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ABSTRACT: En este proyecto se estudié tedricamente el proceso de absorciéon de dos fotones
entrelazados (Entangled Two Photon Absorption - ETPA) en atomos de Cesio, mediante teoria
de perturbaciones dependiente del tiempo para tiempos finitos, con el fin de comparar con los
resultados de la seccién eficaz obtenidos previamente en la literatura. Se analizaron los procesos de
absorcion de un fotéon (One Photon Absorption - OPA) y de dos fotones (Two Photon Absorption
- TPA), y se derivo la seccion eficaz clasica asociada a cada uno de estos procesos, mediante teoria
de perturbaciones a tiempo infinito. Se estudié el estado de dos fotones entrelazados y se abordo
el calculo de la seccién eficaz del ETPA para el atomo de Cesio. Los procesos de OPA y de TPA
fueron tratados bajo un modelo semi-clasico, mientras que el ETPA se describié mediante un modelo
cuéntico del campo electromagnético debido al entrelazamiento de los fotones. Las secciones eficaces
del OPA y del TPA obtenidas para el atomo de Cesio fueron: para la transicién 65,2 — 6P5/, se
obtuvo una seccién eficaz de OPA de o™ = 3,465 x 10~ %em?; y para la transicion 651,2 — 8512
se obtuvo una seccién eficaz de TPA de ¢® = 3,163 x 10720cm4/W. De acuerdo con la literatura,
se espera que la secciéon eficaz del ETPA sea considerablemente mayor a la del TPA clasico. Se
obtuvo la amplitud de transicion temporal para el ETPA, constituyendo el punto de partida para el
célculo de la seccion eficaz deseada, a partir de la Joint Spectral Amplitude asociada al cristal o a los
cristales de interés. Asimismo, estos resultados establecen una base para el estudio de la influencia
del entrelazamiento espectral en procesos de absorcion multifoténicos.

I. INTRODUCCION

La absorcion de pares de fotones entrelazados o Entangled Two Photon Absorption (ETPA) es un fenémeno
fisico que ocurre en diferentes experimentos de espectroscopia, y se ha convertido en un tema de interés en
los ultimos anos debido a sus multiples aplicaciones en diferentes campos de estudio como la microscopia,
espectroscopia, almacenamiento de datos 3D [I], terapia con infrarrojo y biofotonica [5], debido a su notable
ventaja frente a la absorcion de dos fotones o Two Photon Absorption (TPA) cléasico [4]. Tal como en el caso
de biofotonica, en el que al tener dependencia lineal, se utiliza menor flujo de fotones y de esa manera se
evita fotodafo a las muestras en uso [8], entre otras aplicaciones ya mencionadas para el TPA clasico. Para
comprender qué es el ETPA, es importante primero partir del TPA clasico, el cual es un proceso 6ptico no
lineal [B] que ocurre a nivel cuantico cuando un 4tomo o molécula absorbe dos fotones de manera simulténea,
los cuales provocan una transiciéon del estado base a un estado excitado. Esto ocurre debido a que la suma
de las energias de estos fotones es igual a la energia de la transicion ocurrida, es decir, estan en resonancia
con la transicion atomica [2][6]. Este fenémeno fue planteado teéricamente en 1931 por Goeppert-Mayer y
no fue visto experimentalmente sino hasta 1961 con la invencion del laser [2][5].
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Figura 1. Esquema del TPA con los niveles intermedios entre el estado base y el estado excitado.



Dicho esto, es importante tener en cuenta también que el TPA depende de las propiedades intrinsecas
del atomo, y asimismo la probabilidad de que este ocurra es proporcional al cuadrado de la intensidad de
la luz [6][5]. Y lo que nos interesa de este fendomeno de absorcion es estudiar la seccién eficaz, la cual nos da
el area efectiva de que ocurra el proceso de absorciéon. Especificamente nos interesa la secciéon eficaz para la
transicién 651/, — 8512 del 4tomo de Cesio, dada por:

R(™)
oM = T (1)

donde R(™ es la rata de probabilidad, que da el nimero de transiciones por segundo; ®" es el flujo de
fotones por unidad de area y tiempo; y n es el orden de la perturbacién en la cual se esté estudiando la
transicion, de acuerdo al niimero de fotones absorbidos. Al trabajar sobre el TPA y el ETPA, nos interesa
el orden n = 2. Para TPA clasico, calculamos la seccién eficaz con teoria de perturbaciones dependiente
del tiempo a segundo orden, bajo un modelo semi-clasico en el que el campo eléctrico se asocia a una onda
monocromatica (caso degenerado), obteniendo [2]:
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donde w es la frecuencia angular del haz de luz, n es el indice de refraccion (el cual se toma como n = 1, ya
que se aproxima al vacio), p4 y s son los dipolos eléctricos asociados a los niveles de energia intermedios
Iy T es el tiempo de vida de la transicion.
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Figura 2. Esquema del ETPA por generacion de fotones entrelazados mediante proceso de SPDC.

Ahora, en el contexto de este proyecto el tema de interés es el paso siguiente al TPA clasico, el ETPA.
En este proceso, al igual que en el TPA, se absorben dos fotones, con la principal diferencia de que para
calcular la seccién eficaz de ETPA es necesario cuantizar el campo eléctrico. Esto debido a que los fotones
estan entrelazados, es decir, estan en un estado cuantico que correlaciona sus estados (frecuencias, tiempos
de llegada y fases), siendo necesario utilizar operadores de aniquilacion y creacion que describan al campo
eléctrico compuesto de fotones que se absorben o se emiten, ya que estos pueden tener longitudes de onda
diferentes (caso no degenerado). Este campo eléctrico cuantizado esta dado por [5]:

[a(t) —a'(1)] (3)

donde a(t) y a'(t) son los operadores de aniquilaciéon y creacion, que describen la absorciéon y emision de
fotones respectivamente, y A, el area efectiva de cuantizacién del modo ¢ electromagnético [5]. Este campo
eléctrico produce una perturbacion sobre el estado base del atomo de Cesio, la cual produce la transicion
atomica, y esté descrita por el siguiente Hamiltoniano:



Hi(t) = -V()E~(t) - VI(t)E+(t) (4)

donde V(t) y V1(t) son los operadores de interaccion dipolar, E~(t) y E*(t) las compenentes de creacion
y aniquilaciéon de fotones del campo eléctrico respectivamente [5].

Asimismo, es importante entender que para generar estas fuentes de luz o fotones entrelazados, se usan
procesos de SPDC (Spontaneous Parametric Down-Conversion), los cuales implican la correlacion temporal
y espacial de los fotones absorbidos en el ETPA [3][7]. Por lo que para este proyecto fue necesario entender
el rol de las correlaciones espectrales en el proceso ETPA. Por tanto es importante escribir el estado de
bifotén dado por:

0 = [ [ diordiny 2P, wn)il (@r)alwa) o) )

donde w(zp)(wl,wg) es la Joint Spectral Amplitude del cristal, que describe el estado del bifotén, wy es

la frecuencia del primer fotén, wy la frecuencia del segundo fotoém, &;f (w1) el operador de creacion del foton
idler o fotéon 1, y af(wz) el operador de creacion del foton signal o fotén 2. La importancia del ETPA
radica también en que en este proceso, la probabilidad de que ocurra el fenémeno escala linealmente con la
intensidad y el flujo de fotones [8][5][4], ya que al estar entrelazados hay mas probabilidad de que ocurra el
proceso de absorcién.

Finalmente, el propoésito de este proyecto fue aplicar teoria de perturbaciones dependiente del tiempo,
especificamente a tiempo finito, en diferentes aproximaciones, como el uso de cristales no lineales de tipo
I y II, en donde conocemos sus Joint Spectral Amplitudes 1P, con el objetivo principal de derivar la
seccion eficaz del ETPA para la transicion 65/ — 857/, del dtomo de Cesio; y analizar y comprender
los resultados obtenidos y compararlos con resultados previos para la transiciéon ya mencionada, tanto a
nivel teérico como a nivel experimental. Se usa el atomo de Cesio porque es un dtomo bastante estudiado, y
también debido a sus propiedades hidrogenoides, es decir, que solo tiene un electrén en su capa de valencia,
hecho que lo hace un atomo maés facil de analizar a nivel teorico [2]; y también mas facil de manejar a nivel
experimental, ya que sus niveles de energia se encuentran en el espectro del infrarrojo, cuya longitud es
estable y sencilla de generar y controlar en el laboratorio.

II. METODOLOGIA Y DESARROLLO TEORICO

La metodologia empleada en este proyecto se dividié en dos etapas principales. La primera etapa fue
estudiar y derivar las secciones eficaces para los procesos de absorcion de un foton (OPA) y de dos fotones
(TPA) mediante teoria de perturbaciones dependiente del tiempo bajo un modelo semi-clasico, primero
hallando las amplitudes de transicion y luego sus secciones eficaces. En la segunda etapa se abordo el
proceso de absorcion de dos fotones entrelazados (ETPA), para el cual fue necesario cuantizar el campo
eléctrico y considerar la cuantizacion del estado bifoténico generado mediante Spontaneous Parametric
Down-Conversion (SPDC) asociado al uso de cristales no lineales.

A partir de estos dos modelos se derivaron las expresiones de la seccion eficaz para las transiciones
6S1/2 — 6P3/5 y 6S1/2 — 85/ del a&tomo de Cesio, y se obtuvo la transicion de transicion temporal
asociada al proceso de ETPA, con la cual se planea considerar diferentes Joint Spectral Amplitudes para
derivar la seccion eficaz asociada a este proceso.

Para la primera etapa del proyecto los cilculos se basaron en un modelo semi-clasico, en el que se modelo
el campo eléctrico como una onda monocromética de frencuencia wy. Bajo esta aproximacién, se tomo el
siguiente Hamiltoniano de perturbaciéon para OPA y TPA:

V(t) = —ju E(t) = —pBE(t) = —pE(e ™™ + c.c) (6)

—

donde ji = —ef es el momento dipolar entre los niveles de energia y E(t) es el campo eléctrico asociado
a la onda incidente.



La funcién de onda del sistema no perturbado se expandi6 en la base de autoestados de Hoy:

=Y at)w(e (7)
l

donde a;(t) son los coeficientes de expansion temporal asociados a los estados |I) y w;(7) es la parte
espacial de (7, t).

A. Transicién 65,/ — 6P3,2 OPA

Se parte de la ecuacion de Schrodinger dependiente del tiempo:
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Al sustituir la expansion anterior en la ecuacion de Schrédinger y proyectar sobre los autoestados de H,,
se obtiene el sistema de ecuaciones para los coeficientes temporales a;(t):

dam iWimt
—lWim 1
dt fL E al mle ( O)

donde Vi = (um (7)| V(¢) |wi (7)) ¥ wim = wi — win.
Dado que el OPA corresponde a un proceso de absorcién a primer orden, se considera tnicamente el
término lineal de la expansion de a,,(t). Obteniendo:

i (Wmg—wo)t _ 1
i =t | (1)

h (wmg — wo)

Esta amplitud de transicién nos permite encontrar la probabilidad de la transicion P t)=|a (1)( t)|?, la

1 dP{ (¢
tasa de absorcion Ry = ’"7(), y finalmente derivar la secciéon eficaz asociada a la transicién dada por la

ecuacion . La seccién eficaz para OPA de la transicion dada fue:

2
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(12)

Esta expresion presenta una forma Lorentziana centrada en la frecuencia de resonancia wp,q, con un ancho
determinado por el tiempo de vida de la transiciéon T'.

B. Transicién 6S;,, — 8512 TPA

El calculo de TPA parte del mismo Hamiltoniano de perturbaciéon utilizado para el OPA. No obstante,
dado que la absorcion simultanea de dos fotones corresponde a un proceso de segundo orden, es necesario
ubicarnos en el término de segundo orden de la teorfa de perturbaciones a,,(t). En consecuencia, la amplitud
de transiciéon ya no depende tnicamente de los estados inicial y final del proceso de absorcién, sino que



también aparecen todos los estados intermedios permitidos por las reglas de seleccién del sistema. Esto
implica que el sistema atraviesa primero estos estados intermedios antes de alcanzar el estado final. La
amplitud de transicion para TPA se escribe entonces como:
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Al igual que en OPA, esta amplitud de transiciéon nos permite derivar la seccion eficaz para el proceso de
TPA, obteniendo finalmente:
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A diferencia del OPA, cuya probabilidad de transicion es proporcional a la intensidad del campo incidente,
la probabilidad del TPA escala con el cuadrado de la intensidad. Esta dependencia cuadratica implica la
necesidad de usar fuentes de luz de alta intensidad para observar experimentalmente el TPA.

C. Transicién 65/, — 851, ETPA

Hasta ahora, los procesos de OPA y TPA fueron descritos bajo un modelo semi-clasico con un campo eléc-
trico modelado como una onda monocromatica. Sin embargo, para ETPA esta aproximacion es incorrecta,
yva que los fotones en este proceso cuentan con una correlacién cuantica de sus estados. Motivo por el cual
para este proceso es necesario cuantizar el campo eléctrico y tener en cuenta las propiedades cudnticas del
estado bifotonico producido por SPDC.

Bajo esta descripcion el campo eléctrico se expresa en términos de operadores de creaciéon y aniquilacion
(af(t) y a(t)). Este campo eléctrico cuantizado esta dado por:

E(t) =] 2:)‘2)% [a(t) — al(t)] (15)

Ahora, la interaccion entre el &tomo y el campo eléctrico se describe mediante el siguiente Hamiltoniano
de perturbacion:

Hi(t) = V() E~(t) = V() E*(t) (16)

A diferencia del TPA clasico, el ETPA requiere especificar el estado cuantico de los fotones entrelazados,
cuya Joint Spectral Amplitude, que describe la correlacion entre estos, esta dada por:

020 = [ [ dordiny P (wr,wn)il (@r)alwa) 0) a7)

Partiendo del operador de evoluciéon temporal, especificamente del elemento de orden 2:

Ult,tg) =1— ;/t dt' Hr (t') + <—;>2/t dt’ﬁ;(t’)/t/ dt" Hr(t") + ... (18)

—to —to —to

Siguiendo un procedimiento anédlogo al desarrollado para el TPA, utilizando el Hamiltoniano cuantizado,
el estado bifoténico y el operador de evoluciéon temporal, se derivo la amplitud de transiciéon temporal:



At to) = (£(6),0[0 (2 t0) g, v (wr,w2) ) (19)

Esta amplitud representa la probabilidad de transicion del estado inicial compuesto por el &tomo en su
estado base y el estado bifotonico ‘g, 1/)(2”)> hacia el estado final con el 4tomo excitado tras la absorcion de
los dos fotones |f(t),0). Obteniendo finalmente:

woe ™~ “rat > Oo i patt —iwmy (b —t2) —iwity —iwats, ) (2p)
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(20)

Vemos que la amplitud obtenida depende de la JSA, mostrando que las correlaciones espectrales de los

fotones influyen directamente en la probabilidad de absorcion, y por ende en la seccion eficaz de este. Dando

asi una de las principales diferencias entre el ETPA y el TPA clasico, donde la probabilidad de transicion
estd determinada tinicamente por las propiedades del campo eléctrico clésico incidente.

III. RESULTADOS Y ANALISIS

A partir de los célculos desarrollados en la secciéon anterior, se calcularon las secciones eficaces corres-
pondientes a los procesos de OPA y de TPA para el atomo de Cesio en las transiciones ya mencionadas,
Asimismo, se obtuvo la amplitud de transiciéon temporal asociada al ETPA, cuya dependencia en la JSA
permite analizar el efecto de las correlaciones espectrales sobre la seccion eficaz de este proceso.

A. Resultado para OPA

La seccion eficaz obtenida para la transicion 6.5,/ — 6P3/ fue:

o =3465 x 10~%cm? (21)

Este resultado refleja una alta probabilidad de absorciéon de un solo foton resonante.

B. Resultado para TPA

La seccion eficaz obtenida para la transicion 65,5 — 857/, fue:

c@ =3,163 x 10" Xem?* /W (22)

La cual mostré que o(® “¢(1). Esta diferencia evidencia la baja probabilidad de que ocurra el proceso de
absorcion de dos fotones frente a los procesos de absorcion de un fotéon. Lo cual reafirma la necesidad de
depender de intensidades muy altas para observar el TPA experimentalmente.

C. Resultado para ETPA

Para el proceso de ETPA no fue posible obtener una expresion final para la secciéon eficaz asociada a la
transicion 657, — 857 /2. Sin embargo, se obtuvo la amplitud de transicion temporal dada por la ecuacion
. la cual constituye el punto de partida al calculo de la seccion eficaz deseada.

Esta amplitud de transicion muestra que la seccion eficaz del ETPA depende explicitamente de la Joint
Spectral Amplitude del estado bifotonico. Lo cual implica a que las correlaciones espectrales del par de
fotones modifican la probabilidad de absorcién, y asimismo, su seccién eficaz.



IV. CONCLUSIONES

En este proyecto se estudiaron tedricamente los proceso de OPA, de TPA y de ETPA en el 4tomo de Cesio,
mediante teoria de perturbaciones dependiente del tiempo. Como punto de partida se logré desarrollar el
tratamiento semi-clasico de los procesos OPA y TPA, obteniendo asi las secciones eficaces correspondientes a
las transiciones de interés. Para la transicion 65/, — 65,5 asociada al OPA, se obtuvo una seccion eficaz
de oM = 3,465 x 10~ %¢m?; mientras que para la transicion 6512 — 8512 asociada al TPA, se obtuvo
una seccion eficaz de ¢(®) = 3,163 x 10=2%cm*/W. Como ya se ha mencionado antes en el documento,
esta diferencia significativa observada entre los resultados obtenidos, evidencia la baja probabilidad de que
ocurra el proceso de TPA, en comparacion con el proceso de OPA.

Posteriormente, se estudié el ETPA mediante una descripciéon y un modelo cuantizado del campo eléctrico
asociado a los fotones incidentes, y el estado bifotonico de los mismos, generado por un proceso de SPDC.
A partir de este planteamiento, se obtuvo la amplitud de transiciéon temporal asociada al proceso dado, en
la cual se pudo notar que existe una dependencia directa a la Joint Spectral Amplitude del estado del par de
fotones entrelazados. Resultado que muestra que las correlaciones espectrales asociadas al estado bifotdnico,
influyen directamente en el proceso de absorciéon, y que podrian modificar la probabilidad de absorcion y la
seccion eficaz segtin la JSA que se maneje.

Finalmente, aunque no fue posible obtener una expresion final para la seccion eficaz de la transicion
6S1/2 — 88512 asociada al ETPA, la amplitud de transicion obtenida establece un punto de partida
para la obtencion de la seccion eficaz deseada. Motivo por el cual, este proyecto senta las bases teoricas
para un proyecto futuro orientado a la obtencién de la seccién eficaz para esta transiciéon en diferentes
aproximaciones.
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