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Resumen

La absorcion de dos fotones (TPA) ha permitido desarrollos en el campo de almacenamiento de
datos en 3D, asi como microscopia y técnicas para la creacién de imdgenes médicas. Este proce-
so optico no lineal consiste en la estimulacidon de un 4tomo, tal que su nivel de energia aumente
al tomar la energia dada por 2 fotones provenientes de haces iguales o diferentes, en tanto que la
suma de las frecuencias sea equivalente a la frecuencia necesaria para que se dé una transicién
en el &tomo. En este proyecto se busca analizar el proceso de TPA en dtomo de Cesio, empezan-
do desde su estructura atémica, incluyendo factores como su estructura fina e hiperfina, hasta
el como interactia con la luz. Lo anterior se logra modelando la interaccion con los dtomos de
Cesio a partir de perturbaciones dependientes del tiempo. En base a esto, empleando teoria de
perturbaciones de primer orden, se indaga el como plantear un proceso de absorcion de un fotén
por parte de un dtomo de Cesio, tomando como referencia modelos anteriores para otros vapo-
res alcalinos. Con lo anterior, se busca extender este andlisis utilizando teoria de perturbaciones
de segundo orden dependiente del tiempo para el proceso de absorcidn de dos fotones con el fin
de llegar a una expresion que describa la seccion eficaz en esta interaccion. Luego, se verifica la
validez de estos resultados comparando con resultados experimentales previos. En este sentido,
se realizan calculos que detallen las transiciones que se dan entre los niveles de la estructura
hiperfina del Cesio por medio del proceso de absorcion de un fotén dando cuenta de su seccién
eficaz, al emplear adicionalmente las ecuaciones 6pticas de Bloch. De igual manera, se expan-
den las perturbaciones a segundo orden con el fin de calcular la tasa de transiciones dada por
absorcion de dos fotones, enfocandose netamente en el proceso de absorcion. Estos procesos
matematicos dan cuenta de una expresion que describe apropiadamente la seccion eficaz de ab-
sorcion de un fotén en base a su exactitud con respecto a valores experimentales hallados en la
literatura. Por otro lado, la expresion hallada para la seccidn eficaz para el proceso de TPA en
atomos alcalinos presenta una magnitud que se puede comparar con la seccion eficaz reportada
para ciertas moléculas organicas. De esta forma se concluye que se requiere un desarrollo mds
a fondo del proceso con el fin de hallar una expresiéon mas acorde a valores experimentales.



Abstract

Two-photon absorption (TPA) has enabled developments in the field of 3D data storage, as well
as microscopy and medical imaging techniques. This nonlinear optical process consists of the
stimulation of an atom, such that its energy level increases by taking the energy given by 2 pho-
tons coming from equal or different beams, as long as the sum of the frequencies is equivalent to
the frequency necessary for a transition to occur in the atom. In this project we seek to analyze
the TPA process in Cesium atom, starting from its atomic structure, including factors such as
its fine and hyperfine structure, to how it interacts with light. This is achieved by modeling the
interaction with cesium atoms from time-dependent perturbations. Based on this, using first or-
der perturbation theory, it is investigated how to propose a process of absorption of a photon by
a cesium atom, taking as a reference previous models for other alkaline vapors. With the above,
we seek to extend this analysis using time-dependent second-order perturbation theory for the
two-photon absorption process in order to arrive at an expression that describes the cross sec-
tion in this interaction. Then, the validity of these results is verified by comparing with previous
experimental results. In this sense, calculations are carried out to detail the transitions that occur
between the levels of the hyperfine structure of cesium by means of the process of absorption of
a photon giving account of its cross section, by additionally employing the Bloch optical equa-
tions. Likewise, the perturbations are expanded to second order in order to calculate the rate of
transitions given by two-photon absorption, focusing clearly on the absorption process. These
mathematical processes yield an expression that properly describes the absorption cross section
of a photon based on its accuracy with respect to experimental values found in the literature. On
the other hand, the expression found for the cross section for the TPA process in alkaline atoms
presents a magnitude that can be compared with the cross section reported for certain organic
molecules. Thus, it is concluded that further development of the process is required in order to
find an expression more in agreement with experimental values.
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Capitulo I

Introduccion

La absorcion de dos fotones, o TPA por sus siglas en inglés (Two-Photon Absorption), es un
proceso por el cual un d&tomo absorbe dos fotones, tal que la energia de estos induzca una tran-
sicion del estado base de energia F, a un estado superior E¢. A pesar de que el proceso es
denominado como una absorcién simultdnea, se tiene que en realidad existe una diferencia tem-
poral en la llegada de los fotones tal que cuando el &tomo absorbe el primer fotén que llega, con
energia £; o también hw,, este le permite ascender a un estado intermedio o virfual con una
energia asociada E, + E;. Este estado intermedio posee una vida media 7 que, aunque no puede
ser medida directamente debido a que el 4tomo no posee un eigenestado con la energia corres-
pondiente a este estado, se puede estimar su magnitud en base a la relacién de incertidumbre
(TAE ~ h/2) tal que esta suele ser un valor cercano a 107*%s [1-3]. Una vez el 4tomo estd en
este estado virtual, si, dentro del marco de tiempo 7, este absorbe un segundo fotén con energia
E tal que se realice una segunda excitacion, el &tomo podria subir a un estado final de energia
E. Cabe aclarar que tanto el estado inicial como el estado final son denominados estados reales
debido a que son eigenestados del dtomo. De igual manera, se tiene que, si las energias de los
fotones incidentes es la misma, el proceso se denomina “degenerado” y si son diferentes este es
un caso “no-degenerado” [4] tal y como se ve en la Figura 1.1.
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Figura 1.1: Esquema de los niveles de energia para un proceso de absorcion de dos fotones en
la que se ve una transicion del estado base g a un estado excitado f para casos degenerado y
no-degenerado. Se puede notar que posterior a la excitacion, el sistema regresa a su estado base
al relajarse y decaer al estado intermedio r. Imagen extraida de [4]



Asimismo, es posible describir el coeficiente de absorcién x( correspondiente al TPA en base
a la relacion [5, 6]

d’

dz
en la que [ es la intensidad del haz laser incidente en la muestra, z denota la direccién de pro-
pagacién de la luz y x(!) es el coeficiente de absorcién lineal. La dependencia de ) en el
cuadrado de la intensidad del haz causa que el TPA sea también denominado un proceso 6ptico
no-lineal.

_ kO] _ @2 (1.1)

Esta no-linealidad causa que la transicién dada por un proceso de absorcion de dos fotones pre-
sente reglas de seleccion diferentes a aquellas vistas en las mds comunes transiciones por un
fotén, o también llamadas transiciones dipolares eléctricas. Lo anterior permite que la transi-
cién de dos fotones sea una herramienta viable para estudiar la estructura atémica, y por ende
energética, de un dtomo o sistema al permitir transiciones “prohibidas” entre niveles dados.

En este sentido, es posible derivar una expresion para la seccion eficaz de absorcion para proce-
sos de TPA al emplear acercamientos semicldsicos, tales que materia o particulas con compor-
tamientos cudnticos interactien con campos electromagnéticos cldsicos (ergo, no cuantizados).
Esto permite diferentes acercamientos, entre los que se encuentran el uso de susceptibilidades
no-lineales a tercer orden o también teoria de perturbaciones dependientes del tiempo a segundo
orden.

En base a lo anteriormente expuesto, cabe a resaltar las mediciones realizadas para el TPA
en Cesio [7] y los modelamientos tedricos realizados para el cdlculo de secciones eficaces de
absorcién en Rubidio [8]. En este proyecto en particular, se busca estudiar el TPA en el Cesio
debido a que por su naturaleza como un metal alcalino, posee un solo electrén en su dltima capa
de valencia, lo que facilita su andlisis ya que podemos basar ciertas interacciones del &tomo en
torno a esto.

1.1. Estado del arte

El TPA fue formulado por primera vez por Maria Goppert-Mayer en 1930 en su tesis de doc-
torado. Goppert-Mayer emple6 la teoria de dispersion de Dirac para calcular la probabilidad
de que ocurriese un proceso en el que se emitieran dos fotones por un dtomo en un estado de
excitacion. En base a esto, analiz6 el proceso inverso bajo el cual el &tomo podria absorber dos
fotones [9]. De igual manera, la conservacion de paridad de los estados inicial y final establecian
que ambos fotones debian ser absorbidos “simultaneamente” [10]. Aun asi, se requirieron 30
aflos para que este fendmeno se pudiese verificar experimentalmente por medio de la excitacion
con laser de cristales de CaF2:Eu2+ [11]. Posteriormente, se estudi6 este fendmeno en el vapor
de Cesio por primera vez en 1962 al analizar la transicién 651/, — 9D3/5 [12].

Siendo asi, la absorcién de dos fotones ha sido un proceso altamente estudiado debido a su basto
rango de aplicaciones tales como la microscopia de excitacion de dos fotones [13-15] y alma-
cenamiento optico [16, 17], entre otros. De igual manera, se han hecho avances en el estudio
de absorcion de dos fotones en vapores de metales alcalinos debido a sus posibles usos milita-
res [18] y en la fisica atomica [19, 20]. Por eso, en este trabajo se busca hallar una expresion



para la seccion eficaz de TPA debido las posibles aplicaciones que se podrian emplear con este
fenémeno en el grupo de Optica Cuantica de la Universidad de los Andes.

1.2. Objetivos

1.2.1. Objetivo general

Estudiar el proceso de absorcion de dos fotones en dtomos de Cs.

1.2.2. Objetivos especificos

» Estudiar la estructura atémica de los dtomos de Cesio, incluyendo la estructura fina y
estructura hiperfina respectivamente.

= Estudiar el proceso de interaccion luz-materia. En particular, el proceso de absorcion de
un foton.

» Realizar calculos para el proceso de absorcion de un foton en dtomos de Cesio, utilizando
teoria de perturbaciones.

= Aplicar teoria de perturbaciones de segundo orden para entender la absorcién de dos
fotones.

= Realizar célculos para el proceso de absorcion de dos fotones en dtomos de Cesio.



Capitulo 11

Marco Teorico

2.1. Estructura Fina e Hiperfina
Considere un electrén en un d&tomo hidrogenoide, con un Hamiltoniano base
H=Hy=T+YV, (2.1)

donde 7'y V son términos referentes a la energia cinética y potencial del electron. De manera
que, tenemos que solo hay un electréon en la ultima capa de valencia [21]. Cada electrén en su
orbita presenta un momento angular intrinseco, denominado “espin”, que es representado por
el factor s (con nimero cudntico s) al igual que un momento angular orbital 1 (con nimero
cudntico angular [). Ahora, los d&tomos alcalinos presenta subcapas llenas, salvo por la dltima,
estas subcapas no contribuyen al momento angular total del atomo y, por ende, solo es nece-
sario considerar el unico electron de valencia. De manera que, ya que la unica contribucion al
momento angular total viene de un electron de valencia, el momento angular orbital total es
L = )",1; = 1 y momento angular por el espin total es S = > _.'s; = s [22]. As{ que, se puede
establecer un momento angular total para el electron denominado J, tal que J = L + S. En tal
caso, se tiene que J tiene un rango de valores |[L — S| < J < L+ S.

En los dtomos alcalinos resulta necesario estudiar el acoplamiento entre los factores L'y S
ya que este acoplamiento espin-6rbita causa alteraciones en los momentos L y S, tal que sus
proyecciones L. y S, no se mantengan constantes. Por tanto, se tiene que este acoplamiento LS
trae desdoblamientos de energia que se pueden escribir en base al Hamiltoniano

Hgo = PBrsS - L, (2.2)

donde el factor 8¢ es una constante de interaccion espin-6érbita vinculada a cada electrén [23].
Y esto llevaria a un Hamiltoniano de la forma

H=Hy+ Hgo. (2.3)

El valor esperado del Hamiltoniano Hgo da como resultado un valor para el cambio en la
energia de un estado debido al acoplamiento LS dado por

Eso = frs(S - L), (2.4)



en donde es necesario obtener el valor esperado del operador

J-J-L-L—-S-8)

L-S=
2 ’

(2.5)

para cada término 2°*1 L, en donde cada término tiene (25 + 1)(2L + 1) estados degenerados.
Por lo tanto, como resultado de este proceso se obtiene que

Fso = % (JT+1) = L(L+1) = S(S+1)). 2.6)

Finalmente, al considerar que el niicleo posee un momento magnético ji; de la forma

pr = grpnl, (2.7)

en la que g; es un factor-g , puy es un magnetén nuclear, tal que puy ~ pp/1836 y I es el
momento angular del nucleo del dtomo. Se puede considerar el Hamiltoniano de la estructura
hiperfina dado por la interaccion del momento magnético py y la densidad de flujo magnético
creada por los electrones atomicos B, como

Hups = —pr - Be. (2.8)
tal que [24]
B, = —%uogsuBlww)IQs, (2.9)
y tomando este término en la ecuacion (2.8) se llega a que
Hyps = pu - guogsqum)Fs = Al-s, (2.10)

en la que A es una constante denominada constante de dipolo magnético [25] de la forma

2 2
A= guogsusgmNW(O)! - (2.11)
Entonces, de manera similar al caso de la estructura fina, se puede definir un término de mo-
mento angular total del &tomo F' = I + J, donde se puede proyectar este valor para obtener
el nimero cudntico mg. Adicionalmente, una vez mds se puede obtener el valor esperado del
Hamiltoniano H y g para obtener los valores del desdoblamiento de energia

Eyps = é (F(F4+1) = I(IT+1)—J(J+1)). (2.12)

Y asi, el Hamiltoniano de un 4tomo alcalino con el momento angular total diferente de cero es
H=Hy+ Hso + Hyps. (2.13)

Por lo que aprovechando la ecuacién £/ = hv es posible obtener las frecuencias entre los ni-
veles. Una vez construidos los niveles, es posible evidenciar de manera directa las transiciones
entre estos, comenzando por aquellas que involucran la absorcién de un foton. Estas se pue-



den entender al modelar la interaccion entre un haz de luz y atomos de Cesio, en los que la
interaccion se evalda empleando teoria de perturbaciones.

2.2. Teoria de Perturbaciones

Se puede empezar esta seccion estableciendo la imagen de Schrodinger en la que la evolucién
temporal de un sistema estd contenida en el vector de estado (|¢(¢))) y se obtiene de la ecuacién
de Schrodinger [26].

Por otro lado, la imagen de interaccion es aquella en la que tanto los vectores de estado como
los operadores evolucionan en el tiempo, donde esta evolucion esta dada por la perturbacion.
El operador de evolucién temporal, el cual da el estado de un sistema cudntico en un instante ¢
al tener el estado en un tiempo previo tg, es [26]

(1)) = U (t,to) [ (to)), (2.14)

tal que este es un operador unitario y, por lo tanto,
Ut (t,t0) U (t, 1) = 1. (2.15)

Si H{(t) es el Hamiltoniano dependiente del tiempo del sistema, U (¢, t,) obedece a la ecuacién
diferencial

d -~ A
con la condicién inicial de que U (to,to) = 1. Asi que, la ecuacion integral equivalente a la
ecuacion diferencial junto con su condicidn inicial es

.t
Ult,ty) =1 — %/ d'H (YU (', 1) 2.17)

to

donde U (t, ) termina siendo A
Ult,ty) = e Ht=to)/h, (2.18)

Teniendo en cuenta lo anterior, se puede describir la amplitud de probabilidad Af;(ty,t;) para
el sistema, iniciando del estado inicial |¢;) en el instante ¢;, de ser encontrado en el estado |1/ f)
para un tiempo ¢y como

Agi(ty,ti) = (WU (g, ) |9i). (2.19)

Ahora, suponiendo que el atomo estd interactuando con una fuente de luz laser tal que el Ha-
miltoniano total H = Hy + H;, donde H, es el Hamiltoniano no perturbado del sistema'y H;
es el Hamiltoniano de interaccion, se tiene que los operadores de evolucién Uy y U asociados a
los Hamiltonianos Hy y H ,respectivamente, son

Uy(t, to) = e~ Holt=to)/n (2.20)

Ut ty) = e H-t)/h (2.21)



Asi que se pueden relacionar estos operadores por medio de las relaciones integrales [26]

. 1 [t .
Ul(t,to) :U°<t’t°)+z'—h/ dt'Us (t,t") HiU (t', to) , (2.22)
to
y t
N A 1 A A
Ul(t, o) :Uo(t,t0)+z,—h/ dt'U (¢,¢") HiUy (t to) . (2.23)
to

Para demostrar lo anterior, podemos empezar multiplicando cada lado de la ecuacién (2.22) por
th para luego derivarla

d . d
WUt ) = ihe
ihg;Ut:to) "t

R 1 [/t . .
Ug(t,to)Jr%/ dt'Uy (t,t') H;U (t’,to)] (2.24)

1 to
= z’ﬁi(ff(tt))Jri /tdt’ff (t,t) H,U (' o)
- dt 0\&y L0 dt , 0\t I y L0 )

donde al tener en cuenta la ecuacién (2.20)

d /- d , [ —je—iHo(t—to)/h FT X
zha (Uo(t,to)) — ma (e—zHo(t—to)/ﬁ) — iR ( - o) = Holo(t to).  (2.25)

Ahora, para derivar el segundo término de la ecuacion (2.24), podemos usar la féormula de
Leibniz [27]

d [ M) 9f (z, ) dh(a)

do T, )T = —axr o). o] —~% — aadg(a/)
da Jy(a) flm ) /g(a) Ao+ f [h(a),a] == = fg(a),a] ==, (2.26)

donde en este caso, « =ty g(«) = t, es una constante, lo que significa que dt,/dt = 0. Por lo
tanto, empleando este resultado se llega a que

d
dt

b - - - bl () -
/dt’UO (t,t’)HIU(t’,to)) = Uo(t,t)HIU(t,to)+/ dt’THIU(t’,tO)
to to

. R 1 [t R .
— Uo(t,t)HIU(t,to)—l—%/ dt'HoUy (t, ') HiU (', to) .

1 to

Lo anterior lleva a que

d - N . . 1 [t . .
i Ot 1) = Holo(t, o) + Do(t, HIO (1) + = / d' Hol (+,4) HyU (1), (2.27)

1 to



en la que, teniendo en cuenta que Uo(t, t) = 1y laecuacién (2.22)

d - .
ih—Ul(t, ty) = HU(t to) + Ho

. 1 [/t . .
i Uo(t,to)+ﬁ/ dt'Uy (t,t") HyU (¢, o)

to

A~ A~

Por lo que se concluye que el operador de la ecuacién (2.22) cumple la relacién (2.16) con el
Hamiltoniano total y, ya que U (to,to) = 1, el operador es un operador de evolucién temporal.
Y por lo tanto, es posible insertar el término para U (t,to) en la integral correspondiente a la
ecuacion (2.22) de forma iterativa, tal que se puede obtener una expansion para el operador en
términos de potencias del Hamiltoniano H; [26]

R R 1 t R R 1 2t t R
Ult,ty) = Uo(t,to)+ﬁi/ dt'Us (t,t') HIU(t’,tO)JF(E) /dt’/ dt"Uy (t,t')
to to to

HUy (¢ ") HiUy (t" 1) + ... .. (2.29)

E insertando la ecuacion (2.23) en la integral de la ecuacion (2.22), reemplazando t — 'y
t' — t”, tal que

R R 1 t R R 1 2 pt t R
Ul(t,tg) = Upl(t,to) + ﬁi/ dt'U, (t,t’) HIU(t’,tg) + (E) / dt’/ dt"U, (t,t’)
to to to

HU (' ") HiUy (", 1) . (2.30)

En fin, ya que se esta trabajando con perturbaciones, tomando el vector de estado de Schrodin-
ger |1(1)) en la imagen de interaccién (donde se utilizard la notacion ¢) para denotar factores
correspondientes a esta imagen) tal que

[ (1)) = U5 (¢, to) [ (1)) = exp [i(t — to)Ho /R [4(1)), (2.31)
donde |+(t)) obedece la ecuacién de evolucién de tiempo
(1)) = Hy(0)E), 2.32)

y H/(t) se define como ) ) )
Hi(t) = Ud (¢, to) HiUo(t, o). (2.33)

Asf que tomar el operador U(, ;) en la imagen de interaccién da la evolucién de [¢)(t))
[(t)) = U(t to) v (to))- (2.34)
Y asi es posible relacionar los operadores desde ambas imagenes como

U(t,to) = Ud (t,t0)U (t, to) = exp[i(t — to) Ho /R U (¢, to). (2.35)



Por lo que, insertar la ecuacion (2.34) en la ecuacion (2.32) da

ih%U(t, to) = Hi(t)U(t,to), (2.36)

tal que se puede realizar una expansion

t 2 pt t
Ut,tg) =1+ i dt'Hy (') + <i) / dt’ / dt"Hr (¢)YH; (") + ... (2.37)
ih to ih to to

Siendo asi, se tiene que el segundo término en la ecuacion (2.37) es resultado de una expansion
a primer orden y por ende, denota transiciones de un foton. Por otro lado, el tercer término
es producto de una expansion a segundo orden, asi que describe transiciones de dos fotones.
Asimismo, el tercer término posee 2 operadores H;. Esto se debe a que el primer término
Hamiltoniano describe una transicién del estado inicial |¢;) a un estado intermedio [1),,). Este
estado intermedio puede ser un estado real asi como puede ser un estado virtual que se puede
representar como una combinacion lineal de las funciones de onda de todos los niveles reales
|¢,,) que se combinan con |1);) y 1) por medio de transiciones de un fotén [28] tal y como se ve
en la Figura 2.1. Lo anterior es resultado del hecho de que los dos fotones no interactuardn con el
sistema simultdneamente, ya que habrd una diferencia de tiempo en la llegada de ambos. Siendo
asi, el primer foton causaria la transicion descrita anteriormente, tal que este estado intermedio
posea una energia asociada a la energia del estado inicial y la energia del foton. En esta medida,
debido al principio de incertidumbre, esta energia posee un tiempo de vida caracteristico 7, [4]
en el que si el atomo interactia con un segundo fotén, la energia de este le permita llegar al
estado final |¢);). Estas variaciones de energfa en la estructura del 4tomo permiten introducir la
nocién de que ambos fotones no sean necesariamente iguales, en el sentido en que posean la
misma frecuencia, en lo que se conoce como un ‘“caso no-degenerado”. En aquellos casos en
los que ambos fotones si poseen la misma frecuencia, esto se llama un “caso degenerado”.



W)f> A A
—[¢3)

h-w h - w;y )

|Q/}m> IIIIIII 7 Sk (LN niveles
=« virtuales

h'w h'w2

[¥1)

[¥i)

Figura 2.1: Esquema de una transicion por absorcion de dos fotones para caso degenerado (azul)
y no-degenerado (verde) en la que |1);) sefiala el estado inicial, |1/;) el estado final, |¢,,) son
estados intermedios reales y |¢,,) es un estado virtual. Ya que el caso denotado en verde es
no-degenerado, esto indica que w; # wy. Imagen adaptada de [29].

Siguiendo con el desarrollo, el segundo Hamiltoniano describe una transicién del estado [1),,)
al estado |¢/;). Por tanto, insertando la ecuacién (2.37) entre el bra (¢¢| y el ket |¢);) y teniendo
en cuenta que los estados son ortogonales y, por lo tanto, (¢¢[1;) = 0y, se obtiene

— . 1 At B ' .
<wf‘U(At,0)|Z/}l> — 5f’i€*l(E,7Ef)t/h+ (Z_h>/ <wf‘HI|wi>ezEftef'LEltdt
0

2 :
() S [ ol
e_iEm(t'_tlqu/rnhe_iEit"/hdt”dt’. (2.38)

Y ahora, se tiene que para eigenestados de Hy [¢;) y 1)

(sl Ut to) W) = (W] exp [—i(t — to) Ho /B U(t,to) ) = e T[T (1 ko) [i).

Siendo asi, podemos denotar estos elementos matriciales en base a una interacciéon H; = €V,
donde € es una constante, para transiciones entre niveles f y m de una forma mds abreviada
como

(Vs Hi|om) = €@s|Vi[om) = Vim, (2.39)

donde tenemos que los elementos matriciales se rigen por reglas de selecciéon que, por ejemplo,
en el caso de transiciones dipolares eléctricas se resumen en la Tabla 2.1 en la que se emplea el
simbolo «» para denotar una transicién prohibida [23]
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AJ =0,%1 J=0«»J =0
AMJIO,:tl MJ:OH%MJ/:OSIAJ:O

L — O > L, — 0
AL =0,+1 AL = +1 para salto de un electrén
AS =0

Cuadro 2.1: Reglas de transicion para transiciones eléctricas dipolares (E1)

Estas reglas de seleccion explican las transiciones en la Figura 2.2, la cual explica todas las
transiciones dipolares eléctricas presentes en el &tomo de Cesio. Particularmente, el enfoque de
este trabajo se encuentra en la transicién de dos fotones presente entre los estados 651 /2 y 851 /2,
mediados por los estados 6P /o y 652

4 SIIZ Pl;’Z P3,'2 D3;'2, 5/2 F5,n‘2, 7/2
- 30000
25000
3L
20000 =
3 -
s 5
& 2T 3
E 15000 &
~
K g
10000 >
1L
5000
0+ 0

Cesium

Figura 2.2: Esquema de las transiciones dipolares eléctricas permitidas para los diferentes ni-
veles de energia del Cesio. Transiciones del estado base a niveles superiores estdn denotadas
por lineas punteadas, salvo por los casos de transiciones hacia los dos estados superiores de
menor energia, que estdn marcadas de color rojo. Transiciones de estados superiores de energia
presentan lineas normales. Imagen modificada de [30].

Sin embargo, estas reglas de seleccion cambian en el caso de transiciones de dos fotones que
se pueden extrapolar en base a lo que conocemos para las transiciones dipolares tal y como se
resume en la Tabla 2.2
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AJ=0,£1,22 [J=0»J =01 J=1/2 J =1/2

AM; =0, %1, £2

L=0«»L =01

AL=0,£1,+2 AL = =1 para salto de un electrén

AS =0

Cuadro 2.2: Reglas de transicion para transiciones por dos fotones
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Capitulo I1I

Desarrollo del trabajo

3.1. Absorcion de un foton

Para describir la interaccién de un sistema de dos niveles con un campo de radiacion se requiere
emplear teoria de perturbaciones dependiente del tiempo (TPDT) en las que la naturaleza del
proceso define factores como el orden en la que las transiciones de un foton emplean TPDT de
primer orden y las transiciones de dos fotones requieren TPDT de segundo orden. Siendo asi,
se puede empezar por transiciones de un fotdn, tal y como se ilustra en la Figura 3.1

Eo—F

E1 4

Figura 3.1: Esquema de una transicion dipolar eléctrica en la que se denotan el caso de absorcion
y emision respecto a los niveles £ y E, tal que F5 > F5. En la imagen, w refleja la frecuencia
del fotén absorbido o emitido en ambos procesos. Imagen adaptada de [29].

En este caso, para una transicién de un fotén entre los niveles £y y E5, donde E; denota la
energia del nivel inicial y F» la energia del nivel final, se tiene que la ecuacién de onda para el
sistema seria

U (v, 1)) = ex()ln (£))e P 4 ep(8) iy (1) P21, (3.1)

Por lo que, estableciendo el Hamiltoniano de interaccion como resultado de un campo eléctrico
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oscilante como H; = er - Eg cos(wt) [23], lo cual es la energia de un dipolo eléctrico, tal que
H = Hy + Hj e insertando la ecuacion de onda en la ecuacion de Schrodinger

o))

y simplificando la notacién omitiendo las dependencias de variables, da como resultado
c1 (Holihr)) e 17 4 ¢y (Holtho)) e 27 ey (Hilahy)) e 17 4 ¢y (H aho)) e P24/

= ih|cil)e N 4 Gyl )e TR 4 ooy <_%) R <_272) e_ZEZt/h] 7

donde los primeros dos términos en la izquierda de la igualdad cancelan los dltimos dos térmi-
nos de la derecha

1 (HI|'¢1>> e—iElt/h + ¢y (HI|'¢2>> e—iEgt/h —ih [élw)ﬁe_iElt/h + 0-2’1/)2>e—iE2t/h] ’ (33)

y para obtener el término ¢;, tomando el producto interno con (¢ |
1 (1| Hylr)e ™ BN 4 ey (b | Hiho)e B2 = i e Frt/m, (3.4)

Ya que los elementos diagonales de la matriz Hy ({(¢1| H |1 )) desaparecen debido a que carecen
de sentido fisico al describir transiciones de un estado a si mismo se tiene que despejando el
coeficiente ¢

(1| Hr|abs) —i(Ba=FB)t/hg, (Uriler - Eolv) _im—pyim

16, = e - e cos(wt)ca, (3.5)
y tomando en cuenta que
Ey—F
Wo = Wy, = % (3.6)
e introduciendo el término
er - E e }
Q = <Q/}1| h 0|¢2> = ﬁ/wl (7”)[‘ . EOwQ(T)d?’r, (37)
se puede reescribir la ecuacion (3.5) como
icy = Qe cos(wt) ey, (3.8)
y de manera similar se tiene que para el coeficiente ¢,
icy = QFeiwot/h cos(wt)cy. (3.9

Ahora, teniendo en cuenta que las condiciones iniciales de las poblaciones establecen que
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c1(0) = 1y ¢2(0) = 0 se tiene que, empleando la férmula

cos(z) = Re (") = %, (3.10)
e integrando las ecuaciones (3.5) y (3.9) se obtiene
a(t) =1, (3.11)
y
oo(t) = @ [1oeloror | 1— el (3.12)

2 wo +w Wy — w

Siendo asi, se tiene que se puede asumir que la radiaciéon posee una frecuencia w que se acerca
al valor de resonancia de la transicién wy, tal que |wy — w| < wp. Esto indica que wy +w ~ 2wy
y, por lo tanto, es posible ignorar el primer término de la ecuacion. Esto se conoce como la
aproximacion de onda rotante [23] y, por lo tanto, la ecuacion anterior es

01— ei(wofw)t

t 3.13
02( ) 9 Wo — w ( )
Asi que sacando el mddulo de esta expresion
01— ei(o.)gfw)t 2
== 3.14
e = | | G4
y ya que
1 — et 12 (1 — cos((wo — w)t))? + sin((wy — w)t)?
2 B 4
~ 2—2cos((wo — w)t)
B 4
2
—w)t
N Gl (3.15)
2
entonces )
| sin (—WO;W)
"= |Q—— . 3.16
ea(t) Rt (316
Ahora, estableciendo
Diz = (ialelvz) = [ wirvad, (317

teniendo el momento de dipolo eléctrico inducido en el d&tomo por la radiacién, asumiendo que
el campo esté a lo largo de e, se llega a que

—eD,(t) = — / Ul (t)exW(t)d’r (3.18)
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lo que implica que, teniendo en cuenta que E;/h = w;,
Dx(t> = / (Cleiwltwl + C2€7w2t¢2> .ZC(Cleiwltwl + 02€7w2tw2)d3r (319)
= che (2| 1)e™ + ey (1]z]2)e ™0,
por lo que este resulta un momento adecuado para introducir la matriz de densidad de estados
[23]
2
C1 *ox la|” ac P11 P12

U (U| = c G) = = . 3.20

it ( C2 ) (e ) (CzCT |02|2) (P21 P22) (320
En base a estas densidades, es posible definir las ecuaciones 6pticas de Bloch [25, 31] como

i)

P2 = > (P21 — p12) + o1y (3.21)
) i .

P11 = —? (/)21 - P12) - Fpn (3-22)
. L 1)

pa1 = —(y+10) par — 5 (p11 — p22), (3.23)

donde § = w — wy, I' = 1/7 es la tasa de decaimiento natural del estado excitado, 7 = I'/2
es la tasa de decaimiento “transversal” y po; = po; exp(—idt) es una “coherencia que varia
lentamente” tal que ps; = pj,. En el caso de amortiguacion radiativa, se tiene que la poblacion
del estado excitado llega a la solucién de estado estable

1—n 0%/4
= = 3.24
P2 =5 02 +02/2+T2/4° (3:24)
donde 7 es
52 +T12%/4
17 (3.25)

T ez rea

Ahora, para hallar la seccién eficaz de absorcién de un fotén o) se puede empezar por un caso
simple en el que un haz de luz atraviesa un bloque de N atomos por unidad de volumen con
grosor Az 'y con N Az atomos por unidad de drea, como se ve en la Figura 3.2.
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N atoms per unit volume

Area, A e %5
o (%)
[+ (%)
Incident o o o
light —PF o  © ©
)
o o ° o
. o
Cross-section ° o
o per atom
’ K_

Thickness, Az

Figura 3.2: Esquema de absorcion de un haz de luz por parte de un bloque. Imagen extraida de
[23]

En tal caso, la probabilidad de absorcion estard dada por la fraccion de intensidad absorbida
AI/I = —NoWAz, tal al describir la atenuacién de la intensidad en base a la profundidad de
penetracion se tiene que
df
dz
donde ™ (w) es el coeficiente de absorcién a la frecuencia angular w de los fotones [23].
Integrando la ecuacion anterior se obtiene

—kW (W) = =NoW(w)I, (3.26)

I(w,2) = I(w,0)e "=, (3.27)

Sin embargo, modificando ligeramente el ejercicio, tal que la intensidad del haz sea considera-
blemente alta, se modificaria la ecuacién (3.26) para incluir los efectos que se tendrian en las
densidades poblacionales como

% = —k(w)I(w) = —(N; — Np)o'(w)I(w). (3.28)

Siendo asi, la conservacién de energia por unidad de volumen del material absorbente requiere
que [23]
(N7 — No)o W (w)I(w) = NyAgy hiw, (3.29)

donde A, es un coeficiente de Einstein que denota la tasa de emision espontdnea del estado

excitado y se representa por

4 .
A21 = &_OK X U)d’DlQ‘Q, (330)
ga 3c?

donde « es la constante de estructura finay g, y ¢g; son factores de degeneracion del nivel final
e inicial respectivamente. Y ahora, estableciendo que

— 2 =2 -1 3.31
P2 =" I N =0
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se puede despejar o) (w) de la ecuacién (3.29) como

_ @Amha} _ 92/4 Azlhw
n 1 (w—w)?+024 T

oM (w) (332)

donde I y ©? se cancelan debido a su proporcionalidad y eventualmente se llega a que [23]

2.2 2.2

1 I e
W) =32 4, [ — _ 3 A 333
7w wi U\ or (w—wp)2+T12/4 Wl 219H(w) (3.33)

donde
1 r

T 21 (w—wp)? + 12/4

es lo que se conoce como un perfil espectral de linea.

gu (W) (3.34)

3.2. Absorcion de 2 fotones

Podemos empezar por un ejemplo al reescribir el ultimo término de la ecuacion (2.38) tal que
[32]

—1 ? ¢ v ; ’ : "
C;Q) (t) _ (%) Z/O d_[://o> dtlle’wamt me (t/) ezwmit sz (t”) ) (335)

En la que, tomando la perturbacién como

V(t) = Vet + yie ™, (3.36)

y enfocandonos exclusivamente en el termino referente a proceso de absorcion
V(t)=¥Te ™t (3.37)

y al introducirla en la ecuacién anterior se llega a que
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_. 2 t t, . ! . ! 17
C,Elz)(t) _ (%) Z/O dt//o dt//ezwfmt (Wmee—zwt> Wit (%T —zwt)

—1 t t . o t iot! i N

/ 11 AW £, —w W Wmi—w
= EZ/ dt/ dt"e™! (”//fme )(”I/mie )
1 — (Wi —w)
[ ) (12
Wmi — W

t
= 3 [t (e - )
0 Wmi —

1 1 t(Wpm—w) 1 it(Wmitwpm—2w) 1
- T 32 Z ‘ 7/1-m7/7m - qj/tnyntz
h? Wi — W Wem — W Wini + Wpm — 2w
m
1 zt(wmierfmwa) -1 eit(r.ufmfw) -1
= = v, — 3.38
hQZm:wmz—w fm mz(wi+wfm—2w Wem — W >’ (3.38)

en la cual el segundo término de la ecuacién (3.38) da como resultado una oscilacion rapida que
no contribuye a la probabilidad de transicion. Por lo tanto, es posible ignorar este factor, y por
ende, se llega a la ecuacion

it (Wimitwpm—2w) 1
yi (€ 3.39
n hQZwml_w m mz( wmi+wfm_2w )a ( )

en la que podemos reescribir las frecuencias en términos de energias por medio de la ecuacion
(3.6) tal que

E;—E, FEn,—E E—FE,+E,—E E;—E
- = =
h h h h

Wem + Wi = =wy, (3.40)

lo cual remueve la dependencia en m del primer término de la ecuacion (3.39) y permite rees-
cribirla como

1 eit(wfi—Qw) -1 1
@) — — oyt
" Z vl oyt (3.41)
E; — E; — 2hw —E B " dm e

Luego, se saca la norma al cuadrado de la expresion anterior de tal modo que
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eit(Ef—Ei—Qﬁw)/h -1

@)% _ 1 Tt
e @O = E; — E; — 2hw ;Em—Ei—hw%ma//mi

ot (Bp—Ei=2hw)/h _ 1 |?

Ef — E; — 2hw

(o (B B

2
1
T T

1
yi oyl
;Em—Ei—hw fm mi

2

1
E; — E; — 2hw

, (3.42)

donde la norma al cuadrado del primer término se obtuvo siguiendo el mismo procedimiento
que para la ecuacion (3.15). Por otro lado, se tiene que se puede definir la densidad de estados
finales como el nimero de estados dentro del intervalo de energia (E, £ + dF) cémo p(E)dE
[32]. Ahora, buscamos la probabilidad total, es decir, las probabilidades de transicion sumadas
sobre los estados finales cuando E; = FE; + 2hw. Para esto, empleamos la densidad de estados
de tal manera que obtengamos la expresion

> ol = [aBpEnld)
n, B2 E;+2hw
2

2
— 4/sin (Ef—Ei—Qhw)t 1
2h Ef - Ez — 2hw
2
1
‘Z E — . — hwﬂyftn%la p(Ef)dEy, (3.43)

en la cual podemos considerar el caso en el que ¢ — oo para asi, tomar la identidad [32]

. 2
T L CEOM T (3.44)

a—0o0 T o
modificdndola ligeramente para que de como resultado

, . (Ef — Ei — 2hw)t 2 1 7t
| = —0(E; — E; — 2hw). 3.45
oo < 2h 5B op 2 S0 B

Por lo tanto, ahora es posible sacar el promedio de la norma de la sumatoria fuera de la integral
y realizar la integracion con la funcién §

p(Ep)t

/ @52 = (2T 1 t oyt
tim [ aByp(E)|e20) —(h)';Em_Ei_hwmm

E;~E;+2hw
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Una vez obtenida esta probabilidad total, podemos enfocarnos en la tasa de transicion, que
vendria siendo la probabilidad por unidad de tiempo. Esto implica derivar la probabilidad total

% (Z |C$LQ) (t) ‘2> : (3.46)

de manera que se pueda reescribir como

2

21 1
Wintn) = (f) ; E.—F, — hw%f];n/y/rjw P(Es) By 2m
2 1 2
- (= A B

donde [n] es un grupo de estados finales con energia similar a . El delta de la tasa indica un
ensanchamiento de la linea espectral que se puede representar por medio de la Lorentziana

1 1 vy 1
de manera similar a la ecuacion (3.34). Ahora, tenemos que para un electrén con una carga e en
un campo electromagnético especificado por un potencial vectorial A(x) (talque V- A =0)y
un potencial escalar ¢(x), se puede establecer su Hamiltoniano de la forma

P | co0) - <

2m, mecC

H = A - p, (3.49)

donde al tomar el campo de una onda plana monocromatica

A = 2442 cos (fﬁ x— wt) , (3.50)

C

en la que £ y 11 son la polarizacién y la direccion de propagacion de la luz [32]. Ahora, reescri-
biendo la ecuacion anterior en términos de exponenciales por medio de la ecuacién (3.10)

A = AOé (ei((w/c)ﬁ-x—wt) + e—i((w/c)ﬁx—wt)) ’ (351)
donde, al comparar la ecuacién anterior con la ecuacién (3.36) podemos notar que
6140 ; -~
yt i(w/c)(hx) 2 | , 3.52
fi MeC (6 € p) fi’ ( )

tal que

W _ (* _ 4o i Z 1 (fle’@/9@X) 2 blm)
i=n] h MeC - E, — FE, — hw P

2

(m|e"@/)B¥ 2 b)) §(E; — E; — 2hw), (3.53)
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Ahora, tenemos que expandiendo el término exp(i(w/c)(f - X)) en la serie

cilw/o@x) _ 1 Zgﬁ X4, (3.54)
c

vemos que es posible emplear la aproximacion de dipolo eléctrico [32] en la que decimos que
debido a que la longitud de onda del campo de radiacién es mas larga que la dimensién atémica,
la serie anterior se aproxima al primer término 1. De manera que

(fle’/9tx)e . pliy —s 2(f|pli), (3.55)

donde al tomar ¢ a lo largo del eje = y 11 estd a lo largo del eje z. Por lo tanto, teniendo en cuenta
que
ihp,
[z, Hy] = , (3.56)

m

entonces

(Flpeli) = 55 (| [, Ho] i) = imeys( fl]i). (3:57)

Por ende, es posible reescribir la ecuacion (3.53) como

2

§(E; — E; — 2hw)

2 eAo\” 1 = 1220 frnimi .
wy = (5 )| () G 3

- (7)) ("%') S o el

S(Ef — E; — 2hw).
Por otro lado, empezamos a establecer el flujo de energia del campo de radiacién como [32]

1 w?

U = ——| A%, (3.58)
21 ¢
donde 2 e
ax T D
% — max max 3'59
— l6n (3.59)
representa la densidad de energia para campos definidos como
10
E=——A y B=VxA. (3.60)
cot

Siendo asi, con base a la expresion final para la tasa de transicién asi como el flujo de energia,
se puede definir la seccién eficaz de absorcién de dos fotones o(?) como
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2
howy 1 (5) (9 (HL)']5,, st rm\m><m\x|z'>\ L6(wpi — 2w)

2 - 2
(%) (2 140%)
B ’m3et W Wi ,25 |
= | o el el | g — 2), @361)

en la que el flujo de energia se toma al cuadrado debido a la dependencia no-lineal de la intensi-
dad en el proceso. La presencia de electrones en la ecuacion (3.61) puede representar problemas
en las unidades. Por ende, la expresion se puede simplificar aun mds al emplear unidades CGS,
en las cuales, la unidad de carga permite agrupar varios términos con el fin de crear la constante
de estructura fina o = e?/Hic, con un valor aproximado de 1/137

2

O(wyp; — 2
. (wpi — 2w)

(2 _ wfmwml .
o = (s ‘Z (il

2
8mi3a?

_ WrmWmi .
= S |22 ST lelm e | 6(wss — 20)

2
832 W frmWini N 1
= > L f | fm) (mlali) | 5= — . (362

3 A
hw? |~ Wi — W 2T (wy; — 2w)” + &

donde (f|z|m) y (m|x|i) son momentos dipolares que se conocen y fueron mencionados an-
teriormente. Siendo asi, a partir de las ecuaciones (3.33) y (3.62) se puede calcular la seccion
eficaz de absorcion de un fotén y de dos fotones, respectivamente, para dtomos de Cesio.
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Capitulo IV

Resultados y analisis

4.1. Absorcion de un foton

En primera instancia, podemos emplear la ecuacion (3.33) al analizar el proceso de 2 pasos para
la transicién de 6.5,/ — 8851/ utilizando transiciones de un fotén tal que se empiece en el nivel
6512 y de este se pase a los niveles 6, 6 6/, y estos a su vez pasan al nivel 85, tal y
como se ve en la Figura 4.1

82512

6% P9

411.1164070 nm

D
)
W
£
~
)

Figura 4.1: Esquema de la estructura energética del Cesio a considerar junto con las transiciones
entre los niveles. Transiciones de un foton estdn denotadas por flechas, mientras que transiciones
dadas por absorcién de dos fotones se muestran como lineas punteadas. En este caso, se tiene
que los datos de longitudes de onda se obtuvieron de [33-36].

Por lo tanto, tomando el Cesio como un atomo de 2 niveles tal que I' = Ay, tenemos que estas
secciones de absorcion se pueden dar en base a los elementos matriciales de transicion dados
en la Tabla 4.1
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Transicion Dipolo-Eléctrico (m) | Longitud de onda (m) | Frecuencia Angular (s—1)
6512 — 6P /9 2,4542 - 10710 894,347424 - 1077 2,10617 - 10*°
6512 — 639 3,4707 - 10710 852,113165 - 1077 2,21057 - 10*°
6P /5 — 8512 5,2280 - 101! 760,890342 - 10~ 2,47559 - 10%°
6P3/0 — 85712 7,3936 - 10~ 11 794,38820 - 10~ 2,3712 - 10"

Cuadro 4.1: Elementos matriciales de dipolos eléctricos para transiciones en Cesio. Valores
obtenidos de [37].

4.1.1. Transicion 65, ,, — 6/

Para Ay = 2,863 - 1077 s7! [33]

2.(3.108) 1 2,863 - 1077
oV(w) = 3.~ ( ) 5 (2,863-1077) - [ — - ’ >
< 27-(3+108) 2T < _ 2m(3%108) ) _'_(2,863&0*7)2
894,347424&0*9 894,347424-10*9 4

7,82594 - 1077
(w—2,10763 - 10%%)2 + 2,04919 - 10— 14

Y tomando el término de mayor seccion en la frecuencia de resonancia tal que w = w,
~ 3,81904-10" " m™

4.1.2. Transicion 65,/ — 6P;),

Para Ay = 3,279 - 107" s! [34]

2.(3-108)° 1 3,279 - 1077
oMw) = 3. ( ) 5 (3,279-1077) - [ — - ’ .
( 27r-(3%108) ) 2 ( _ 27m(3+108) ) +(3,279.10—7)2
852,11316510*9 852,11316510*9 4

9,31877- 10~
(w— 2,2121 - 10%5)2 + 2,68796 - 10~ 14

Y tomando el término de mayor seccion en la frecuencia de resonancia tal que w = w,

Q

3,46686 - 10713 m2

4.1.3. Transicién 6P, — 859

Asumiendo de inmediato que se toma la frecuencia de resonancia tal que la ecuacién para la
seccion eficaz se reduzca a:

2
(1) = @A_ 4.1
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Siendo asi, ya que la transicién va desde un nivel P tal que [ = 1y por lo tanto m; = —1,0, 1
se llega a que:

12
T = 55
~ 1(760,890342 - 10~9)*
3 2

Q

3,07145 - 1074 m™2

4.1.4. Transicion 6P;, — 85

Ya que la transicion va desde un nivel P tal que [ = 1y por lo tanto m; = —1,0,1 se llega a
que:
1 \2
(1) -
W = 5o
1(794,38820 - 107%)°
-3 2m

~ 3,34784 .10 m™2

Los datos obtenidos concuerdan en gran medida con aquellos reportados experimentalmente
para la transicién 6515 — 6P, (con valor reportado de 3,4687623065(22) - 10~ m~?) [25].

4.2. Absorcion de dos fotones

Una vez analizadas estas interacciones por medio de transiciones eléctricas dipolares, se pue-
de seguir a evaluar sus interacciones por medio de transiciones de dos fotones. Tal y como se
habia establecido anteriormente, las transiciones de dos fotones son mediadas por denomina-
dos “estados virtuales” que son combinaciones lineales de estados reales intermedios entre las
transiciones prohibidas. Ya que ahora se tiene una expresion para la seccion eficaz de absorcion
de dos fotones (3.62), se puede estudiar la transicion 651/, — 85,2 vinculdndola por medio
de una absorcion de dos fotones en la que se empleen los estados 6, /5 y 6.5/, como estados
intermedios y la longitud de onda del haz ldser empleado para la perturbacién sea 8225 nm
(ergo, w = 2,29015 - 10 s~1) [38].

De igual manera, cuando se evalu¢ el perfil espectral de linea (3.34) en las transiciones de un
fotdn, se aproximo el d4tomo a un sistema de 2 niveles tal que el factor I' se pudiera reemplazar
por el coeficiente de Einstein A, referente a la transicion. En este caso, no existe un coeficiente
Ay yaque no hay un decaimiento natural del estado 85/, al estado 65 /2. Por ende, se realizard
una aproximacion en la que se dird que el factor 7y es el inverso del tiempo de vida 7 del estado
8852 tal y como se ha reportado experimentalmente como 7 = 7,3 - 10~% s [39].
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Por lo tanto, al reemplazar los valores en la ecuacién (3.62) usando la notacién j para repre-
sentar los dipolos eléctricos, y teniendo en cuenta que se emplean unidades CGS, se llega a
que

2
O (Wi — 2w)

(2) 877364
g g
c2h3w3
8m3a?

m?)

WrmWmi
Z O — w:ufmﬂmi
m mi

W8S jo—6P; ;W6 P ;5—65 2

H8S, j5—6P; )5 6Py 15—65) /o

W6 Py j5—65; 5 — W

2
1 1

27

W8S j5—6P3 ;W6 Py 15—6S) o

MBS, jo—6P5 )5 H6P;5/5—651 5

2 2
W6Ps/5—68; )5 — W (r—H
e <w651/2—851/2 - 2W> o

= (1,04335-107%") (9,8417 - 107" |—3,63621 + 16,9002/
07 cm?s?
g
2.3
— 1807663609 - 107 T
kg

4
— 1.807663609 - 10~ "L
b W )

= 1,807663609 - 1

en las que se presentan las mismas unidades que en modelamientos tedricos para el metal al-
calino mas similar al Cesio, el Rubidio, en procesos de four-wave mixing. Sin embargo, la
magnitud de la seccion eficaz obtenida difiere en gran medida de aquella presentada en dichos
modelamientos [8].

Sin embargo, al pasara el valor obtenido a la unidad oficial para la seccién eficaz de TPA, que
es GM 6 también 10~°°cm* s photons ' se tiene que

4
g cm®s

o = 4,365746684 - 1074
photons

= 43,65746684 GM 4.2)
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Capitulo V

Conclusiones

Se estudi6 el proceso de absorcién de un fotén y en base a esto, se hallé una ecuaciéon que
permitiese dar una medida de la seccidn eficaz de absorcion para un foton empleando teoria
de perturbaciones dependiente del tiempo de primer orden y las ecuaciones Opticas de Bloch.
Dicha ecuacién fue exitosamente comparada con valores hallados en la literatura para ciertas
transiciones en el Cesio.

Posteriormente, se emplearon los resultados obtenidos para el caso exclusivo de un fotén de tal
manera que se pudiese extender el andlisis al caso pertinente para el proyecto: absorcion de dos
fotones. La ecuacion encontrada presenta las mismas unidades a aquellas secciones encontradas
en la literatura para otros metales alcalinos como el Rubidio. No obstante, al reescribir el valor
en términos de GM se tuvo que este valor se puede comparar con la cross-section reportada
para ciertas moléculas orgédnicas. Sin embargo, el orden de magnitud encontrado difiere en gran
medida de lo razonable y emplear la ecuacion para intentar repicar estos valores experimentales
da resultados incoherentes con lo esperado.

En este sentido, es claro que se requiere seguir investigando este fenémeno asi como los proce-
sos matematicos que se dieron a cabo para asi hallar una mejor expresion que describa la seccion
eficaz del TPA. Lo anterior podria involucrar un acercamiento diferente al tener en cuenta la
no-linealidad presente en la susceptibilidad eléctrica o casos de absorcién no-degenerados que
permitan implementar estas formulaciones en el desarrollo de procedimientos experimentales
futuros.
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Apéndice A

Calculo de energia para Estructura Fina e
Hiperfina

Para analizar el efecto de la estructura fina e hiperfina sobre la estructura atémica del Cesio
asi como el desdoblamiento de los niveles de energia causados por estos, podriamos ver la
transicion del Cesio en su estado 6.5/, de I = 3 — I’ = 4. De manera que podemos empezar
calculando la funcién de onda de este estado. Se tiene que la funcién de onda se da como

Wi (7,0, 0)> = R2,(r) [V, (0, 0)|%, (A.1)

En la que R, ;(r) es la funcién radial y Y} ,,, son arménicos esféricos. De manera que se puede
empezar calculando la funcién de onda radial para el estado 65/,, tal que n = 6,1 = Oy
m = 0. Siendo asi, estableciendo la variable p como

B 27r

27r Zr
nag  6ag  3ag’

(A.2)
de manera que se tenga un ajuste que varie con n, se puede hallar la funcién radial R en términos
de la variable p como

n—{—1 5

Roy=p' Y awpe?? — Roog= ") appte??, (A3)
k=0 k=0

donde los coeficientes a; se definen de manera recursiva cOmo

k+1l+1—n
k+1)(k + 20 + 2

Ap41 = ( ) Qj- (A4)
Ya que técnicamente deberia existir un término ag para k = 0, este término pasara a llamarse C'
para diferenciarlo del término a para el radio de Bohr. Por lo tanto, se tiene que los coeficientes
terminarian siendo:

= Parak =0 0+0+1—6 5
= (0 =--C. A5
MO D0+0+2) 2 (A.5)
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Parak =1

1+0+1—6 2 5 5
= =(->)(-5C)=3C A6
T arnaror2™ ( 3)( 20) 3¢ (&.6)
m Parak =2
240+1-6 1\ /5 5
- — (=) (2c)=-=C A7
BT T2 012" ( 4) (30) ¢ A7)
m Parak =3
34+0+1—6 1 5 1
- = () (~20) =5:C AS
U BIDBr0r2)™ (10)( 12) 24 (A.8)
m Parak =14
440+1-6 1\ /1 1
= =(-= ) (C) =—=-C. A.
ST U A0+ 2™ < 30> <24C> 720° &.9)
m Parak =5 S0l )
F0+1—
= =(0) [ —==C) =0. Al
% B )Gro+2) " (0)< 7200) ¥ (A.10)
Y, por lo tanto,
5
Rso = pOZakpke_”/z
k=0
— Op0€—p/2 _ §C’ple_p/2 + §C’,02€_p/2 _ icpiﬁe—p/? + icp%—p/? _ L(]pf)e—pﬂ
2 3 12 24 720
5 5 5 1 1
= 1— = S22 B3 A~ 5 /2
O( L DT YT4 720”)6

2 3 4 5
ooy (Y (e s (2Nt (21 (2N e
2 3(1,0 3 3&0 12 3@0 24 3&0 720 3@0
Luego, se puede obtener el valor de C' por medio de la condicién de normalizacién

I= / r’Rg o Reodr =1 (A.11)
0
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y, expandiendo esta integral
> 5( Zr
I = C*l1—= | —
A ( 2 (3@0) +

2
5 ( Zr 5 (Zr 1 (Zr 1 (2Zr\"\ _z , 4
— [ — _ | — _ _ [ — e 3aoredr
3 3(1,() 12 3&0 24 3&0 720 3CLO
00 4
- 02/ a5 (20 4 115 _8
0 3ag 3ao 3a0 3a0 5

Zr\’°
3&0

23 ([ Zr zZr\" |,
Tl (el ar dr
72 \ 3ap 3a0 1728 3a0 8640 3a0 518400 340
0 Cze  11BZ% [® , _ze 5573 [®
= (C? / rle 5a0dr—— r3e 3Z‘10d7“+ 2/ rte 3Z“Odr— 3/ rPe 3Z“0d7‘
0 3(1/0 0 108&0 0 162@0 0
8974 [*  _z 87° © 2376 <z
3a d _ 7 3a d - 8 3a d
+1458a§/ e T 1015 3/0 e r+52488a8/0 e e
1727 * g 578 ® o _zr Z° o _zr
- - 3a d - 3a d N 11 3a d
04478447 /0 e Tt 3374084 /0 T T 17006112049 /0 e e

ZlO 00 o 7
2y
3061100160017 /0 e e

5aj 81003 | 6210a) 207000  96120a) 2177283 , 34776043  385560aj

o] 22% _ _ _ -
Z3 Z3 73 Z3 Z3 Z3 Z3 Z3
2835000  124740a) 24948
+ - +
Z3 VA Z3
5443C° , 7 73

De manera que la funcidn radial termina siendo

w2 sz sz s (ze\' Lzt L 2\ s
%0\ 54a3 2 \3a0) ' 3 \ 3aq 12 \ 3aq 24 \ 3a, 720 \ 3aq '

Y por el otro lado, la funcién angular es simplemente

Yim = \/ Fr (T *P™ (cos(h)), (A.13)

donde P}, son los polinomios asociados de Legendre [40]

P(z) = (=)™ (1—2%)"" <%)mPI($)7 (A.14)
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tal que

ho \/ ar (0100 T Vg (A13)
y esto lleva a que la funcién de onda a utilizar sea
731 A 17\’
00(0,0,0))* = RZ,(0)[Y50(0,0))* = S 5— ==~ — | . A.16
[Yo00(0, 0,0) = R 5 (0)¥00(0, 0) dajdr  216aiw (6a0) (A.16)

Por lo tanto, insertando esta funcién en la ecuacién (2.11), se tiene que para la transicién en
651/2deF:3—>F24

2
A = g#ogsuBgfuNWns(O)\z
2
= 3 (1,25663706212 - 10~°) (2,0023193043737) (9,274009994 - 10~*)
(0,00039885395) (5,050783699 - 10~27) ! e 3
’ ’ 7\ 6-5,29177210903 - 10~ 11
= 5,1852919- 1077, (A.17)

y al tener en cuenta el cambio de energia causado por el cambio del factor F' por medio de la
ecuacion (2.12)

m Para F=3,1=T7/2yJ=1/2

A T[T 1/1 9A
EHFS - 5 (3(3—|—1) - 5 (54’1) - 5 (54—1)) = —T. (A18)
m Para F=4,1=T7/2yJ=1/2
A I 1/1 TA
EHFS—§(4(4+1)—§<§+1)—§<§+1>)—T, (A.19)

esto lleva a que

TA 9A
4 4

AEByps = — — ——) =44 =4-(5,1852919 - 107%°) = 2,0741168 - 10 J, (A.20)

y obteniendo esto en términos de la frecuencia

_ ABEpps  2,0741168 - 1072

— 8
i = 6.62607015 - 10 %% 3,1302367 - 10° Hz, (A.21)

v

Este valor estd alejado del valor real correspondiente a aquel medido como A = h-2,2981579425
GHz [25] debido a posibles correcciones relativistas que no se realizaron asi como defectos
cuanticos de los estados, lo cual se veria reflejado en la Figura A.1
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Figura A.1: Esquema de estructura fina e hiperfina para la linea D, del Cesio (dada por la
transicion 6.5, — 6)2) en las que se denotan las separaciones de los niveles de energia en
base a las frecuencias de los mismos. Imagen extraida de [41]
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