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1. Introduccién

En el &mbito espectroscopico es bien conocido que un sistema no puede ser excitado
bajo luz clasica no resonante con la energia del sistema, sin embargo, bajo las
propiedades de luz entrelazada puede ser posible transferir energia resonante de
parejas de fotones a un aceptor bajo ciertas condiciones [1].

Estudios novedosos implican la descripcion de procesos fotofisicos, los cuales
aparecen en multiples aplicaciones tecnoldgicas asi como en sistemas quimicos y
bioldgicos, el topico central en estos estudios es transferir energia por medio de
transiciones electronicas, sin embargo, la evolucién continua de las tecnologias
cuanticas y sus propiedades inherentes han abierto la oportunidad de abrir mejoras asi
como la optimizacion de muchos sistemas especialmente en el control a nanoescala,
por tanto, es sumamente relevante estudiar diversas vias de aplicacion de las
tecnologias cuanticas que permitan optimizar y desarrollar técnicas espectroscopicas
que faciliten la investigacion de sistemas moleculares obteniendo informacion que
podria pasar inadvertida por otras vias de investigacion desde el punto de vista clasico.

Como lo describié Forster [2] la Transferencia de Energia Resonante (RET, por sus
siglas en inglés) define un proceso en el cual la energia proveniente de un donador es
ubicada en un aceptor, esta descripcion ha sido estudiada con los enfoques clasicos,
semiclasicos y cuanticos [3-17]. Recientes investigaciones se han enfocado en estudiar
la absorcion de parejas de fotones generados por fuentes de luz no clasica, bajo el
modelo generalizado del donador-aceptor, lo cual permitiria entre otras cosas estudiar y
predecir fendbmenos los cuales incluyen las transiciones energéticas usualmente
prohibidas, asi como en proyecciones futuras el control de fendmenos quimicos a
través del control de procesos moleculares con luz cuantica [18-29].

Estas proyecciones motivan el desarrollo prometedor de dispositivos cuanticos
altamente eficientes donde se involucren fenbmenos Opticos no lineales que pueden
ser realizados con flujos de fotones de menor intensidad, haciendo el proceso 6ptimo y
eficiente [30].

En este trabajo se plantea el estudio de la absorcion de energia resonante via parejas
de fotones generadas por una fuente de Conversion Descendente Paramétrica
Espontanea (SPDC, por sus siglas en inglés) por medio de un modelo generalizado de
aceptor-donador donde se consideran dos sistemas independientes de dos niveles sin
interaccion [31-33] con el objetivo de dilucidar la importancia del tipo de correlaciones
entre los fotones que serian necesarias para optimizar la Transferencia de Energia
Resonante (RET) y de esta manera conseguir la excitacion conjunta, asi mismo se
desea descifrar el papel de la forma espectral de los fotones en la intensidad de la
sefal de absorcion.
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Partiendo de las discusiones obtenidas en las referencias [1, 34,35], se infiere que la
fuerte anticorrelacion entre los fotones es lo que favorece la Absorcion de Dos Fotones
entrelazados (eTPA, por sus siglas en inglés), lo que se determind es que la forma
espectral seno cardinal la cual no habia sido considerada en referencias anteriores
muestra una intensidad de sefial 3.8 veces mayor en comparacion con la forma
espectral gaussiana, por otra parte, se muestra que la supresion de vias de excitacion
no tiene un efecto importante sobre la sefal de excitacion conjunta para las
distribuciones con forma espectral gaussiana mientras que la forma espectral seno
cardinal exhibe una sefal bastante mayor. Los resultados indican las correlaciones de
tiempo-frecuencia para hacer una RET eficiente con fotones SPDC y aportan
consideraciones relevantes para la respectiva implementacion experimental.
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1.1 Constantes fundamentales y sus valores

m = 3.14159265

€0 = 8.8541878 x 10-12C2N-1m
e =1.6021892 x 10-1°C

c=3x 108ms?

h=1.05457182 x 103 Kgm?s-1
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2. Marco teérico
2.1 Antecedentes

El estudio de la naturaleza de la luz, desde su concepcion como rayos hasta llegar a
otras interpretaciones que se le han dado a su comportamiento ha tenido una variedad
de eventos experimentales que revolucionaron el concepto y a la vez han permitido una
gran cantidad de aplicaciones a lo largo de la historia.

En el siglo XVII se habian establecido dos conceptos aparentemente independientes
que describian de manera “completa” los fendbmenos de la naturaleza, ondas y
particulas. Afios mas tarde James Clerk Maxwell establecié los fundamentos de la
teoria clasica de campos, en su descripcidbn caracteriza a la luz como ondas
electromagnéticas y asi la fisica parecia tener una forma matemética completa de
entender el mundo, con minimas preocupaciones por algunos fendmenos que
aparentemente requerian de un andlisis profundo para obtener su adecuada
interpretacion entre ellas la radiacion del cuerpo negro y el efecto fotoeléctrico.

Posteriormente Max Planck propuso con mucha reserva que la radiacién térmica era
absorbida y emitida en cantidades discretas, mientras que Einstein generalizé la idea
de que los cuantos representan a la luz, en lugar de los procesos de absorcion y
emision. Posteriormente Bohr aplicaria la idea basica de la cuantificacion a la dinamica
atomica y asi pudo predecir las posiciones de las lineas espectrales atomicas.

De Broglie, en un notable salto de imaginacion, generalizé lo que sabiamos sobre los
cuantos de luz, mostrando propiedades de onda y particula a la materia misma.
Heisenberg, Schrodinger y Dirac sentaron las bases de la mecanica cuantica en un
periodo sorprendentemente corto, de 1925 a 1926. Nos dieron toda la maquinaria que
todavia utilizamos: representaciones, evolucién de estados cuanticos, transformaciones
unitarias, teoria de perturbaciones y mas. La naturaleza probabilistica intrinseca de la
mecanica cuantica fue descubierta por Max Born, quien propuso la idea de amplitudes
de probabilidad que permitian un tratamiento totalmente cuantico de la interferencia.
Fermi y Dirac, pioneros de la mecénica cuéntica, también estuvieron entre los primeros
en abordar la cuestion de como la luz cuantificada interactia con las fuentes atémicas y
se propaga [36].

2.2 El oscilador armoénico

El modelo o paradigma planteado para un oscilador arménico es una m masa atada a
un resorte de constante de fuerza k. El movimiento se describe por la ley de Hooke,
d?x

F=—kx=m— (1)
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ignorando friccion en el sistema, la solucién esta dada por;

x(t) = Asin wt + B cos wt (2)
donde;
k
w= |—
m

es la frecuencia angular de la oscilacién, la energia potencial es;
1
V(x) = Ekx2 (3)

la cual corresponde a la gréfica de una parabola. En la realidad no existe tal cosa como
un oscilador armonico perfecto, si el resorte se estira demasiado la ley de Hooke falla,
sin embargo, dado un potencial este puede ser aproximado de forma parabdlica en la
vecindad de un minimo local. Formalmente, si se expande V(x) en una serie de Taylor
alrededor del minimo se tiene:

V() = V(o) + V' (o) (x = x) + 5 V" () (x = x0)? + -+ (4)

considerando al termino constante igual a cero, ya que la funcién potencial es un
constructo matematico la eleccion arbitraria de la constante no afecta el valor de la
fuerza en una posicidon particular, reconociendo que V'(x,) =0, donde x, es un
minimo, asi eliminando los términos de mayor orden, los cuales son despreciables
mientras (x — x,) se mantenga pequefio, se tiene;

V() = 2V () (x — Xo)? (5)

lo cual describe una oscilacion armoénica simple cerca de la posicion x,, con una
constante elastica efectiva k = V"' (x,). Por eso el oscilador arménico simple es tan
importante. Virtualmente cualquier movimiento oscilatorio es aproximadamente
armoénico simple, mientras la amplitud sea pequefia. Se asume que V'(x,) =0,
considerando que x, es un minimo, so6lo en el raro caso V' (x,) = 0 la oscilacion ni
siquiera es aproximadamente armonica simple.

El problema cuantico es resolver la ecuacion de Schrédinger para el potencial,
1
V(x) = Ema)zxz (6)

dada la forma del potencial es suficiente resolver la ecuacién de Schrodinger
independiente del tiempo;

_ 12 d%p

2m dx?

+%mw2x2(p =Eg (7)

reescribiendo la ecuacién de la siguiente manera;

10



Tesis preparada por: 1Q. Arturo Pedroza Rojas.

—[p* +3me)?|9=Ep (8

A .. d
donde p = —lhd— es el operador de momento.
X

La idea basica es factorizar el Hamiltoniano,

~ 1 [ 1 “
H = ﬁ [pz + E (mwx)z] (9)
se define;
~ _ 1 —n “
ay = =— (+ip + mwXx) (20)
de lo anterior se tiene;
A A 1 ‘A A A A
a-ay = 5—(ip + mw%)(—ip + mwx) (11)
A ~ 1 ra - . an An
Ay =5 [p2 + (mwx)? — imw((Xp — px)] (12)

hay un término extra el cual involucra (Xp — px), el cual es el conmutador de X y p, es
una medida de que tanto fallan los operadores al conmutar. En general, el conmutador
de los operadores A y B, se escribe;

[4,B] = AB — BA (13)
en esta notacion;
A A 1 2 a L & oA
a0, = 7 [p* + (o®)?] - 7 [2.7]
donde;
[%,P] = inl (14)

esta omnipresente formula se conoce como relacién de conmutacién candnica, asi se
obtiene;

a_a, =%+ (15)

7 = ho (a-a, —3) (16)
de manera analoga;

~ A 1 ~ 1

a,a_ = %f}[ - E (17)

7 = ho (a,a_+3). (18)

11
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En términos de los operadores a,, entonces, la ecuacion de Schrodinger independiente
del tiempo para el oscilador arménico toma la forma;

ho (2,85 +3) @ = Eg (19)

2.3 Interacciéon Luz-materia

Partiendo de la ecuacidon de Schrédinger dependiente del tiempo;

ih2 = Fap (20)
puede ser resuelta por separacion de variables:

Y(rt) = p(r)e T (21)

donde ¢(r) satisface la ecuacién de Schrodingér independiente del tiempo:

He =E¢@ (22)

todas las probabilidades y valores esperados para tales estados son independientes
del tiempo. Tomando combinaciones lineales de los estados estacionarios se obtienen
funciones de onda con una dependencia temporal mas interesante;

Ent

Y(r,t) = Sp@n()e + (23)

sin embargo, los valores posibles de energia (En), y sus respectivas probabilidades
(Icn|?), son constantes.

Si se desea permitir transiciones entre un nivel de energia y otro, se debe introducir un
potencial dependiente del tiempo. Hay muy pocas situaciones en dindmica cuantica
con soluciones exactas. Dado lo anterior, se procede de la siguiente manera, si la parte
del hamiltoniano dependiente del tiempo es pequefia (en comparacion con la parte
independiente del tiempo), puede tratarse como una perturbacion [37].

Por tanto, se presenta el desarrollo de la teoria de perturbaciones dependiente del
tiempo con el objetivo de emplearla en la absorcion de radiacion por un atomo.

2.3.1 Sistema de dos niveles

12
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Considerando un sistema de dos niveles en los que solamente existen dos posibles
estados del sistema sin perturbar, ¢, Y ¢,. Ellos son eigenestados de un Hamiltoniano

. ... =~0
S perturbaC|on H;

~0 ~0
H pa=Eqp, Y H @p=Epp, (24)

y ellos son ortonormales;
(pilo;) = 6i; (25)

cualquier estado se puede escribir como una combinacion lineal de dichos
eigenestados;

P(0) = capq + cpep (26)

los eigenestados ¢, y ¢, podrian ser funciones de onda en el espacio de posiciéon o
cualquier otra cosa, lo que nos concierne es la dependencia temporal. Es decir, el
estado del sistema en el tiempo t en ausencia de perturbaciones, cada componente
evoluciona con su factor de oscilacion caracteristico.

iEqt iEbt

Y(t) = capae " +cpppe h (27)

2.3.2 El sistema perturbado

Ahora supongamos que activamos una perturbacién que depende del tiempo, F(t).
Donde ¢, Y ¢, constituyen un conjunto completo, la funcién de onda ¥(t) puede ser
expresada como combinacién lineal de ellos con la implicacién de que ¢, y ¢, ahora
dependen del tiempo.

iEqt iEbt

Y(t) = ca(t)pae » +cp()ppe (28)
Se resuelve para c,(t) y ¢, (t) pidiendo que P (t) satisfaga la ecuacion de Schrodingér
dependiente del tiempo;

ih2 = Fyp ; donde 7 = 7" + A (L) (29)

Sustituyendo la ecuacion (28) y la forma del hamiltoniano en (29),

T e T + O @ P T + OB P © + (D@ T =

dcg(t) _Eat  gey(t)
e h +
dt Pa dt

LEpt iEqt

_iEpt £\ _iEat . _iEpt
ore ™+ ca®pa (- 2) e + 0@, (- 22) e | (30)

ih

cancelando términos semejantes se obtiene;

13
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N _iEaqt N Rt Tac,(t _Eat e (t
CQ®@DOpIe ™+ pOFEDp)e 1 = ih| e pet + 20 g,

dca(t) dcb ®

Para obtener —y —— " respectivamente, empleamos el producto interior;
at
Q@ ADlp)e™ * + o @al R Dlgple™ + = in e =5 (32)
para abreviar, definimos;
Hii(t) = <90i|ﬁ(t)|(;0j) (33)

.\ iEqt
empleando la definicidbn anterior y multiplicando por —(%) e » en la ecuacion (32),

obtenemos;
deg () i _i(Ep—Ea)t
t = % Ca(t)g{aa(t) + Cb(t)g{ab(t)e h (34)

de manera similar para — dc”(t)

. _M . _iEbt dCb(t) _ﬂ

ca(O{@p|H(O)|pa)e 1 + cp(E)@p|H®)|pple = = ih B (35)
d j (Ep=Ea)t
20 = o @%(® + ca®Fpae T | (36)

Las ecuaciones (34) y (36) determinan c,(t) y c,(t), en conjunto, son completamente
equivalentes a la ecuacion de Schrdédinger (dependiente del tiempo), para un sistema
de dos niveles.

Tipicamente los elementos de matriz diagonales de # (t) son cero, asi;
Hao(t) = Hpp(t) =0
por tanto, las ecuaciones se simplifican

dcg(t)

~ _wot g
2O L (O3 y 2O = Lo (30,0 T (37)

dt

donde;

wo = Ep, — E,; asumiendo E, > E,, entonces w, > 0

14
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2.3.3 Teoria de Perturbaciones dependiente del tiempo

Habitualmente los planteamientos dinamicos que implican dependencia temporal
carecen de solucion exacta, por tanto, se debe recurrir a alguna forma de teoria de
perturbacién. Una de estas formas es la sistematizada por Feynman que puede ser

muy Util en éptica [38].

2.3.3.1 Evolucion temporal en laimagen de interaccion

La evolucion temporal de un sistema cuantico se puede describir por medio de un
operador de evolucién temporal unitario el cual evoluciona el sistema de un estado

inicial |y (t,)) a un estado en algun tiempo t.

[Y(©) = U(t, to) [P (to)) (38)
donde U(t, t,) satisface;

aU(t to).

FO(L, ty) = ih—=2: Uty ty) =1 (39)

resolviendo la ecuacion diferencial;

1 t
U(t, ty) = ) FU(ty, to)dt; + Uto, to)
to

O(t,to) =1+ [ 7O(ty, to)dty (40)

considerando, & = #° + #(¢);
donde la solucion a:

5U0(t to)

Uo(t, t,) = ih—==>, es conocida. (42)
definimos;
Ut to) = Up(t, to) Us(t, to) (42)
de esta manera,
ih@ = ih = [Oo(t, to) Uy (t, to)] (43)
zh%ﬁt") = ik [a”"(t L) (¢, t9) + Dt ty) 22LLte) aU’(t fo)

sustituyendo (44) en (43) se tiene;

(44)

15
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a0 (t,ty) aUz(t to)

at

ih = h[ﬂ Uo(t, to)Up(t, to) + Up(t, ty) 24t (45)

al(t,tg) au,(t to)

at

ih =¥ Uo(t to) U, (t, to) + inUy(t, ty) (46)

igualando (46) con (39)

[7° + ()| Do (t, t) Ty (t, t6) = ATy (t, t6) Ty (8, ) + ihTy ¢, £) P2

(47)

y eliminando términos semejantes, se obtiene;

5U1(t to)

F () Uo(t, t0)Uy(t, to) = iUy (¢, to) (48)

aplicando Ug(t, to) en ambos lados,

aUI(t to)

V(U (t to) = ih——=> (49)

donde;
V() = UJ (¢, to) @) To(t, ). (50)

Por tanto, U,(t,t,) satisface una ecuacion en la misma forma que la satisface el
operador de evolucion temporal total ec. (39) excepto que #H es reemplazado por V;(t).
Esta transformacion unitaria que elimina la evolucion temporal debida al hamiltoniano
sin perturbar y se concentra en la evolucién producida por la interaccion hamiltoniana
se llama imagen de interaccion. Es bastante comun en Optica cuantica [38].

Integrando la ecuacion (49)
—~ a 1 ,t ~ P
Uit to) =T + 3 J, dtiVi(t)Uy(ty, to) (51)

esta ecuacion puede ser iterada, obteniéndose asi;

5 ~ 1 t -~ ~ 1 t A~ -
Ut to) =1+ Efto dt,V;(¢,) [1 + gfto dt, Vi (6) Uy (¢, to)] (52)

_ . 1t 1\% (t bt o
0i(tt0) = T+ | Al @0t + () | dalite) | deni@)ie )
to to to

A1t - ~ 1\2 t (t; ~ - ~
=T+ f} da Vi) 0, ) + (5) i [ dtde, V(e ()0 (ks ) (53)
en general;
Oyt to) = T+ 32, U (¢, to) (54)
donde;

16
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~ 1\? t otq ot tn ~ ~ ~
U](n) (t! tO) = (E) fto ftol ftoz fto dtl dtZ dthI (tl)VI(tZ) Vl(tn) (55)
aplicando Uy (t, t,) a ambos lados de la ecuacion (54), por definicion, se tiene
U(t, to) = Uo(t, to) Ty (t, to) = Uo(t, to) [ + L5y T (8, 1)) (56)
0(t, to) = Uo(t,to) + Ty Uo (£, t) T (t, t) (57)

de esta manera;

U(t, to) = Up(t, to) + U™(¢, tp) (58)
donde;
O (t,t,) = Z To(t, t) U™ (¢, t0)
n=1
in _fi 1\ ot oty oty tn . ~ N
U™ (¢, to) = Up(t, to) (;) fto fto fto "'fto dty dty - dt, Vi () Vi (t2) -+ Vi (ty) (59)

sustituyendo la definicién (50) en (59), se obtiene,

_ N 1 n ~t rtq pty tn _ . _ N . _
0"@t) = 0ot () [ [ [ | e des e dta e )T BaCr, )0 s t)TEE) Do )
to Jto Jto

to
o O (t, to) F () U (t, to) (60)
dado que,
U(-)r(tn' to) = U\O_l(tn' to) = ﬁo(to' tn) (61)

entonces;

_ 1 n ot rtq rty tn . . . . . e .

0w =(5) [ [ [ e de e G0t 6T )T Ta(er, t0)Ta o T Dot )
to Yto to to

o Oo(to, t)FH () U (t, to) (62)
considerando;
Uo(t1, to)Ug(to, t2) = Uy(ty, t2) (63)
se obtiene siguiente expresion;

N 1 n t tl tz tn N . N . N
e = () [ [ ] e de - dnbat )T TaCe, )T o )
l to Jto “to to
o Up(tn—1, t) H () Uo (£, to).- (64)
El caso tipico es tener un hamiltoniano sin perturbar e independiente del tiempo asi
que;
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iHo(t—to)

Oo(tte) =e™ n (65)
si los eigenestados y las eigenenergias de H, son conocidas y satisfacen:
Ho|n) = En|n) = hawp|n) (66)
entonces;
% Orden cero
(¢, to) = Up(t, to) (67)
% Orden uno

Ut to) = Up(t, to) + U(t, to)

—~ —~ 1t A
0(t,t0) = Oa(t,t0) + 7 | dea Dot e)T(e) Dol )
to

iﬁo(t—tl)/\ iHo(t1—tg)

U(t,to)=l70(t,t0)+%fti)dtle_ o H(t)e T h . (68)

Aplicando la identidad en (68), se obtiene;
t— lHo(t1—fo)

7 = 1t _ioi
0t t0) = Oole,t0) + Y o [ dtie™ T wulT(e)m)mle”
nm to

—~ —~ 1 ¢ . .
Ut to) = Up(t, o) + ZE f dt;e™ on ) [n)H,p, (£ )(m|e i omtmto)
nm to

—~ =~ 1 ,t i — —i —
0(t,to) = Up(t,to) + Znm; Jy, dtre™ n " WV Hyp (t)e 7 OmE=n)(m| - (69)

« Orden dos

~ 1IN2 .t At _iHo(t-t1) ___ _iHg(t1-t2) ___ iHg(t2—tg)
Uz(t,t0)=(£) ftoftoldtldtze R H(t)e no H(t,)e n (70)
Aplicando la identidad en (70), se obtiene;
-~ fa o (t= _iBo(tyts) _iBo(tp=te)
02(t,t0) = (- Z [ [ atuteae™ ™ T e 5 pmymizt e e
to Yto

(71)

lw(t-tq1) iwm(t1—t2)

P 1\? t oty _log(t-ty) _ _iwn(ta=t
02(t,t) = (5) Zumn Sy [ dtridtse™ & Hpn(t)e™ & Hpp(t)e™ b

“|ixn] (72)

de esta manera se pueden obtener los distintos operadores de evolucion hasta el orden
de aproximacion deseado.
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2.3.4 Ondas electromagnéticas (campo clasico)

Una onda electromagnética estad compuesta de oscilaciones de campos eléctricos y
magnéticos transversales mutuamente perpendiculares (Figura 1). Un &tomo en
presencia de una onda de luz responde principalmente a la componente eléctrica. Si el
tamafio del &tomo es pequefio comparado con la longitud de onda, se puede ignorar la
variacion espacial del campo.

Campo
eléctrico

Longitud de
onda
Direccion
de
propagacion

magnético
Figural. Representacion grafica de una onda electromagnética?l.

Asumiendo que se trata de luz monocromatica y esta polarizada en la direccion z, el
atomo percibe una oscilacion de tipo sinusoidal del campo eléctrico expresada como:
E = Eycos (wt)k (73)
la perturbacion Hamiltoniana es:
H'pe = —q{@p|z]@q)Eo cos(wt) = —pEqcos (wt) (74)
donde q es la carga del electrén.

Se asume implicitamente que el periodo de oscilacién es largo en comparacién con el
tiempo que tarda la carga en moverse dentro del 4tomo. Por tanto, la energia de una
carga q se calcula considerando un campo eléctrico estatico, H = —q [ E - dr-.

Como es habitual, suponemos que el ndcleo es pesado y estacionario; o que nos
concierne es la funcion de onda del electron.

Imagen tomada de: https://curiosoando.com/que-es-una-onda-electromagneticattgoogle vignette
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2.3.4.1 Atomo de dos niveles interactuando con un campo
monocromatico clasico

Se presenta la resolucién de un sistema simplificado que resulta estar bien justificado
para el caso de un campo monocromatico ajustado a ser resonante con una transicion
particular en un atomo. Se ignoran todos los niveles en un atomo excepto para dos
estados. En base a las secciones anteriores, la forma del del Hamiltoniano es;

7t =7+ 7()
donde,
H(t) = —ef - E(t) (75)
el hamiltoniano del atomo satisface;
#°1)=E1) =0 (76)
7°12) = E|2) = ho|2) (77)

se ha considerado como cero la energia de referencia al estado base y se tiene para la
interaccién hamiltoniana la energia de interaccién entre el momento dipolar atémico e#

~

y el campo eléctrico externo, asi r es el operador de coordenadas para el electron
atomico.

Para anotar las distintas amplitudes de perturbacion debemos calcular los elementos
de la matriz de la interaccion hamiltoniana.

(1|—er-E(t)|1) = —e(1|F|1) - E(t) =0 (78)
de manera anéloga;
(2|—er - E(t)|2) = —e(2|7|2) - E(t) =0 (79)

ya que los eigenestados atdomicos tienen paridad definida los elementos de la diagonal
se desvanecen. Pero los elementos fuera de la diagonal son distintos de cero.

(2|—ef - E(t)|1) = —e(2|7|1) - E(t) = —d - E(t) (80)

Donde d es el elemento de matriz momento dipolar. Estos pueden ser calculados para
hidrogeno y estan tabulados para otras transiciones atobmicas comunmente estudiadas.
En el caso de transiciones atdbmicas estimuladas por campos linealmente polarizados,
los elementos de matriz son reales, por lo tanto, (2|e?|1) = (1|e7|2) = d.

Asumiendo que el campo es resonante, se escribe en la forma,;
E(t) = (e + e7™h) (81)

donde &, es un vector de amplitud constante.
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Usando estos resultados podemos calcular las amplitudes de perturbacion para todos
los 6rdenes. Se busca obtener la amplitud total para el sistema preparado en el estado
base al tiempo t=0 para estar en el estado excitado al tiempo t.

(2|10 t)|1) = (2|To(t, to)|1) + Ti=a(210" (,1,) 1) (82)
Para orden cero;
(2|0, 0)|1) = (2]e~™o/" 1) = (2]e" /" |1) = (2|1]1) = 0 (83)

Para orden uno, solo sobrevive el segundo término en la ecuacion (62),

2
~ 1t . .
0 @) = 21 ) f dtye™ On =t Hyy (8) e m D |n)(m] 1)
0
nm

2
—~ 1 (¢ . .
<2|U1(t, t0)|1> = (2' Z Ej dtle—lwn(t—tl)Hnl(tl) e—lwl(tl)ln)
0
n=1

~ 1t . .
<2|U1(t, t0)|1> = E] dt1e_lw2(t_t1)H21(t1) e—lwl(tl)
0

(2|0 (¢t t)|1) = % [ dt e @2t [—d - &y (e'0h + emi0h)]ei0a(t) (84)

Tomando w = w,

_d - 50
ih

t
0

-

. t
. €°e-iwsz dt, [e? @2t + 1]
ih 0

(2|0 (¢, to)|1) =

eZszt_l

(2|01t t)[1) = %e-iwzt[ +t. (85)

2iw,
En el caso de un campo éptico w, es del orden de 10*® Hz, asi la amplitud del primer
término es del orden de 10'° segundos, por tanto, para cualquier tiempo mayor que
aproximadamente un periodo oOptico, el segundo término domina al primero. A menos
gue el campo sea enormemente intenso, no cambiara apreciablemente el estado del
atomo durante el primer periodo 6ptico [38], asi las cosas, se elimina el primer término
en comparacion con el segundo. Esta aproximacion es muy comun en resonancia fisica
y es llamada la aproximacion de onda rotante. La ecuacion resultante es;

(2|0, to)|1) = i%"e‘i‘*’zft (86)
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La ecuacion (87) se conoce como la frecuencia de Rabbi.

Para orden dos;

2
_ 1\? trh . . .
@07 @ 1) = @|(5) D [ [ dnde, e by, e ent Dty (e | i)
ILmn 0 -0

)

2
- 1\? t ot . . .
<2|U2(t, t0)|1>= (2 (E) z—f f dt,dt, e—zwz(t—tl)Hlm(tl)e—zwm(tl—tz)Hml(tz)e—zwl(tz)
T Jo Jo

2
_ 1\? trta . . .
@07 1) = () D[ | deades ety ety (6)e i
m 0 Y0

—~ 2 . . .
(2002, t)[1) = |(5) 52 [ dtrdty o920t Hyp (1) 026t Hyy (1)1 (88)

asi la suma desde el primer indice hasta el segundo implica términos con elementos
diagonales de la matriz asociada al hamiltoniano de interaccién (H,,,, (t) = 0), por tanto,
la perturbacion a segundo orden se desvanece.

(2|02t t0)|1) =0 (89)
Para orden tres, la ecuacion resultante es;

- 3 . .
(2|03t t)]1) = (llh) fot fotl fotz dt,dtdts e_le(t_tl)Hn(tl)le(tz)e_le(tz_t3)H21(t3)| (90)

(2|03 (¢t t)|1) = |— (%)3 fot fotl fotz dt,dt,dt; e‘i“’z(t‘tl)d%g(ei“’tl + et (elwtz 4

e—iwtz)e—ia)z(tz—t3) (el(l)t3 + e—lwt3)

(91)

considerando w = w, se tiene que;

_ ideg\° [t (T [tz . . . .
(2|03, t)|1) = (T) ff dt;dt,dts e71@2t(e2i@W2t1 4 1) (1 + e7210282)(1 4 e21@213)
0 Y0 0
(92)
resolviendo la primera integral;
—~ ideg\> . t ot . _ p2iwats
2|03t to)|1) = (—0) e-lwzfjf dt,dt, (e@2t +1)(1 + e~2w2t2)  t5 + ——— | |
h o Jo 2iw,
(93)

haciendo la aproximacion de onda rotante;

(2|03(t, to)|1) = |(‘d%)3 e~io2t [ [ dt, dt, (et + 1) (1 + e‘Ziwth)t2|.
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Considerando una rpida oscilacion, los términos exponenciales restantes se pueden
despreciar, asi las cosas;

2|03t to)|1) = |(‘d%) e~iw2t [7 [ dt, dt, t2| (94)
Resolviendo la segunda integral, se tiene;

(95)

(20°(t 1) = |(42) et [ ar, Ly

: 3 t 2
(ld€0) e_iwzt f dt tL
h )
. 3 3
(ldSO) R ty P
h 3:2-1'°

(20 1) = |(122)" etonr

(2|03, t)|1) =

(2|03t t0)|1) =

3!

de manera analoga por induccion para ordenes impares;

t2n+1

(2|U2”+1(t, to)ll) — |(i(270)2n+1 J (97)

(2n+1)!
la amplitud total de la transicion esta dada por;

iﬂot)2n+1 1
2 (2n+1)!

(210t t)[1) = e~ 532 (98)

(2|0t to)|1) = ie~i2¢ sin (%) (99)
La probabilidad de transicion al tiempo t es entonces;
|(2]0(t, to)[1)]* = sin? (%) (100)
la poblacién oscila de un lado a otro de forma sinusoidal entre el estado fundamental y
el estado excitado a una velocidad de frecuencia de Rabi, que es proporcional a la
intensidad del campo eléctrico. Esta es llamada la oscilacion de Rabi, lleva el nombre

de I. I. Rabi, quien fue el primero en predecir estas oscilaciones para otro sistema de
dos niveles, un espin [38].
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2.3.5 Cuantizacion del campo

2.3.5.1 Cuantizacion de un campo monomodo

Se plantea un caso bastante simple pero muy importante de un campo de radiacién
confinado a una cavidad unidimensional a lo largo del eje z con paredes perfectamente
conductoras en z = 0y z = L. El campo eléctrico debe desaparecer en los limites y
tomara la forma de una onda estacionaria. Asumiendo que el campo esta polarizado a
lo largo de la direccion x, E(r,t) = ,E,(z,t).

Las ecuaciones de Maxwell sin fuentes son, en unidades Sl,

0B

UXE=-2 (101)
V-E=0 (103)
V-B=0 (104)

Un campo monomodo que satisface las ecuaciones de Maxwell y las condiciones de
contorno viene dado por,

1

E.(zt) = ("’VL) q(t) sin(kz) (105)

donde w es la frecuencia del modo y k es el nimero de onda relacionado con la
frecuencia segun k = w/c.

a\
AV

i

el

L
Figura 2. Representacion de una onda confinada unidimensionalmente.?

La condicion de frontera en z = L implica que las frecuencias permitidas estan dadas

por w,, = c(%) con m = 1,2,... Se asume que w es una de estas frecuencias y se

ignora el resto por ahora. V en la ecuacién (105) es el volumen efectivo de la cavidad y

2 Imagen tomada de la referencia [36]
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q(t) es un factor dependiente del tiempo que tiene la dimension de longitud. Como
veremos, q(t) actuara como una posicién canoénica. El campo magnético en la cavidad,
de la ecuacion. (105) y la ecuacion (102) es, B(r,t) = &,B,(z,t)

1

(%)2 q(t) cos(kz) (106)

Uo€
By(z,t) = °k°

Aqui, q(t) desempenara el papel de un momento candnico para una “particula” de
‘masa unitaria’, es decir, p(t) = ¢(t). La energia de campo clasica, o hamiltoniana H,
del campo monomodo viene dada por;

H= | dV[e,E*(r, t 182 t
- [ avie, (1,0) + = B*(r, 0]

H = [dV[eoE2(rt) + “iByz(r, ] (107)
0
empleando las ecuaciones (105) y (106) en (107), se obtiene;
H =30+ ¢ (108)

de lo cual se desprende que un campo monomodo es formalmente equivalente a un
oscilador arménico de masa unitaria, donde los campos eléctrico y magnético, aparte
de algunos factores de escala, desempefian el papel de posicion y momento
canonicos.

Dado que se identifica a g y p como las variables candnicas para el sistema clasico se
emplea la regla de correspondencia para reemplazarlas por sus operadores
equivalentes g y p.

Estos operadores deben satisfacer la relacion de conmutacion canonica;
[q,p] = inl (109)

entonces los campos eléctricos y magnéticos del Unico modo se convierten en los
operadores:

1

E.(zt) = ("’Vi) 4(0) sin(kz) (110)
y
Ey (z,t) = “OTEO (%)E p(t) cos(kz) (112)

respectivamente, el Hamiltoniano se convierte en;
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A =%+ 0?g?). (112)

Los operadores § y p son hermitianos y por tanto corresponden a cantidades
observables. Sin embargo, es conveniente y tradicional introducir los operadores no
hermitianos (y por tanto no observables) de escalera a' y @ también conocidos como
los operadores de creacion y aniquilacion respectivamente. De esta manera se define,

a= lw (0§ + ip) (113)

+— 1 PPN
=== (wq — ip) (114)

(SH

los operadores del campo eléctrico y magnético se convierten respectivamente en,
E.(z,t) = go(a + a") sin(kz) (115)
By(z,t) = By (@ — a") cos(kz) (116)

donde

hew\1/2 haw3\1/? L o
so=(v—;‘;) y BO=%(%) representan la parte eléctrica y magnética

respectivamente asociadas “para cada foton”. Las comillas indican que esto no es
exactamente correcto ya que, el promedio de estos campos para un namero particular
de fotones es cero como se vera mas adelante. Sin embargo, representan una medida
atil de las fluctuaciones del campo cuantificado.

Los operadores a y a' satisfacen la relacién de conmutacion,
[a,af =1 (117)
y, como resultado, el operador hamiltoniano toma la forma;
i — atg + 1
7 = ho (ata + 2) (118)

Hasta ahora no se ha analizado la dependencia temporal de los operadores 4 y a.
Para un operador arbitrario 0 que no tiene dependencia explicita del tiempo, la
ecuacion de Heisenberg dice,

ire A
—=[H,0] (119)

Para el operador de aniquilacién se convierte en;

da i, _
ar =~ rial

dt h[ ofatas ) q
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da
— stas _ sats

— =wwla'aa —aa'a

dt ( )

da
— ata _ aatya

— =wwa'a—aa')a

dt ( )

£ = infa',ala = —iwa (120)
la cual tiene la solucién;
a(t) = a(0)e it (121)

analogamente para el operador de creacion,
at(t) = at(0)et, (122)

El operador a'a recibe el nombre de operador de niimero denotado como #, el simbolo
|[n) denota un eigenestado de energia del campo monomodo con valor propio de
energia E,, tal que,

Fn) = hoo (@%a +2) |n) = Eyn) (123)
multiplicando por at, se obtiene una nueva ecuacion de valores propios,
ho (atata +3at) [n) = E,af|n) (124)
empleando la relacion de conmutacién (98), se obtiene,
ho (a*aaf —at+ %5;) In) = E,at|n) (125)
reacomodando términos se tiene,
hw (afa + %) at|n) = (E, + hw)at|n) (126)

el cuél, es una ecuacién de valores propios para el eigenestado (af|n)) con valor
propio de energia E,, + Aw. Similarmente se puede obtener una ecuacioén en términos
del operador de aniquilacion con respecto al eigenestado (a|n));

#H(an)) = (E, — hw)aln) (127)

si el proceso se repite sobre la ecuacion (127) eventualmente resultara en el valor
propio de energia mas bajo, sin embargo, la energia del oscilador armonico debe ser
positiva asi debe haber un valor propio de energia minimo tal que E, > 0, con el
correspondiente eigenestado |0), esto implica que aplicando una vez mas el operador
de aniquilacion se obtiene,

alo)y = 0 (128)

de esta manera la ecuacion de Schrodinger para el estado base es:
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#(0) = ho (a%a +3)10) = 2 hw|0) (129)

, . , . , , hw .
asi el valor propio mas bajo de energia es llamado energia de punto cero > haciendo

un analisis de los resultados obtenidos, se resume lo siguiente; los valores propios de
energia estan dados por:

En=(n+3)ho, n=012,.. (130)

Inspeccionando la ecuacion (123), se observa que el resultado de aplicar el operador
de nimero ata = 1 es;

filn) = n|n) (131)

los estados de numero deben estar normalizados de acuerdo con (n|n) = 1. Para el
estado d|n), se tiene;

aln) =cyn — 1) (132)
aplicando el producto interno se tiene,
(n|ata|n) = (n|Ai|n) = n(n|n) = n (133)

de manera similar aplicando los operadores de escalera y aniquilacibn con su
respectivo ket y bra se tiene;

(nl@*aln) = (n — 1|cpcnln — 1) = || (134)
por tanto, c,, = Vn

Asi la ecuacién (113) se convierte en;

aln) = Vnn — 1) (135)
de manera analoga se puede demostrar que,
afln) =vn+1jn+ 1) (136)

a partir de esto se puede obtener de manera inductiva que los estados de numero se
pueden obtener por medio de la expresion;

~F\n
my=5210)  (137)

ya que H y @ son operadores hermitianos, los estados de nimero son ortogonales
entre si, es decir, (n'|n) = 6,,,, de esta manera los estados de nimero son una base
completa, por tanto, se define por simplicidad de notacion el siguiente operador de
identidad,;

Yrsoln) (n| =1 (138)
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2.3.5.2 Fluctuaciones cuanticas de un campo monomodo

Los estados de numero tienen energia bien definida pero no son estados con un campo
eléctrico bien definido, es decir, el campo promedio es cero,

(n|Ex(z,0)|n) = Ex(z2,t) = o sin(kz) [(n|a|n) + (n]aT|n)] = 0 (139)

sin embargo, el promedio del cuadrado del campo, lo cual contribuye a la energia es
diferente de cero,
g

(n|B2(z, ) |n) = &2 sin2(kz) <n|aT2 +a?+2ata+ I|n>

(|E2(z, t)|n) = £ sin?(kz) (n|at® + a2 + ata + aat
0

(n|E%(z,t)|n) = 2&Z sin?(kz) (n + %) (140)

la varianza del operador de campo eléctrico es indicativa de las fluctuaciones del
campo, es decir,

((AEx(z,0))%) = (EZ(2, 1)) — (Ex(2,1))° (141)

de esta forma, la desviacién estandar del campo eléctrico para los estados de numero
esta dada por:

AE, = VZegsin(kz) (n +3). (142)

Es notorio que incluso cuando n es igual cero, el campo eléctrico tiene fluctuaciones,
estas son llamadas las fluctuaciones del vacio.

Se considera que los estados de numero |n) representan un estado del campo que
contiene n fotones, sin embargo, el campo promedio es igual a cero. Todo esto esta de
acuerdo con el principio de incertidumbre, ya que el operador de nimero 7 no conmuta
con el operador de campo eléctrico;

[A, E,] = g, sin(kz) (aT — &) (143)
de esta manera son cantidades complementarias y obedecen la desigualdad;
ARAE, > - &olsin(kz)||(at — a)| (144)

para un estado de numero el lado derecho se desvanece, pero An = 0, si el campo
fuera conocido con precision, entonces el nimero de fotones seria incierto.
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2.3.5.3 Campos multimodo

Los resultados de la seccidén anterior se pueden extender a campos de radiacion
multimodo, asumiendo que dichos campos se encuentran en el vacio donde no hay
fuentes de radiacién y tampoco cargas eléctricas. Los campos de radiacion eléctrico y
magnético se pueden expresar por medio de un vector potencial A(r,t), el cual
satisface la ecuacion de onda,

via—L%4_, (145)

c2 9t2

y también cumple la condicién de la norma de Coulomb,

V-A(r,t) =0 (146)
donde;

E(rt) = — ‘”‘;j” (147)
y

B(r,t) =V x A(r,t) (148)

se asume una modelacion del espacio libre como cavidad cubica de longitud L con
paredes perfectamente reflejantes. Se considera que la longitud L es mucho mas
grande en relacién con el tamafio de cualquier objeto dentro de la cavidad con el cual la
campo podria interactuar, por ejemplo, algin atomo o entidad molecular, por ejemplo.
También se asume que la longitud de onda del campo es mucho menor que L, por
tanto, este modelo pretende que los resultados obtenidos sean independientes de la
longitud de la cavidad, es decir, al realizar calculos se considera que L tiende a infinito.

Dado el planteamiento se pueden imponer condiciones a la frontera donde se debe
cumplir la periodicidad, es decir, el vector de onda es:

k =% (my,my,m,) (149)

donde m,,m,, m, son nimeros enteros entre +1, +2, +3, ... este conjunto de nimeros

determina un modo normal del campo, la cantidad de modos normales es infinita, pero
de cardinalidad numerable.

A partir de las ecuaciones (145) y (146) se puede obtener la ecuaciéon del oscilador
armonico para la amplitud;

d? A s

—*+ WiAys =0 (150)

la solucién a la ecuacién anterior esta dada por,

Ak,s (t) = Ak,se_iwkt (151)
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de esta manera el campo eléctrico y magnético en relacion con las ecuaciones (147) y
(148) estan dadas por;

E(r; t) = iZk,s a)kek,s [Ak,sei(k.r_wkt) - A*k,se_i(k.r_wkt)] (152)
B(r; t) = EZk,s wk(k X ék,s) [Ak,sei(k-r_wkt) - A*k,se_i(k-r_wkt)]- (153)

La energia del campo electromagnético es entonces,

1 1
H =—f(eoE-E+—B-B>dV
2 Ho
por tanto, la energia del campo es,
H = 2¢)V Zk,s wlzc Ak,sA*k,s (154)

para cuantizar el campo se introducen las variables canonicas py s Y qx s, S€ asumen las
siguientes definiciones;

1 .
Aks = o ri7e [Wkis + Pics] (155)
Aks = Joeoryiz [Wkis — s (156)

al substituir las ecuaciones anteriores en la ecuacion (154), se convierte en;

1
H= EZk,s(pl%,s + wl%Ql%,s) (157)

al considerar a las variables candnicas como operadores e imponiendo el cumplimiento
de las relaciones de conmutacion se obtiene la cuantizacién del campo:

[q\k,s' q\k’,s'] =0
[ﬁk,s' ﬁk’,s’] =0
[q\k,s: ﬁk’,s’] = "6y, s (158)

los operadores de creacion y aniquilacion para un campo de un solo modo pueden ser
descritos por las siguientes expresiones definidas previamente;

A _ 1 A . A

Ags = \/ka (wkCIk,s + ka,s) (159)
~ _ 1 A . A

a-l-k,s = 2hwy ((‘)qu,s - lpk,s) (160)

dichos operadores también satisfacen las relaciones de conmutacion,

A

[ak,sr dk’,s’] =0= [di,s' aTk’,S’]

[dk,s' d-l-k’,s’] = OkiOss:- (161)
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Asi el operador Hamiltoniano esta dado por;

A = Tisho (@ 4slis +3) = T hooye (s +3) (162)

donde; 7y, s = a*k,sak,s es el operador de numero para el modo ks, todos los modos son
independientes entre si, para simplificar la notacion se reescribe para el j-ésimo modo;
ﬁk]-,sj = a*kj,sjakj,sj = fi;, dada esa notacion el hamiltoniano se reescribe como;

A = ¥;ha; (7 +5) (163)

de esta manera el estado de nimero de un fotdbn multimodo se escribe como el
producto de los estados de numero de todos los modos;

In1)n)nsz) ... = ng,np,ng, ) = |{nj}) (164)
el cual es un eigenestado del hamiltoniano tal que,
H|{n}) = El{n}) (165)

el eigenvalor de energia respectivo es,
1
E =% haj (n;+3) (166)
Los eigenestados de numero son ortogonales,

Ny, Ny, Ng, ... 0y, n',,n',, ... ) =46 o (167)
3

TLlTLll nznlz

al efectuar los operadores de aniquilacion y creacion respectivamente sobre los
eigenestados de numero se obtiene,

ajlng, ny, ..., n;j, ) = \/Fj|n1,n2, o — 1, e (168)
atilng,ny, ...y, )= Jn+1ng,ny, .n; + 1, e (169)

el estado del vacio multimodo se denota como:
1{0}) =104, 0,,...,0;,...) (170)
el cual cumple con lo siguiente para cualquier j;
a;|{0}) =0 a71)
todos los estados de numero pueden ser generados a partir del vacio de acuerdo con;
(at))"
\/n_j!

Al cuantizar el campo las amplitudes definidas previamente se convierten en
operadores, por tanto, los operadores de campo eléctrico y magnético estan dados por;

|(n;}) =1, 1{0}). (172)
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1

E(r; t) = iZk,s (Zfl;:];)z €ks [ak,sei(k'r_wkt) - a-I-k,se_i(l"'.r_wkt)] (173)
1
- ' hoy \2 R T . (e
B(r,t) = éZk,s (2:;’;)2 (k x &) [ak,sel(k" wkt) _ aty e iler ‘“kt)] (174)

los operadores de creacion y aniquilacion aparecen como operadores en la imagen de
Heisenberg evaluados en t=0. De manera general los operadores de creacion y
aniquilacion dependen del tiempo, de esta manera se tiene;

A5 (t) = Qys(0)e™ k!

asi, el campo eléctrico queda escrito como:

1
hwy

E(r,0) = i Dios (222 ) g5 ks (D™ — ats(e ] (175)

2£0V
haciendo uso de una notacion muy Util se define,

E(r,t) =E®D @ t) + EO,0) (176)
1
donde X (r,6) = i Dies (3 ) exsaus (D™ y EO(r,6) = [ED (r, 0]
E™ es llamado parte de frecuencia positiva del campo, ya que contiene todos los
términos que oscilan como e ™kt para w;, > 0, mientras E-) es llamada parte de
frecuencia negativa. La parte positiva es un operador de aniquilacion colectiva mientras
la negativa es un operador de creacion colectiva.

Una consideracion comun en Optica cuantica es considerar la variacion espacial
despreciable dadas las dimensiones de un sistema atdmica, en radiacion Optica la
longitud de onda es mucho mas grande que el tamafio del atomo, bajo estas
circunstancias, se puede considerar,

1

E(r,t) ~ E(t) = i (ﬂ) e [ae @t — ateivt] (177)

2€0V

esta aproximacion es llamada aproximacion dipolar.

2.3.5.4 Interaccion de un a&tomo con un campo cuantizado

Dadas las consideraciones previas, se puede describir el sistema completamente
cuantizado de la manera siguiente, considerando el hamiltoniano del sistema como;

~

=7 +0° (178)
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~0 . . , =~ A . .

donde H~ es el hamiltoniano del atomo y H® = hwa'a es el hamiltoniano del campo,
donde se ha prescindido del término de energia de punto cero ya que no contribuye en
la dinamica del andlisis. De esta manera el hamiltoniano de interaccion esta dado por;

1

ya-e@-ah (179)

T hwk

H(I)z_alﬁz_i(z(sv
0

ya que el sistema del atomo estad cuantizado de la misma forma que el campo,
entonces, los estados del sistema combinado estaran dados por productos de los
estados de cada sistema. Considerando que el estadio inicial del sistema atomo-campo
es |i) = |a)|n), donde |a) es el estado inicial del atomo y |n) es el estado inicial del
campo que contiene n fotones.

La interaccion del campo cuantizado puede provocar una transicion tal que el estado
resultante estaria dado por |f;) = |b)|n — 1) 0 en el caso de una emision por parte del
atomo el estado seria |f;) = |b)|n+ 1), la energia de cada estado respectivamente
estaria dada por:

[i) = |a)|n), E; =E, + nhw
Ifi) =|b)In—1), Ep =E,+ - 1Dhw
If2) = b)n+1), Ep=E,+ n+1)ho.

Planteando la siguiente perturbacion independiente del tiempo, los elementos de matriz
de la interaccién son los siguientes:

1

(A|AD]) = (b,n — 1|AD|a,n) = —(b|d|a)i (22£)* evn (180)

2£0V

la ecuacion (180) describe una absorcion, mientras la siguiente esta referida a una
emision;
1

(FIAD)) = (b,n + 1|AD|a,n) = (b[d]a)i (22£)? evar+ 1 (181)

2£0V

2.4 Optica no lineal

De manera general los sistemas fisicos tienden a mostrar un comportamiento no lineal,
bajo ciertas condiciones pueden darse fenOmenos de caracteristicas lineales, en Optica
es de interés conocer el comportamiento de atomos y moléculas cuando se aplica un
campo electromagnético para sistemas lineales, la polarizacion inducida en un medio
es directamente proporcional al campo eléctrico aplicado;

P(t) = eof"P(t) (182)
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donde ¥* es conocida como la susceptibilidad lineal. En éptica no lineal la ecuacion
(164) se puede generalizar expandiendo la expresion en serie de potencias para el
campo eléctrico, es decir,

P(t) = &[YVE®) + YPE*(t) + Y®E3(t) + -] (183)

los términos ¥ y ¥ son conocidos como los tensores de susceptibilidad de orden
superior, en estas ecuaciones, se asumen que la polarizacion solo depende del valor
del campo en el instante t, lo que implica que el medio no tiene pérdidas ni dispersion.
Las susceptibilidades no lineales dependen de la frecuencia de los campos aplicados,
pero bajo la aproximacion de respuesta instantanea, estas pueden tomarse como
constantes. La ecuacion de onda que describe a un medio optico no lineal homogéneo
puede ser escrita como [39];

= n*0’E _ 1 0°P

V2E i (184)

€2 9t goc2 2

. . , . %P . . .,
donde n es el indice de refracciéon lineal. El término Fres estad asociado a la radiacion
electromagnética generada.

2.4.1 Procesos no lineales de segundo orden

Considerando un caso en el que un campo electromagnético incidente sobre un
material no lineal de segundo orden contiene dos frecuencias w; y w,;

E(t) = Ee @1t + Epe~@2t 4 . c. (185)

la abreviacién c.c. indica el complejo conjugado. De esta manera la contribucion a la
polarizacion de segundo orden es:

PA(t) = e, Y PE%(t) (186)

desarrollando términos se obtiene:

PA(t) = oy P [EZe2i@1t + Eie2iw2t 4 2  E,e @102t 4 2F Fye~i(@1m02t 4 ¢ ¢ ] +
2&0XP[E{E} + E4E3) (187)

el primer y segundo término de la ecuacion (187) se pueden identificar como los
correspondientes al fenomeno denominado generacion de segundo armonico. Mientras
gue el proceso asociado al tercer término es llamado generacion de suma de
frecuencias. El cuarto término corresponde a la generacion de diferencia de frecuencias
y el dltimo al proceso de rectificacion éptica (OR), el cual es un proceso no radiativo
gue genera un campo eléctrico estatico en el material no lineal [39].
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En el proceso de generacion de diferencia de frecuencias, los dos fotones con
frecuencias w, y w, dan lugar a un foton que emerge con una frecuencia de w; — w,.

Observando a la Figura 2, se puede deducir que el atomo absorbe un fotén de
frecuencia w; y es excitado a un estado virtual, para posteriormente decaer emitiendo
dos fotones. La generacién de esta pareja de fotones es un caso mucho menos
eficiente, debido a que son creados a partir de un proceso de emision espontanea que
decaen de un nivel virtual. Este proceso es conocido como conversion espontanea
paramétrica descendente (SPDC), este proceso es de gran importancia en optica
cuantica, por lo que se describe a continuacion [39].

Figura 2. Diagrama de energia del proceso de generacion de diferencia de frecuencias?

2.4.2 Conversion espontanea paramétrica descendente

Dado que el proceso de generacion de diferencia de frecuencias depende del cuadrado
del campo eléctrico, la conversion espontanea paramétrica descendente (SPDC) es un
proceso de Optica no lineal de segundo orden.

La generacion de SPDC sucede de la siguiente manera: los fotones que inciden sobre
el cristal no lineal, llamados fotones de bombeo son aniquilados y se crea una pareja
de fotones altamente correlacionados en tiempo de emisién, frecuencia y momento.
Este proceso no lineal, ilustrado en la Figura 3, tiene una eficiencia muy baja.
Usualmente un fotébn de bombeo puede dar origen a una pareja de fotones con una
probabilidad del orden 107%2[39].

3 Imagen tomada de la referencia [39].
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Figura 2. Diagrama de energia del proceso de generacién de diferencia de frecuencias*

La pareja de fotones generada recibe la denominacion de signal y idler
respectivamente los cuales siguen las leyes de conservacion de la energia y el
momento:

wy, = ws + w; (188)
k, = ks + k; (189)

La dltima ecuacién es conocida como la condicion de empatamiento de fase. Existen
distintas configuraciones que cumplen la condicion de empatamiento de fase y que
estan caracterizadas por la direccién de emisién y polarizacién de los fotones SPDC.
Existen dos tipos de SPDC, los cuales dependen de la polarizaciébn que adquieren los
fotones sefial y acompafiante al emerger del cristal, denominados SPDC de Tipo | y
Tipo Il. La emision Tipo | ocurre cuando los fotones SPDC tiene la misma polarizacion,
pero esta es diferente a la del bombeo. En SPDC Tipo Il los fotones sefial y
acompafante tienen polarizacién ortogonal. Las parejas de fotones producidas en
SPDC Tipo Il presentan enredamiento en polarizacion, el enredamiento es un
fendmeno cuéantico en donde el estado de un sistema de dos o mas particulas no
puede ser determinado por los estados definidos de las particulas individuales. En el
caso de SPDC, los fotones emitidos en este proceso podrian ser separados de tal
forma que el estado de polarizacion de ambos fuera indeterminado, pero altamente
correlacionado (siempre con polarizacion opuesta) para cada par. Estas correlaciones
sobreviven aun cuando los fotones se encuentran espacialmente separados al tiempo
de la medicién, indicando que las correlaciones son no locales [39].

2.5 Absorcion de dos fotones entrelazados (eTPA)

La espectroscopia de absorcién de dos fotones (TPA, por sus siglas en inglés) es una
técnica por la cual se induce una transicién en un medio con dos niveles de energia por

4 lmagen tomada de la referencia [39].
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medio de dos fotones con el objetivo de investigar la estructura de un atomo o
molécula, dicha técnica no lineal brinda informacion sobre un sistema que podria ser
inaccesible de otra manera.

Una importante aplicacion se da cuando se implementan fuentes de parejas de fotones
entrelazados, que a diferencia de otras técnicas comunmente empleadas en procesos
de TPA, es que se emplea realizando mediciones de absorcion de onda continua sin
modificaciones en la longitud de onda de la fuente, esta implementacién recibe el
nombre de espectroscopia de absorcion de dos fotones entrelazados (eTPA). Sin
embargo, existen varias limitaciones asociadas a la baja eficiencia en la generacion de
parejas de fotones por medio de SPDC.

No obstante, con el advenimiento de fuentes de flujo ultra alto de fotones entrelazados,
estad técnica puede abrir nuevas direcciones de investigacion hacia deteccion
ultrasensible en sistemas quimicos y biologicos [34].

3. Planteamiento del problema

En fisica clasica, para que exista la posibilidad de tener una excitacion conjunta de un
sistema de dos atomos de dos niveles mediante la interaccibn con dos campos
electromagnéticos (fotones), es necesario que éstos sean de frecuencias o energias
resonantes con los atomos de lo contrario no se detectara una sefial de absorcion. Sin
embargo, se ha encontrado que el estado de dos fotones producido ya sea por un
decaimiento en cascada o generado por SPDC es capaz de producir una probabilidad
finita (distinta de cero) de excitacion conjunta dada la condicion de que la suma de las
energias de los dos fotones coincida con la suma de las transiciones atomicas, lo que
induce una excitacién simultanea de los atomos [1, 34,35].

La espectroscopia de absorcién de dos fotones entrelazados (eTPA) es un campo
dirigido a la construccion de tecnologia para indagar atomos y moléculas entre
multiples aplicaciones que atribuyen sus resultados a la presencia del entrelazamiento,
sin embargo, la distincion entre los resultados atribuidos al entrelazamiento o las
correlaciones entre los fotones puede ser muy difusa, es decir, existen ciertos efectos
observables sin la presencia del entrelazamiento, es por ello que se vuelve de vital
importancia determinar las condiciones experimentales y las correlaciones en los
fotones que favorecen la absorcion efectiva para la transicion asi como determinar si
los resultados observables se deben al entrelazamiento o puede deberse a otra
caracteristica.
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3.1 Panorama sobre las bases desarrolladas en eTPA

% [36] Phys. Rev. Lett. 93, 093002 (2004)

Dada una fuente en cascada de dos fotones (los fotones son emitidos con un orden
temporal, es decir, primero se emite el foton signal y después el idler). Esto establece
un orden temporal de interaccidon con la materia. Es equivalente a asegurar, que
Unicamente existe una via de interaccion, es decir, primero interactia el foton signal
con la muestra y posteriormente el idler.

Los autores aseguran que la sefial es mas grande para fotones con anti-correlacion en
frecuencias.

Cabe resaltar que la fuente de cascada genera naturalmente fotones anti-correlados
cuando los tiempos de vida cumplen la siguiente condicion yg >> y,.

% [34] Phys. Rev. A 88, 033822 (2013)

Como fuentes de fotones se emplean generacion en cascada y fotones de SPDC, pero
usando un espectro Gaussiano.

Los autores muestran que el ingrediente clave para incrementar la probabilidad de
excitacién simultanea es la presencia de una fuerte anti-correlacion de frecuencia entre
los fotones.

La correlacion temporal (pathways) no son relevantes para obtener una sefial de TPA
diferente de cero.

« [35] J. Phys. Chem. Lett. 10, 3181 (2019)

Se emplea como fuente, fotones generados en cascada. Se repite el argumento de que
la supresién de los pathways, es decir, una sola via de excitacion es lo que habilita la
absorcién conjunta de los fotones.

Los resultados muestran que la sefial de TPA es tres 6rdenes de magnitud mayor para
fotones anti-correlacionados, comparados a fotones no correlacionados.

Esta referencia brinda la principal motivacion al presente estudio, dado que emplear
una fuente de fotones generados por SPDC es una técnica muy comun para producir
fotones entrelazados en estudios experimentales, también es necesario examinar la
eficiencia asociada a TPA con las fuentes de SPDC y analizar comparativamente con la
fuente en cascada del articulo en cuestion. Los resultados tedricos de este trabajo
abren el camino hacia una nueva plataforma para explorar el transporte de excitones y
biexcitones en nanoestructuras plasmoénicas-semiconductoras acopladas, con posibles
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aplicaciones en espectroscopia, dispositivos nanofotdnicos, biodeteccidn e informacion
cuantica [35].

4. Hipotesis

La anticorrelacion de los fotones, asi como las vias de absorcion (pathways) tienen un
efecto determinante sobre la eficiencia de TPA, por tanto, la variabilidad de estos
parametros permitira obtener informacion valiosa para implementacion experimental.

5. Objetivos

Objetivo general

Describir el efecto de las correlaciones de los fotones generados mediante la técnica de
SPDC sobre la sefal de absorcion, asi como el efecto de las vias de absorcién sobre
dicha sefal.

Objetivos particulares

% Revisar documentaciéon bibliografica acerca del fenbmeno de absorcién de
parejas de fotones entrelazados que sustente el presente trabajo.

% Identificar las distribuciones espectrales de los fotones, asi como sus respectivas
correlaciones para ser implementadas adecuadamente en el modelo.

% Aplicar el modelo obtenido en la construccién de gréaficas probabilidad que
ilustren el efecto de las variables analizadas.

% Evaluar las implicaciones de las variables operatorias sobre la eficiencia y

optimizacién del eTPA para su implementacion experimental.

6. Metodologia

6.1 Modelo generalizado del aceptor

Se plantea un sistema con dos atomos de dos niveles no interactuantes con
frecuencias de resonancia w, y wj, Si bien se esta interesado en la condicion donde no
hay acoplamiento, se considera la construccion del modelo matematico sin pérdida de
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generalidad con un hamiltoniano que incluye la constante de acoplamiento la que
posteriormente se tomara con un valor de / = 0 para analizar el sistema sin interaccion.
Esta construccion permite aplicar teoria de perturbaciones de segundo orden para
calcular la probabilidad de que una pareja de fotones sea absorbida por un aceptor de
dos particulas.

<=

Figura 3. Representacion esquematica del modelo generalizado del aceptor

Se proponen los siguientes eigenestados independientes;

{lg). 1a), 1b), 1/}

tal que el Hamiltoniano del sistema esta descrito por;
[@g 0 0 0 ]

después de la diagonalizacién se obtienen los siguientes eigenestados:

{lg) ), 18).1/)}

con el Hamiltoniano asociado;

w3 0 0 0
0 wg 0 0
H=10 0 w; o0
0 0 0
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18)

lg)

Figura 4. Representacidn esquematica de un solo sistema de cuatro niveles del modelo generalizado del
aceptor después de la diagonalizacion

Los niveles intermedios estan dados por:
|a) = —sin@ |a) + cos 6 |b)
|B) = +cos B |a) + sin 6 |b)
mientras las frecuencias asociadas a los respectivos eigenestados son;
Wy, = W — §sec26
wg = @ + §sec26

donde,

_ gt wp J Wq — Wp
2
y se cumple la siguiente condicion;
Wr = Wg + Wp = W + wg

mientras que los dipolos de transicion estan dados en términos de los dipolos de
transicion de los atomos individuales:

) = [eosy Sine) L)
)

[Sne coss |ling
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6.2 Transferencia de Energia Resonante (RET)

Ahora se procede a analizar la transferencia de energia resonante (RET) modelando la
absorcién de la pareja de fotones entrelazados por un solo donador, si bien algunos
autores han presentado ciertas conclusiones, las cuales han sido mencionadas en la
seccién 3.1, ellos hacen énfasis en una fuente de fotones generados en cascada, en
este trabajo se considera una fuente de generacién de fotones por medio de conversion
descendente paramétrica espontanea (SPDC) con intencion de descifrar el efecto de
considerar las vias de interaccidén (pathways) y la forma espectral de los fotones sobre
la eficiencia de la absorcidon de dos fotones entrelazados (eTPA).

El estado que describe a la pareja de fotones generada por SPDC esta dado por:
@) = [ dvs dv;® (s, v) | + V)| wf + v;) (190)

los subindices s e i denotan a los fotones signal y idler respectivamente, mientras v;

son las frecuencias de desviacion de la frecuencia central definidas como v, = wj — a)](-)

y @ (v, v;) es la amplitud espectral conjunta o funcién de modo la cual esta relacionada
con la forma espectral y la correlacion entre los fotones.

Se considera una fuente de fotones por medio de un proceso SPDC de tipo II, en dicho
proceso se generan fotones con polarizacion ortogonal en un cristal no lineal de
segundo orden con forma rectangular de longitud L al ser bombeado por un pulso
gaussiano de duracion temporal Tp.

Dadas estas condiciones, la funcion de modo queda descrita por la siguiente expresion
[40]:

2T_T, _p2 N2 . T ENp vy _LNs,, LN
(s, v) = |- Tze Tp s +vi) sinc— (v; — vs) e Wst¥) g™ Vi Vs (191)

el tiempo de correlacion T_ (entrelazamiento) entre fotones viene dado por,
T. =22 (192)

donde N; (j = i,s,p) las velocidades de grupo inversas de los campos idler, signal y
bombeo, respectivamente. Cabe sefalar el significado de los dos ultimos términos en la
ecuacion (191) indican que los fotones salen del cristal en diferentes tiempos, esta
separacion entre los fotones genera un orden temporal, es decir, se genera una sola
via posible de interaccion (pathway) donde el fotdn signal interactia primero con el
aceptor y posteriormente el idler. Dada esta configuracion y su respectiva funcién de
modo asociada, se denotard como pareja de fotones con distribucién seno cardinal

distinguible (SD).

La via “pérdida”, es decir la condicion en donde el foton idler interactda primero con el
aceptor y posteriormente el fotén signal puede ser “recuperada” intercambiando la
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polarizacion de los fotones (una vez que salen del cristal) y haciéndolos atravesar un
cristal similar de longitud L/2, para esta condicion, la configuracion se denomina pareja
de fotones con distribucién seno cardinal indistinguible (SI), por tanto, la funcién de
modo asociada adquiere la forma;

iLN
(v, v;) = %e"ﬂg("”"l’)z sinc%‘ (v — vg) e 2 sHVD (193)
se puede asumir que la forma espectral seno cardinal es la forma “natural” de la pareja
de fotones generada por este método, sin embargo, es de interés conocer el efecto de
otras distribuciones espectrales tales como la gaussiana, la cual se puede obtener
implementando en la técnica un filtro espectral gaussiano, dada esta condicion las
funciones de modo asociadas toman la siguiente forma;

2 iLN i iLN:
2T_T, 2 2 T2, _,n2 Y N _iLNs o _ILN;
(v, v;) = ’Tpe—Tp(v5+vi) e 7 Ws™V) ;5 (Ustv) ;=70 .= 0s (194)
2 iLN
2T_-Tp, _p2 N2 T2, _pa2 )
D (vs, 1) = /Tpe Ty s tvi)* =3 (Vs V)" g (Vs H00) (195)

de acuerdo con la misma discusion realizada dos parrafos atras, las ecuaciones (194) y
(195) se denominan pareja de fotones con distribucién gaussiana distinguible (GD) y
pareja de fotones con distribucion gaussiana indistinguible (Gl), respectivamente.

6.3 Modelo de lainteraccion Donador-Aceptor

Se asume que la interaccion dipolar entre el donador y el aceptor es el efecto
predominante, por tanto, el hamiltoniano de interaccion dependiente del tiempo esta
definido por:

HO@) =d@t)-EP () (196)

donde d(t) es el operador de momento dipolar y E(F(t) es la parte de frecuencia
positiva del operador del campo eléctrico que en el caso de la interaccion de dos
fotones es descrito por;

ED @) = BV t)EP (1) + BV (6)E (1) (197)
- hwj —iw:
EV(6) = [ d 4n:)fma(wj)e wjt (198)

con las definiciones anteriores, y aplicando la teoria de perturbaciones a segundo
orden. la ecuacion que permite calcular la probabilidad de absorcion de dos fotones por
un aceptor de dos particulas con dos niveles es:

2 . . .y = = = 2
P= (=) T Sl 1L dtydty ppptge ™ @mentie i@ om0 |BSY (1) B (¢,) + BLY (tl)E§+)(t2)|<p>| (199)
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donde ps, son los elementos de matriz de transicion del operador momento dipolar.
Tomando la expresion <0|E§+)(tl)E§+)(t2) +E§+)(t1)Eg”(t2)|<p>, desarrollando la suma y
sustituyendo términos se obtienen las siguientes expresiones;

= = h ~ —i h A —i

<0|E;+)(t1)E§+)(t2)|(p> = <0| Jdw, ’4”:;2“1(1((1)2)6 02t [ dw, M:):cha(wl)e fontz (P> (200)
- = hwr A _ hwy i

<O|E§+)(t1)Eg+)(t2)|‘P> = <0| Jdaw, 4n21cAa(0)1)€ 1t [ da, 471:;2&4 a(wp)e™ w2t ‘P> (201)

se considera la siguiente aproximacion, w; = w]‘-’ para el término y empleando una

forma equivalente de la expresion (190) dada por, lp) =
[ dvs dv;®(vs, v))aT (ws)a’ (w;)]0), en la ecuacion (190), se obtiene:

(0B ()P (1)) =

h (u(l)(u(z) i .
0| =2 [ dw, e7/2 [ dwy e 1% [ du, dvy®(v5, v)A(w;)A(w,)a" (w,)at (@)

4megCcA
_ <0

_ hjwiw]

" 4meycA

0 (202)

0,60
INOLDS [ 4y, e-t02ts [ daoy €112 [ dv, dvy (v, v)[6(; — 8w, — ) + (@ — 0)S@, — w,)]
0

)

f dew, eioats j de, etz j v, dvi® (w5, v)[6(w; — w)8(w; — wp) + 8(wy — )@y — w5)]

_ hwlw;

" 4meycA

fdvS dv; ® (v, v;) U dw, §(w, — wg)e @2t f dw, 6(w; — w;)e~ @1tz

+ J dw, §(wy — w;)e™ @2t J dw; §(w; — w)e @1t ]

h /wgw? ) . ; .
<O|E‘§+)(tl)fg+)(t2)|(p> = [ dvs dv;® (v, v)[e 1 @stre Witz 4 gmiwitigTlwst; | (203)

4megCcA

analogamente para la ecuacion (201) se obtiene,

h /wgw? ) . ; .
<O|E‘§+)(tl)fg+)(t2)|(p> = [ dvs dv;® (v, v;)[e T @strem itz 4 gmiwitigTlwst; | (204)

4megCcA
sumando las ecuaciones (185) y (186) se tiene;

(0B @B ) o) + (0]BL (DB )] g) =

hwlw?

sWi

[ dvs dv;® (v, v)[e " @stremwitz 4 gmlwitigmlost; | (205)

2mEgCcA

sustituyendo las frecuencias por las frecuencias de desviacion a)jzvj+a)]9, la
ecuacion (205) se convierte en;
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0,,0
h |wsw;

. . . 0 . 0. ,
[ dvg dv;®(vs, v;) [e"‘vstle_‘w(s)tle_witze““"i tr 4 o-ivitsp—i®] tle—wstZe—zwgtz] (206)
2megCcA

dada la expresion anterior se puede descomponer en dos integrales:

h /a)gw? . 0 . .0
Intl = [ dvg dv;®(vg, vy)e Wst1gTWstig itz g —1W; L2 (207)

2megCcA

h /a)gw? . .0 . 0
Int2 = [ dvg dv;®(vg, v))e WitieTIWit1g " Wstz g~ lWs T (208)

2megCcA

para resolver las integrales anteriores es necesario sustituir la funcion de modo
correspondiente a la configuracion asociada, por tanto, se resolvera de manera
independiente para cada caso en particular.

6.4 Absorcion de pareja de fotones de acuerdo con su
configuracion espectral

En las integrales 1 y 2 se emplea la funcién de modo dada en la ecuacion (191) por
tanto, la Intl se convierten en:

i 2T_T, 2 2 T LNy iLNg iLN;
- —_— . . - —_— + . [Eh—— ) —_——
Intl =—J-dvS dv; |—==L e~ To @s+vi) 51nc7(vi —v)e 2 Utz VigT 2 Vs

e_iVstle_iwgtle_ivitze_iw?tz

planteando un cambio de variable,

de esta manera la Intl se convierte en:

h [wdw?
Intl = ekl e~iwStigminits _f dv, dv_e @) ginc T_v_
2negcA |21

) iLNg iLN; . .
lLva+e—T(U+—U—)e— > (U++V—)e—w+(t1+t2)e—w_(t1—t2)

e

2megCA |1

R . . iy s .
— zpe—wustle—lwi tzfdm dv_e—Tp(2v+) sincT_v_e 2v-Wi=Ns e—lv+(t1+t2)e—Lv_(t1—t2)
V4T
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- 27‘[80 cA

ws
‘J ’ZT Ty e~ lwity p—iw; thdv e~4TE (1) ”’+(t1+t2)fdv sincT_v_ e~ W-(t1=t2=T-)

’(1) (t1+t5)?
sOL 2T T T[\/_ —lwgtle—iw?tZE ﬁ [tl — - T—]

P t
= 2meocA | mvam 2T, T e T

h a)?a)? (f1+t2)2

Intl = 7z e—intle—iw?tze 16T2 rect [tl — i — T—]
2¢9cA(V2m) "\ J2T, T- 2T
analogamente para Int2,
h wgwo (t1+tz) .
Int2 = 1/21 p-iwlts p=iwdts, 16T Lact [t1 ty T_]
2¢9cA(V2m) "\ J2T, T 2T

sumando las dos integrales, la ecuacion (187) toma la siguiente forma:

(0B @B @) + (0[E )ES o) =
(t1+t2)2
hJola? )
a)l/a;l e 1675 I‘eCt[tl ta=T- He‘“"stle iwdt, + e—iw; tle sttz] (209)
260cA(V2T) JZTpT_ 2T

sustituyendo la expresion (209) en la ecuacion (199), se obtiene;

(f1+t2)

" wgf’ ( ) Y f f dt,dt, Ufrmbmge —i(wm- wf)tle‘l(wg—wm)tze 16Tp
> m mHmg
P(SD) = |260cA(VZR)Z [2T,T_ " (210)
xrect [%] [e‘i“’gtl emiolts 4 e—iw?ﬁe—iw?tz]

simplificando los términos constantes, la ecuacion (210) se convierte en,

2.2
_(y+tp)
t ot —; _ TN 2
P(SD) = wdw] Yo Bpmbmg |, f1 dt,dt, e i(om-wp)ts g-i(wg-wm)tzp 1675 (211)
8h2£02c2A2‘/2nT T— t—t o o o -
? xrect[ 1 272, ] [ —lwsty g=iwity  p—iw; tle—sttz]

la ecuacion (211) puede ser separada en dos integrales para su resolucion:

- _(t1+t5)?
" —i(wm—wp)ts ,—i(wg—wm)t 16T%
Intl' = Krmbmg dt;dt, e '\ Wm7 Ot WgWm)t2 0 » rect
m

tl - tz - T_] e—iwgtl e—iw?fz
2T _

—00 v =00
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_(t1+tp)?

t rta . . 2 t1—t, +T_
Int2' = Z Kpmbmg f dtldtz e_l(wm_wf)tle_l(mg_“’m)tze 16Ty rect [#
po —o0 J—00

2T_

] e—iw?tl e—iw?tz

empleando el siguiente cambio de variable, y haciendo uso de la funcién de Heaviside

6(x),

ty =t +¢t,
t_=t,—t,
se obtiene
(t)?
t (o ityhy it Al —E
Int1’=Z/1fm.umgf f dt,dt_e” 2z e 2 e 16Tprect[ 5T ]Q(t )
m — 00 —00 —
t o ity it a® _§6+T)
1nt2’=zufmumgf f dt,dt_e” 2z e 2z e vrect 2T —[6(t2)
m — 00 —00 —
donde;

w + wf + w; — wf

A w? — W) + 20, — 0wy — wp

@ W] — @) + 2w, — wy — wy
A=

la Int1l' se convierte en,

2
t ityAy _—(1t+T)2 2T it_ A(l)

Intl = E ,ufm,umgj dt,e 2z e 16 PJ dt_e™ 2 0G(t2)

— 0 0

m

2,2 [2T- it_at)
Int1’=Zufmymg 4Tp\/Ee_4TPA+f dt_e 2z 0(t0)
0
m

2T i A

', —4T2A% =l
Intl’ = Urmbmg 4Tyvme™"'p dt_e 2
m

0

272 ; (1)
Zm HrmMUmg 4Tp\/Ee_4TpA+ (e_lZT_A"1 - 1)
AL

Intl’ =

analogamente para la segunda integral;

A@

2 0(t)=0

Int2' = Zufmumg AT,\me —4Tp0% f dt_e”

2T_
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por tanto, la segunda integral es igual a cero. Sustituyendo las integrales anteriores en
la ecuacion (211), se obtiene

2
)

o= 0
2n(u9wi Tp e_sT)%A-ZF
ey
m

P(SD) = hey2c2A%T_

Ym UrmHmg (212)

siguiendo un desarrollo de calculo similar para las configuraciones restantes, se
obtienen las siguientes expresiones para la probabilidad de eTPA:

2
0,,0
V2rwdwi Ty e_gTzsz%_

P(SD = h2ey2c2A%T_

(213)

1_e—iT_A$,11) 1_e—iT_A$,21))

+
A AP

Zm .ufm.umg <

se estima la siguiente relacion para el caso de la aproximacion gaussiana de acuerdo
con la referencia [41],

sinc(tx) = e T

con a = 0.455, por tanto, se propone el cambio de variable, T_ = 2aT,, asi se tiene,

nwdw)TyaT,

242
- _ e—8Tol%
h°ep?c2A

P(GD) =

. (1)
Zm HfmHUmg [e ~i2aTelm

2 .
F(2aT.AD) + 2ie~(2aTeny) <Erfi(2aTeA,(§)) — Erfi (ZaTeAgrll) + %))] +

2
e izaTeAg,zl)

(214)

2 .
F(ZO(TeAg,?) + zl‘e_(zaTeAg'zl)) <Erfi(20(TeA$,21)) — Erfi (ZCZTeAg,? - é))”

nw?w?TpaTe e_BTIZFA'Z*'
hey2c2A?

P(GI) = IS ipmbtmg [F(2aT D) + F(2aT 02| (215)

7. Resultados

En los siguientes gréaficos se muestran los resultados de acuerdo con las respectivas
expresiones desarrolladas, para cada ecuacion se consideraron los siguientes
pardmetros; para las longitudes de onda asociadas a las respectivas transiciones
energéticas se emplea 1, = 770nm y 4, = 854nm, se considera que la fuente emite
fotones degenerados, por lo cual, 22 =12 = 810nm, el area efectiva del campo de
fotones igual a A = 1um?, el tiempo de bombeo T, = 350fs en base a estudios
experimentales reportados por la referencia [6] y sin pérdida de generalidad se toma
como momento dipolar de las transiciones de los sistema individuales de dos niveles
COMO pgy = Upg = 1 Debye .
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Comenzando con la comparativa entre las gréaficas de la distribucién espectral seno
cardinal, ecuaciones (212) y (213) la Figura 5 muestra los resultados para la condicion
de distinguibilidad e indistinguibilidad entre las vias de interaccion respectivamente,

D-1E
s B(SD)
—

w1

eTPA probability
[ %]

15 20
Tiempo de entrelazamiento (fs)

Figura 5. Grafico de la sefial de eTPA para parejas de fotones con distribuciéon seno cardinal.

En la Figura 5 es notable que la sefial para fotones indistinguibles muestra una
amplitud de probabilidad de casi dos veces comparada con fotones distinguibles, por
otro lado, se corrobora que son fotones anticorrelados, los cuales ofrecen las mejores
condiciones para observar el eTPA, dicha aseveracion se obtiene de observar la escala
en el eje del tiempo de entrelazamiento, el cual indica que para mayores tiempos
disminuye la eficiencia por la pérdida de la anticorrelacién, lo anterior es observable en
los siguientes gréficos:
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Figura 6. Gréfico de distribucion de frecuencias para fotones no correlados con forma espectral
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Figura 7. Grafico de distribucién de frecuencias para fotones anti-correlados con forma espectral
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De esta manera se confirma que los tiempos de correlacion vinculables a la méaxima
sefial de eTPA corresponde a fotones anticorrelados. Cabe destacar que, si bien la
consideracion de ambas vias de interaccion favorece la absorcion con fotones
anticorrelados, existen ciertos valores en el tiempo de correlacion para la distribucion
seno cardinal donde la sefial desaparece.

Ahora se procede a analizar el caso donde se considera la forma espectral gaussiana
con sus respectivas configuraciones distinguibles e indistinguibles.

=16
15 » 10 . . . . . .
FiGl)
IRTETEEEEE P[GD}
1F -
z
=]
[an]
0
=
(=0
<L
o
QD
0.5 ]
D L L 1 1 1 ]

0 5 10 15 20 25 30 3B/ 40 45 50
Tiempo de entrelazamiento (fs)

Figura 8. Grafico de la sefial de eTPA para parejas de fotones con distribuciéon gaussiana.

Dado el comportamiento de los graficos en la Figura 8, se puede observar que la
supresion de las vias (pathways) de interaccién no tienen un efecto importante sobre la
sefial medible de eTPA incluso muestra una ligera mejora para una configuracion
indistinguible, es decir, cuando no se suprimen las vias de interaccion.

La relacién de probabilidad entre los maximos de las sefiales gaussianas indistinguible
y distinguible es de alrededor de 1.23 veces mayor, mientras que para las
distribuciones seno cardinal se observa una relacion del doble de magnitud para el
caso donde se consideran ambas vias de interaccidbn comparado con el caso donde se
suprime uno de los pathways, de esta manera concluimos que es mas favorable
mantener activas las dos posibles vias de interaccion de los fotones, por otro lado
todos los maximos de las sefiales se encuentran a un tiempo de entrelazamiento de
menor a cinco femtosegundos, por lo cual, podemos caracterizar que la amplitud de la
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distribuciéon de probabilidad conjunta se caracteriza por tener una anticorrelacion entre
los fotones.

Con intencion de tener un panorama completo acerca del desarrollo llevado a cabo, la
Figura 9, muestra todas las sefiales analizadas;

'B X1D-1E‘| T T T T T T T T

P(GI)
s P(GD)
P(SD) | -
P(SI)

eTPA probability

10 15 20 25 30 35 40 45 50
Tiempo de entrelazamiento (fs)

Figura 9. Gréfico de sefales de eTPA para las distintas configuraciones de fotones y formas espectrales
consideradas en el andlisis.

Asi mismo la Figura 9 muestra una comparativa completa de las sefiales, determinando
que la relacion entre los méaximos de las configuraciones indistinguibles seno cardinal y
gaussiana es de 3.81 veces, por tanto, se asume que la mayor eficiencia de eTPA es
para la forma espectral seno cardinal a un tiempo de entrelazamiento de 4.51
femtosegundos. Cabe sefialar que la forma espectral seno cardinal es la forma natural
en que se generan los fotones por SPDC al salir del cristal rectangular.
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Conclusiones

Se realiz6 el analisis de la absorcion de parejas de fotones generados por una fuente
de SPDC por un aceptor caracterizado por un sistema de dos particulas de dos niveles
sin interaccion entre ellas, considerando que las frecuencias centrales de los fotones no
son resonantes con las transiciones de los sistemas de dos niveles.

Se determind en concordancia con autores previos que la existencia de una fuerte
anticorrelacion entre los fotones favorece la absorcion y por tanto la transferencia de
energia en comparacion con fotones no correlados,

Se encontré que la forma espectral de la pareja de fotones juega un papel importante
en la eficiencia del eTPA, siendo la distribucion seno cardinal la mas eficiente,
pudiendo ser hasta 3.80 veces mayor comparada con la distribucién gaussiana.

Se encontré que la supresion de los pathways no muestra un efecto muy relevante en
la distribucion gaussiana cuando se consideran todas las vias de interaccion posible,
mientras que en la forma espectral seno cardinal exhibe una sefial el doble de alto
cuando no se suprimen los pathways.

El presente trabajo muestra que la fuente de fotones SPDC muestra ser un método
eficiente de generacion de fotones anticorrelados que permite sintonizar de manera
practica la transferencia de energia resonante a escala nanométrica.

Adicionalmente se menciona que los resultados obtenidos en este trabajo han sido
publicados en Physical Review A [44].
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Anexos

Por completes se anexan los siguientes graficos donde se ha hecho variar la eleccién
de las entidades quimicas de estudio, por ejemplo, modificando la longitud de onda de
los aceptores, con la intencion de observar el comportamiento para longitudes de onda
cercanas, asi como lejanas a las frecuencias de resonancia con los fotones de SPDC,
es importante notar que para todas las longitudes de onda seleccionadas se cumple la
condicion: w, + w, = w? + o).

800nm 820nm

3 :{1D-15| 1 1 1 1 1 1 1 L]
PGy
e PG
25 F(sD) | A
s 2 5]

eTFA probability
o 0

=1

T3
eL

0.5

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
Tiempo de entrelazamiento (fs)
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En los gréficos anteriores se combinan los resultados analizados previamente, donde
se puede observar que la estructura general del grafico se conserva, lo que se puede
notar es que aun cuando las frecuencias resonantes de los aceptores son lejanas a los
fotones de SPDC aun se detecta sefial de eTPA.
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