais para os respectivos campos elétricos aplicados. As curvas em
vermelho/azul representam o comportamento previsto pelo modelo para g = 0,2 ¢
0,01:a) 10,16 V/ecm, b) 10.25 V/em e ¢) 10.29 V/em.
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Figura 4.8: Evolugdo temporal para diferentes valores de campo elétrico para o caso
lm| = 1/2 + 1/2. Apos subtrair as curvas em preto representam os dados
experimentais para os respectivos campos elétricos aplicados. As curvas em
vermelho/azul representam o comportamento previsto pelo modelo para ¢ = 0,2 ¢
0,01:d) 10,33 V/cm, €) 10,35 V/em, f) 10.43 V/em e g) 10.49 V/em.

Observando as figuras 4.7 ¢ 4.8 fica claro que conforme nos afastamos da
ressondncia a concordincia entre o modelo tedrico proposto e os resultados
experimentais, melhora. Contudo, somos incapazes de atribuir a cada curva um unico
pardmetro ¢. Qual a razdo para isso? Vamos nos concentrar em mais detalhes como o
parimetro ¢ pode ser calculado utilizando-se a teoria de Landau-Zener [13], a qual
descreve o comportamento de um sistema quéntico na presenca de um cruzamento
evitado como vimos no Capitulo 2, e pode ser expresso como:
g=2e"(1-¢); (4.5)

com
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2702

4=—" (4.6)

av

dR

hv

R=R,

onde Q € o elemento de matriz responsavel pelo acoplamento entre os potenciais
moleculares, v e a velocidade atdmica no ponto de cruzamento dos potenciais e
dV/dR ¢é a diferenga das derivadas dos potencias no ponto de cruzamento. Os

potenciais, para as assintotas nP,nP; de estados com baixo numero quantico
principal, tém sido obtido por perturbagio por Marinescu [14] baseado nos termos de
interagdio assintoticos de Dalgarno [15]. Estes calculos tém sido estendidos para altos
estados de Rydberg [16], ou seja, V(R) ~ -C¢/R® - Cy/R® - C1o/R"® para a assintota
1Sy —nSi , € V(R) ~ - Cs/R>- Cs/R°- Cs/R® para as assintotas nP; —nP; [15,16]. Para
a respectiva colisdo estudada neste capitulo os valores para os coeficientes de
disperséo sio Cs =-5,2x 10 v.a. e Cs = 5,2 x 10'” u.a para 32P;s/; + 32P;p, € Cs = -
1,2x 107 v.a. para 328, + 335, [17].

Neste trabalho, estamos considerando que o efeito Stark somente altera a
diferenca de energia dos potenciais assintdticos envolvidos no processo. Também,
vamos considerar que o par atdmico inicia a colisdo com velocidade inicial igual a
zero, o que é razoavel, e com isso, podemos determinar precisamente o ponto de
cruzamento, bem como a velocidade e diferenga de derivadas do potencial neste
ponto. Mas ai encontra-se uma limitagdo grave do nosso modelo. Ao considerar que
para uma dada separagio de energia (campo elétrico) entre os canais de entrada e
saida da colisdio; estamos considerando que todos os pares atdmicos terdo 0 mesmo ¢
no cruzamento; ou em outras palavras a mesma velocidade. Esta consideragio esta

errada, pois a velocidade no cruzamento depende da distancia internuclear onde o par
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foi excitado bem como da posi¢do onde estd o cruzamento. Na figura 4.9(a)
mostramos a velocidade (obtida utilizando o modelo proposto no Capitulo 2: Eq.
2.11) em fungdo da separagdo internuclear de excitagio e para diferentes
cruzamentos, utilizando os potenciais mencionados anteriormente. Na fig. 4.9(b)
mostramos o tempo necessario para ir da separagdo internuclear de excitagdo ao

cruzamento (Capitulo 2; Eq. 2.17) para os varios campos.

10,16 V/c 100
o 104
o . —
s a) 1025 Vieng G b )
= 1029 Vil
€ 0,8 10,33 Vienp €
2 1035Viep £ 104
[l
8 o6 N — 10,16 V/cm
e 043Vieh § —_
S 10; & 10,25 V/icm
2 3 —— 10,29 V/iem
g 0.4 g 14 — 10,33 V/em
g e ——10,35 V/ecm
k)
2 0.2+ 1049 Vien] 10,43 Viem
— 10,49 V/cm
>
0.0 1 v T T T T T T 0.1 T T T T T T
20000 30000 40000 50000 60000 70000 80000 20000 30000 40000 50000 60000 70000
R, @) R, (@,)

Figura 4.9: a) Velocidade no cruzamento em fungio da separagfo internuclear de
excitagdo e para diferentes campos. b) Tempo de viagem necessario para ir da
separagdo internuclear de excitagdo ao cruzamento para os VArios campos.

Da figura 4.9 fica claro que os atomos que contribuirio para a populagdo em
32S8,, devido a colisdes em curtos tempos; ou seja, que chegarfio na regido do
cruzamento nos primeiros 10 microssegundos; sdo os mesmos que apresentardo a
maior dispersdo na velocidade no cruzamento. Assim, fica 6bvio que ndo podemos
considerar um modelo onde o pardmetro ¢ ¢ uma constante. Também fica claro
porque a concorddncia com o modelo de g constante melhora conforme nos

afastamos da ressonincia. Neste caso o nimero de pares atdbmicos com uma grande

dispersdo em velocidade diminui, diminuindo assim seu efeito final na evolugio
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temporal do 32S;,. Um modelo mais real requer que consideremos a dependéncia de
q com a velocidade; ou seja, com a separag@o internuclear de excitagfio e a posigéo
do cruzamento. Devemos salientar que os valores de velocidades previstos sdo
compativeis com os observados em um experimento recente [18]. Além disso, sera
necessario o calculo do Q, ja que este ¢ responsavel por levantar a degenerescéncia
no ponto de cruzamento, transformando-o em um “Avoided Crossing”. Para isso €
necessario conhecer o acoplamento entre estados e diagonalizar o potencial com esta
perturbagdo. No momento ainda estamos em colaboragdo com o grupo do Prof. R.
Cote da Universidade de Connecticut para realizar esta diagonalizagdo da forma
adequada. Visto que o conhecimento detalhado destes potenciais pode levar a uma

melhor simulagéo; e este grupo tedrico € especialista nisso.
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Capitulo §

Colisdes com Atomos de Rydberg Frios nos

Estados nS;, e nD,

Neste capitulo nés descreveremos as observagdes experimentais para as
colisdes com transferéncia de energia na auséncia de campo elétrico, ao contrario das
colisdes estudadas no capitulo anterior, que ocorriam na presenga de um campo
elétrico. Veremos neste capitulo mais uma vez que colisdes em uma armadilha
ocorrem de forma bindria, embora a radiagdo de corpo negro desempenhe um papel

importante conforme o tempo de interagdo aumenta.

5.1 Introducao.

Na literatura ainda hd muita discussio a respeito da contribui¢do de muitos
corpos ou de dois corpos nas colisdes que ocorrem entre dtomos de Rydberg frios.
No trabalho inicial de Anderson e colaboradores [1], os autores interpretaram seus

resultados de colisdes como puramente devido a muitos corpos; os quais depois
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concordam em parte com os resultados apresentados por Mourachko e colaboradores
[2]. Nesse trabalho [2], os autores alegam que colisdes em AMO podem ser
controladas, ou seja, podemos manipular a contribui¢do de dois e muitos corpos
introduzindo outros estados de Rydberg no processo. Apesar desta discussdo nfo ha
na literatura experimentos confiaveis que testem a dependéncia do sinal de colisdes
em fungfo da densidade atdmica do estado inicial. Mesmo nossos resultados iniciais
[3] séo muito limitados nesta area. Assim, decidimos esclarecer definitivamente esta
questdo, visto que nosso sistema atual é muito mais estavel e confiavel do que o
utilizado anos atras.

Para isso estudamos as colisdes na auséncia de campo elétrico; Rb(n)S;, +
Rbm)S1» = Rb(n)Ps;, + Rb(n -1)P;/;; e Rb(n)D; + Rb(n)D; - (n-2)k + Rb(n +2)Pj.
Nestas colisdbes monitoramos apenas as populagdes Rb(m)P3;» e Rb(n+2)P,
proveniente das colisdes. Obteremos desta forma a probabilidade de ocorrer transigio
por transferéncia de energia em fungdo dos niimeros quanticos n 27 < n <37). E
importante ressaltar que estas colisdes ndo séo ressonantes, pois o canal de entrada ¢
mais energético que o canal de saida, como mostrado na fig. 5.1. Estes processos
foram escolhidos para evitar a necessidade de um campo estdtico, o que poderiam

tornar a sua interpretagdo mais complexa.
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Figura. 5.1: Diferenga de energia entre os canais de entrada e saida dos dois
processos colisionais estudados.

Assim, apOs a colisio esta diferenga de energia é convertida em energia
cinética e os 4atomos saem com velocidades consideraveis apds a colisdo.
Independente disso, nos mostraremos claramente que as populagdes resultantes das

colisBes sdo devido a colisdes de dois corpos.

5.2 Colisdes nS;, + nS,;, = nP;;, + (n-1)P3;: Dependéncia

com a densidade atomica.

O intuito deste primeiro experimento ¢ desvendar a importincia da
contribui¢iio da colisio de dois corpos nos atomos de Rydberg e se ha alguma
evidéncia de vérios corpos. Utilizaremos o 32S,,; para descrever o experimento €
depois estenderemos para outros niimeros quénticos. Portanto, teremos o seguinte

processo colisional:

328,,, +328,,, = 32F,, +31P, (.1
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Para confirmarmos que a colisdo descrita pela eq. 5.1 produz atomos no estado
32P;,,, comparamos o sinal dos elétrons da colisdo 32P3;; + 32P3; - 3251, + 33512
(cap. 4) com o sinal da colisdo 325, + 32S,,; » 32P3, + 31P3;, para um tempo de
intera¢do de 8 microssegundos. Os resultados das respectivas colisdes estdo explicito

na figura 5.2.

32P:’:/Z 3281/2

1,0 4
'é —-— Golisdo:
© 08+ 32p,,+32P,—>325 ,+33S,,
-'g —— Colisdo:
s 1 328, +328,,~>32P,, + 31P,,
[ e
5 06
=
o
w
[\
T 044
©
£
7]

0,2

0,0 4 v T . T v ) x T .

0,0 0.2 0,4 06 0,8 1,0
Tempo (us)

Figura 5.2: Sinal de elétrons resolvido no tempo obtido apdés um tempo de interagéo
de 8us. A curva vermelha representa o sinal de colisdo 32P;, + 32P;,2 32S512. A
curva em azul representa o sinal das colisdes 325, + 32S), = 32P3;,. Os estados
328/, e 32P3; estdo mostrados no grafico.

Para se determinar a importdncia da colisdo de dois corpos nos atomos de
Rydberg, a principio s6 precisamos medir a populagdo do canal de saida em fungéo
da densidade do canal de entrada. Mas para termos uma visdo completa do processo,
decidimos realizar este experimento em fungfo do tempo de interagdo também. Na

figura 5.3 mostramos o comportamento das populagdes atdomicas em fungdo do

tempo de interagdo variavel.
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Figura 5.3: Evolugdo temporal da populagéo 325, (curva vermelha) antes da coliséo
e 32P3; (curva preta) apds colisdo. A populagdo em 32P3; ¢ produzida pelo canal de
colisdo 325, + 32S,; = 32P;; em fungdo do tempo de interagdo. Os resultados
foram normalizados para permitir uma analise mais clara.

Utilizando a fig.5.3 estudamos a populagio 32P3/, proveniente desta colisdo
variando o tempo de interago de 4 ps, 8 ps, 11 ps, 21 ps, 30 us e 51 ps. Para cada
tempo de interagfo fixo, variamos a densidade de atomos no estado 32S,,. O grafico

abaixo (figura 5.4) mostra a populagdo do estado 32P3; em funcdo da densidade

atémica no estado 325, para diferentes tempos de interagdo.
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Figura 5.4: Comportamento da populagio 32P3/; em fungdo da densidade em 325,,,.
As curvas estdo deslocadas na vertical para melhor visualizagio das mesmas.
Conforme aumentamos o tempo de interagdo, a curva deixa de apresentar um
comportamento quadritico e passa a apresentar um linear. Os resultados foram
normalizados para permitir uma analise mais clara.

Fica claro da fig. 5.4 que para curtos tempos o comportamento € quadratico e

que para longos tempos de interago ele se torna linear. Para entendermos isso de

uma forma melhor, ajustamos as curvas acima com a seguinte expressio:
P,, = Any; (5.2)
2P 328 0 .
onde 4 e B sio os parAmetros de ajuste e n3;s ¢ a densidade atdmica no estado 32S).

Na figura 5.5 mostramos o comportamento do pardmetro B em fungfo do tempo de

interag@o.
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Figura 5.5: Comportamento do pardmetro B em fungdo do tempo de interagdo.
Vemos que conforme aumentamos o tempo de interagfo o pardmetro B diminui, indo
de um comportamento quadratico para linear.

Este comportamento das curvas para grandes tempos de interagdo € intrigante,
ou seja, qual € o mecanismo fisico responsavel por tal comportamento nas curvas?
Bem, a explicagiio é muito simples, os dtomos de Rydberg apresentam os estados
muito préximos e assim podem ocorrem transi¢des entre diferentes estados devido a
radiagdo de corpo negro. O efeito na populagdo devido as colisbes € proporcional a
densidade ao quadrado, enquanto que o efeito da radiagdo do corpo negro € linear
com a densidade. Assim, no inicio como a densidade no estado 325, ¢ alta, o sinal
em 32P;, ¢é devido exclusivamente a colisGes de 2 corpos, apresentando uma
dependéncia quadratica. Conforme a densidade em 325, diminui, a contribuigédo das
colisdes vai diminuindo e a de corpo negro aumenta. No limite de tempo muito
grande, a radiagdo de corpo negro domina completamente € a populagéo em 32Ps;
passa a ser linear com a densidade em 32S;,. Desta forma, esta explicagdo

qualitativa descreve exatamente o que ¢ apresentado na fig. 5.5. De qualquer forma, ¢

vigw DE BIBLIOTN 22
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evidente que no inicio as colisdes de 2 corpos sfo as responsaveis pela a populagdo
em 32P;/.

Na tentativa de explicar o comportamento do pardmetro B em fungéo do
tempo de interagdo consideramos um modelo simplificado de equagdes de taxa para
3 niveis (32P3;, 31P;3; e 32S1,) [4]. Neste modelo consideramos o decaimento

radiativo, a redistribui¢cio devido a radiag&io de corpo negro ¢ as colisdes:

j
dN325 N32S 2
- =~ ~ V325320 V325 = VaassirNsas —VelN Tsas + Vazpsas Nase T VaipsasNarp
dt Ty
dN32P N 2 }/ N 2
=2 _732P32SN32P +5N 328 +732s32/>N32S (5'3)
dt Tyop 2
dN,p _ Ny,

P Yo an2
= = Vsipn2sNaip +5- N + V5310 Nans
dt Typ 2

onde N335, N3zp € N3ps sdo as populagdes dos respectivos estados; t; € o tempo de
vida radiativo do estado i enquanto y;; (com y;; #v;i) envolve os acoplamentos entre 0s
diferentes estados considerando absorgio e emissdo (espontinea e estimulada) da
radiagdo de corpo negro. y. é a taxa de colisdo de dois corpos. Em seguida,
obtivemos a evolugdo temporal do sistema acima para diferentes populagdes no
estado 32S;,;. Assim, para um tempo fixo, pudemos obter a populagio no estado
32P3; em fungdo da populagdo em 32S,,, e assim determinar um pardmetro B
tedrico. Na fig. 5.6 mostramos a evolugdo deste fator B tedérico em fun¢do do tempo
de interagdio. Os valores dos parAmetros que serdo considerados na eq. 5.3 constam

natabela 5.1 e 5,2.
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Estados | Energia (u.a.) | Tempo de vida (ps)

31P3» | -0,0006218 52,4
3281, | -0,0006000 37,4
32Ps, | -0,0005801 61,6

Tabela 5.1: Contendo valores dos niveis de energia e tempo de vida dos respectivos
estados: 32S1/2 s 32P3/2 (4] 31P3/2..

O acoplamento y;; entre diferentes estados considerando a absorgdo e emissdo

(espontinea e estimulada) é representado por:
vy, =A;(n+6,) (5.4)

onde n € o numero de ocupagdo por modo do campo de radiagdo para uma

temperatura T e freqiiéncia de transigdo v, dado por: n=1/e"'¥ —1

5 €5
1>E >E,
" |0 E <E,

Os coeficientes 4; também conhecidos como Coeficientes 4 de Einstein, podem ser
calculados com a mecénica quantica calculando-se o acoplamento entre o campo da

luz e o atomo. Ele é dado por:

4w’ |
Ay, = ;h; 2;‘1"1Kn’l'|r|nl>|2 65

onde: @, . =W, =W,)/h. O estado |nl> possui energia maior € /. € 0 maior

valor entre I ¢ I”. A inser¢io de outros estados, estendendo o modelo para varios
niveis, é direta.

Na tabela 5.2 nds temos os valores de acoplamentos calculados para os
respectivos estados em questdo. O valor do coeficiente A3zps2s de Einstein para a

transi¢do considerada € dada por: As3zp.325 = 15657,



Y 328532P 2463 s
¥325531P 2524 s
Y32P 5328 7545 s
Y31P5328 7403 s
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Tabela 5.2: Valores dos acoplamentos entre os diferentes estados: 325, 32P3; €

3]P3/2.

Para resolvermos as equagdes acopladas 5.3, devemos fazer algumas

considerac¢des iniciais, tais como N3;p(0) = 0; N325(0) = I; (ou uma fragdo menor,

caso se queira “mudar” a densidade), N3.p(0) = 0. E utilizando o Método de Euller

(primeira derivada) nds resolvemos cada uma das respectivas equagdes.

1.77
1.73
1.681
1,65
1.61
E; 1.57
1,53
1.49-
1,45

1.417

1.37

Tempo (us)

100

Figura 5.6: Comportamento do pardmetro tedrico B em fungdo do tempo de
interacdo. Vemos que conforme aumentamos o tempo de interagdo o pardmetro B
diminui, indo de um comportamento quadratico para linear. Neste caso y. = 1000

Aszp.328.
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Fica claro que o modelo mostrado na figura 5.6 ¢ capaz de explicar
qualitativamente o comportamento de B em fungfio do tempo de interagfo. Apesar de

varias tentativas fomos incapazes de reproduzir a curva experimental da figura 5.5.

(¢}

No entanto, constatamos que para tempos de interagdo curto, a populagio

dominada por colisdes binarias. Para comprovar isso para outros estados, fixamos o

tempo de interagdo em 4 ps e variamos a densidade atémica para os valores de n
29 até 37 para este processo colisional estudado. Na figura 5.7 obtemos o
comportamento das populagdes provenientes das colisdes consideradas pela eq. 5.1.
As populagdes nP;,, possuem uma dependéncia quadratica com relagdo a densidade

atdmica em nS),,, fortalecendo nossas imposigdes e resultados experimentais.

0.8 4

0.6 -

0.4 -

Populagdo no nP (unid. arb.)

0.2+

0.0

v T v T T T T U T
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Densidade atémica no nS (unid. arb.)

Figura 5.7: Grafico do comportamento da populagéo nP3, em fungéo da densidade
atdmica em nS;,,;, para um tempo de interagdo fixo de 4 pus. Vemos que as populagdes
nP3/; apresenta um comportamento quadratico indicando que trata-se de um processo
de dois corpos. Os resultados foram normalizados para permitir uma comparagdo
mais clara.
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5.3 Colisdes nS;,+nS;, = nP;, + (n-1)P;, Dependéncia

temporal

Nesta se¢do apresentaremos um estudo da evolugdo temporal da colisdo de
dois corpos que ocorre para o estado nP;; em fungdo do tempo de interagdo.
Estudaremos a evolug@o das popula¢des nPs,, com n =29 até 40. Nosso objetivo
inicial era comparar a evolugfo temporal das populagdes com nosso modelo de dois
corpos e obtermos a probabilidade ¢ de haver transi¢do para os estados envolvidos na
colisdo. Contudo, como foi mostrado no capitulo 4 e neste, existe a influéncia da
radiagdo de corpo negro na populacdo do estado detectado, neste caso nPs3,.
Infelizmente, neste caso nfo € tio trivial separar a contribui¢fo da radiacéo de corpo
negro como o caso mostrado no capitulo 4. Assim, um procedimento para isolar a
contribui¢do da radiagdo de corpo negro precisa ser planejado. Abaixo nas figuras
5.8-10 mostramos o comportamento temporal das popula¢des nos estados nP3,» em
fungdo do tempo de interagfio. A menos dos dois primeiros graficos vemos uma

tendéncia do maximo se aproximar para tempos mais curtos conforme » aumenta.
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Figura 5.8: Graficos da evoluggo temporal da populagdo #nP3,; proveniente da coliso:
nS;; + nSiyp 2 nPs;, + (n-1)P3, para n = 29 até 32, em fungdo do tempo de
interacéo.
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Figura 5.9: Gréaficos da evolugdo temporal da populag@o nP3/, proveniente da colisdo:
nSy» + nSy» 2 nPs; + (n-1)Ps, para n = 33 até 36, em fungdo do tempo de
interacdo.
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Figura 5.10: Graficos da evolugdo temporal da populagdo nP3; proveniente da
colisdo: Sy, + nSyz = nPs; + (n-1)Ps; para n =37 até 40, em funcdo do tempo de
interacdo.

Uma forma para tentarmos isolar a contribuigéio do corpo negro seria medir a
evolugdo temporal em fung¢do da densidade até obter um regime de densidade tdo
baixa, onde colisdo nio mais serd importante. Neste limite teriamos apenas 0 COIpo
negro ¢ ai sim poderfamos separar a contribuigdo do corpo negro da contribuigio de
colisdes. Na figura 5.11 mostramos a evolugo temporal do modelo de equacdes de
taxa para a populagdo em 32P;,. Na fig. 5.11.a mostramos a populagdo devido
apenas a corpo negro, na 5.11.b a populagéo ¢ devido apenas a colisdes e na 5.11.c
temos as duas contribuicdes. Fica claro, qualitativamente, que o pico ¢ trazido para
tempos menores com a contribuigdo da colisdo. E isso concorda com as observagdes

experimentais do capitulo 4 e deste.
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Figura 5.11- Evolugo temporal do modelo de equagdes de taxa para a populagéo em
32P;,; a) contribui¢io devido apenas a radiagdo de corpo negro, b) contribui¢do
devido apenas a colisdes; c) devido as duas contribuigdes.

5.4 Colisdes nD; +nD; > (n+2)P; + (n-2)K: Dependéncia

com a densidade atomica.

Em adi¢do aos experimentos realizados anteriormente estudaremos nesta
sec¢do a colisdo

nD+nD —> n-2)k+(n+2)P, (5.3)
onde (n-2)K refere-se aos estados hidrogenoides (onde / > 3; e o defeito quéntico €
zero). Nos iniciaremos considerando a colisdo na auséncia de campo elétrico para o

nimero quantico » = 30. Neste caso podemos reescrever a eq. 5.3 como.
30D+30D — 28K +32P. 54
Neste tipo de colisio monitoraremos apenas as populagdes antes da colisdo 30D, e
apo6s colisdo 32P,. Neste experimento gostariamos de chamar a atengdo do leitor ao
seguinte fato: devemos lembrar que 0 nosso campo ionizante € suficiente para ionizar
os estados 32P; e 30D,, mas nés ndo temos resolugdo para diferenciar os subniveis |

ou m; destes estados. Para confirmarmos que estamos realmente observando este tipo
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de colisdo, adicionamos um pequeno campo estatico (5 V/cm) para podermos excitar
os estados 3I/P;, ¢ 32P; que sfo as curvas verde e prata do sinal de elétrons
respectivamente na fig. 5.12. Com isso determinamos as posigoes destes estados. Em
seguida excitamos o estado 30D;, mantendo o mesmo campo estatico (curva
vermelha). O pico maior nesta curva € o estado 30D;; e o menor antes deste ¢
inequivocamente o 32P;. Também devemos ressaltar que a ionizagdo do 3/P; ocorre

em um campo muito proximo do 30D, como mostrado no capitulo 2.

30D+30D-->28k+32P
1.0+

087 —a2p A

1 30D
064 =——31P /

0.4 1

Sinal de Elétrons (unid. arb.)

0.2

¥ '5‘""‘\"'#"‘«'&" :* ‘\}“_ ! ' i i Y {‘4‘[ !Ql,\ﬁl

1.0 ’ 1.5 ' 2.0
Tempo de voo (us)

0.0

Figura 5.12: Grafico de sinal de elétrons resolvido no tempo para a colisdo 30D, +
30D; =2 28K + 32P,. A curva em preto € obtida quando excitamos o estado 32P;; a
em verde corresponde a excitagdo do estado 3/P;. Em vermelho temos o sinal ap6s a
excitagdo do estado 30D;. O pico maior € o estado 30D, e o menor € estado 32P,.
Analogo a segdo 5.2 anterior, nds podemos estudar a evolugdo da populagdo
para a colisdo escrita pela eq. 5.4, variando o tempo entre excitagio ¢ deteccdo. Na

figura 5.13 nds temos as populagdes dos estados 30D, e 32P; obtidas a partir da

variagdo do tempo de interagéo.
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Figura 5.13: Grafico da evolugdo da populagdo nos estados 30D, (preto) e 32P;
(vermelho) ap6s colisdo. As populagdes sdo produzidas pelo canal de colisdo 30D, +
30D, =2 28K+ 32P; em fungdo do tempo de interagdo. Os resultados foram
normalizados para permitir uma analise mais clara.

A figura 5.13 apresenta o mesmo comportamento que a figura 5.3, sendo,
portanto validas as mesmas considera¢des. Assim, estudaremos a populagdo 32P;
proveniente da colisdo (eq. 5.4) em fungéo da densidade atomica em 30D, variando o
tempo de interagdo (4 ps, 8 ps, 11 ps, 21 ps, 30 pus e 51 ps). A figura 5.14 mostra a

populagdo no estado 32P; em fungdo da densidade atdmica no estado 30D, para

diferentes tempos de interagéo.
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Figura 5.14: Comportamento da populagdo 32P;/, em fungdo da densidade em 30D;.
As curvas estdo deslocadas na vertical para melhor visualizagdo das mesmas.
Conforme aumentamos o tempo de interagdo, a curva deixa de apresentar um
comportamento quadratico e passa a apresentar um linear. Os resultados foram
normalizados para permitir uma analise mais clara.

O comportamento da figura 5.14 ¢ semelhante ao da figura 5.4, ou seja, a
medida que o tempo de interagdo aumenta ocorre uma diminui¢do da inclinagio da
curva se aproximando de 1. Tratamos os dados da fig. 5.14 como os da fig. 5.4 ¢

obtivemos o parametro B em fungdo do tempo de interagdo. Na figura 5.15 temos o

pardmetro B em fung&o do tempo de interac#o.
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Figura 5.15: Comportamento do parimetro B em fungdio do tempo de interagfo.
Vemos que conforme aumentamos o tempo de interagdo o pardmetro B diminui, indo
de um comportamento quadratico para linear.

Novamente o mecanismo responsavel por este comportamento tem que ser o
de corpo negro. Ou seja, para tempos curtos a densidade no estado 30D, ¢ alta, o
sinal em 32P; é devido exclusivamente a colisdes de 2 corpos, apresentando uma
dependéncia quadratica. Conforme a densidade em 30D, diminui, a contribuigdo das
colisdes vai diminuindo e a de corpo negro aumenta. No limite de tempo muito
grande, a radiagdo de corpo negro domina completamente € a populagdo em 32P,
passa a ser linear com a densidade em 30D;. Desta forma, esta explicagéo qualitativa
descreve exatamente o que ¢ apresentado na fig. 5.15. De qualquer forma, ¢ evidente
que no inicio as colisdes de 2 corpos sdo as responsaveis pela a populagdo em 32P,.

Para comprovar isso para os demais estados, fixamos o tempo de interagdo

em 10 ps e variamos a densidade atdmica para os valores de n = 27 até 35 para este

processo colisional estudado. Na figura 5.16 obtemos o comportamento das
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populagdes provenientes das colisdes consideradas pela eq. 5.3. As populagdes nP,

possuem uma dependéncia quadratica com relagdo a densidade atdmica em nD,.

1,04

Parabdld
1 s 27D
28D
29D
30D
31D
32D
33D
34D
35D

0.8 4

&

0,6

om %04

0.4

Populagdo no estado (n+2)P (unid. arb.)

v 1

v ) 1 )
0.0 0.2 04 0.6 0.8 1,0
Densidade atdmica no estado nD (unid. arb.)

Figura 5.16: Gréafico do comportamento da populagdo (n+2)P; em fungdo da
densidade atdmica no estado nD,, para um tempo de interagdo de 10 pus. Vemos que
(n+2)P; apresenta um comportamento quadratico indicando que trata-se de um
processo de dois corpos. Os resultados foram normalizados para permitir uma analise
mais clara.
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5.5 Colisdes nD;, +nD; = (n+2)P; + (n-2)K: Dependéncia
temporal.

Nesta se¢do apresentaremos a evolugdo temporal da colisio envolvendo dois
4tomos no estado nD;. Neste caso observamos a evolugfo das populag¢des (n+2)P,
com n =27 até 35. Nas figuras 5.17 e 18 mostramos o comportamento temporal das
populagdes (n+2)P; em fungéo do tempo de interagdo. Todos os graficos apresentam
uma tendéncia do maximo se aproximar para tempos mais curtos conforme n
aumenta. Neste caso a influéncia da radiagdo de corpo negro na populagdo do estado
detectado, (n+2)P;, também foi mostrada inequivocamente. E um procedimento para
isolar a contribuigfo do corpo negro ainda esta sendo pesquisado neste caso também.
Os resultados apresentando aqui parecem concordar qualitativamente com o modelo

de equagdes de taxa.
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5.6 Aplicacdo do Modelo de Colisdes de Dois Corpos.

Apesar do nosso modelo apresenta algumas limitagSes ele se mostra eficaz
quando aplicado para curtos tempos de interagdo, onde a influéncia da radiagéio de
corpo negro ¢ desprezivel. Atualmente alguns experimentos realizados nesta escala
temporal merecem uma atengdio especial, porque sugerem que colisdes a baixa
temperatura ocorrem via dois corpos e nestas colises o par movimenta-se sob a agéo
de um potencial atrativo. Estes experimentos reforcam nossas idéias e abrem uma
oportunidade para aplicarmos o nosso modelo e testarmos a sua validade em outras
situagBes. Em um experimento recente Li e colaboradores [5] estudaram o papel da
interagdo dipolo-dipolo na ionizagdio de atomos de Rydberg e a formagdo de um
plasma frio. Li observou a formagio de plasma e transferéncia de populagdo para
altos estados excitados inicialmente em xS, ou nD; como fungdo da densidade de
atomos de Rydberg e tempo de detecgdo. Para mostrar que a ionizagdo ¢ devido ao
potencial atrativo dipolo-dipolo, foi usado um pulso de microondas para excitar
4tomos a partir do estado 39Sy, esta escolha segundo os autores ¢ devido que este
estado ndo evolui espontaneamente em plasma para tempos menores que 10 ps.
Mostramos na figura 5.19 os niveis de energia para as transigdes 398123981, -
39S,,39P3, em fungfio da separagdo internuclear R. A freqiiéncia de transigdo
atdmica para a transi¢do 39Sy -39S, € 68,378 GHz como indicado na figura 5.19.
Neste experimento o pulso de microondas € adicionado entre a excitagdo por laser do
estado 39S, e deteccdio por ionizagdo. Porém, a duragdo do pulso de microondas € o
tempo de detecgfio podem ser ajustados. Nesta configuragdo o par atdmico inicia a
colisdo no estado 39S,,-39S1» onde em uma determinada separag@do internuclear

absorve um féton de microondas e ¢ excitado para o potencial 39S;,-39P3/; .
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Figura 5.19: Niveis de energias para as transi¢des 39S51,39S1n -39S51239P3, em
funcdo da separagéo internuclear R. A freqiiéncia de transi¢es atdmicas entre 39S,
e 39P;, ¢ 68,378 GHz. A degenerescéncia dos estados 39S,239P3, ¢ 39P3,39S1
sdo levantadas para qualquer separagdio finita R devido & interagdo dipolo-dipolo
entre os &tomos.

Se o féton é sintonizado para o azul da transi¢do atdmica o par serd excitado
para um potencial repulsivo e os dtomos ndo colidiram. Porém, se o foton €
sintonizado para o vermelho da transi¢do atdmica o par serd excitado para um
potencial atrativo e os atomos serdo acelerados um contra o outro, ¢ a curtas
distancias eles serdo ionizados, apresentando uma assimetria na forma de linha. Na
figura 5.20 nds mostramos o sinal de elétrons resolvido no tempo detectados apds 3,5
us depois do estado 39S ser populado com e sem o pulso de microondas para as
transi¢des 39S;,-39P3;,. O pulso de microondas é fixado em 68,346 GHz, ou seja
deslocado para o vermelho da ressonéncia. De fato, como podemos constatar 0s
autores estdo conduzindo as transi¢des moleculares dos estados 39812398, para o
estado 39S;,39P3, fixado sob uma curva do potencial atrativo como indicado pela

seta na figura 5.19.
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Figura 5.20: Sinal de elétrons depois de 3,5us apds a excitagdo dos atomos nos
estados 39S, com (linha sélida) e sem (linha pontilhada) o pulso de microondas.
Sem o pulso de microondas somente o sinal dos estados 39S, é observado. Com o
pulso de microondas um sinal de plasma e redistribui¢do da populagdo de Rydberg €
evidente.

Na figura 5.20 temos ambos o sinal com e sem microondas para um mesmo
namero de atomos 39S, excitados. Sem o pulso a populagdo permanece no estado
39s, porém com ele forma um plasma conforme mostra o sinal para 0,5 ps e existe
uma transferéncia de populagio para outros estados de Rydberg. Se nds
monitorarmos o sinal de plasma na figura 5.20 enquanto variamos a freqiiéncia de
microondas, o resultado obtido é um espectro como mostra a figura 5.21. O espectro
tem um corte (cutoff) para a freqiiéncia de transigéo atomica 68,378 GHz; o plasma
somente ¢ formado quando estamos abaixo desta freqiiéncia ou seja, correspondendo
a um lado atrativo da curva de potencial (figura 5.19), porém, ndo ha plasma quando
passamos para altas freqiiéncias, correspondendo a um lado da curva de potencial

repulsivo.



114

a8

T T T

28

T T T

af

T

Sinal de Plasma funid. arb )

X -

88,1 B2 683 #84 5%

Freqiiéucia (GHz.)

Figura 5.21: Sinal de plasma em fungéo da freqiiéncia de microondas. O pulso de
microondas tem duracio de 500 ns e o tempo de detec¢iio de 3,5 us. O sinal de
plasma somente € observado para baixas freqiiéncias (63,368 GHz) da ressonéncia da
transicdo 39S, -39P;p2 , correspondendo a um potencial atrativo.

Para estarem seguros que a interagdio dipolo-dipolo atrativa entre os atomos
induzida por transigdo de microondas ¢ realmente responsével pela formagéo de ions
para plasma, mudaram o tempo de detecgdo para 1 ps, onde averiguaram que neste
intervalo de tempos fons ainda no seriam formados, portanto, ndo havia plasma. Na
figura 5.22 temos o sinal de fons depois de 1 ps de atraso ap0s a excitagio do estado
39S, . Neste experimento o pulso tem uma duragdo de 500 ns ¢ a frequiéncia €
fixada para o vermelho da ressonincia 39S,/,-39P3;. Para este atraso ndo ha
formagdo de plasma, o qual é verificado ao olharmos o sinal de elétrons, porém,
existe um sinal de fons livres o qual supostamente vem da interagdo dipolo-dipolo

atrativa induzida pela transi¢do de microondas do estado 39S51239P3.
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Figura 5.22: Sinal de fons depois de 1 pus de atraso apos a excitagdio do estado 39S,..
A duragiio do pulso de microondas é de 500 ns, a freqiiéncia € fixada para o
vermelho da transicdo de ressonancia 39S;,-39P3p,. Para este tempo de atraso existe
um sinal de fons livre como mostra a figura, porem ndo hd plasma, o qual ¢
verificado ao olharmos para o sinal de elétrons.

Ao monitorarem o sinal de ions livres (figura 5.22) enquanto variaram a
freqiiéncia de microondas obtiveram um espectro como mostra a figura 5.23.
Novamente o espectro tem um corte (cufoff) para a freqiiéncia de transigdo atémica
de 63,378 GHz; fons s@o formados quando estamos na ressondncia 39512395, -
39S,,39P3), de 63,378 GHz, porém, quando diminuimos a freqii€ncia de microondas
(deslocamento para o vermelho), que corresponde ao lado do potencial atrativo da
curva de potencial explicito na figura 5.19 uma quantidade menor de atomos ird
colidir e portanto, produzira um nimero menor de ions Porém, para altas freqtiéncias
(maior que 63,378 GHz) que corresponde a um potencial repulsivo, ndo havera
colisdio entre os pares, nio havendo portanto, a formagio de ions. Ao realizarem este
experimento os autores concluiram que os potenciais de longo alcance causam nos

tomos de Rydberg frios movimentos e este efeito ndo podem ser negligenciados

para futuras aplicagdes.
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Figura 5.23: Sinal de fons livres em fungéo da freqiiéncia de microondas. Novamente
o pulso de microondas é 500ns e o tempo de detecgdo € 1us. O sinal de ions livres €
observado para baixas freqii€ncias de ressonancia da transi¢do 39S;,-39P3.

Nesta se¢do, nds adaptamos o modelo da referéncia [6] para o experimento
realizado por Li e colaboradores para o dominio da freqiiéncia. O modelo permite
produzir a dependéncia da freqiiéncia do sinal de fons, ¢ a comparagdo com os
resultados experimentais mostram também um bom acordo. Esta comparagdo sugere
que também os atomos de Rydberg movem-se devido & internag¢do de dipolo-dipolo e
que varias Orbitas devem tomar lugar antes da colisdo finalizar.

Nés iniciaremos supondo um par de dtomos em uma separagéo internuclear Ry na

presenga de um campo de microondas de freqiiéncia w,, e intensidade /. O numero
de pares atdmicos colidindo N, entre R, ¢ R, +dR, na curva de potencial excitado
atrativo 39S,-39S,,, € proporcional a:

N a4nRldRe(R,,w,,I) (5.9)
sendo que o primeiro termo 47erdRo representa o nimero de pares atdmicos

colidindo na separagdio internuclear Ry. O segundo ¢ a taxa de excitagdo semi-

classica a qual € dada por:
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e(Ry,w,,,I) =

(5.10)

m?

I+ —|A+—5
r hR; I

onde a constante C; caracteriza a parte de longo alcance do potencial molecular

atrativo excitado, w, é a freqiiéncia atdmica de ressondncia, I' ¢é a taxa de
decaimento espontineo, A =w, —w, é a desssintonia da freqiiéncia de microondas e

I ¢ a intensidade de saturagdo da transi¢do. Se nds considerarmos que o

§
alargamento por saturacdo é pequeno comparado com a dessintonia, a freqiiéncia de

microondas serd capaz de excitar somente os pares atdmicos que obedecem a
condigdo de ressondncia A =-C, / AR; . Levando em consideragdo esta condigéo, o

nimero de pares colidindo no estado excitado sera dado por,

-1
dA

N ogRga ah™ (5.11)

at

depois da excitagdo os 4tomos serfio acelerados um contra o outro. Durante este
movimento é necessario levar em conta a probabilidade dos pares colisionais
sobrevivem ao decaimento espontineo e atingir uma curta separagdo internuclear.
Neste ponto, é importante definir a distAncia méxima para a colisdo produzir um ion

(R

ion

). Se os pares atdmicos colidindo decair em uma distancia internuclear maior

que (R,,), os fons ndo serdo produzidos. Se o par atdmico colidindo decair em uma

ion

distancia menor que ( R,,) um dos atomos serd ionizado. Entretanto, nés podemos

definir dois intervalos de tempo; (i) ¢, ¢é o tempo classico de ir de R= R, para

R=R,, ;e (ii) t,é o tempo de ir de R=R,, para R=0. Entretanto a probabilidade
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P. que o par decair espontaneamente em uma separagio internuclear menor que R,

¢ dada por

P = (1-e"), (5.12)

¥ s
onde o fator 2 leva em conta que ambos os atomos podem decair. Esta probabilidade
P leva em conta somente a metade de um ciclo vibracional neste potencial. Para
contar as varias vibra¢des do par no potencial devemos reescrever a eq. 5.12 como
[7], ou seja,

_sinh(2lr)
" sinh[2['(t, +1,)]°

(5.13)

onde ¢, +¢ EO,746J,11R§/2C3 =(-A./A)*/T e ué a massa reduzida. Nos
estamos interessados na situagdo em que R, >> R,,, o qual implica que 7, >>1¢, ¢
que ¢, é independente da dessintonia. Nesta situagdo o nimero de ions produzidos por

colisdio (N, ) sera proporcional ao produto do niimero de pares atdmicos colidindo

no estado excitado (eq. 5.11) e a probabilidade de alcangar uma pequena separagéo
internuclear (eq. 5.13), a qual é dada por

1
Niuna 2 . . 5/6
A’ sinh[2(sin(2A, /A)’"°]

(5.14)

se nds considerarmos somente uma unica Orbita no potencial de estado excitado.

Entdo,

N « e[z(A,/A)Sfﬁ]/A2

ion

(5.15)

E interessante enfatizarmos que para grandes dessintonia, o modelo de multiplas e

Ginica 6rbita predizem uma dependéncia com a dessintonia 1/A”® e 1/ A*. Na figura

5.24 n6s mostramos que os resultados experimentais da referéncia [1] apresenta uma
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dependéncia 1/A"***%

para grandes desssintonia, o qual ¢ muito préximo do valor
predito pelo modelo de multiplas orbitas. Na parte inferior, nés mostramos que o
fitting (grafico) para ambos modelos, onde o modelo de multiplas 6rbitas mostra

melhor acordo com os resultados experimentais que o modelo de Unica Orbita.

Infelizmente ndés ndo podemos comparar o parametro A, obtido pelo fitting com o

modelo tedrico por causa do alargamento da transi¢do atdmica. Além disso, nés
acreditamos que o modelo de multiplas drbitas ¢ mais completo para descrever este
processo. Este trabalho foi recentemente publicado no Physical Review A. [8] e

consta no anexo A.

YT

£

Sinal de Tons Livres (umnid. arb.)

X

Sinal de Tons Livres (unid, axh.}
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Figura 5.24: Sinal dos fons livres como fungéo da freqiiéncia de microondas. Para

. . . A . 1,05+0.05
grandes dessintonias o sinal apresenta uma dependéncia 1/ A"**
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Capitulo 6

Conclusdes e Perspectivas Futuras.

Através desta tese as colisdes entre atomos de Rydberg frios em uma
armadilha magneto Optica foram estudadas sob varios pontos de vistas. Nos ultimos
anos, surgiram vdrias interpretagdes de diferentes grupos de pesquisa sobre as
colisdes atdmicas envolvendo atomos de Rydberg em uma armadilha magneto-
Optica. Em geral, o processo de colisdo com transferéncia de energia ¢ usado para
testar estas hip6teses. Uma destas interpretagSes considera que os processos de
colisdes por transferéncia de energia ocorrem somente quando os atomos estdo
estaticos comportando-se como um sélido amorfo. Isto significa que o movimento
dos atomos ¢ completamente ignorado e o processo de transferéncia de energia
ocorre via muitos corpos.

Nosso grupo tem mais de quinze anos de tradig@o no estudo de colisdes frias
envolvendo os primeiros estados atdmicos excitados, onde o movimento atdmico néo
pode ser desprezado. Assim, foi natural que féssemos o primeiro grupo a sugerir que
tais processos em atomos de Rydberg deveriam ocorrer de forma bindria e que o

movimento entre os atomos desempenharia um papel importante na dindmica da
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colisio. Resultados anteriores mostravam evidéncias da importancia do movimento ¢
da colisdo binaria. Contudo, varias discussﬁes com pesquisadores importantes na
area em conferéncias internacionais levantaram varias questdes que precisavam ser
respondidas.

O objetivo original desta tese era demonstrar que as colisdes ocorriam de
forma bindria bem como que o nosso modelo tedrico semi-classico era capaz de
descrever a dindmica da colisdo. Mostramos claramente no capitulo 5 que as colisdes
envolvendo os niveis #S;,; e nD, ocorrem via dois corpos € que as populagdes nos
estado nP3;/(n+2)P; dependem de forma quadratica da densidade atdomica dos
estados iniciais para curtos tempos. Infelizmente nio pudemos fazer o mesmo para as
colisdes do estado 32P;; do capitulo 4 devido a seu baixo sinal. Acreditamos que
isso deva-se a baixa taxa de excitagfo deste estado visto que a transi¢do 5P3, — nP,
¢ proibida. Mas de qualquer forma, ndo ha razo para acreditar que as colisdes neste
estado ocorram de alguma outra forma que ndo seja dois corpos.

Em contrapartida, demonstramos inequivocamente que a radiagdo de corpo
negro desempenha um papel importante para popular os canais de saida das colisdes
para longos tempos de interagfio. Isso pode ser observado tanto no estudo de
dindmica da colis@o no capitulo 4 como nos experimentos de dependéncia com a
densidade atdmica no capitulo 5. Bem, a primeira pergunta que pode surgir é “Por
que ndo observamos esses efeitos nos experimentos anteriores?”. Isso ocorreu gragas
as melhorias em nosso sistema experimental comparado com o sistema antigo. Entre
estas melhorias podemos destacar: i) Uma defini¢do melhor do campo elétrico na
posi¢do da armadilha devido ao uso de uma tela metalica de alta transparéncia, a qual
permite obter grande estabilidade no campo elétrico sem bloquear os feixes da

armadilha; it) Um novo sistema laser pulsado para excitagdo e um sistema “boxcar”
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para coleta do resultado; iii) Além de iniciarmos pela primeira vez a detec¢fo- de
elétrons ao invés de ions, aumentando assim nossa sensibilidade.

Tanto no capitulo 4 como 5 mostramos que podiamos explicar bem o efeito
da radiagdo de corpo negro para popular os canais de saida utilizando modelos de
equagdes de taxa. Contudo, ainda ha algumas discrepancias que acreditamos que
poderdo ser explicadas quando mais estados forem considerados no modelo. E assim
esperamos melhorar os resultados de evolugdo temporal bem como da dependéncia
com a densidade.

Devido a existéncia da contribui¢do da radiagdo de corpo negro a comparagio
da dindmica da colisio com nosso modelo semi-cldssico foi parcialmente
prejudicada. No caso das colisdes do capitulo 4 encontramos uma forma engenhosa
de eliminar a contribuicdo do corpo negro através da subtragdo de um sinal da
populagdo no estado 325, fora da ressonéncia. Isso nos permitiu obter diretamente o
sinal das colisdes apenas. Quando comparamos o sinal das colisdes com o modelo
observamos que o modelo era capaz de descrever bem o decaimento para longos
tempos e apresentava discrepancias para curtos tempos. Também observamos que
para curtos tempos esta discrepancia diminuia conforme nos afastdvamos da
ressonancia.

Bem, para grandes tempos de interacdo o decaimento espontaneo domina
completamente; assim nfo € surpresa que o modelo consiga reproduzir esta parte
visto que decaimento é um efeito bem compreendido. As discrepancias para curtos
tempos estdo completamente relacionadas com as colisdes. Mostramos no capitulo 4
que no modelo original a consideragdo de que o pardmetro ¢ ¢ uma constante esta
errada. Pois ¢ depende da velocidade dos 4tomos no ponto de cruzamento e esta pode

apresentar uma maior ou menor dispersio, dependendo se nos encontramos préximos
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ou afastados da ressonédncia. Assim, propomos no capitulo 4 que um modelo mais
realistico precisa ser considerado, onde o pardmetro g dependa explicitamente da
velocidade no cruzamento. Além disso, mostramos que precisaremos calcular o
pardmetro de acoplamento e que isso faremos em conjunto com o grupo teérico do
Prof. Cote (Univerdidade de Connecticut).

A evolugdo temporal das colisGes nos estado nS;, e nD; ainda continua
mascarada pela influéncia da radiagdo do corpo negro. Acreditamos que esta
contribui¢do podera ser eliminada se medidas da evolugdo temporal forem realizadas
em baixissimas densidades, de modo a contribuigio colisional ser desprezivel. Com
isso, e com modelos de equagdes de taxa, acreditamos que a evolugdo temporal
oriunda das colisdes poderd ser separada. De qualquer forma, acreditamos que os
resultados atuais ja mostram alguma semelhanga com os dados processados do
capitulo 4. De forma que quando diminuimos a separagdo energética entre os canais
de entrada e saida da colisdo o pico da populagdo do produto se move para menores
tempos. Esperamos que com novos resultados isso se confirme e consigamos
descrever a dindmica colisional baseado nos potenciais de ultra-longo alcance.

Apesar destes contratempos, mostramos que o nosso modelo pode ser
adaptado e representar outros experimentos na literatura onde a contribui¢do da
radia¢do de corpo € desprezivel. No capitulo 5 mostramos que este modelo podia ser
aplicado ao experimento de Li e colaboradores, o qual foi realizado no dominio da
freqiiéncia. Este sucesso em explicar este experimento abre um novo leque de
experimentos envolvendo microondas que poderfio ser realizados, especialmente
envolvendo a manipulagdo destas colisdes utilizando microondas e potenciais

atbmicos. Dentro deste contexto podemos destacar tanto a amplificagdo da colisdo
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como a supressdo da mesma, como ja foi demonstrado para colisGes nos primeiros
estados excitados.

A extensdo mais importante do estudo apresentado neste trabalho ¢ a
possibilidades na aplicagdo de atomos de Rydberg frios no desenvolvimento na area
de informagio quantica; a qual tem recebido muita ateng@o nos Gltimos anos. E claro
dos nossos experimentos, que se ndo encontrarmos uma saida para controlar este
movimento atdmico a aplicagdo destes atomos em computacdo quéntica sera
comprometida. Pois o movimento destruird a coeréncia da amostra. Uma possivel
forma de contornar este problema seria através da supressdo da coliséo utilizando
potenciais moleculares repulsivos e microondas para acessa-los. Outra possivel saida
seria aprisionar os dtomos em uma rede dptica eliminando assim seu movimento.
Estas duas possiveis op¢es deverdo ser investigadas em um futuro préximo por
nosso grupo. Mas com certeza, durante estas investigagdes novas possibilidades

deverdo aparecer.
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Anexo A

Publicacées em Periodicos.
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resonant frequency, I is the atomic spontaneous decay rate,
A=w,,~wy ix the microwave detuning, and [ is the satura-
tion intensity of the transition, I we consider that the satu-
relion hroaduning is small compared with the detuning, the
microwave frequency will be able o excite only the atomic
pairs that obey the resonance condition A:—(}/ﬁRﬁ. For
this condition, the number of colliding atomic pairs in the
excited state wilt be given by

dA

dRy,

Afier the excitation, the atoms will sccelerate towards
cach other. During this motien, it is necessary o take into
account the probability of the colliding pairs to survive spen-
tancous decay and 1o a small internuelear separation. At this
point, i is important to define @ maximum distance for the
colfision to produce an ion (R, ). If the colliding atomic pair
decays at an internuclear distance larger than Ry no bons
will be produced. If the cofliding atomic pair decays ot an
internuciear distance smaller than Ry, one of the atoms will
be iontzed. Therefore we can define two time nterval )
is the classical time 1o go from R=Ry to R=R,,,; and {ii) 1 is
the time to go from R=R;,, to R=0. Therefore the probabil-
ity (P} that a pair will decay spontancously at an internu-
clear separation smaller than R, is given by

P,= {n—EI’:(,“ - e-—ii'q,‘ (4)

-1

N, = R} = A2, 3)

where the factor of 2 accounts for the fact that either of the
two atoms may decay. This probability (P} accounts only
for half @ vibrational cydde in this potentdal. To account for
several vibrations of the pair in the potential, one has o
rewrite Eq. (4) as [14]

sinh{2I7;)

"7 sinh[20(ty + 1)1
where fg+1; = 0746y pRY 2C3=(=A JAYIT and 0 is the
reduced mass. We are interested in the situation that
R= R;,,, which implies that 1531y and that 1| is independent
of detuning. In this situation, the number of ions produced by
collisions (Ny.s) will be proportional to the product of the
mumber of colliding atomic pairs in the excited state [Bq. (3)]
and the probability of reaching a small internuclear separa-
tion {Eq. (5], which is given by

i
[7 -3-—_—_———- .
A? sinh[2(- AJAY]

i we consider only a single orbit in the excited state

(5}

(6}

Zvabm
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FIG. 1. Free ion specirum as @ function of the microwave fre-
quency. For farge detunings. e signal presents a 1/AM=09% de-
pendence. In the inset. the dashed and full lines we the model
considering single and multiple vrbits, respectively.

potential, then N, % exp[2-4,/APPY A%, We shoutd point
out that for large detunings, the multiple and single orbits
models predict a 1/ A™ and 1747 detuning dependence, re-
spectively. In Fig. 1, we show that the experimental result
from Ref. [10] presents & /A58 dependence for large
detunings, which is very close to the value predicted by the
muliiple orbits model. In the inset, we show also the fitting
for both models, where the multiple orbits model shows bet-
ter agreement with the experimental results than the single
orbit model, Unfortunatety, we cannot compare the param-
eter A, obtained from the fitting with the theoretical hecause
the broadening of the atomic transition. Nevertheless, we
believe that the multiple orbits model has the main physical
insights,

Tn conclusion, the results observed in Ref. [10] show
clearly that the Rydberg atoms move due to the dipole inter-
action and several orbits may take place before the collision
ends. Therefore we believe the semiclassical picture is ap-
propriate to describe such an offect. We believe that such
motion due to large imernuclear forces cannot be neglectext
for future applications of cold-Rydberg atums, especially in-
volving gquantum computation [8].
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Measurement of the lifetimes of S and D states below n = 31 using cold Rydberg gas
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Instituto de Fisira de Sdo Carlos, Universidade de Sio Paulo,
Catza Postal 269, 13560-979, Sio Carlos-SP Brazil,
{Date textdate; Reccived textdate; Revised textdate; Accepted textidate; Published textdate}

In this paper we have extend our previous work {A. L. de Oliveira, M. W, Mancini, V. S. Bagnato,
and L. G. Marcassa, Phys. Rev. A 65, 031401 {2002)] by measuring the § and D Rydberg lifetimes

Jor % Rb for principal quantion number between n

= 26 and n = 31 using a sample of cold Rydberg

atoms. This new range 4s limited by the amplitude of the electrical field that we can generate in our

present selup.

Spectroscopy cau be either performed in frequency or
time domain, both can provide erucial test for the qual-
ity of computed wave functions and used to optimize
models of the electron distribution in corplex atoms or
molecules. Alkali atoms have heen used both theoreti-
cally and experimentally as prot e for avcurate mea-
surements of Rydberg state Hfetimes, tests for caloulu-
tions of dipole matrix elements, oscillator strengths, core
polarizabilities, and influence of blackbody radiation [1].
Although the alkali atoms are among the sasiest to treat
theoratically, the available predictions for the Rydberg
state lifetimes present variations from 5% to 15% [2-6).
The error bars of the experimental results are even worse,
for n = 15 they can be larger than 25%[7). This large
uncertainty comes mainly from to the fact that most of
the work done in this field have used conventional tech-
niques to measure lfetimes, relying on the observation
of atomic fuorescence decay of thermal atoms either in
cells or in atomic beams. For levels which » » 20, su-
perradiance oceurs too rapidly making it impossible to
perform a fair lifetime measurement. Another important
present in these experiments is the blackbody ra-
diation, which can appreciably alier the vhserved devay
rates. At room temperature, the blackbody radintion can
decrense the lifetime for as much ns 40%. Recently, we
had demonstrated the possibility to obtain a high previ-
ston measurement of the Rydberg state lifetimes by us-
ing pulsed field ionization detection on a sample of cnld
trapped atoms[®, 9], In this work we measured the life-
time of § and D states of **Rb as a function of the princi-
pal quantum pumber n using a sanple of cold atoms for
n < 31, amd therefore extending on our previous work.
We start by presenting o brief description of the experi-
mental setup, followed by the results and the discussinns
in which are compared with existing theory.

Qur setup is as described in ref9], but nowadays
a dispenser is used to provide the Rb vapor, instead
of a reservoir. This setup is shown schematically in
Figz.l. The *Rb trapping laser heam is provided by
a TiSapphire laser (Coherent 899) operating at 780mm
and tuned 5 MHz to the red of the atomic 58, g2l =
3) =+ 5Py p{ F' = 4) tromsition. A repumping frequency
is generated by an slectro-optical modulator, which one
sideband is tuned to the 55, jalF =) = BPy p( F = 3)

transition. The total power at the trapping transition is
about 300 mW, and the light beams present a Gaussian
profile with a waist of 1 con FWHM. The coils, in an Anti-
Helmholiz configuration, generate the magnetic field gra-
dient for trapping the atomic sample with an axisl feld
gradient of 10 Gawss/em, The number of trapped atoms
was determined by imaging their fluorescence onto a cal
ibrated photomultiplier tube (PMT), while their dimen-
sions were meosured with a calibrated charge-coupled de-

vice camera (CCIY). The atomic densitios were obtained
using these quantities. In typical conditions nf operation
the trap i od with 108 atows in almost Gaussian spa-
tial distribution with a waist leading to macimum peak
densities of n ~ 3 x 10 atoms/cm® The details about

our experimental setup and detection technique are de-
suribe elsewhere[9]. Briefly, the cold Bb atoms are excited
from the 5P to the Rydberg lovels by a pulsed dyve
laser (Jaguar - Continuum-5 ns pulse duration, running
at a 20Hz repetition rate, and L5 ml/pulse} pumped
by the third harmenic of & Nd:YAG laser, operating ot
the wavelength of 480 nm. A doud of atoms is formed
between two metal grids, separated from each ather by
1L.2em, these grids consisting of nickel meshes with 959
transparency through which the MOT beams pass almost
unperturbed. One of the grids is grounded while a high
voltage (HV) pulse {rise time lus, peak voltage ~ 2LV
is applied in the other to ionize the Rydberg stoms. The
BV pulse stays on over 2us, and the electrons produced
are u detected by o channel particle multiplier placed be-
hind the second grid, and the electron signal is ntegrated
by & box car integrator. By varying the delay hetween
the optical axcitation and the high voltage pulse which
ionize the Rydberg states, we are allowed to observe the
time evolution of the Rydberg state population, and thus
mxsasurs the lifetime.

The experiment runs aceording to the following tine
sequence: an external pulse delay generator (SRS, DG
535) provides the master clock and controls the switch
onfoff of the laser beams. The first step is to turn on
a pulse with a controllable delay, which follows to the
Nd:YAG laser, triggering the excitation laser shot. A fast
photodiode detects the ionizing laser pulse for deriving
the needed trigger for the electron signal measurcrnent.
The box car signal is collected using a computer. We use
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T e 104 0.07 and v = 2.83 & 0.04; which are consistent
with onr previously results{9].

In the figure 3, we show the behavior of lifetime by
using the conventional techniques (Ref, [7]) and by using
the cold atoms. It is also shown the theoretical curves
by using the caleulations of Ref [8] (dot line) for T=0K,
and the Eq.(3] {(solid line), which takes the effect of Llack
body radiation into account for T=300K. As one can 06,
the experiment using cold atoms allows us to perform
high precision lifetime measurements in a range inacces
sible by conventional techniques. We should point out
that for small principal quantum number the D states do
not present a good quantitative agreement with this sim-
ple theory; which is not surprising due to its simplicity.
This behavior can be reproduced by 2 mere slaborated
theorye].

To sunnarize, we have measured the Rydberg states
lifetime for 8 and 1) states relaying on the range of the
principal quantum number between n = 26 ¢ n = 21, ex-
panding on our previous work. These results are in good
agreement with the results of onr previous work [9], and
also there is a good agreement betwesn the experimen-
tal data and the theoretieal curves. The use of the cold
atoms in a low density regime, has prove once again to
be a reliable technique to obtain accurate measurements
of Rydberg lifetimes. This work corroborates the results
obtained by Oliveira et. al. and we think this method
for sure can be used to measure the lifetimes of others al-
katies. We hepe that this will motivate future theoretical
work in this field.
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FIGURE CAPTIONS

Fig. 1 - Schematic experimental setup

Fig, 2 - a) 8 stafes lifetimes. The ampty triangles are
the new data and the squares are the data from Ref.[9].
The solid line represents the theoretical caleulations by
using Eq.{1). b} D states lifetimes. There is a good
agreement between theoretical and experimental data.

Fig. 3 - Lifetime measuraments of 8§ and D states. In
both figures is shown the measurements by using oon-
ventional techniques ([7]) and cold atoms teclmique. o)
8 states lifetimes. The emply squaces are the new data,
the up-triangles are the old data and the empty cireles
the measurements of Ref[7]. The solid line represents
the theoretical caleulations by using Eq.(1) and the dot
line represents the theoretical caloulations of Ref 5] b
D states lifetime.



