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Resumen

En esta tesis se investigan teéricamente propiedades dependientes de la
fase de la luz emitida espontaneamente por un atomo iluminado por laseres.
Esta luz, denominada fluorescencia resonante, tiene propiedades que requie-
ren un analisis mecanico cuantico. El estudio se enfoca en el aspecto ondula-
torio de la luz més que en el de particula. Para ello, se emplea la técnica de
deteccion homodina condicionada desarrollada inicialmente para la deteccion
de luz débilmente comprimida, donde las fluctuaciones en una cuadratura son
reducidas a expensas de incrementar las fluctuaciones de la otra. La deteccién
homodina condicionada es una version mejorada de la deteccion homodina
balanceada, ya que la primera es independiente de la baja eficiencia cuanti-
ca de los detectores y de la baja eficiencia de recoleccion de la luz (4ngulo
s6lido) del atomo. Puesto que la compresion en fluorescencia resonante sélo
ocurre si la excitacion es débil, con frecuencia se necesita un laser méas intenso
para obtener suficiente fluorescencia. La detecciéon homodina condicionada,
en consecuencia, recoge la no linealidad 6ptica inducida, la cual se manifiesta
como fluctuaciones no gaussianas, reflejo de dinamica fuera de equilibrio.

Se tratan tres modelos de atomos de pocos niveles. Primero se tiene un
sistema de dos niveles forzado por un laser de intensidad baja a saturacion,
observando la desviacion de las fluctuaciones de comprimida a no gaussia-
na. Después, un atomo de tres niveles donde el tercer nivel es metaestable,
causando intermitencia en la fluorescencia de la transicion fuerte. Esto se
manifiesta como un pico muy angosto en el espectro de la cuadratura com-
primida. Finalmente, un atomo de tres niveles tipo V forzado por dos laseres
muestra una inusual correlaciéon amplitud-intensidad asimétrica, medida por
la deteccion homodina condicionada, la cual se debe a la competencia entre
dos transiciones, una fuerte y una débil. Esta asimetria también es una marca
de fluctuaciones no gaussianas.



Summary

In this thesis the phase-dependent properties of the light emitted sponta-
neously by a laser-driven single atom are theoretically investigated. This light,
called resonance fluorescence, has properties that need a quantum mechani-
cal analysis. The study focuses on the wave aspect of the light rather than
the particle aspect. For this, the method of conditional homodyne detection
technique developed initially for the detection of weak squeezed light is used,
where the fluctuations in one quadrature are reduced at the expense of the
increasing fluctuations in the other. Conditional homodyne detection is an
improved version of balanced homodyne detection that is independent on the
low quantum efficiency of the detector and the low collection efficiency (solid
angle) of the light from the atom. Since squeezing in resonance fluorescence
occurs only for weak driving, a stronger laser is often needed to collect enough
fluorescence. Conditional homodyne detection, as a consequence, picks the
induced optical non-linearity, which manifests as non-Gaussian fluctuations,
signature of nonequilibrium dynamics.

Three atomic models of few levels are considered. The first one is a two-
level atom driven by a laser of weak to saturating intensity, observing the
deviation of the fluctuations from squeezed to non-Gaussian. Second, a three-
level atom where the third level is metastable, causing the fluorescence of the
strong transition to display intermittency. This is reflected in a very narrow
peak in the spectrum of the squeezed quadrature. Finally, a V-type three-level
atom driven by two lasers displays an unusual asymmetry in the amplitude-
intensity correlation measured by the conditional homodyne detection sche-
me, that is due to the competition among a strong and a weak transition.
This asymmetry is also a strong signature of non-Gaussian fluctuations.
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Capitulo 1

Introduccion

Una forma de conocer las propiedades de un atomo (u otro material) es
mediante su fluorescencia, la luz que emite tras ser excitado a niveles de
mayor energia. La informacion que se obtiene consiste usualmente en cono-
cer intensidades, frecuencias y anchuras de la fluorescencia del dtomo. La
excitacion de un atomo por un laser permite la excitacion selectiva de una
transicion entre dos niveles de energia y, con ello, obtener notables mejoras
en la precision de las mediciones sobre la transicion. A la emision espontaneal
de luz mientras el a&tomo es iluminado se le denomina Fluorescencia Reso-
nante (FR). La FR es una de las principales herramientas de diagnostico en
espectroscopia laser, aplicada en enfriamiento de atomos con laseres, medi-
ciones de alta precision para relojes atémicos y determinacion de constantes
fundamentales, asi como en la 6ptica cuantica, donde es de crucial interés
conocer las propiedades estadisticas de la luz emitida.

La 6ptica cuantica moderna nace con la invenciéon del laser en 1960, y una
de sus primeras tareas fue determinar las propiedades estadisticas de la luz
del laser y sus mecanismos fundamentales de generacion. Uno de los primeros
grandes triunfos de la nueva disciplina fue la Teoria Cuéantica de la Coheren-
cia Optica (TCCO), abanderada por Roy J. Glauber en 1963, y a quien se le
reconocio con el Premio Nobel de Fisica en 2005 [1], ver Fig. 1.1. Uno de los
elementos centrales de dicha teoria es el estado coherente, el estado cuantico
de la luz mas cercano al campo coherente clasico de amplitud y frecuencia fija
del campo Electromagnético (EM). La TCCO reconoce que todo campo EM

!'Emisién espontanea: fotones emitidos en direcciéon aleatoria y sin relacion de fase.
Emision estimulada: fotones emitidos en la direcciéon del campo incidente y en fase con él,
la amplitud del campo incidente se suma a la del campo emitido.



CAPITULO 1. INTRODUCCION

L

Figura 1.1: Roy J. Glauber (1925-2018) pronunciando su conferencia Nobel en el Aula
Magna de la Universidad de Estocolmo el 8 de diciembre de 2005 [26].

tiene fluctuaciones. El estado coherente, para empezar, es un campo cuyas
fluctuaciones en amplitud y fase son iguales entre si, y cumplen una relaciéon
de incertidumbre. Ademaés, los campos EMs con otras propiedades estadis-
ticas se describen como superposiciones de estados coherentes. Se sentaban,
entonces, las bases para el estudio de las fluctuaciones de la luz en diferentes
estados producidos por cualquier tipo de emisor.

La TCCO tiene otro elemento crucial: un conjunto de funciones de co-
rrelacion del campo EM a diferentes tiempos que permiten distinguir luz de
diferentes fuentes que a primer orden pueden parecer idénticas, tales como la
luz de una lampara de descarga filtrada y colimada para tener el mismo ancho
de banda y direccionalidad que un laser [2|. Estas funciones de correlacion
estan sustentadas en el funcionamiento de los fotodetectores y en las medi-
ciones por coincidencias que ya eran parte de mediciones en astronomia y
otras disciplinas. En astronomia son famosos los experimentos de Hanbury-
Brown y Twiss (HBT). En 1954 desarrollaron un nuevo interferometro de
intensidad que emplearon para medir didmetros angulares de fuentes de on-
das de radiofrecuencia en el cielo empleando dos antenas [3|. La sefial en cada
antena se detecta independientemente y se registra la correlacion entre las
salidas de baja frecuencia de los detectores. La fase relativa de las dos senales
de radio se pierde y solo se mide la correlacion de sus fluctuaciones de intensi-
dad. A diferencia del anterior, en el interferémetro de Michelson s6lo hay un
detector, las dos senales se combinan antes de la deteccion y su fase relativa
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se conserva. En 1956 HBT [4] modificaron su interferometro de intensidad,
reemplazaron las antenas por dos espejos y los detectores de radiofrecuencia
por dos celdas fotoeléctricas. Midieron, como funcién de la separacion de los
espejos, la correlacion entre las fluctuaciones de las corrientes provenientes
de las celdas cuando eran iluminadas por una estrella. Mostraron mas alla
de toda duda que los fotones en dos haces coherentes de luz estan correla-
cionados. No es que los fotones interfieran fisicamente, son sus amplitudes
de probabilidad las que interfieren y éstas se pueden definir igualmente para
numeros arbitrarios de fotones.

La segunda generacion, por asi decirlo, de avances en la 6ptica cuantica
viene del estudio de las propiedades de la luz que no pueden describirse por
el campo EM ni por la estadistica clasica. En 1976 Carmichael y Walls [5]
demostraron tedricamente, y Kimble y Mandel [6] experimentalmente, que un
atomo de dos niveles (posteriormente generalizado a otros sistemas) no puede
emitir dos fotones simultaneamente. Al emitir un fotén el 4&tomo pasa a su
estado base, desde el cual no radia; debe ser excitado nuevamente para emitir
otro foton. Este efecto se llama anti agrupamiento (antibunching), opuesto a
lo que ocurre con la luz de una fuente térmica (lampara de descarga) donde
es més probable que se emitan dos fotones a la vez, llamado agrupamiento
(bunching). La luz de un laser, lo mas cercano a un estado coherente, es
independiente del intervalo de emisién entre dos fotones, esto es, los fotones
se emiten en forma aleatoria. Este comportamiento se observé en [7| por
medio del conteo de fotones provenientes de diferentes fuentes de luz como
funcion del tiempo, Fig. 1.2.

La FR de un 4tomo de dos niveles convertiria a éste en uno de los siste-
mas mas simple y no trivial para estudiar propiedades cuénticas de la luz.
Mollow [8] calculd el espectro de potencia de la luz dispersada por un atomo
de 2 niveles, excitado casi en resonancia por un campo eléctrico clasico mo-
nocromético. El espectro de potencia se obtiene de la funciéon de correlacion
del momento dipolar atémico a dos tiempos. En el modelo se considera a la
radiacion dispersada, como compuesta, ademés de la monocromética (com-
ponente elastica), de una componente ineléstica resultado de las fluctuaciones
cuanticas del dipolo. En el limite de campos de excitacion débiles la disper-
sion es casi completamente elastica. Conforme se incrementa la intensidad
del campo excitador la dispersion inelastica empieza a contribuir, llegando
a ser apreciable cuando la frecuencia angular de Rabi €2, de la transicion
atomica inducida llega a ser comparable con la razéon de decaimiento ~,.. En
el limite de campos de excitacion fuertes (€2, > ~.) la dispersion inelastica

3
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u

na lampara

un laser

un atomo de dos niveles
Figura 1.2: La luz como particula. Representaciéon esquematica de series de tiempo de

fotoconteo para luz de una lampara (agrupamiento), luz coherente de un laser (aleatorio)
y luz de un d&tomo de dos niveles (anti agrupamiento) [7, Fig. 4].

predomina sobre la dispersion elastica. En este limite el espectro de poten-
cia del campo dispersado, como funcion de la frecuencia angular w, tiene un
pico central con maxima amplitud en w = Wayorescencia — Ve = 0 v dos picos
laterales de menor amplitud ubicados en W = Wauorescencia — Ve = 826, cON
anchuras proporcionales a la razén de decaimiento ~.. Estos picos se conocen
actualmente en el argot de la 6ptica cuantica como el “triplete de Mollow™.

El siguiente objetivo seria estudiar las propiedades dependientes de la
fase de la luz. En 1981 Walls y Zoller [9] demostraron que esas ocurren en los
llamados estados comprimidos (squeezed), fluctuaciones cuanticas reducidas,
donde por medio de una interaccién atomo-laser no lineal, las fluctuaciones
de la fase (amplitud) de la luz se reducen a niveles menores a las de un
estado coherente a expensas de incrementar las fluctuaciones en la amplitud
(fase), y seguir cumpliendo la relacién de incertidumbre del estado coherente.
Walls y Zoller sugirieron que para observar dichos estados comprimidos se
podrian realizar mediciones empleando la técnica de deteccion homodina
balanceada (DHB), que requiere un haz coherente de referencia haciendo
interferencia con la luz de interés. El espectro (transformada de Fourier)
de la senal de un estado comprimido presenta valores negativos en ciertos
intervalos de frecuencia, indicando menor ruido respecto al de un estado
coherente, o bien, al del vacio.

La historia de 30 anos, hasta 2015, de los esfuerzos realizados para pro-
ducir los estados comprimidos esta relatada por Andersen, et al. [10, y sus
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referencias|. El estudio inicial fue de Slusher, et al. en 1985 cuando obtuvie-
ron la evidencia del estado comprimido en su experimento conceptual inicial
usando el proceso de mezcla de cuatro ondas en un vapor atémico de ato-
mos de sodio. Entre la tecnologia de vapores atomicos y un enfoque basado en
explotar la no linealidad tipo Kerr de tercer orden de SiO,, asi como el en-
foque basado en la no linealidad de segundo orden de un cristal ferroeléctri-
co, ganaron estas dos taltimas tecnologias logrando generar luz comprimida,
Wu en 1986 y Vinet en 2010. Otra tecnologia, basada en la supresion del
ruido en la corriente de un laser semiconductor, implementada por Machida
en 1986, también logrd observar el fendémeno a la salida de un diodo laser.
Estos cuatro experimentos fueron los primeros que mostraron un verdadero
efecto cuantico dependiente de la fase de la luz.

Sin embargo, la baja eficiencia de los fotodetectores, asi como la poca luz
recolectada en los experimentos mencionados en el parrafo anterior impidio
la observacion de la compresion de la luz en la FR. Un sistema 6ptico que
también presenta una baja producciéon de compresion, con mucho mejor efi-
ciencia de recoleccion de fotones , es el de un atomo o &tomos en una cavidad
electrodinamica cuantica, QED.2 La baja eficiencia cuantica® de fotodetec-
cion es suficiente para ocultar la compresion. Para resolver el problema, en el
2000, Carmichael, et al. [11] idearon y demostraron el método de Deteccion
Homodina Condicionada (DHC), en el que el sistema de DHB, necesario pa-
ra la medicién dependiente de la fase, reemplaza uno de los detectores del
interferometro de HBT (ver pag. 2) caracterizado por ser casi inmune a la
(baja) eficiencia de deteccion. Esto significa que la deteccion de un foton se
mide en coincidencia con la amplitud de una cuadratura de la luz, entonces,
la correlaciéon es de tercer orden en la amplitud del campo.

La observaciéon de compresion del sistema en la cavidad QED, asi como
de la FR, se limita al régimen de excitacion débil. Sin embargo, para producir
la cantidad de luz suficiente para su observacién hay que excitar al sistema
un poco mas fuerte. Esto genera una contribucion de tercer orden en la DHC
producto de la no linealidad inducida, mientras que la compresion es de
segundo orden en las fluctuaciones. En el experimento de Foster, et al. [12,
Fig. 3| esta contribucion es pequenia, la cual permitia ignorarla en un primer
nivel y poder identificar el espectro como el de compresion, pero notable

2Del inglés quantum electrodynamics (QED).
3Los fotodetectores se especifican por su eficiencia cuéantica 7, que se define como la
razoén del namero de fotocuentas al niumero de fotones incidentes.
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en la asimetria temporal en la correlacion. Esta asimetria fue explicada por
Denisov, et al. [13] como un efecto de rompimiento del balance detallado por
ser un sistema fuera de equilibrio, un topico de gran actualidad. La soluciéon
a un problema llevo a mas preguntas.

Los sistemas de cavidades QED son muy dificiles de explorar analitica-
mente fuera del régimen de excitacion débil. La FR es mas accesible a cual-
quier régimen, asi que la ruta méas adecuada para entender las desviaciones
al efecto de compresion y la asimetria de la correlacion amplitud-intensidad
de la DHC es trabajar con la FR de sistemas de atomos de dos o mas nive-
les. En 2008 Marquina-Cruz y Castro-Beltran [14] demostraron teéricamente
la asimetria en la correlacion amplitud-intensidad de la DHC en un atomo
de tres niveles tipo V, donde dos laseres excitan dos transiciones diferentes
con un estado base en comin. Sin embargo, ain habia que determinar el
papel de la no linealidad y el grado en que las fluctuaciones se presentan.
Estos estudios se realizaron para el atomo de dos niveles en 2010 por Castro-
Beltran [15] y en 2015 por Castro-Beltran, et al. [16]. Para el dtomo de tres
niveles tipo V se realizaron en 2014 por Castro-Beltran, et al. [17] y en 2017
por Gutiérrez, et al. [18]. En 2016 Castro-Beltran, et al. [19] hicieron dichos
estudios aplicando la DHC a la FR de un atomo de tres niveles tipo A.

El autor de esta tesis considera que los articulos citados en el parrafo
anterior constituyen una contribuciéon altamente original y pertinente en la
Optica cuantica. En particular por las propiedades dependientes de la fase de
la FR de 4tomos de dos o tres niveles, y sus implicaciones en la teoria de la
coherencia en general, asi como por las propiedades estadisticas de sistemas
fuera de equilibrio. Esta tesis consta fundamentalmente del trabajo realizado
y reportado en los trabajos citados en el parrafo anterior y particularmente
en los ultimos cuatro articulos en los que el autor de esta tesis es coautor.

Esta tesis esta organizada de la siguiente manera. En el Cap. 2 se presen-
tan los principales conceptos de la interacciéon de un d&tomo de 2 niveles de
energia con un laser monocromatico en espacio libre. Se definen la frecuencia
angular de Rabi y la razén de decaimiento de emisiéon espontanea cuando el
atomo decae a un estado inferior de energia emitiendo un foton de frecuencia
muy cercana a la de la transicion. A partir de la ecuacion maestra se obtie-
nen las ecuaciones de Bloch 6pticas que describen la evoluciéon del sistema
a todo tiempo, con soluciones analiticas s6lo en el caso de desintonia igual
a cero, en resonancia. Sus soluciones en estado estacionario son importantes
porque dan informacién de céomo se comporta el sistema cuando el tiempo
tiende a infinito. La intensidad de luz dispersada es proporcional a la po-
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blacién en estado estacionario del estado de mayor energia. El concepto de
estado coherente, definido en términos de las cuadraturas X;, X5, permite
estudiar un verdadero efecto cuantico de la luz: Los estados comprimidos o
luz comprimida. La huella digital de tales estados esta dada por la varianza,
o ruido, de la cuadratura X; o Xo.

El Cap. 3 es un poco matemaético porque inicia con el concepto, en general,
de funcion de correlacion en Optica cuantica para pasar a estudiar, por un
lado, la técnica de medicién de deteccion homodina condicionada y, por otro
lado, se define la funcién de correlaciéon a dos tiempos, la cual esta relacionada
con la técnica mencionada. La funcién de correlaciéon permite el estudio de las
fluctuaciones de la FR emitida por una transiciéon en un atomo. La féormula
cuantica de regresién es muy importante en 6ptica cuantica ya que permite
calcular los valores esperados de funciones a dos tiempos. Los célculos de
dichas funciones y los de las condiciones iniciales que se requieren son temas
que se desarrollan en el capitulo y se complementan en el Apéndice A.

En los Caps. 4, 5 y 6 se presentan los trabajos desarrollados durante el
trabajo de tesis, los cuales se reproducen en el Apéndice C. El Cap. 4 esta
dedicado al atomo de dos niveles, el sistema més bésico, pero no trivial,
que permite estudiar los conceptos fundamentales de la optica cuantica. El
Cap. 5 estudia el atomo de tres niveles tipo A, el cual presenta el fenémeno de
intermitencia de la FR debido a la presencia del estado metaestable de larga
vida, comparada con la de la transicion fuerte. A diferencia de los dos casos
anteriores, el &tomo de tres niveles tipo V, en el Cap. 6 se estudia como este
atomo presenta una funcion de correlacion asimétrica. En los tres modelos
de atomos se estudian las condiciones 6ptimas para medir el espectro de la
luz comprimida. En el Cap. 7 se presentan las conclusiones.



Capitulo 2

Interaccidon atomo-laser

En este capitulo se estudia la interacciéon de un aAtomo de 2 niveles de
energia con un laser monocromético en espacio libre, uno de los sistemas
cuanticos mas simples pero nada triviales. Con esto, se establecen los con-
ceptos basicos de la 6ptica cuéntica para estudiar otros modelos de atomo
que se tratan en esta tesis, a saber, el &tomo de tres niveles tipo A y el &tomo
de tres niveles tipo V. Que se pueda reducir un sistema atémico a un sistema
de dos niveles se debe principalmente a la monocromaticidad de los laseres,
pudiendo ignorar otras transiciones. En caso que los niveles de energia tengan
degeneracion es posible obtener un sistema de dos niveles mediante bombeo
optico con laseres de polarizaciones apropiadas.

En esta tesis se considera que el laser es un campo perfectamente coheren-
te en el sentido de la Optica clasica: estable en amplitud y monocromaético,
ignorando fluctuaciones cuanticas. Esto significa que, junto con la cuanti-
zacion de la energia atomica se utiliza la llamada teoria semiclasica de la
electrodinamica. Se ignoran ademas las fluctuaciones del laser debidas a di-
versas fuentes de ruido. Se considera también que el atomo esta fijo en el
espacio. Esto no es problema si se usa un punto cuéntico, pero puede serlo
con un ion en una trampa de radio frecuencia o trampa de Paul.! Sin em-
bargo, es rutinariamente posible confinar el micro movimiento a un paquete
de onda de tamano mucho menor que la longitud de onda de la transicion.
Estas aproximaciones son comunes en la literatura.

El interés en Optica cuantica es estudiar las propiedades estadisticas de
la luz y la dindmica del sistema que la produce. Las fuentes emiten fotones

LEn honor del fisico aleman Wolfgang Paul (1913-1993) quien inventé las trampas de
radiofrecuencia. Premio Nobel de Fisica en 1989.
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que se propagan alejandose de la fuente hasta que son absorbidos por las
paredes del laboratorio o son detectados. Para analizar las propiedades de la
luz se emplean métodos estadisticos cudnticos. Los dtomos excitados actiian
como una fuente de radiacion a través de emision espontanea y estimulada.?
Dichas fuentes son sistemas abiertos que se pueden estudiar por medio de
los métodos usados para tratar con disipacién en mecanica cuantica. Estos
métodos permiten separar convenientemente entre el tratamiento de la fuen-
te, como un sistema cuantico amortiguado, y el tratamiento de los campos
emitidos. La separacion consiste, por un lado, en un sistema S que repre-
senta todo el funcionamiento interno de la fuente, formado por la fuente (el
atomo excitado) y los laseres, y por otro lado, un entorno o recipiente R
que causa la emision espontanea y que porta los campos emitidos (la fluores-
cencia). En el lenguaje de sistemas disipativos, R describe el ambiente en el
cual la fuente pierde energia. Para fuentes emisoras de fotones la pérdida de
energia es energia 1til, aparece en R como campos emitidos que se pueden
observar en un experimento, o se puede reorientar para usarla en otra parte,
Carmichael |20, p. 5].

En este capitulo se estudia el 4tomo de 2 niveles (A2N) con el proposi-
to de revisar los conceptos fundamentales de la O6ptica cuéntica, sentar las
bases de la nomenclatura y revisar el comportamiento general de una tran-
sicion atomica entre dos niveles. Lo anterior, a su vez, sienta las bases para
posteriormente estudiar 4tomos de 3 niveles.

La Fig. 2.1 es un esquema para el modelo aproximado de un A2N; el cual
se supone que esta aislado y fijo en una posiciéon. El &tomo esta acoplado con
un laser de frecuencia angular v, constante. La frecuencia angular w, es la
de la transicion entre el estado base |g) v el estado excitado |e), el sistema S
estd acoplado a un entorno (R) en el cual la fuente pierde energia emitiendo
espontaneamente fotones a razén ., cantidad también llamada coeficiente A
de Einstein.

En la Fig. 2.1, Q. es la frecuencia angular de Rabi que describe la inten-
sidad del acoplamiento entre al &tomo y el laser para la transicion entre el
estado base |g) vy el estado excitado |e). La frecuencia angular de Rabi, en
general, esta dada por [21, p. 79|

h )
donde pj, es la magnitud del momento dipolar de la transicion |j) <> |g) ¥

Q, = (2.1)

2Veéase pie de pag. 1
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Figura 2.1: Modelo aproximado de un &tomo de 2 niveles. Cuando un laser monocro-
matico de frecuencia angular v, coincide con una de las transiciones épticas del atomo
se tiene una interaccién resonante entre esa transicién y el campo de luz, donde w, es la
frecuencia angular de la transicion entre |g) y |e), €. es la frecuencia angular de Rabi y v,

la razén de emisién espontanea del estado excitado.

Ey es la amplitud del campo de luz. En este tratamiento se ignora el hecho
de que usualmente los niveles tienen a su vez subniveles y que todos pueden
contribuir a una transiciéon resonante, lo cual produce complicaciones cuando
en los experimentos se usan atomos multinivel para probar teorias basadas
en la aproximacion de un sistema de dos niveles.

2.1. Ecuaciéon maestra

Para estudiar el &tomo de 2 niveles se emplean los operadores de pseu-
doespin de Pauli:® 0, = 0,4, 0_ = 04 v 0., donde los operadores de transi-
cion estan dados por

geg = le) (gl Tge = 19) (el (2:2)

y corresponden a las transiciones |g) — |e), |e) — |g), respectivamente.

A 0., se le llama “operador atémico de ascenso” y a 0, “operador atémico
. o,

de descenso”. El operador o, se define como

0, = [0eg, 0ge] = |€) (€] = 19) (9] = Tee — 04y, (2.3)

3Las matrices de espin de Pauli en el contexto de transiciones magnéticas en sistemas
de espin % son o, 0y y 0, donde se definen o, = % (0z +i0y) Y Oge = % (o0g —i0y). De
acuerdo a lo anterior, cuando o.4, 04 y 0, se aplican a un 4tomo de 2 niveles se les llama
operadores de pseudoespin de Pauli, mismos que ya no estan relacionados con los estados

de un espin real [22, pp. 30-31].
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donde se empled la ortogonalidad de los estados (m|n) = d,,,, con m,n = e, g
y con 0,,, la delta de Kronecker.

La energia del sistema consiste en dos partes: la energia libre del atomo,
Hy = hweoegoge = hweoe v la energia de interaccion entre el atomo y el
laser en la aproximacion dipolar, H; = —p - E(r,t), donde p = ed(0, + 0_)
es el operador de momento dipolar, g, es la carga del electron; y E(r,t) =
E(r,0)(e?! 4+ e~!) /2 es el operador de campo eléctrico del laser en la po-
sicion del dipolo r al tiempo t. En el régimen o6ptico es posible aplicar la
Aproximacién de Onda Rotante, que consiste en ignorar los términos con
frecuencias w, + 1, por lo que se puede escribir el operador de energia como
el Hamiltoniano

h$2e , ,
Hl = hWeO-ee + T (O'egeiﬂjet + O'geezyet) . (24)

Aqui se considera que los operadores 0., y 04 tienen la dependencia temporal
implicita, esto es, gy = ¢y (1) = 0eg (0) €' ¥ 04e = 04 (1) = 04e (0) €7
Ahora conviene expresar el Hamiltoniano en un marco rotante lento, que
permita reducir la dindmica a las frecuencias lentas dadas por v, y €2, que
son del orden de ~ 10° Hz,. Lo anterior se logra haciendo H = UTH'U, donde
U = e~ e ¢g el operador de transformacion, esto es

RS2,
H = hA.0. + T (Oeg + Tge) (2.5)

donde A, = w, — v, es la desintonia dtomo-campo, que toma valores desde
cero hasta valores del orden de 10° Hz.
El 4tomo se describe mediante la funcién de onda

[¥) = Cele) + Cylg) (2:6)

donde |e), |g) son las funciones propias de cada estado con los varios nimeros
cuanticos (nivel principal, orbital, magnético y espin). La funcion de onda v
obedece la ecuacion de Schrodinger

0 i

— t)=—= t). 2.7

£ (11) = — 1 HU (1) 2.7
Otra forma de estudiar un sistema cuantico, ademés de la ecuacion de

Schrodinger, es empleando el operador de densidad p definido co-

mo p = [¢) (¢|, donde la barra sobre el proyector [¢) (1| denota promedio
estadistico. Los elementos de matriz de p se definen como

pir = (Jlp k). (2.8)
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Dado que p es una matriz hermitiana o auto adjunta,* los elementos de matriz
de la diagonal son tales que p;; = (pj;)", con zj p;j; = 1, mientras que para
los elementos de matriz fuera de la diagonal (j # k) se tiene que py; = T

Sustituyendo la funcion de onda |¢), Ec. (2.6), en p = [¢) (¢| y emplean-
do la Ec. (2.8) se tiene que

Pee = |C(e|2 y  Pgg = |C’g|2 y  Peg = CeC:; y  Pge = p:g‘ (29)

Se sabe que un adtomo en estado excitado decaerd, en ausencia de co-
lisiones u otros procesos, a un estado inferior, fenémeno llamado emision
espontanea que, si no se ignora, se suele introducir en forma fenomenolégica.
Su origen radica en que el atomo se acopla dipolarmente con todos los osci-
ladores de frecuencias wg del entorno o reservorio (modos del campo EM),
donde el factor de acoplamiento gs es tal que gs o< \/wgr/V, con V el volu-
men del entorno. Dada la dependencia inversa del volumen, en espacio libre
(cavidad infinita) el acoplamiento es muy débil. Este entorno es muy grande
y resolver entonces la ecuacion de Schrodinger se vuelve imposible. Sin em-
bargo, no interesa seguir la dinamica de los grados de libertad del entorno. Es
posible “eliminar” este entorno con el procedimiento de Weisskopf y Wigner
que consta de dos aproximaciones: el acoplamiento gg es débil y el entorno
no tiene memoria. El resultado es la emision espontanea, en la que el &tomo
decae a razon 7, a un estado inferior emitiendo un fotéon de frecuencia muy
cercana a la de la transicion. La razon -, esta dada, en general [21, p. 344],
por

L el
" Armey 3he®  3meghcd’
donde, 7; se denomina razén de decaimiento de emisiéon esponténea, p;, =
|p,,| = qed;y es la magnitud del momento dipolar de la transicion® [j) < |g)
y dj, es la magnitud del vector de posicion del electron. El tiempo de vida
del estado excitado es 1/7;.

A temperatura finita el entorno es radiacion de cuerpo negro, que ade-
més puede provocar absorcién y emision estimulada. En la region 6ptica del
campo EM, que es el interés en esta tesis, el niamero de fotones térmicos del

¥4 (2.10)

4Si A es una matriz, la matriz adjunta de A se denota por A’ y se define co-
mo At = (AT)" = (4*)", donde AT (A*) es la matriz transpuesta (conjugada) de A.
Si ademéas AT = A, se dice que la matriz A es hermitiana o auto adjunta.

SVease Ec. (2.25)
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entorno es despreciable y entonces no causa absorciéon y emision estimula-
das. El término disipativo de la ecuacion de Schrodinger para el operador de
densidad es entonces, en general [21, p. 370],

fy,
Lp= Ej (204jp0jg = 0jg04iP — POjg04;) (2.11)

donde L es el stiper operador Liouvilliano actuando sobre el operador de den-
sidad p,% vy describe la evolucién no hermitiana debido a la interaccién del
atomo con su entorno y es el responsable de la disipacion irreversible.

La dindmica del atomo se describe por medio de la llamada ecuacién
maestra para el operador de densidad p del d&tomo, dada por |21, p. 369]
p= l [H, p| + Lp. (2.12)
th
Incorporando en la Ec. (2.12) la expresion para el hamiltoniano H, Ec. (2.5),
y la expresion para Lp, Ec. (2.11) con 0,404 = 0., se obtiene la ecuacion
maestra para el &tomo de 2 niveles, esto es

. Ye
[Oeg + Tges p] — 1A [Oce, p| + 5 (204epTcg — Teep — pOee) . (2.13)

S _gtte
P="
Las ecuaciones diferenciales para los elementos de matriz p;, Ec. (2.8),
para el 4&tomo de 2 niveles se obtienen de calcular cada una de sus deriva-
das pjr = (j|p| k) con p dado por la Ec. (2.13), es decir, en ésta tltima
ecuacion se multiplica, simultdneamente, por la izquierda por (j| y por la
derecha por |g). Haciendo las operaciones correspondientes se obtiene

Pec = @% (Peg = Pge) = VePees (2.14)
g = 15 (e = pyg) — (2 10 (2.15)
Pge = —i% (Pee = Pgg) — (% - iAe> Pge; (2.16)
Pgg = _i% (Peg = Pge) + VePee- (2.17)

Del hecho que Tr [p] = 1 se tienen las siguientes relaciones

Pee T Pgg = 1 = Pee — Pgg = 2pee -1 = pgg - _pee7 (218)

6Para preservar la traza del operador de densidad, Tr[p] = 1, el término Lp debe
referirse como de la forma de Lindblad [21, p. 369].
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2.2. ECUACIONES DE BLOCH OPTICAS

ecuaciones de las cuales, por un lado, al sustituir pee — pgg = 2pee — 1 en
las Ecs. (2.15, 2.16), éstas toman otra forma. Por otro lado, considerando
que Pgg = —pPee e puede eliminar la Ec. (2.17).

2.2. Ecuaciones de Bloch épticas

Las Ecuaciones de Bloch Opticas (EBO)7 para el atomo de 2 niveles per-
miten conocer y predecir el comportamiento del sistema a todo tiempo. Estas
ecuaciones describen la interaccion del a&tomo con un laser monocromatico
en espacio libre y se obtienen a partir de las ecuaciones de los elementos de
matriz de p, Ecs. (2.14-2.17), a través de la definicion del valor esperado de
un operador arbitrario O, esto es

Oy =Tr[0p] = (O)=Tr[0p]. (2.19)
Sustituyendo O = o, en la Ec. (2.19) se obtiene
(o) = Trlowpl = ey = (o) = T o] = pry. (2.20)

Por ejemplo

(Oee) = pec ,  (0gg) = Pgg +  (Teg) = Pge »  (0ge) = <Ueg>*a (2.21)

donde (o) ({(044)) es la poblacion o probabilidad de ocupacion del estado
excitado (estado base) y es positiva. El valor esperado de o, esta dado por

(02) = (Tee) = (Tgg) = Pec — Pygs (2.22)

que recibe el nombre de “inversiéon de poblaciéon” o simplemente de “inver-
sion”. En forma consistente con las Ecs. (2.18) se tiene para la suma de las
poblaciones que

(Oee) + (049) = 1. (2.23)

La polarizaciéon atomica promedio estd expresada en términos de (oe,) ¥y
de (og) de la siguiente forma

(ged) = dey (Oeg) + dye (04e) (2.24)

"En analogia con las ecuaciones de Bloch de una particula de espin 1/2 en un campo
magnético, Carmichael [22, p. 51].
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donde p = g.d es el operador de momento dipolar, ¢. es la carga del electron,
d es el operador de la coordenada del electron ligado y

deg = (e <€|d|g> = Qedeg - peg y dge - (deg)*a (225)

son los elementos de matriz del dipolo atémico [22, pp. 30-31].
Sustituyendo las Ecs. (2.18) en la Ec. (2.22) se obtiene

Pee = % (1 + <Uz>) = pee = % <Oz> )
(02) =2pee —1 = (2.26)
Pgg = % (L=A02) = pgg = _% (02) -

Ahora, sustituyendo las Ecs. (2.20, 2.26) en las Ecs. (2.14-2.17) se obtie-
nen finalmente las EBO para el atomo de 2 niveles, esto es

(02) = —iQe ((0eg) = (04e)) — Ve (L + (02)), (2.27)
o) = =it (o) — (L~ i) o) (2.28)
(G4e) = z% (0.) — (% + z'Ae> (04e) - (2.29)

Como se observa, éstas ecuaciones son mas simples que las Ecs. (2.14-2.17).
Las “poblaciones” o probabilidades de ocupacién de niveles son (o..) y (04)-
Si el atomo se irradia con luz incoherente se tiene que (0.y) = (0¢) = 0,
mientras que, por otro lado, si el &tomo se irradia con luz coherente, (o.,) # 0
y (0eg) # 0,y se les llama coherencias, las cuales estan relacionadas con la
polarizacion atémica promedio, Ec. (2.24).

2.2.1. Soluciones en estado estacionario

Previo a resolver las Ecs. (2.27-2.29) conviene obtener las EBO en Estado
Estacionario (EBO-EE), es decir, el estado al que llega el 4tomo para un
tiempo suficientemente grande y para el cual sus valores ya no cambian en
el tiempo, esto es

() =0, entonces  1im (o, (1)) = (1 (0)) = () = 00, (230)
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donde m = z, eg, ge. Aplicando las Ecs. (2.30) en cada una de las Ecs. (2.27-
2.29) se obtiene

—1Qe (g — ge) —7e (1 + ;) = 0, (2.31)
Qe e .
—ig Qs (% - @Ae> ey = 0, (2.32)
Qe e .
ira. - (% n er) age = 0, (2.33)

cuyas soluciones estan dadas por

V2 + 4A?
o, = — )
v2 + 4A2 4 2Q)2

(2.34)

Qe (2A. — 17.) Qe (2A¢ + 17e)
- Qge = — s
V2 +4A2 4202 7 72 + 4A2 4 202

donde se observa principalmente que a, < 0.

(2.35)

O-/eg ==

2.2.2. Soluciones dependientes del tiempo

Las soluciones de las ecuaciones de Bloch se obtienen en forma numérica
para A, # 0. Soluciones analiticas son posibles solamente si las frecuencias
angulares de la transicion y del laser son iguales, esto es, en resonancia, A\, =
we — Ve, = 0, y son bien conocidas en la literatura de la 6ptica cuéntica.
Dichas soluciones analiticas se obtienen, por ejemplo, aplicando el método
de la transformada de Laplace a las Ecs. (2.27-2.29):

_ 1 2 7%t 37@/4
(o, (t)) = e {1 +YZe [cosh ot + 5 senhdt| ¢, (2.36)
. 1 Y ,%t 3’76/4
(0eg (1)) = z\@ (1 n YQ) {1 e {cosh ot + 5 senh 515] }
FiV2Ye it (%T/Zl) senh dt, (2.37)

(0ge (1)) = —i% (%) {1 — et [cosh ot + 372/4senh 575] }

—iV/2Y e il (%T/LL) senh 0t, (2.38)
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donde O
Y=v2-C y 4= %\/1—8}/2. (2.39)

Ve
Para el presente caso en que A, = 0 y siguiendo las definiciones de la

Ec. (2.30), las soluciones en estado estacionario se obtienen tomando el li-
mite cuando t — oo en las Ecs. (2.36-2.38), esto es

lim (0. (1) = 15 (2.40)

1

0w = Jin (o) =i (1y3) 2.1

Qge = tlir& <Uge (t)> = _i% (%) : (2'42)

En relacion a las Ecs. (2.37, 2.38, 2.41, 2.42) se observa que (0,.) = (0¢)",
Qge = (i, Y qUe en resonancia

a

Relaey] = Relay] =0. (2.43)

Tres casos son de interés en el estudio de la FR del atomo de 2 niveles.
Un caso es considerar una excitacion débil, para el que Y2 < 1 0 Q2 < 2.
El segundo corresponde a una excitacion con €2, = 7. /4, llamada excitacion
critica, para la cual § = 11/72 —16Q2 = 0, Ec. (2.39). Si Q. < 7./4 =
0 > 0, las soluciones muestran un comportamiento mondtono creciente hacia
su valor en estado estacionario. Si 2, > 7./4 cambia el comportamiento
matemético de las soluciones ya que 72 — 1602 < 0, entonces los términos
con funciones hiperbolicas se convierten en funciones trigonométricas y es
la razon de que se presenten oscilaciones en las soluciones. Cuando A, # 0
también se presentan oscilaciones sin que se satisfaga que Q. > ~./4. El
tercer caso de interés es considerar una excitacion fuerte con 2, > ..

En esta seccién se estudian los tres casos mencionados, asi como dos
casos de excitaciones intermedias entre la excitacion critica y la excitacion
fuerte. Estos cinco casos, con 7, = 1, se estudian en resonancia, A, = 0,
con una desintonia pequena, A, = 0.17., y con una desintonia diez veces
mayor, A, = 7.

En la Fig. 2.2 se muestran dos aspectos de la solucion analitica de (o, (1))
para el caso de resonancia, con estado inicial (o, (0)) = —1, Ec. (2.36), para
diferentes valores de €./7.: (i) excitacion débil . = 0.17,, (i7) excitacion
critica 2, = 0.257,, (7i7), (iv) dos valores de excitacion intermedios €, = 7.,
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Yet

Figura 2.2: Solucién analitica de (o, (t)), Ec. (2.36). (a) vet = [0,15], Qe/ve = [0,3.3] y
Ae =0. (b) (4) Qe = 0.17,, (i1) Qe = 0.257,, (4i7) Qe = Ve, (1) Qe = 279 ¥ (v) Qe = 3.57.

Q. = 27 y (v) excitacion fuerte 2, = 3.57.. En (a), a partir de vt~ 6y
Q. 2 0.57, empieza a aparecer, a insinuarse, el primer méximo. En (7), (i7) de
(b) se aprecia mejor un crecimiento mondtono de (o,) debido a que dominan
las funciones hiperbélicas en las soluciones, mientras que en (ii7i) — (v), para
valores mayores a la excitacion critica, 2, = v./4, se presentan oscilaciones.
El primer maximo indica una mayor probabilidad de que el &tomo ocupe el
estado |e). A mayor intensidad del campo, méas pronto ocurrira el maximo.

En la Fig. 2.3 se muestra la parte imaginaria de la coherencia (o, ()).
Los valores de €, son los mismos que los de la Fig. 2.2. En la Ec. (2.43)
se mostrdé que en resonancia ocurre que Re (0., (1)) = 0. En la figura se
aprecia en (i), (#4) un crecimiento mondtono como el de (o,) en (7), (i7) de
Fig. 2.2(b). Mientras que en (iii) — (v) se presentan oscilaciones. Recuérdese
que (e (1)) = (00 (1))

Como se vio en la secciéon anterior, cuando A, # 0 las ecuaciones de
Bloch se resuelven en forma numérica. En esta tesis se emple6 Mathematica
para tal fin. Las Figs. 2.4 (a) y (b) muestran el comportamiento general
de (o, (t)) con las condiciones iniciales (o, (0)) = (04 (0)) =0y (0, (0)) =
—1, 4tomo en estado base. Los valores de {2, son los mismos que los de la
Fig. 2.2. La Fig. 2.4(a) corresponde a (o, (t)) con un valor de desintonia
pequenio, A, = 0.17,, y la Fig. 2.4(b) con un valor de desintonia A, = 7.
En ambas graficas se observa que razonablemente para 7.t ~ 10 se alcanza
el estado estacionario, para el cual (0,),, < 0, consistente con las Ecs. (2.34,
2.40).
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Figura 2.3: Solucién analitica de Im (o, (t)), Ec. (2.37), con A, = 0. (i) Q. = 0.1,
(17) Qe = 0.257,, (4i1) Qe = e, (W) Qe = 27, v (v) Qe = 3.57. La linea punteada

horizontal verde muestra el cero. En resonancia Re (o4 (t)) = 0, Ec. (2.37).

T T T T T T T ] [ T T T T T T T T T ]
Ae = 0.1ve (@) 1 02F | () Ae =e (b)_
AV 10
= =-0.2r \ b
= 1= (iv)
S 1 804 \/\/‘ 7
i 0.6 (idi) B
ii 4 -0.81 . b
(%) (i) (i)
| s 1 s | " | '1-0 ! I - L [ 1 I s I L I 1 I s I
8 10 12 14 0 2 4 6 8 10 12 14
et Yet

Figura 2.4: Comportamiento general de (o (t)). Su méximo valor en estado estacionario
se indica con la linea punteada horizontal verde. (a) A = 0.17. y (b) Ac = 7¢. En ambos
casos, (1) Qe = 0.17,, (i1) Qe = 0.257,, (ii1) Qe = Ve, (1) Qe =279 ¥ (v) Qe = 3.57.
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ReI (creg (t)>
Rtle <Ueg (t)>

Yel Vel

Figura 2.5: Comportamiento general de Re (o, (1)) para A, # 0, Ecs. (2.37). La linea
punteada horizontal verde muestra el cero. (a) A, = 0.17. y (b) A = .. En ambos
casos, (i) Qe = 0.17,, (i1) Qe = 0.257,, (4i1) Qe = Ve, (1) Qe =279 ¥ (V) Qe = 3.57.

Se observan maés oscilaciones de (o, (t)) con una desintonia de A, = 7,
que con A, = 0.17,.. Mientras la desintonia aumenta, los valores maximos de
los picos disminuyen, por ejemplo, el maximo para (iv) pasa de positivo a
negativo en 7.t ~ 1.4 y para (v) el maximo se hace negativo en 7.t ~ 0.85
cuando A, 2 2.57,. La Fig. 2.2(b) y la Fig. 2.4(a) se parecen mucho ya que la
desintonia s6lo pas6 de 0 a 0.1, respectivamente. Por otro lado, la Fig. 2.4(b)
muestra siempre oscilaciones, aunque en (i) y (i¢) apenas se notan.

La Fig. 2.5 muestra dos graficas de la parte real de la coherencia (o, (%))
cuando A, # 0 y siempre toma valores negativos. Como antes, los valores
de Q. son los mismos que en la Fig. 2.2. En la Ec. (2.37) se ve que para A, =
0 se tiene que Re (o, (t)) = 0. Los diferentes valores que se alcanzan en
estado estacionario se obtienen de la Ec. (2.35), donde Re [a,y4] < 0. Como se
observa en la figura, conforme aumenta la desintonia los valores de (o, (%))
son mayores y se presentan més oscilaciones en (b) que en (a).

La Fig. 2.6 muestra la parte imaginaria de la coherencia (o, (t)) cuan-
do A, # 0. Los valores de €, son los mismos que en la Fig. 2.2. Como en (a)
la desintonia es pequena, Im (o, (t)) muestra un comportamiento muy simi-
lar al caso en resonancia, Fig. 2.3, con amplitudes ligeramente disminuidas.
En (b), la forma general de Im (o, (¢)) es casi la misma que en (a), con
amplitudes disminuidas y siempre presenta oscilaciones.
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Im (a‘eg @)

Figura 2.6: Comportamiento general de Im (0., (t)) para A, # 0, Ec. (2.28). La linea
punteada horizontal verde muestra el cero. (a) A, = 0.17. y (b) A = .. En ambos
casos, (i) Qe = 0.17,, (i) Qe = 0.257,, (4i1) Qe = Ve, (1) Qe =279 ¥ (V) Qe = 3.57.

2.3. Intensidad de la luz dispersada

La intensidad de luz dispersada [ es proporcional a la poblaciéon en es-
tado estacionario del estado excitado |j), es decir, proporcional a «;; y esta
dada por

I'=f(r)(0jg00i) s = [ (r){o)s) s = S (7) sy, (2.44)
donde 7 es el vector de posicion del &tomo y f () es un pardmetro geométri-
co, Carmichael [22, p. 48], parametro que aqui se hace igual a uno. El proceso
de emisioén es un proceso estadistico-cuéntico, por lo que esta sujeto a fluc-
tuaciones cuanticas. Entonces, es importante ver cudl es el papel de dichas
fluctuaciones. La intensidad se calcula escribiendo los operadores como la su-
ma de su media, (ojz),,, mas fluctuaciones, Aoy, esto es, 0j, = ajip + Aojy.
Sustituyendo este desarrollo en la Ec. (2.44) se obtiene

I = ((ajg+ Adgjy) (g + Adgs))
= |O‘jg|2 + <Aang‘79j>
= Icoh + ['L'nc ) (245)

donde se emple6 que aj 0 = |0zjg|2 y el hecho de que las fluctuaciones
promedian a cero, (Acj;;) = 0. En la Ec. (2.45) se identifican

2 2
Leon = laggl™ e Line = ajj — Leon = (AdjgAoy;) = ajj — |agg|™ , (2.46)
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Figura 2.7: Contribuciones coherente e incoherente a la intensidad de la luz dispersada
para el A2N. Curvas en negro para A, = 0, las cuales se cruzan en €, = 7./v/2, excitacién

en saturacion. Curvas en rojo para A, = 27.. La linea punteada azul indica el limite

asintotico de probabilidad 1/2 al que tiende I;,..

donde la intensidad coherente, I..,, se debe al movimiento promedio del di-
polo excitado por el laser y la intensidad incoherente, [;,., se debe a las

fluctuaciones del dipolo inducidas por el laser.
Para el A2N se hace j = e en las Ecs. (2.46), y de las expresiones para

Az, Qeg, Oge, Bes. (2.34, 2.35), con
1+ a, 0?

ce = = - 2.47

“ 2 2+ 4A2 4202 (247)

se tiene que
Q2 2 4A2
Icoh = - (76 + e) ; (248)
(72 +4A2 + 202)°
2004
- (2.49)

]inc = 5 -
(77 + 452 + 209

La Fig. 2.7 muestra las gréaficas de I.,, e I;,. para dos casos de desinto-
nia. Para A, = 0, por un lado, cuando la excitacion es muy débil, 2. < .,
empieza dominando I, y se cruza con [;,, para una excitacion de
Q. = 7./vV2 (Y =1), llamada excitacion en saturacién, mientras que pa-
ra e > e, I.on s€ va a cero y domina I;,., aumentando en forma asintética
hacia 1/2. Esto ltimo resulta contra intuitivo, ya que para excitacion fuerte
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se esperaria que dominara [., o \0469\2 en este régimen. Es sorprendente
porque mientras se aumenta ), para poblar cada vez mas el estado |e), y
como consecuencia obtener una mayor /., dispersada, resulta que ocurre lo
contrario, I.,, tiende a cero. En contraste, la I;,. que proviene de la emision
espontanea de |e) tiene una probabilidad de ocupacion de aproximadamen-
te 1/2 para excitacion fuerte. En el limite de excitacion muy débil, con soélo
decaimiento radiativo, el A2N permanece esencialmente en |g), casi sin que
ocurra emision espontanea. En la Fig. 2.7, para A, = 27, se tiene que para
cualquier valor de excitacion [;,. > I.,, v se observan dos hechos, ambos en
relacion al caso A, = 0, que I, decae méas lento a cero y que I;,. también
crece asintoticamente hacia 1/2 |21, pp. 390-392].

Una relaciéon importante es el parametro de saturacién I definido como

Iinc

I coh

I, = , (2.50)
el cual da la intensidad necesaria del campo excitador para saturar el 4tomo,
en saturacion I,. > I..,. Para el A2N sustituyendo las Ecs. (2.48, 2.49) en
la Ec. (2.50) se obtiene

2 2

Qee — |aeg| _ 2Qe
2 ) 27
|O‘eg| v+ 4Ae
el cual es una medida adimensional de la intensidad de excitacién del laser.

En resonancia y en excitacion en saturacion se tiene que Iy = 1. El concepto
de saturacion sirve para explicar el nivel de no linealidad de la interaccion.

I, = (2.51)

2.4. Estado coherente y estados comprimidos

Hasta ahora solamente se han tratado fluctuaciones de la intensidad I, es
decir, fluctuaciones en el nimero de fotones n del campo, I ~ n. En un trata-
miento completo del campo EM es necesario considerar su comportamiento
como onda y, por lo tanto, sus fluctuaciones. En el Cap. 1 se menciond como
en los inicios de la oOptica cuantica jugd un papel fundamental la TCCO,
Glauber [1].

Uno de los elementos centrales de dicha teoria es el estado coherente, |a),
el cual es el equivalente mecanico-cuantico de una onda electromagnética
monocromética clasica, con un campo eléctrico dado por E = Eye®, con Ej
su amplitud. El significado de « consiste en considerar un modo polarizado
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linealmente de frecuencia angular w encerrado en una cavidad de volumen V.
La definicion de « y las relaciones entre su longitud || y fase ¢ estan dadas
por |23, pp. 134-136|

a = X +iXy=l|a|e¥, |a| =4/X?+ X3, (2.52)

X; = l|ajcosg, Xo=|a|senp, (2.53)

donde X7, X, son las cuadraturas adimensionales del campo EM de la luz dis-
persada dentro de la cavidad, relacionadas directamente con las coordenadas
generalizadas de posicion ¢ (t) y momento p (t), para las cuales: AgAp > h/2.
Dichas cuadraturas se definen como

X, () = (%)f&coswt(%)%ql(t), (2.54)
X, () = (%)2gosenwt:(ﬁ>2p(t), (2.55)

las cuales satisfacen una relacién de incertidumbre cuantica dada por

Axa&zi. (2.56)

Las incertidumbres de las cuadraturas para cualquier estado coherente y
para el estado de vacio deben ser idénticas, esto es

1

es decir, las fluctuaciones en fase son iguales en magnitud a las de amplitud.

En la Fig. 2.8(a) se muestra como el estado coherente se considera co-
mo un estado de vacio desplazado, con el circulo de incertidumbre de vacio
desplazado del origen por el vector . El circulo de incertidumbre introdu-
ce a su vez una incertidumbre An en el nimero promedio de fotones 7,

Fig. 2.8(b),

An = |a| = V/n, (2.58)

8La energia clasica estd dada por Eejzsica = hw \a|2 y la energia cuantica por Fuintica =
fhw + hw. De estas expresiones se tiene que la® = 7 [23, p. 135].
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(a) (b)
5 AX, =12 <
c = 12
jas] 4]
= AX, =112 E NS
3 |ex| S | Ap ST 12
= =
Q [&] 3
v}
cuadratura X, cuadratura X,

Figura 2.8: El estado de vacio se representa con un circulo de incertidumbre cuantica de
didmetro 1/2. (a) Estado coherente |a) de longitud || = /2 > 1y fase éptica promedio ¢.
(b) Incertidumbre en el niimero de fotones, \/ii, e incertidumbre en la fase, Ap.

e incertidumbre en la fase Ay como

incertidumbre en el didmetro ~ 1/2
[ v

cantidades que satisfacen una relacién de incertidumbre cuantica, esto es

Ay =

(2.59)

AnAp > % (2.60)

El estado comprimido, o fluctuaciones cuanticas reducidas, es la reducciéon
del ruido (fluctuaciones) en una cuadratura del campo por abajo del nivel
de un estado coherente (vacio) a expensas de incrementar el ruido en la otra
cuadratura con tal de que AX;AX, > %.

La Fig. 2.9 muestra tres diferentes tipos de estados de cuadratura com-
primida en los que, o se comprime el circulo de incertidumbre de vacio o se
comprime el estado coherente en una elipse de la misma area. La Fig. 2.9(a)
es un estado de vacio comprimido, un estado cuantico de la luz en el cual la
cuadratura A X del circulo de incertidumbre se comprime en una direccion
a expensas de la otra, dando lugar a una elipse. Otras formas de luz com-
primida se dan en las Figs. (b) y (c¢), en las que el circulo de incertidumbre
del estado coherente de la Fig. 2.8(a) se comprime en una elipse de la misma
area. En la Fig. 2.9(b) el eje mayor de la elipse esta alineado con el fasor del
estado coherente para que la incertidumbre en la fase sea menor que la del
estado coherente original. Esta luz comprimida en fase, Ec. (2.60), permite
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® - (c)

cuadratura X,
/
cuadratura X,

\
\
1

i

AX] <12

\
\
)
.
cuadratura X, cuadratura X,

Figura 2.9: Estados de cuadratura comprimida, el circulo punteado muestra la incerti-
dumbre en la cuadratura de los estados de vacio/coherente con AX1AXy = % (a) Vacio

comprimido. (b) Luz comprimida en fase. (c¢) Luz comprimida en amplitud.

mediciones interferométricas con mayor precision que las obtenidas con un
estado coherente. Por otro lado, en la Fig. 2.9(c) el eje menor de la elipse
es el que esta alineado con el fasor del estado coherente para reducir la in-
certidumbre en la amplitud; esta luz comprimida en amplitud da lugar a un
menor ruido en la amplitud que el de un estado coherente.

2.5. Varianza del estado comprimido

La varianza V; de una cuadratura del estado comprimido en FR es una
medida del ruido de dicho estado. A diferencia del calculo de la intensidad
de la luz dispersada, donde se emple6 el desarrollo de los operadores como la
suma de su media méas fluctuaciones, aqui sélo aparecen las fluctuaciones de
los operadores. La varianza se define como

V, = (: (Acy)? 1) = Re [e7" (Ao, Acy)] (2.61)
donde ¢ es la fase del oscilador local, tema que se trata en la Sec. 3.1, y los
dobles puntos : : dentro del valor esperado denotan ordenamiento normal de

los operadores, véase pie de pag. 35. El operador de fluctuacion de cuadratura
del dipolo es Aoy = 1 (Acj,e™™ + Aogy;e™®), v se obtiene

1 i i —i
Vo = SRe [e7 (Aajy (Aoge’ + Adjge )],

1 —2i
= iRe [(AcjyAoy;) + (AojgAasg) e 2] (2.62)
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donde a su vez

2

(DojgDogs) = aj; — |l v (DojDaje) = —ajy, (2.63)
expresiones que se obtienen en el Apéndice A, Ecs. (A.17, A.18) con { = j,
m = g. Sustituyendo las Ecs. (2.63) en la Ec. (2.62) se obtiene

1 2 _o
éRe [vj; = loyg|” — af,e? ?]. (2.64)

La varianza Vj para A2N se obtiene sustituyendo j = e en la Ec. (2.64),

de donde, para ¢ =0y ¢ = 7 se tiene que

Ve =

2

Vo = %Re [aee - ’&69’2 - O‘zg] ’ Ve = %Re [Oéee o ’0469‘2 + O‘?ﬁg} ’ (2'65)

con ey v (e dados en las Ecs. (2.35, 2.47), respectivamente. Sustituyendo
dichos valores en las Ecs. (2.65) se obtiene

(2.66)

1 [208 + Q2(y, + 2iA.)2] | 4202 — 4A202 4 20
‘/0 — QRG{ 6+ e(ry+2 ):|:/y€ € €€+ €

(V2 + 4A2 + 202)? 2 (72 + 4A2 +202)*

v e {293 — Q2. + 21A6)2] —v202 + 4A202 4 202
T~ = —he = )
2 2 (72 + 4A2 + 202)? 2 (72 + 4A2 + 202)°

(2.67)

expresiones para las que

1
lim Vo= lim Vg = (2.68)

Qe—00 Qe—r00

La huella digital de la presencia del estado comprimido es cuan-
do Vi < 0. Como se aprecia en la Fig. 2.10(a), en resonancia, A, = 0,
Vb no presenta compresion, mientras que para desintonias A, > 0 se tiene

que Vo < 0 en el intervalo® Q./~, € [0, V(4A2 — 1) /2}, con un valor mini-
mo V"™ ~ —0.03. En la Fig. 2.10(b) para la fase ¢ = 7/2 se tiene que sélo en
el intervalo €./v. € [0, (1 —4A2) /2}, con A, < 7./2 ocurre que Vz < 0.

Lo que se quiere es optimizar los parametros para poder medir la varianza del
estado comprimido. Como se desprende de la expresion del intervalo citado,

9La varianza Vo = 0 = Q. € /(4A2 —42) /2, Ec. (2.66), y la varianza Vz = 0 =

Qe € /(72 — 4A2) /2, Ec. (2.67).
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025 0.5 T

0.20F 0.20F 1
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= 0.10F > 0.10f

0.05F

QE/'YE

Figura 2.10: Varianza, Ecs. (2.66, 2.67), con 7, = 1. (a) Para Vo: (i) Ae = 0, (ii) A =
0.67¢, (iii) De = 1.27, (iv) Ae = 247, y (v) A = 4.29.. (b) Para Vz: (i) A, = 0,
(17) De = 0.27, (i13) ANe = 047, y (iv) Ae = 0.67,. La linea punteada horizontal verde
muestra el cero y la linea punteada horizontal anaranjada muestra el limite de 1/4 al que

tienden las varianzas cuando % — 00, Ec. (2.68).

e

el mayor intervalo de valores de excitaciones para las que Vz<0 corresponde

alA, =0=Q/ € [0, 1/\/5], justo el intervalo de excitaciones en que
domina la intensidad coherente, I, Fig. 2.7. Para este caso V& ~ —(.03.

A partir de una desintonia de A, > ~./2 se tiene que Ve >0 ; otra vez no
existe el estado comprimido, como se muestra claramente en (iv).

Las primeras predicciones de estados comprimidos para FR en un atomo
de 2 niveles las hicieron Walls y Zoller [9]. De su articulo llama la atencion
que afirman que el interés para realizar su estudio estaba estimulado por los
esfuerzos dirigidos a detectar ondas gravitacionales. La FR se emite en un
angulo 47 (en todas direcciones). Lo anterior, aunado a la baja eficiencia
cuantica de los detectores hace que en un experimento sélo se colecte un
porcentaje bajo de luz. Esto impuso muy fuertes condiciones para observar el
estado comprimido en FR. Fue hasta 2015 en el trabajo de Schulte, et al. [24]
que se observo tal estado en un punto cuéntico semiconductor, el cual se
comporta como un sistema de 2 niveles.

En la Fig. 2.11 se comparan cualitativamente las varianzas de la FR de
un atomo de 2 niveles de Collett, et al. [25] y los resultados de Schulte,
et al. [24]. En esta tesis £, o 04 = Ao, o« AE,. Para Schulte, et al. [24],
E(¢) x X (¢) = (Xicos¢p + Xosen¢) = AX (¢) x AE (o).
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Figura 2.11: Comparacion cualitativa de las varianzas de la fluorescencia resonante. (a)
Atomo de 2 niveles, Collett, et al. [25]. (b) Sistema de 2 niveles, Schulte, et al. [24]. Los
simbolos en las lineas punteadas son mediciones, las lineas continuas son teoria. La varia-
ble s = P/ P;q, es la potencia de excitacion, donde la potencia de saturacion, P, produce
la mitad de la maxima intensidad de fluorescencia resonante accesible. Los parametros son
diferentes en cada caso y las fases son arbitrarias de una gréfica a la otra.
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Capitulo 3

Mediciones de fluctuaciones
cuanticas: Funciones de
correlacion

En este capitulo se presenta el analisis de funciones de correlacion a dos
tiempos y someramente la correlacion de HBT. Como tema central de esta
tesis se hace una descripcion mas detallada de la DHC y como se calcula la
funcion hg. Se plantea la solucion de las EBO a todo tiempo y en estado
estacionario. Se revisa el concepto del espectro de la fluorescencia. Los resul-
tados de hy y de espectros para los sistemas de 2 y tres niveles se muestran
en los siguientes capitulos.

En el Cap. 1 se mencionaron tres observables fisicas a partir de las cua-
les se estudian sus propiedades en fluctuaciones: de intensidad, de fase y
en el espectro de la luz. En estos casos se presenta la situacién de que se
realizan mediciones de la luz a dos tiempos en uno o dos detectores. Los ex-
perimentos de HBT consisten en la medicién en coincidencias retardadas de
fotones en dos detectores, esto es, consisten en medir las correlaciones entre
las intensidades de la luz estelar registradas en coincidencias retardadas. Sus
experimentos provocaron muchas controversias hasta que se demostrdé que
sus resultados se podian explicar tratando a la luz de forma clasica y apli-
cando solo la teoria cuantica al proceso de fotodeteccion. En este capitulo se
trata con un poco de més amplitud el tema.

Las mediciones de la intensidad de la luz se hacen con haces de luz es-
tables, por lo que resulta sencillo describir dichas mediciones en términos
simples y esencialmente clasicos. Separando el campo eléctrico oscilante de
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la forma
E(r,t)=E"(r,t)+E (r,t) con E (r,t)=[E"(r,t)]", (3.1

donde, ET (r,t), E~ (r,t) son las partes del campo de frecuencia angular we
positiva y negativa, respectivamente. En forma clésica la intensidad de la luz
resultante se estudia por medio de la funcién de correlaciéon del campo

GW (r1ty, moty) = (E~ (rit1) E* (rata)) . (3.2)

Si esta funcion de correlacion cruzada satisface que
‘G(l) (T‘ltl, T‘th) ‘2 G(l) (Tltl, T1t1> G(l) (7’2752, thg) y (33)
= 1 (Tltl) 1 ('I"th) s (34)

donde, con x; = 7;t;, la intensidad es I (z;) = | F (z;)|*, entonces se dice que
los campos en x; y en x5 son Opticamente coherentes entre ellos. Esta es la
definicion de coherencia relativa de la ¢ptica tradicional.

En mecanica cudntica las variables fisicas como E™) (rt) son operadores
de los vectores del espacio de Hilbert | ) que representan el estado del cam-
po EM. En general, los observables se describen por operadores O de modo
que se trata con funciones de correlacion de la forma (O, () Oq (t 4 7) Oy (1)).
Es claro que su estudio representa un paso adicional en complejidad compa-
rado con mediciones a un solo tiempo como (O (t)).

De acuerdo con lo arriba expuesto se define la forma teérico-cuantica de
la funcién de correlacion dada en Ec. (3.2) como

GO (it mats) = Tr[pE" (rity) B* (rota)] (3.5)
= (B (rit1) ET (rat2)) (3.6)

definicion que satisface la Ec. (3.3) y se emplea para definir la coherencia
Optica.

En el experimento de HBT si los dos contadores de fotones son sensibles
a las coordenadas espacio-tiempo, entonces se requieren dos operadores de
descenso ET (r1t1), E* (rats), los cuales conmutan, para describir la medicion
con retraso de cuentas en coincidencia. La amplitud para que el campo vaya
del estado |i) al estado |f) con dos cuantos menos es

(fI ET (rata) EY (r1ty) |1) . (3.7)
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Una nueva funcién de correlacion se obtiene de la Ec. (3.7) al calcular
o [fIET (rat2) ET (rith) |i)|?, de lo cual se obtiene!

G(Q) (T1t1T2t2T2t2T1t1) = TT [pE_ (rltl) E_ (’I‘Qtz) E+ (’I"Qtz) E+ (rltl)} .
(3.8)
La funcién de correlacion de segundo orden més general esta dada por

G2 (mxﬂgm) = Tr [pE_ (q;l) E- (x2) Et (xg) Et (x4)] 7 (3'9)
= (E™ (1) E™ (z2) BT (23) E* (24)), (3.10)

por lo que la Ec. (3.8) es un caso particular de la Ec. (3.9).

El conteo de fotones para cualquier intervalo de tiempo da lugar a ciertas
distribuciones estadisticas. Para predecir esas distribuciones se necesita, en
general, conocer las funciones de correlacion G™ de 6rdenes arbitrarios por
lo que [21, pp. 312-313]

la madre de todas las funciones de correlacién

es la funcion de correlaciéon de orden n

G (z1,...,29n) =T [PE~ (x1) -+ B~ (2n) ET (2p1) - BT (32,)] -
(3.11)

En los experimentos 6pticos se emplea luz lo mas cercanamente posible a
luz monocromatica o coherente, para la cual se emplea la notacion E* = £.
En dichos experimentos se emplean fuentes de luz estables o estadistica-
mente estacionarias. Aqui el significado de una fuente en estado estaciona-
rio consiste en que, en general, la funcion G con dos diferentes argumen-
tos, t1 y ta, puede en efecto sélo depender de su diferencia, es decir, como
en GW (t; —ty) = £ (t1) & (t2) 0 como en GV (7) = £* (1) € (t + 7). En ade-
lante so6lo se consideran en esta tesis funciones de correlacién cuyo argumento
s6lo dependa de la diferencia de dos tiempos.

A partir de la Ec. (3.6) se define la funciéon de correlacion de primer orden

normalizada como
W) (1) — (EW)E[E+T))
O ewry

denotada asi porque se emplea la primera potencia del campo eléctrico, cuan-
tifica la forma en la que el campo eléctrico fluctuia en el tiempo.

(3.12)

!Como parte del calculo se emplea que p = |f) (f| y que 3, (i| p|i) = >, pii=Tr[p].
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Caodtica

N

Coherente

0{] 1 5 = 'r/'rc

Figura 3.1: Funcién de correlacion de segundo orden ¢ (1) para luz cadtica proveniente
de una lampara de descarga y luz perfectamente coherente, donde 7. ~ 1/Aw es el tiempo
de coherencia y Aw es el ancho espectral [23, p. 112].

En el interferometro de intensidad de HBT? se quiere medir, en coinci-
dencias retardadas, la deteccion de fotones en dos detectores. Uno de ellos,
al registrar la deteccion de un foton, da inicio a un reloj que mide el retar-
do 7 para la deteccion de otro foton en el otro detector. La repeticion de este
proceso de medicion lleva a la distribucion G (1) de los retardos 7 en la
deteccion entre dos fotones, Ec. (3.10). La funcion de correlacion de HBT de
segundo orden G® (7) normalizada es

(- SEWEMHNEC+DNEW) T OT(+))
I e Et+net+r) <@ {E+7))’

donde I (t) es la intensidad del has de luz al tiempo ¢, proporcional al niimero
de fotones. Es de segundo orden ya que la intensidad 6ptica es proporcional
a la segunda potencia del campo eléctrico.

La funcion de correlacion ¢ cuantifica las fluctuaciones de intensidad,
como en el interferéometro de intensidad de HBT, y conduce a una clasifica-
cion alternativa en que la luz se describe como no agrupada (antibunched),
g® (0) < 1, coherente (aleatoria), ¢® (0) = 1, y agrupada (bunched) o caé-
tica, g® (0) > 1. Ver Fig. 3.1.

(3.13)

3.1. DHC y funcién de correlaciéon

La DHC desarrollada por Carmichael, et al. [11] es un tema central de
esta tesis, razon por la cual se toma aqui un espacio para abundar sobre el

2Interferémetro de intensidad de Hanbury-Brown y Twiss, pag. 2.
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Figura 3.2: La deteccién homodina condicionada consiste en un oscilador local y en la

Liser(es)

A J

técnica de DHB, asi como de un detector Z. Se muestra en rojo (azul) el estudio de la
fluorescencia de la transicion débil (fuerte) del A3N-V. El sistema atomico puede ser el A2N
o el A3N-A y emplearse s6lo un laser. Con DHC se mide la funcién de correlacion hg (7).

Para s6lo medir en DHB se cancela la trayectoria al detector Z.

tema. En el Cap. 1, pag. 5, se mencion6 como la DHC surge como una técnica
de medida que resuelve el problema de la baja eficiencia cuéntica de fotode-
teccion, lo cual es suficiente para ocultar la deteccidon de luz comprimida.
La Fig. 3.2 muestra la DHC para medir la funcion de correlacion hy (7) del
A3N-V. La frecuencia angular del laser es v; con un campo eléctrico ~ e,
donde v, (v,) se emplea para estudiar la transicién fuerte (débil). Es un
interferometro de dos brazos. En uno de ellos se mide el comportamiento on-
dulatorio de la luz por medio de DHB, pag. 4, técnica con la que se mide la
cuadratura de la amplitud del campo Ey o 04 y la cual incluye la introduc-
ciéon de una fase ¢ en la amplitud del campo ~ e **+t9)_ En el otro brazo del
interferometro se mide el comportamiento corpuscular de la luz y consiste
en un detector Z para medir la intensidad de la luz I « 0,,0,;.> Cuando
se quiere medir luz comprimida no se emplea el detector Z, se bloquea la
trayectoria hacia éste y sélo se mide en DHB. Se muestra el estudio de la
fluorescencia de la transicion débil (en rojo) del A3N-V, para la cual estan

3La constante de proporcionalidad en E, o 04y en I o ;; es la eficiencia del detector.
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preparados los tres detectores (en rojo) y se habra evitado que lleguen a ellos
el laser azul y la fluorescencia de la transicion fuerte (en azul). Lo anélogo se
hace para estudiar la fluorescencia de la transicion fuerte. El sistema atémico
bajo estudio puede ser el A2N o el A3N-A y emplearse solamente un laser.

Dada una transicion atomica entre el estado excitado |j) y el estado ba-
se |g), para esa transicion especifica se calcula en la DHC la cuadratura de
la amplitud del campo, Ey o o4, condicionada a la medicion directa de la
intensidad, I o< 04045, ¥ viceversa. Dichos calculos se realizan por medio de
la funcion de correlacion

Hy(r) = (I({)Ey(t+7):)=(1(0)Es(T):) (3.14)

= (:054(0) 045 (0) 05 (1) :) = (: 055 (0) o (1) 1) (3.15)

con la fase ¢ del oscilador local como pardmetro, se hace t =0, I < 0,40, =

0j; y los dobles puntos :: dentro del valor esperado denotan ordenamiento

normal y temporal de los operadores.? La conveniencia de hacer t = 0 corres-

ponde a la interpretacién que se hace del proceso de medicién de H, (7 > 0)
ode Hy (7 <0), como se muestra abajo.

Las funciones G (1) y Hg (7) son ejemplos de funciones de correlacion a
dos tiempos que se emplean para analizar las fluctuaciones de una observable
posterior a la mediciéon de la misma u otra observable a otro tiempo.

La funcion Hy normalizada es

ho(r) = 20 (1) (05(0)00(7) ) (3.16)
(Da(Bo)y, {05305 {90
donde el subindice “st” denota valores en “estado estacionario”. En la Ec. (3.16)
04(T) es el operador de cuadratura del dipolo y (o4),, su valor esperado en
estado estacionario. El primer operador se define como

1 . . )

_ —id i9) _ —i¢
04(7) = 5 (04(T)e ™™ + 04;(7)e’?) = Re [og(7)e ] , (3.17)
4El ordenamiento normal y temporal de los operadores aparece debido a que el
proceso fundamental de medicion es la absorcién de un fotén. El ordenamiento nor-
mal consiste en colocar los operadores de creacién, af, a la izquierda y los de aniqui-
lacién, a, a la derecha, sin usar relaciones de conmutacion, por ejemplo, (:aal:) =

(ata), <: bbbt bt b :> = <BT bt bt l;l;> = <(BT)3 132> En el ordenamiento temporal
los operadores con parte temporal inicial (tiempos menores) se colocan en los extre-

mos y los operadores que tienen parte temporal mayor (tiempos mayores) en medio, esto
es (::) = (tiempos menores — tiempos mayores <+ tiempos menores).
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con valor esperado

oom)) = 3 (03T e + (o5 () ) (3.18)
= Re [<0‘jg(7')> e_iﬂ = Re [(Ugj(T)> ei‘i’] . (3.19)

El segundo operador es su valor en estado estacionario

(06(T)) 4 = (Ts) =9 = % (oo (7)) €7 + {ogj (7)) €7) (3.20)
= % (avjge™™ + ayie’®) (3.21)
= Relaje ] = Re [age”], (3.22)

donde se empled que (04, (t)),, = UMy oo (Oem(t)) = (00m(0)) = (o), =
Qom, Ec. (3.39), v las identidades son para abreviar la notacion.

De acuerdo a la Ec. (3.18), el operador de fluctuacion de cuadratura del
dipolo y su valor esperado estan dados por

Doylr) = 5 (Boi(r)e™ + Aoy (r)e®) = Re [Aoyy(r)e ] (329
(Dog(T)) = % (Woe”’ +W0ei¢) = 0. (3.24)

Siguiendo con la. DHC como tema central e incorporando las Ecs. (3.20,
3.39) en la funcion hy (7), Ec. (3.16), ésta toma la forma
H 2 044(0 :
h¢<7') _ ¢(T) < U]J( >U¢>(T) > (325)

Qg Qg

A continuacion se indica como se calcula la funcion Hy(7) ~ hy (7), Ec. (3.25),
para 7 > 0y para 7 < (. La razon de separar de esta manera el calculo se
debe, por un lado, a que se aplica el ordenamiento normal y temporal de los
operadores y, por otro lado, a la interpretacion que se hace del proceso de
medicion. Lo anterior se expone a continuacion.

Para 7 > 0 la deteccion de una cuadratura del campo emitido a un
tiempo de retardo 7 (comportamiento ondulatorio) por medio de la DHB,
se condiciona a que se haya hecho primero la detecciéon de un foton en el
detector Z al tiempo ¢ = 7 = 0 (comportamiento corpuscular), lo anterior
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significa que una vez que se midié 7(0), se inicia un reloj, ¢ = 0, y se mide el
retardo 7 para a su vez medir E,(7) en DHB. Por otro lado, para 7 <0, las
mediciones se interpretan como la deteccién de un fotén en el detector Z al
tiempo de retraso 7, condicionado a que se haga primero la deteccién de una
cuadratura del campo emitido, en DHB, a un tiempo ¢ = 0, esto es, una vez
que se midi6 E,(0) se mide (7).

Para calcular H,(7 > 0) de la Ec. (3.16) se aplica el ordenamiento normal
y temporal de los operadores® para obtener

H¢(T >0)= <‘7jg(0)‘7¢<7')09j (0)) = Re [@_w <Ujg(0)0jg(7')ggj(0>>} , (3.26)

donde se empleo la Ec. (3.17).

Para calcular Hy(t < 0) se sigue un cierto procedimiento matemati-
co consistente de cuatro puntos, a saber.® Primer punto: se sustitu-
ye 04(7), Ec. (3.17), en Hy(7), Ec. (3.25), para obtener

Hy(r <0) = %( 015(0)05(0) [0 (T)e® + jg(T)e ] 1),
= % [(: 754(0)04;(0)05(T) =) € + (: 75 (0)0;(0) 0z (1) ) 7] ,
= % [(074(0)04;(0)74; (7)) € + (04 (T) 75 (0)74;(0)) €],
= 5 [0 007 ¢+ (o3 (r)oy(0) 7).
= Re [(0j4(7)0;;(0)) e7] = Re [(0j;(0)o;(T)) €], (3.27)

donde, en el tercer renglén se aplico el ordenamiento normal y temporal de
los operadores,” se aplico que 0j,(0)o(0) = 0,;(0) y finalmente se dan dos
resultados equivalentes. Como segundo punto se hace la siguiente conside-
racion: dado que la propagacion de los operadores debe hacerse desde 7 =0
hasta 7 = oo, en este caso de H,(7 < 0) se hace un corrimiento en el tiempo

Ec. (3.25) = (: 0j4(0)0y;(0)o4(T) :) = ordenamiento normal — (0j4(0)oy;(0)os(T))
= ordenamiento temporal — (04(0)0¢(7)0g;(0)).

6Recuérdese que la funcién de correlacién Hy(t < 0) se interpreta como medir la
intensidad I condicionada a medir la amplitud del campo Fg.

TPara (: 0j4(0)0y;(0)by;(7) :) = ordenamiento normal — (0;,(0)a,;(0)0,; (7)) = orde-
namiento temporal — (0;4(0)04;(0)o,;(7)). Para (: 0,4(0)o,4;(0)0j4(7) :) = ordenamiento
normal — (0;4(0)04(7)04;(0)) = ordenamiento temporal — (0,4(7)0;4(0)04;(0)).
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de la forma
0 — 0+|r| =7/, (3.28)
T — T4|1]=0, (3.29)
para propagar los operadores en tiempos positivos. En consecuencia, se apli-
can las Ecs. (3.28, 3.29) en ambos resultados de la Ec. (3.27) para obtener
Hy(|7]) = Re[{ajy(r +[7)aj;(0+ |7])) e7*]
Re [{0;5(0 + 7))oy (7 + |7])) €] |
= Re[(0}4(0)a5(|7])) €] = Re [(0);(|7])o4;(0)) €] .(3.30)
Como tercer punto, al calcular la Ec. (3.30) ya se hace la propagacion
de los operadores para tiempos positivos desde |7| = 0 hasta |7| = oo, por
lo que, como cuarto punto, una vez realizado dicho célculo se hace una
reflexion espejo respecto a 7 = 0 en los valores de Hy (|7]|) ~ hy (|7]) para
recuperar Hy (7 < 0) ~ hy (7 < 0) en el intervalo (—oo, 0].

Sustituyendo las Ecs. (3.26, 3.30) en la Ec. (3.25) se obtienen las expre-
siones para la funcién de correlacion de tercer orden

Re [e7 (04(0)054(T)04;(0))]

he(T > 0) — : (3.31)
hollr) = Re [(04(0)aj; (|7])) e~*]
Qi
_ Re [loy oy (©) 7] )
QjjQe ’ '
donde o; y ajg, a4 en ay = Re [aj,e7?] = Re [ay;e] son soluciones a

la ecuaciones de Bloch en estado estacionario. Juntando el resultado de la
Ec. (3.31) y el resultado de aplicar la reflexion espejo respecto a 7 = 0
en hy(|7]), Ec. (3.32), ya se tienen los valores de hy (7) en el intervalo 7 €
(—00, 00).

Las Ecs. (3.31, 3.32) s6lo son validas para fase ¢ = n/2 y VA, y para
la fase ¢ = 0y A; # 0. El interés en esta tesis es calcular hz (1) y ho(7).
Sustituyendo ¢ = 7 en dichas ecuaciones se obtiene

hg<7_ > 0) _ Re [_Z <O-jgéol)12jf(7—)o-9j<o)>]’ (333)
h%('ﬂ) _ Re [_2. <O;j](210”(|7-|)>]7 (334)
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y sustituyendo ¢ = 0 en las Ecs. (3.31, 3.32) se obtiene
Re [(04(0)04(7)0,;(0))]

ho(7 > 0) = )% , (3.35)

En las cuatro ecuaciones de arriba se emplea la Formula Cuéntica de Re-
gresion (FCR) para calcular los valores esperados de los productos de dos y
tres operadores a dos tiempos, tema que se expone en la Sec. 3.5. Una vez
calculadas hz (|7]) y/0 ho(|7]) se aplica el cuarto punto descrito arriba para
obtener hz (7 < 0) y/o ho (7 <0) en el intervalo 7 € (—o0, 0].

Para el caso especial de fase ¢ = 0 y en el que simultadneamente el &tomo
estd en resonancia, AA; = 0, ocurre que el valor de o es idénticamente igual
a cero, lo que da origen a una singularidad en la Ec. (3.25). Por un lado, este
hecho ya se analiz6 en la Ec. (2.43) para el &tomo de 2 niveles y, por otro lado,
siempre que se resuelven numéricamente las EBO-EE con ¢ =0y A; =0,
siempre, se obtiene el resultado ay=0. Dicha singularidad se evita sumando
un término de compensacion (un offset)® a cada uno de los operadores o,
ogi en la Ec. (3.15) y a su vez en 0y, Ec. (3.17). El offset, Eog, es la cantidad
dada por

Eug = Ae™, (3.37)

donde A es una amplitud real arbitraria y ¢ es la fase del oscilador lo-
cal, Fig. 3.2. No es de interés en esta tesis este caso especial y no se abunda
en el tema.

3.2. Fluctuaciones del operador oy,

El desarrollo en fluctuaciones de los operadores oy, (t) consiste en escri-
birlos en términos de su media més fluctuaciones, esto es

Otm (t) = <0-€m(t)>st + AO’Zm(O? (338)
donde
(oem(E)) = 10 (00n(0) = (06m(0)) = (Oim)y = Otme (339

8El autor de esta tesis se toma la licencia para emplear el significado de la palabra
offset del inglés, esto es, como “compensacion”.
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expresion en que las primeras tres identidades-definiciones involucran el as-
pecto conceptual de considerar el estado estacionario de (o4, (t)), para el
cual, a tiempos suficientemente grandes sus valores ya no cambian; la tul-
tima definicion es para abreviar la notacion. Incorporando la Ec. (3.39) en
la Ec. (3.38) se tiene que

O'gm(t> = Oégm—i-AO'gm(t), (340)

donde, por definicion (Aoy,(t)) = 0, es decir, las fluctuaciones promedian a
cero y el valor esperado de la Ec. (3.40) toma la forma

(om(t)) = (am + Dou(l)) = aum, (3.41)

lo que significa que coincide con su valor esperado en estado estacionario.
Los valores de oy, son soluciones a las EBO-EE, Ec. (3.70). Una imagen de
la Ec. (3.40) se da en la Fig. 3.3.

o(t)
A

1= o s a0

Ll !

Figura 3.3: El operador o(t) en términos de su media més fluctuaciones: o(t) = a+Ao(t),

donde (Ac(t)) = 0, esto es, las fluctuaciones promedian a cero.

3.3. Funcion de correlacion en fluctuaciones

El desarrollo en fluctuaciones de los operadores es una herramienta tutil en
esta seccion para obtener la funcién de correlacion en fluctuaciones a partir
de la funcion de correlacion hy(7), Ec. (3.25), agregando el superindice “fluc”,

esto es
B H 2“ (1)

pive(r) = —2 = (3.42)
fol fluc  fluc’
Qg g
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donde

H3'(7) = (: a52¢(0)o5(0)o5™ (1) +) (3.43)

9 97
es la funcion de correlacion en fluctuaciones sin normalizar. Es importante
decir que hy y hguc son la misma funcion, colocar el superindice “fluc” en
los diferentes operadores significa emplear el desarrollo en fluctuaciones del
operador: 04, = Qpn+ Ao, Ec. (3.40). Para el denominador de la Ec. (3.42)
se tiene que

alis = (0f),, = (ay; + Aayy) = ayy, (3.44)
uc uc 1 i i
afe = (o (D), = 5 (i + Dol + [ + Bos]e))
= Oy, (345)

donde se emple6 que (Aoyy,) = 0.

El célculo de HSUC(T), debido al ordenamiento normal y temporal de los
operadores, se separa en el caso en que 7 > 0 y en el caso en que 7 < 0,
casos anélogos a los presentados en la pag. 36 donde se calcularon Hy(7 > 0),
Ec. (3.26), y Hy(T <0), Ec. (3.32).

Para calcular H ﬁ“C(T > 0) se aplica el ordenamiento normal y temporal en
la Ec. (3.43) para obtener H1"*(7 > 0) = (o¢(0)of*(7)o1(0)), expresion
en la cual se sustituye la Ec. (3 40) para obtener

HSHC(T >0) = (lajg+ Loy (0)] [og + Doy (7)] [ag; + Doy (0)])

ajjag + 2Re [ag; (Ao, (0) Aoy (7))]
+(Acgjy (0) Aoy (1) Aoy; (0)), (3.46)

donde, se empleé la Ec. (3.24) para hacer (Aoy) = 0.

A partir de Hy(7 < 0) = Re [{0}4(7)0;; (0)) e7*], Ec. (3.27), se construye
la expresion para Hj"(T < 0) = Re [< fuc (1) ol (0)) e7*¢], sustituyendo en
esta expresion la Ec. (3.40) se tiene que

H{™ (1 <0) = Re [{[ajg + Doje(r)] [oy; + Doy (0)]) ]
= ;04 + Re [(Aajg (1) Aoy (0)) e_i¢] (3.47)

donde se emple6 que oy = Re [ajge‘id)], Ec. (3.22).
Como se expuso en el segundo punto de la Sec. 3.1, para HE“C(T <0)
se hace la propagacion de los operadores desde 7 = 0 hasta 7 = oo, por lo
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tanto se aplica el corrimiento en el tiempo, Ec. (3.29), a la Ec. (3.47), esto es
H3™ (I7]) = agjop+ Re [(Dojg (7 + |7]) Aoy (0 + |7])) e 7],
= ajjog + Re [(Aoig(0) Aoy (I7])) e 7. (3.48)

Ahora, analogo al tercer punto de la Sec. 3.1, al calcular la Ec. (3.48)
ya se hace la propagaciéon de los operadores para tiempos positivos des-
de |7] = 0 hasta |7| = oo, por lo que, como cuarto punto, una vez realizado
dicho célculo se hace una reflexion espejo respecto a 7 = 0 en los valores
de Hg“c (I7]) ~ hl(|7]) para recuperar H" (7 < 0) ~ hi* (7 <0) en el
intervalo (—oo, 0].

La expresion general para la funcion de correlacion en fluctuaciones
hguc (1 >0), Ec. (3.42), se obtiene sustituyendo en ésta la expresion para

HJ" (1> 0), Ec. (3.46), y las Ecs. (3.44, 3.45), esto es
H (7 > 0
hie(r>0) = 4 ——— 7 20)
Qjj Qe
1
= {ajjae + 2Reay; (Aaje (0) Aoy (7))]
05j0¢

+ (A0 (0) Aoy (1) Dag; (0))}

= 1+hP (1) + 1) (1), (3.49)

donde los términos de segundo y tercer orden estan dados, respectivamente,
por

2Re [ag; (Aojy (0) Aoy (7))]

hf;) (7_ > 0) — , (350)
Qjj o

hf) (r>0) = (Ao, (0) Aoy (1) Aoy, (O)) (3.51)
Qi Qg

La expresion general para la funcion de correlacion en fluctuaciones hf" (|7]),
Ec. (3.42), se obtiene sustituyendo en ésta la expresion para Hj"(|7]), Ec. (3.48),
y las Ecs. (3.44, 3.45), esto es

Hg™ (I7])

hﬂuc T —
PO = S

_ 1 {006 +Re e (Ao (0) Aoy (I7]))] }

Qg
= 1+hP (7)), (3.52)
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donde s6lo hay un término de segundo orden dado por

hf) (1)) = Re [e—i¢ <Azii$)jAajj (’TD>] | (3.53)

Las Ecs. (3.49-3.53) solo son validas para fase ¢ = 7/2 y VA;, y para la
fase ¢ = 0y A, # 0. El interés en esta tesis es calcular h%“c(r) y hiue(r).

Sustituyendo ¢ = 7 en dichas ecuaciones se obtiene

PEe(r>0) = 1402 (1) +h8 (7), (3.54)
donde
h(ﬁ) (r>0) = 2Re [Jgj <A0jg (0) Aag (7’)>] | (3.55)
2 ooz
h(zg) (r>0) = <A‘7jg (0) AU% (1) Doy, (0)>’ (3.56)
2 Qo
y
e (rl) = 1488 (7)), (3.57)
donde R A 0 A

OéjjOé%

Sustituyendo ¢ = 0 en las Ecs. (3.49-3.53) se obtiene

hive (7 >0) = 1+0 (7) + 0§ (7)), (3.59)
donde
WP (r>0) = 2elow (805 0) Ao ()] (3.60)
WO (r > 0) = <A0jg(0>ﬂojéo(gm"9f ) (3.61)
y
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he* () = 1+ (7)), (3.62)
donde s6lo hay términos de segundo orden dado por

B () = 2© [{A0i(0)Ady; (|7]))] (3.63)

;0o

No es de interés en esta tesis calcular la funcién de correlaciéon en fluc-
tuaciones para el caso especial de fase ¢ = 0 y en el que simultaneamente el
atomo esté en resonancia, A; = 0. En la pag. 39 se comentd que en resonan-
cia se requiere sumar un offset (Aeiid)) a los operadores 0,4, 04; para evitar

una singularidad, en este caso, en hf}"’, Ec. (3.42).

3.4. Solucién matricial de las EBO

Conviene replantear la solucion de las ecuaciones de Bloch opticas y su
solucion formal de la forma

(s(t)) = M(s(t)) + b, (3.64)

donde s es el vector columna con componentes de los operadores de pseudoes-
pin 0, M es la matriz cuyos elementos son los diferentes coeficientes de (o)
en las EBO, b es un vector columna con los coeficientes de decaimiento en
caso que el nimero de ecuaciones sea mayor que el nimero de poblaciones o
de coherencias.

Las soluciones formales para las ecuaciones de Bloch

d

o ((s(t)) + M~'b) =M ((s(t)) + M~'b) (3.65)

estan dadas por
(s(t))y = " [(s(0)) + M 'b] —M'b, (3.66)
= S7'e"S [(s(0)) + M'b] — M'b, (3.67

44



CAPITULO 3. MEDICIONES DE FLUCTUACIONES CUANTICAS:
FUNCIONES DE CORRELACION
3.5. FORMULA CUANTICA DE REGRESION

donde S es una matriz que diagonaliza a M, P es la matriz diagonal con
eigenvalores p,, v (s(0)) es la condicion inicial. Si b = 0 en la Ec. (3.64) la
soluciéon toma la forma

(s(t)) = " (s(0)). (3.68)

En general, una solucion analitica a las Ecs. (3.64) no es posible. Solo lo
es en el caso de resonancia, desintonia dtomo-laser igual a cero, para el A2N
y el A3N-A se conocen soluciones analiticas, en este tltimo caso con ciertas
aproximaciones, Castro-Beltran, et al. [19].

Las EBO-EE son importantes porque dan informacion sobre el sistema
atomico en estudio, una vez que el sistema ha pasado el transitorio, esto es,
a tiempos suficientemente grandes. Dichas ecuaciones se escriben a partir de
las Ec. (3.64) agregando el subindice “st” , esto es

d
(1)) = Ms(t)) o+ (369
El estado estacionario significa que los valores de (s(t)) ya no cambian en
el tiempo, lo que implica que (s(t)),, = limy_, (s(t)) = (s(0)) = (s),, = ,

donde, las componentes del vector columna o son (0j),, = aji, Ec. (3.39).
Por lo tanto %a = 0y las EBO-EE son un sistema de ecuaciones algebraicas

0=Ma+b = a=M"b (3.70)

Tanto para el A2N como para el A3N-A se tienen soluciones analiticas
para sus EBO-EE, Subsec. 2.2.1 y Sec. 5.1, respectivamente; mientras que
para A3N-V se obtienen numéricamente en la Sec. 6.1.

3.5. Foérmula cuantica de regresion

La FCRY la desarrollo Lax [27] y permite extender las EBO de valores a
un tiempo de (s(t)) a valores a dos tiempos de la forma (O;(0)s(t)O2(0)),

9La formula cuantica de regresion la desarrollo Lax en 1963 [27] hablando de
que <..las regresiones de las fluctuaciones obedecen a las ecuaciones de movimiento
“macroscopicas”>>. Dado que Mollow en 1969 [8], haciendo referencia a Lax, la cit6 como
teorema cuantico de regresion en un pie de pagina de su articulo [8, p. 1973], la mayoria
de la gente sigue usando el término teorema. Hasta donde sabe el autor de esta tesis no
se puede demostrar como un teorema matematico, se emplea en 6ptica cudntica como una
formulacién matemaética... !que si funciona!
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donde O1, Oy son operadores. La FCR se reduce a un procedimiento matemé-
tico de seis pasos para obtener las ecuaciones de movimiento para el vector
columna (O01(0)s(t)O2(0)), con su condicién inicial y soluciones.

Dadas las ecuaciones de Bloch 6pticas y su solucion, Ecs. (3.64, 3.66),

B(1) =M (s(t) +b = (s(t)) =" [(s(0)) + M~'b] — M~'b, (3.71)

la formula cuéntica de regresion consiste en realizar el siguiente procedimiento
matematico
1. En la ecuacion (s(t)) = M (s(t)) + b se quitan los brackets
d
T
2. El vector s(t) se multiplica por la izquierda por el operador O;(0) y se
multiplica por la derecha por el operador O(0)

d

(t) = Ms(t) + b. (3.72)

%Ol(O)S(t)OQ(O) = MO (0)s(t)O2(0) + O1(0)bO4(0). (3.73)
3. Se cambia t por T
%ol(ms(f)og(o) MO, (0)s(7)0s(0) + Oy (0)bO4(0). (3.74)
4. Se reponen los brackets en la Ec. (3.74)
% (01(0)s(7)O02(0)) = M (01(0)s(7)O02(0)) + O1(0)bO4(0). (3.75)

5. Con la condicién inicial
(01(0)s(0)03(0)) (3.76)

6. La solucion a la Ec. (3.75) tiene (regresa a) la misma forma que la solucion
de la Ec. (3.71), esto es, a la solucion de

dii' (s(1)) =M (s(7)) + b, conlacondiciéninicial (O;(0)s(0)O(0)) .
(3.77)
Lo que afirma la férmula cuantica de regresion es que el promedio a dos
tiempos tiene la misma dinamica que el promedio a un tiempo. Es en este
sentido la afirmacion en el punto 6. de que la solucion de las Ecs. (3.75, 3.77)
tiene la misma forma. Tanto la Ec. (3.75) como la Ec. (3.77) se denotaran
como Ecuaciones de Movimiento (EdeM)."

19E] nombre de ecuaciones de Bloch épticas se deja sélo para las ecuaciones que se
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3.6. Correlaciones de operadores en fluctuacio-
nes

En la Sec. 3.2 se hizo el desarrollo en fluctuaciones de los operadores oy, (t)
al escribirlos en términos de su media, ay,,,, mas fluctuaciones, Aoy, Ec. (3.38),
con su valor esperado (o4, (t)) dado en la Ec. (3.41).

En esta seccién se obtienen las Ecuaciones de Movimiento en Fluctuacio-
nes (EdeM-F) por medio de escribir el vector columna s(t), con componen-
tes oji, en términos de su media mas fluctuaciones, lo cual significa que

s(t) = a+ As(t), (3.78)

donde (s(1)),, = lim;_, (s(t)) = (s(0)) = (s)sx = a. Se sustituye la Ec. (3.78)
en L (s(t)) = M (s(t)) + b, Ec. (3.64), y se obtiene

0
% CCiZt<AS( t) = MO+M(As(t))
Cft (As(t) = M(As()), (3.79)

donde los términos que se cancelan del lado derecho de la igualdad se deben
a las EBO-EE, Ec. (3.70). Resolver la Ec. (3.79) no tiene sentido ya que de
antemano se sabe que el promedio de las fluctuaciones de una funcién vale
cero, eso es, (As(t)) = 0.

Por lo tanto, las EdeM-F que involucran a las fluctuaciones de s(t), es
decir, que involucren a As(t) se obtienen siguiendo los seis pasos de la FCR,
Sec. 3.5, aplicadados a la Ec. (3.79), esto es

1) En la ecuacion 4 (As(t)) = M (As(t)) se quitan los brackets
%As( t) = MASs(t). (3.80)
2) El vector As(t) se multiplica por la izquierda por el operador AO;(0) y
se multiplica por la derecha por el operador AO5(0)

d

ZD01(0)25(1)505(0) = MAO (0)A5(H) 505(0). (3.81)

obtienen a través de las ecuaciones para los elementos de matriz del operador de densidad p
para el A2N, para el A3N A y para el A3N-V. Para cada uno de éstos sistemas, a las
ecuaciones que se obtienen aplicando la FCR se les llama ecuaciones de movimiento.
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3. Se cambia t por T

%Aol(O)As(T)AOQ(O) = MAO, (0)As(T)A0:(0).  (3.82)

4. Se reponen los brackets en la Ec. (3.82)

% (MO 0)As(T)AOs(0)) = ML (AO (0)AS(T)AOS(0)) . (3.83)

5. La condici6n inicial es
(AO1(0)As(0)AO4(0)) . (3.84)

6. La solucion a la Ec. (3.83) es (regresa a) la misma solucion que la de la
ecuacion

dii- (s(1)) =M (s(7)), conlacondiciéninicial (AO;(0)As(0)AO,(0)) .
(3.85)
Con el procedimiento expuesto, el vector columna (AQO;(0)As(7)AO5(0))
ya no necesariamente es cero y la Ec. (3.83) tiene solucion, a diferencia de lo
que ocurre con la Ec. (3.79). Las Ecs. (3.83, 3.85) son las EdeM-F.
Otra forma de decir lo que afirma la FCR es la siguiente. La solucién a
la Ec. (3.83) es

(ANOL(0)AS(T)AOL(0)) = ™ (AO;1(0)As(0)AO(0)),  (3.86)
y regresa a ser la misma solucion que la de la Ec. (3.85)
(s(1)) = M (AO1(0)As(0)AO,(0)), (3.87)

que a su vez es de la misma forma que la solucion de la Ec. (3.68) pero con
la condicion inicial en Ec. (3.84).

En el Apéndice. A se muestra el procedimiento para calcular los valores de
las condiciones iniciales en las Ecs. (3.76, 3.84). Para el A2N las condiciones
iniciales se resumen en la Tabla A.1, para el A3N-A en la Tabla A.2 y para
el A3N-V en la Tabla. A.3 y en la Tabla. A.4.
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3.7. ESPECTRO DE FLUORESCENCIA RESONANTE

3.7. Espectro de fluorescencia resonante

En el Cap. 1, pag. 4, se dijo que para observar estados comprimidos
se emplea la técnica DHB, la cual requiere un haz coherente de referencia
haciendo interferencia con la fluorescencia de interés. El espectro S (w) de
la FR de dichos estados es la parte real de la transformada de Fourier de la
funcion de correlacion a dos tiempos (0j, (0) 045 (7)), de acuerdo con Evers
v Keitel [28, Ec. (7)]

1

7TOéjj

o0
S(w) = Re/ dre™ (054 (0) 045 (1)), (3.88)
0
donde 1/m;; permite normalizar el espectro como ffooo S (w)dw =1, a;j es la
poblacién en estado estacionario del estado excitado |j), w = Wauorescencia — V;
y v; es la frecuencia angular del laser que excita la transicion |g) — [j). La
fluorescencia de un estado comprimido presenta valores negativos de S (w)
en ciertos intervalos de frecuencia, indicando menor ruido respecto al de un
estado coherente, o bien, al del vacio.

Para revelar mas claramente el papel de las fluctuaciones en S (w), Ec. (3.88),
en la expresion (o, (0) 0,; (7)) se separan los operadores atomicos oj; en su
media, ok, mas fluctuaciones, Ao, Ec. (3.40), por lo que su movimiento
promedio y sus fluctuaciones al rededor del promedio son

(09 (0) 0g; (7)) = |O‘jg|2 + (Acjy (0) Aay; (7)) - (3.89)

Para el retraso 7 =0

<‘7j9‘79j> = <Ujj> = |ajg’2 + <A‘7ngUgj>v (3.90)

donde el primer término del lado derecho de la igualdad es la intensidad
coherente y el segundo término es la intensidad incoherente, Ecs. (2.46).

Sustituyendo la Ec. (3.89) en la Ec. (3.88), el espectro se separa en dos
partes como

S (w) = Seon (W) + Sine (W), (3.91)
donde
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2 oo 2
Seon (W) = MP&/ e “Tdr = M5 (w) (3.92)
0

7TOéjj

es el espectro coherente (elastico) debido al movimiento promedio, y

Sie(w) = ——Re /O T dre T Aoy (0) Aay (1) (3.93)

7TOéjj

es el espectro incoherente (ineléstico) debido a las fluctuaciones atémicas.
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Capitulo 4

DHC de la fluorescencia del
atomo de 2 niveles

Empleando la deteccion homodina condicionada, en este capitulo se pre-
sentan dos estudios sobre el atomo de 2 niveles. El primero realizado por
Castro-Beltran [15] y el segundo reportado por Castro-Beltran, et al. [16].
Este ultimo fue desarrollado en el transcurso de los estudios de doctorado y
se reproduce en Anexos: Apéndice C, pag. 102.

En el Cap. 1, pag. 3, se mencion6 céomo la FR de un A2N se convertiria
en uno de los sistemas mas simples y no triviales para estudiar propiedades
cuanticas de la luz. En el Cap. 2, pag. 9, se inici6 la revision de los conceptos
fundamentales de la 6ptica cuantica para sentar las bases de la nomenclatura
y revisar el comportamiento general de una transiciéon atémica entre dos
niveles. En la Sec. 2.2 se obtuvieron las EBO del A2N, Ecs. (2.27-2.29), las
cuales se escriben de la forma (s(¢)) = M (s(t)) + b, Ec. (3.64), con

s = (az,oeg,oge)T, (4.1)
—Ye —i€), 1€,
M = | —iQ/2 —(%—iA,) 0 : (4.2)
iQ./2 0 — (2 +iA,)
b = (—7,0,0)" (4.3)

y sus soluciones en resonancia se dan en la Subsec. 2.2.2. Las EBO-EE estan
dadas por M (s(t)) + b = 0, Ecs. (2.31-2.33), sus soluciones en general son
las Ecs. (2.34, 2.35) y sus soluciones en resonancia son las Ecs. (2.40-2.42).
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Dado que los espectros de ruido, definidos méas abajo, estan en términos
de las funciones de correlacion en fluctuaciones para 7 > 0, se presentan aqui
dichas funciones: 8™ (T > 0) = 1+ hf)(T) + hf)(T), Ec. (3.49), para el caso
de interés en esta tesis, A, = 0y ¢ = /2, las cuales estan dadas por las
Ecs. (3.55, 3.56) con j = e, esto es

2Re [Oége <Ao'eg (O> AO—% (T)>]

W (r20) = T (4.4)
_ 2Refay <aege<60)iyg(r)>] — 2agg)* Re [—i (064(7))] |
e (4.5)
(e >0y = (070073 (1) 0) @5)
| ( (0)95(7)o (0)) — 2Re [y 75 (7)o ()]
. |ateg|* Re [—i <aeg(7)>]ee+ |Qoaeg|2 Re[—iae] (4.7)

Oéeeag

En los numeradores de las Ecs. (4.4, 4.6) se emple6 que Aoy, = 0 — Qo
Ec. (3.40), y que Aoy (T) = 0x/2(T) — @r /2, expresion que se obtiene de las
Ecs. (3.17, 3.21, 3.23). El denominador toma el valor de o0tz /2 = m
En el Apéndice. B se muestran estos calculos.

De acuerdo a la FCR, en las Ecs. (4.5, 4.7), los valores de (o, (0) 0 /2(7)),
de (0x/2(T)0ge (0)> y los de <aeg (0) 0r/2(T)0ge (0)> son los mismos que los
de (0q/2(T)) = Re[—i(0ey(7))], donde (o.4(7)) esta dada en la Ec. (2.37).
Sustituyendo lo anterior en las Ecs. (4.5, 4.7) junto con los valores en estado
estacionario, Ecs. (2.40-2.42), se obtiene
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h(f) (7. > O) - 1 67%7 [(1 — Y2) cosh (57’)
2 1+Y2
1—5Y?
""" cenh 4.
W (r>0) = 2 e h(67) + —— : h(67)|, (4.9)
x T 2 = 1+Y2€ CcOos T 45/% sen T)| > .

1 —2Y?
40 /e
siendo esta ultima la funcion de correlacion total.

Casos especiales para la funcién de correlacion total hz (7 > 0), Ec. (4.10),
son aquellos para el limite de campo débil, Y? <« 1.}

h%uC(T >0) = 1-— e AT [COSh (0T) + senh (57’)} ,  (4.10)

h%ébﬂ (1>0)=1- e i [cosh (%7) + senh (%T)] (4.11)
y para excitacion critica, 2, = v./4 (o Y2 =1/8),?
critica — e, 3
hE™ e (r20)=1—e 371+ 67T ) (4.12)

En muchos esquemas experimentales la luz comprimida se estudia en el
dominio de la frecuencia. En DHC se hace en el dominio del tiempo. Esto
permite asegurar lo no clasico de las cuadraturas, comprimidas o no, debido
a que en FR se violan uno o mas de los limites de las desigualdades clasicas,
de Castro-Beltran [15] se tiene que

0<hy(r)—1<1 vy |he(r) =1 < |he(0) =1 <1.  (4.13)

Para calcular los espectros de ruido de las cuadraturas S, (w) se pue-
de tener la impresion de emplear la transformada exponencial de Fourier,
ffooo [hguc (1) — 1] e“Tdr. Sin embargo, esta transformada solo promedia los
espectros en ambos lados de hguo (1), dando informacion incorrecta cuan-
do hf™ (1) es asimétrica como ocurre en el caso del A3N-V. En este caso,

h&e () lleva informacion diferente para 7 < 0y para 7 > 0.

'En este limite se hace Y? < 1 enla Ec. (4.10) = 6 = ./4 y (1—-2Y?)~./46 = 1.
2En la Ec. (4.10) se toman los dos primeros términos del desarrollo en series de cosh (7)
y de senh (67), ademas, Q. = v./4 = =0.
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Por la razon arriba expuesta es que Sy (w) se obtiene a partir de la
transformada coseno de Fourier de las funciones de correlacion en fluctuacio-
uc 2 3 uc 2
nes? hiv (7 > 0) — 1=h{ (1) + 8 (1) vy hie(r]) = 1+ AP (|7]) de las
Ecs. (3.49, 3.52), respectivamente; de acuerdo con Carmichael, et al. [11] y
con Castro-Beltran [15] se tiene que

) = ey [ dreos(on Rz 1], (419
0

@ = Ay [ dresn () -1, (05)
0

en donde, w = Wayorescencia — V5 ¥ V; es la frecuencia angular del laser que
excita la transicion |g) — [j). Cuando hj" (7) es simétrica, como en el A2N
y en el A3N-A, no se emplean los superindices 7 > 0y 7 < 0 en Sy (w).
Sustituyendo la Ec. (3.49) en la Ec. (4.14), el espectro S;ZO (w) se separa

como S;zo (w) = Sf) (w) + Sf) (w), donde

S (W) = dya / dr cos (wr) b (7 > 0), (4.16)
0

(3) TR b (3)

Sy’ (W) Ay dr cos (wr) hy” (1> 0), (4.17)
0

y a su vez h((;) (1 >0), hf) (1 > 0) estan dadas en las Ecs. (3.50, 3.51), res-
pectivamente. Sustituyendo la Ec. (3.52) en la Ec. (4.15), s6lo hay un término
de segundo orden en el espectro S;SO (w) y esta dado por

o0

SP (w) = dyj0 / drcos(m)h;”w), (4.18)
0

donde hf)(]ﬂ) esta dada en la Ec. (3.53).
La Ec. (4.16) es una variante del espectro de luz comprimida. Para ¢ =
/2, de las Ecs. (4.5, 4.7) se tiene que, para el A2N

*Recuérdese que hz () = h%(7), el superindice recuerda que los operadores estén
2
desarrollados en fluctuaciones.
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Sg)( ) = VY _ {(1—Y2+1_5Y2> At
: (14Y?) 46/7. ) w+ AL
(o] e
4 2
S5 () = (1216;)2 Kl YR 245/1 ) w fﬁ
e I

donde Ay = — (3/4) 7. + 8. El espectro total, S (w) + 5% (w), es
2 2

’}/eyz 1-— 2Y2 >\+
= 1
@) 14 Y2 [( * 45/7. ) w?+ A2

+ (1 _1- 2}/2) A } : (4.21)

46 /7. ) w2+ A2

El espectro total Sx (w) para campo débil, para excitacion critica y para
excitacion en saturacion tiene las siguientes propiedades. Para campo débil,
se mantiene una sola correccion dependiente de Y en Ec. (4.21) y se obtiene

S

VB

1 37.Y2/2

W2+ (1/27 (1+4Y2) w2 + (7,/2)* (1 + Y2))°

(4.22)
expresion en la se identifican dos picos, el principal con una anchura de
Y. (1 + Y?2) y el otro pico que incrementa la anchura ligeramente. En contraste
a lo anterior, Rice y Carmichael [29] encontraron que para campo débil, la
luz comprimida reduce la anchura de la lorentziana del espectro incoherente
de FR, la reduce porque en campo débil el espectro proviene de la resta de
dos lorentzianas |29, Fig. 2|, una de las cuales (la de signo negativo) lleva las
fluctuaciones de la luz comprimida. En el presente caso, sin embargo, el ruido
extra se correlaciona para aumentar el tamano y el ancho del espectro de la
luz comprimida. Para el valor de intensidad critica, Q. = ~./4, la Ec. (4.21)
evaluada en Y2 = 1/8 (= 6 = 0) da como resultado

Sd%ébil (w) ~ _,yey2
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2 2 2
critica Ve 5 (3’76/4) + 3w
Sg t (w) = _ﬂ 2"

[w? + (376/4)7]

Y para la intensidad en saturaciéon, Q, = v./v/2, la Ec. (4.21) se evalaa
en Y =1 para obtener

(4.23)

4 2,2
S () = 2%e e (4.24)
2 Ay 42w +Awt Ayt 4w 4 dw!

Castro-Beltran en [15] explica, principalmente, como la DHC ayuda a
entender el por qué no se habia podido medir la luz comprimida, la razén: la
baja eficiencia cuantica de los fotodetectores y la aparicion de fluctuaciones
de tercer orden producidas por el valor en excitacion critica 2, = v./4. En el
Cap. 2, pag. 28, se vio cémo hasta 2015 fue que se observo luz comprimida,
Schulte, et al. [24].

Castro-Beltran, et al. [16] emplearon la DHC para mostrar lo no gaus-
siano de las fluctuaciones en la FR y se calculd, tanto la separacion del
espectro del ruido de las cuadraturas en segundo y tercer orden de acuerdo
con las Ecs. (4.19, 4.20), como se calcul6 el espectro total, Ec. (4.21). La
Fig. 4.1 muestra el espectro en fluctuaciones S;/» (w), en (a) para excitacion
debil, Q. = v./10, y en (b) para excitacion critica, Q. = 7./4. Como se puede
apreciar, en (a) el espectro total estd menos contaminado con el espectro de

tercer orden, S; /s (W) ~ Sfrz/)Q (w), que en (b). Emplear una excitacion débil
es lo que hace dificil detectar la luz comprimida.

El espectro integrado representa la potencia total emitida por el atomo.
Del mismo modo, el espectro integrado dependiente de la fase representa
el tamano del ruido en una cuadratura: en el tratamiento estandar de la luz
comprimida se expresa en términos de la varianza V, = (: Aoy, (0) Aoy (1) 2),
Ec. (2.61), de Collett, et al. |25]

oo

/ Sy (W) dw = (- Doy (0) Aoy (1) 2) . (4.25)

—00

1
4T,

Para el caso en resonancia, integrando las Ecs. (4.16, 4.17) se tiene
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Figura 4.1: Espectros en fluctuaciones para el A2N con ¢ = 7/2. (a) Excitacion dé-
bil, Q. = 7./10. (b) Excitacion critica Q. = 7./4. En ambos casos se muestra en (i) el
segundo orden, en (ii) el tercer orden y en (iii) el espectro total [16, Fig. 4 y Fig. 5].

Y2(1—Y?)
2 _ 4 - ) « 4.2
/52 (w) dw e S 1 E 7Y 87V, (4.26)
SY (W)dw = —4r o 4.27
/ ¢ @) Ay (4.27)

La Ec. (4.26) es un resultado conocido, en el cual la varianza es negativa
(firma de la luz comprimida) para Y2 = 2(Q./7.)° < 1, Ec. (2.39). Es un
resultado conocido ya que en la Sec. 2.5, en Ec. (2.67), se obtuvo la expresion
para Vz y se vio en la pag. 28 que para A, = 0y para €, € [0, 1/\/5] se
tiene que Vz < 0. En la Fig. 2.10(b) se analiza este caso y algunos casos para
A, # 0. La Ec. (4.27) es un nuevo resultado, es negativo para todo valor

de Y y se requiriere para que coincida con el ruido total de la cuadratura en
fase, [7 S (W) dw + = S (W) dw, esto es
2 2

[e.o]

[ 55 @ o = —amti,

—00

donde Vp = Y?/2 (1 + Y?), Castro-Beltran, et al. [16, Ec. (37)].
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Capitulo 5

DHC de la fluorescencia del
atomo de 3 niveles tipo A

En este capitulo se presenta el estudio de la deteccién homodina condicio-
nada del 4tomo de 3 niveles tipo A (A3N-A) reportado por Castro-Beltran,
et al. [19], y que se reproduce en Anexos: Apéndice C, pag. 111.

Se considera un atomo de 3 niveles en el que sélo la transicion |g) <>
|s) esta excitada por un laser de frecuencia angular de Rabi €. El estado
excitado |[s) tiene dos canales de decaimiento: uno directamente al estado
base |g) con razén de decaimiento 7, y otro canal via el estado metaestable |w)
de larga vida con razoén de decaimiento 74, el cual a su vez decae al estado
base con una razon 7, tal que vs > v4,7.,- Este es el modelo del A3N-A,
Fig. 5.1.

El A3N-A es importante porque la poblacion ocasional en el estado me-
taestable da lugar a la existencia de intermitencia en la FR de la transicion
fuerte. Al estar monitoreando la FR de la transicion |g) <> |s) pueden ocurrir
dos situaciones. En una, por un lapso se detecta fluorescencia dando lugar a
un “periodo brillante”. En la otra situacion, el electron en vez de decaer al
estado base, lo hace al estado metaestable, permaneciendo en este un tiem-
po t ~ vd_l > 7. ! e interrumpiendo la emision de la fluorescencia dando
lugar a un “periodo obscuro”. En el dominio espectral, el estado metaestable
se manifiesta con la aparicion de un pico inelastico muy estrecho, el cual esté
encima del pico central del espectro de un sistema de dos niveles como lo
observaron experimentalmente en el 2000 Bithner y Tamm [30, Fig. 4]. Estos
autores sugirieron realizar, en su momento, mediciones complementarias de
la fluorescencia dependiente de la fase; pero hasta el momento no hay noticias
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yY E)
Eilm
Qg

’Ys A——I’UJ)
S e

<

Y ¥ |g)

Figura 5.1: En el A3N-A un laser de frecuencia angular v, y frecuencia de Rabi
excita la transicion |g) < |s). El estado excitado puede decaer espontaneamente al estado
base con razén de decaimiento s o puede hacerlo al estado metaestable |w) con razon de

decaimiento -4, el cual a su vez decae al estado base |g) con ,,.

de que se hayan realizado, quizéas debido a restricciones experimentales.

5.1. Ecuaciones de Bloch épticas

Siguiendo una estrategia parecida a la empleada para el A2N en la Sec. 2.2,
aqui se obtienen las ecuaciones de Bloch del A3N-A. En un marco rotante
lento a la frecuencia angular del laser v,,' el Hamiltoniano y la ecuacion
maestra para el operador de densidad p, Ec. (13), estan dados por

Q,
H = hA,04 + h; (059 +0gs) (5.1)
po= —iy losg+ogspl+ > 3] (20450055 — 0jip — pojj)
Jj=s,w
+¥ (20-wspo-sw — OssP — pass) ) (52)
.Nilg Vs + Vd Yw
= _27 [O'sg + Ogs, P] - 9 (assp + pass> - 7 (wap + Pwa)
+ Z Yi045P0 g + VdOwsPO sw- (53)
Jj=sw

!Marco rotante lento, véase pag. 11.
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La desintonia dtomo-campo es A; = ws; — Vs y 0 son los operadores
de pseudoespin de Pauli.? En este capitulo se hace A, = 0 con los siguien-
tes dos propositos. El primero es que se limita la discusiéon a lo esencial de
los principales temas; el segundo propodsito consiste en que con posteriores
aproximaciones se obtienen soluciones analiticas cerradas aproximadas.

Las ecuaciones para elementos de matriz de p y sus derivadas temporales
se calculan de la definicion p;, = (j |p| k), Ec. (2.8), esto es

. ROA
Pss = 7/7 (psg - pgs) - (P)/s + ’Yd) Psss (54)
. .Qs Vs Vd
Psg = Z? (pss - pgg) - (5 + 5) Psgs (55)
. ROA Ys o Vd
Pgs — _Z7 (pss - ng) - (3 + 5) Pgs> (56)
. ROR
Pgg = Ty (Psg = Pgs) + VsPss + YuwPuww, (5.7)
. .Qs Vs Yd ’}/a)
= ity (Y0 Day 5.8
P (4 9 Pg (2 + 9 + 9 Ps ( )
. Y2 Ys . Vd | Yw
ws - — Pwg — | & a 5 wss 5.9
P 17y Pug (2+2+2>p (5.9)
pww = YdPss — YwPww> (510)
. X Vo
Pwg = ngws — 7pwg, (5.11)
. s Yo
Pw = T Psw = 5 Pau- (5.12)

En la Ec. (5.7) se sustituye py, = 1 — pss — pyg debido a la conservacion
de la probabilidad. Haciendo esto, las Ecs. (5.4-5.7) quedan desacopladas del
resto, ya no dependen de pgu, Pws, Puwws Pwgs Pgw; POT 1o que las ecuaciones
para los elementos de matriz del operador de densidad que describen el A3N-

20peradores de pseudoespin de Pauli, véase pie de pag. 10. En el A3N-A no est4 definido
el operador o, como en el A2N.
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A son
. %
Pss = 7 (psg pgS) — V+Pss (5'13)
. Qs -+
Py = i (pss — Pgg) — 5 P (5.14)
) QS Y+
Pgs = — 7 (pss pgg) - 70937 (5'15)
. %
Pog = —i% (Psg = Pgs) + V-Pss = YuPag + Y (5.16)
donde
V=TV - =% Ve (5.17)

Las ecuaciones de Bloch para el A3N-A se obtienen sustituyendo py; =
(k) ¥ prj = (Ojk), Ecs. (2.20), esto es

<dss> = _i7 [<Jsg> - <Ogs>] - T+ <O’55> ’ (518)

G) = —i5 o) ~ (o)) — 2 {og). (5.19)

(00 = 1 (o) — {o0a)] — 2 {o), (5.20)
Qs

(0g9) = i [{sg) = (0gs)] + 7= (00s) = %0 {0gg) + 70, (5:21)
que se escriben en la forma (s$(t)) = M (s(¢)) + b, Ec. (3.64),

s = (O-Ssu Osgs Ogs) Ogg)T (522)
e —i2 Q20
0.2 -2 0 i0y2

Mo=lia2 00 a2 g2 | (5.23)
- ZQS/Q _193/2 —Yw
b = (0,0,0,7,). (5.24)

Las soluciones en estado estacionario del A3N-A, como se vio en la Sub-
sec. 2.2.1, se obtienen haciendo ($(t)) = 0 y aplicando la Ec. (2.30), con
.j? k = 87 w7 g;
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V?/2
s L+ Y2+ (q/2) V¥ (5.25)
_ V/V2
Qsg o Vet (1/2) )7 (5.26)
_ V/V2
Qgs = i Vet (q2) (5.27)
B L+)?%/2
Qpw = (qOgg, (529)
donde aj, = (o)1), ¥
g=2, Y= vk, (5.30)
Yw Y+

Las Ecs. (5.25-5.27) se convierten en las EBO-EE para el A2N, Ecs. (2.40-
2.42), cuando se sustituye 74 = 0 (¢ = 0) en las Ecs. (5.17, 5.30), y haciendo
s = e, setiene que 7. = v, = Y. vy que Y =Y = v/20./7., Ec. (2.39).
Adicionalmente se emplea que o, = 20, — 1.

Resolver analiticamente las Ecs. (5.18-5.21) en el caso general es dema-
siado complicado, sin embargo, en el limite

Vs > Vs Y (5.31)

se obtienen soluciones aproximadas, limite en el cual se presentan los pe-
riodos brillantes y obscuros debidos al estado metaestable |w). Se emplea
la transformada de Laplace para obtener tanto los valores esperados de las
componentes del vector s (1) = (04s(t), 04y (t), 0gs(t), 049(t))", como las corre-
laciones a dos tiempos (para detalles ver [19, Apéndice A]). Con la condicion
inicial de atomo en estado base s(0) = (0,0,0,1)", las soluciones son
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2/2
(0ss (1)) = 1y+—/ny (1) + ass (1 — ), (5.32)
(059 (1)) = Zly fﬁf (t) + % (eM — M) + gy (1 — ) (5.33)
2 2
(045 (1)) = —i 13}_’/_\;;2]“ (t) — % (Mt — ) + ay, (1 — 1)
(5.34)
2/2
(000 () = = T @) 4 (1= ), (53
donde
ft)=e - % [(1 + i?—g*) M 4 (1 - 34%*) e’\t} : (5.36)
2
M==74/2, A= (1 + qng—w) ;o Ax = —% +e  (5.37)
y

e=1t\/1-8). (5.38)

4
En la Ec. (5.38), sustituyendo 7, = 7. y V = Y se obtiene ¢ = § =

YV 1 —8Y2/4, Ec. (2.39).

En estas soluciones aproximadas se identifican las Ecs. (5.37) como los
eigenvalores de la matriz M, Ec. (5.23). El primer eigenvalor, A;, es exacto y
es la mitad de la razon de decaimiento del estado excitado |s). Aunque no esta
en las Ecs. (5.32-5.35), si aparece méas adelante en las correlaciones de segundo
orden. Por otro lado, Ay representa la razon de decaimiento lenta debida al
estado metaestable. Esto hace que el estado estacionario se alcance después
de un tiempo grande, t ~ ;. Los eigenvalores AL representan la evolucion
coherente amortiguada, son reales si 8)? < 1 y son complejos si 8Y% > 1.
Los eigenvalores \;, A+ contienen la evolucion, como en el caso de un sistema
de dos niveles, hacia un estado cuasi estacionario (reemplazando la razon
de decaimiento v, del A2N por v, para el A3BN-A), como consecuencia del
decaimiento lento.
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.

I
(W]
]

0 L v v b v vy b by by
0 10 20 30 40 50
Vst

Figura 5.2: Dos tipos de decaimiento gobiernan a (o (t)) del A3N-A. Inicialmente
domina la transicién |g) <> |s), curva con guiones rojos que va como e~ 7st. Posteriormente
domina el decaimiento de |s) a |w) descrito por la curva con guiones azules y que va
como e~ 7!, Finalmente la poblacién tiende a su valor en estado estacionario azs = 0.184.
Parametros: Qs = 3.5/7s, vs = 1, 74 = 0.050, 7, = 0.015 y A; =0.

En la pag. 58 se vio uno de los efectos que tiene el estado metaestable |w)
en el A3N-A, el efecto del parpadeo en la FR. Ahora, con las soluciones a
las EBO se puede analizar esto. La Fig. 5.2 muestra los dos tipos de decai-
miento que gobiernan a (o (¢)). En el primer lapso se presenta una fuerte
oscilacion cuya envolvente, curva con guiones rojos, va como e 7! indicando
que domina la transicién |g) <> |s). La oscilacion en (o (t)) se debe a los
parametros empleados: Ay = —0.0390 en Ec. (5.32) contribuye muy poco y
la principal contribucion es f (t), Ec. (5.36), para la cual 8)? > 1 = que
€ es imaginario puro y Ay = —?”T* + ¢ hacen que las exponenciales e*** den
lugar a funciones trigonométricas. Posteriormente, en otro lapso, cambia el
comportamiento de la poblacion, a la que se le puede ajustar la curva con
guiones azules y que va como e 7! indicando que en este intervalo de tiem-
po domina el decaimiento |s) — |w), aqui domina principalmente A\ y f (¢)
contribuye muy poco.

Como se dijo arriba, con las soluciones analiticas aproximadas se calculan
las funciones de correlacion a dos tiempos (o5, (0) s (7) 045 (0)) v (055 (0) s (7)).
Para la primera de ellas, de acuerdo a la FCR dicha funcion es la solucién

d

a la ecuacion = (s(7)) = M(s(7)) + b, Ec. (3.77), con la condicién inicial
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(049 (0)8(0) 046 (0)) = (0,0,0, )", Ec. (A.10) con j = s, (Tabla A.2) esto es

(059 (0)8(7) 05 (0)) = s (s (7)), (5.39)
es decir, estas funciones de correlacion son idénticas a las Ecs. (5.32-5.35)
veces el factor g, reemplazando t por 7. Para (o, (0)s (7)) se sigue el
procedimiento anédlogo al de Castro-Beltran, et al. [19, Apéndice A]), con
la condicion inicial (o, (0)s(0)) = (O,O,ass,&sg)T, Ec. (A.11) con j = s
y {,m = s, g (ver Tabla A.2).

Las funciones de correlacion (o, (0) s (7)) se emplean a su vez para obte-
ner las funciones de correlacién en fluctuaciones (Ao, (0) As (7)), donde las
componentes del vector columna As se escribe como Aoy, = 0pm — Qo
Ec. (3.78), con (Aoy,) = 0, por lo tanto, para dos de las componentes
de As(7) se tiene que

(Aosg (0) Aoy (7)) ([059 (0) = asg] [05g (T) — usg])
= (05 (0) 049 (7)) = sy {059 (7)), (5:40)
(A0y (0) Aggs (1)) = ([0 (0) = gl [ogs (T) = gs])
(05 (0) 0gs (T)) — Qg (045 (7)), (5.41)
donde se empled que (og, (0)) = gy, Ec. (2.30). Las correlaciones a dos

tiempos del lado derecho de las ecuaciones se calculan empleando la FCR,
Sec. 3.5, con agy, Ec. (5.26), solucion a las EBO-EE. Se sustituyen dichas
soluciones en las Ecs. (5.40, 5.41) y se obtiene

(Aogy (0) Aoy (1)) = C1eM™ — Coe™™ + Ce™™ + Ce*7, (5.42)
(A0 (0) Aags (1)) = CreMT + CoeT — CyeMT — Ce T, (5.43)

donde
_ y2/4
Cr = 117+ (¢/2) ) (5.44)
Cy 9"/ 2, (5.45)
I+ Y1+ Y2+ (q/2) V7]
C:F y2 [1_y2i(1_5y2) (7—&-/46)} (546)

8(1+X2)[14+ 32+ (¢/2) Y7
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Figura 5.3: Espectro incoherente del A3N- A. (a) Para un campo de laser en saturacion,
Qs = v4/4 = 0.2625v;. (b) Para un campo fuerte, Qs = 3.5y,. Ambos espectros con
Yq = 0.0575 y v, = 0.0157,. Las curvas continua negra y la punteada roja son los espectros

exacto y aproximado, respectivamente, y la curva con guiones verdes es el espectro del A2N.

5.2. Espectro de fluorescencia

El espectro S (w) de FR se definié en la Sec. 3.7 y se mostré la forma
en como se separa en S (w) = Seon (W) + Sine (w), Ecs. (3.91-3.93). Para el
A3N-A se sustituye la Ec. (5.43) en la Ec. (3.93), con j = s, para obtener

1 Ap o A A1 A2
Qs +w2—|—)\i+ w24+ A2 "N TP A2
(5.47)

En la Fig. 5.3 se compara este espectro, empleando los eigenvalores de la
Ec. (5.37), con el espectro exacto y con el espectro del A2N. Se reproduce
notablemente bien el espectro exacto. El pico agudo en rojo es ligeramente
més pequeno en el caso de saturacién que en el exacto en negro, ocurre lo
contrario para campo fuerte. En la Ec. (5.47), haciendo vy = 0 (¢=10) y
s=e€ (=7 =Y M = —7/2, Cy =0, Ay = 37./4+0), se tiene el espectro
del A2N en forma exacta, Mollow [8, Ec. (4.33)].

El espectro coherente del A3N-A se obtiene sustituyendo j = s en la
Ec. (3.92), donde a su vez se sustituyen o, s, de Ecs. (5.25, 5.26) para
obtener

Smc (OJ) =

1
T A1)+ (¢/2) )7

Seon (W) §(w), (5.48)
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el cual es mas pequeno que el del A2N (donde ¢ = 0).

5.3. Espectro de luz comprimida

De acuerdo con Carmichael [31, Ec. (3.26)], el espectro de “luz comprimi-
da” (Ic) de una fuente ideal se define como la transformada coseno de Fourier
de las fluctuaciones de las cuadraturas en DHB,? esto es

S}; (w) = 8y4m /000 dr cos (wt) (: Aoy (0) Aoy () 3) (5.49)
= 8y /000 dr cos (wr) Re [(Acj, (0) Aoy (1)) e7*], (5.50)

donde la transicion atomica es entre el estado base |g) y el estado excita-
do |7), 7 es un coeficiente combinado de eficiencia de deteccion y de recolec-
cion de fotones , Aoy, (7) esta dada en la Ec. (3.23) y ¢ es la fase del oscilador
local, Fig.3.2, configuracién en la que para medir en DHB se bloquea la tra-
yectoria hacia el detector Z. Este es un espectro incoherente ya que depende
de las fluctuaciones del campo, AE, o Aoy.

Aunque los parametros del A3BN-A y del laser no siempre permiten la
presencia de luz comprimida, S}; (w) < 0, se mantiene este nombre pa-
ra este espectro para distinguirlo del espectro de ruido de las cuadraturas
Se (w) = dyjay; [, dr cos (wr) [h (1 > 0) — 1], Ec. (4.14), el cual se cal-
cula por DHC mas adelante.

En la Ec. (5.50), con j = s, se sustituye la Ec. (5.43) para obtener,
para ¢ =0y ¢ = 7/2, los espectros

c 1
Sy (W) = —8’Y+7701m7 (5.51)
A A A
lc _ + N 2
S = B O e YO~ Gy g 692

3El espectro de luz comprimida de una fuente ideal es el que produce la fuente (atémica)
sola, despreciando el campo libre. Dado que se supone que este ltimo se encuentra en el
estado de vacio, su omisiéon se justifica sobre la base de utilizar los ordenamientos normal
y temporal de los operadores.
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0
/Y

Figura 5.4: Espectros S) (w) del A3N-A para ¢ = m/2 con (a) Q, = 0.17s, (b) Q, =
0.2625vs y (c) Qs = 3.57,. Las curvas continua negra y la punteada roja son los espectros
exacto y aproximado del A3N-A, respectivamente, con parametros vg = 0.057vs, Y =
0.015v, y 7 = 1. Las curvas con guién verdes son los espectros del A2N.

El espectro para ¢ = 0 consiste en una curva lorentziana con amplitud
positiva; no hay luz comprimida (C} > 0) y tiene anchura de v, /2 = —\;. Lo
anterior también ocurre para el A2N, pero con anchura . /2. Para ¢ = 7/2
el espectro es mas interesante, como se muestra en la Fig. 5.4 para tres in-
tensidades del campo, y se compara con el espectro del A2N. Lo interesante
es que 571:;/2 (w) presenta un pico angosto debido a la presencia del estado
metaestable |w) y corresponde al altimo término en la Ec. (5.52). A partir de
campo débil y hasta un poco mas que saturacion, los dos primeros términos
de la Ec. (5.52) se suman para formar un tnico pico negativo, indicando luz
comprimida. Rice y Carmichael [29] encontraron que el espectro de campo
débil (Y? < 1) en el A2N tiene un ancho de linea menor que ~y,/2 debido
al valor negativo de las amplitudes de las lorentzianas asociadas a los dos
primeros términos de la Ec. (5.52), lo que resulta en una lorentziana al cua-
drado, Mollow [8|. En el A3N-A hay menos luz comprimida, y el pico angosto
divide el pico de luz comprimida. Para campos fuertes, Fig. 5.4(c), el espectro
consiste en las bandas laterales del triplete de Mollow?! mas el pico extra.

Una manifestacion adicional del estado metaestable es la reduccion de
las bandas laterales de los espectros de cuadratura en comparacion con los
del A2N. Esto se debe a que el estado |w), al aumentar (2, ocupa una fraccion
importante de la poblacion del estado estacionario, au, = qass, Ec. (5.29).

En la Sec. 2.5 se expuso un enfoque alternativo para estudiar luz compri-
mida a través de la varianza Vj, = 1Re [a;; — |aj,|* — a2,e72?], Ec. (2.64),

ig
o ruido en una cuadratura. Sustituyendo j = s en Ec. (2.64) y a su vez

4Triplete de Mollow, véase pag. 4.
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Figura 5.5: Varianza de la fluorescencia resonante para excitaciones de débil a modera-
damente fuerte. Para el A2N, Ecs. (2.66, 2.67), y para el A3N-A, Ecs. (5.53, 5.54). Los
parametros adicionales para el A3N-/A son 4 = 0.0575 ¥ Y = 0.015,.

sustituyendo ay, y o, de Ecs. (5.25, 5.26) se obtiene la varianza del A3N-A
para ¢ =0y ¢ = /2, esto es

— 90 — V)2

%o = 200 = 13 g (5.53)
Ve = 2(Cy—Cy —C.)
/2

q 4,
- V! (1 n —> 4 Ly2 1} (5.54)
(1+Y2)[1+ Y2+ (q/2) Jﬂ]z[ 2/ 2

La Fig. 5.5 muestra la comparacion de las varianzas Vg y V;/» para el A3N-
Ay para el A2N. Ocurre que V; es positiva siempre para cualquier intensidad

de excitacion del laser, esto es, para ¢ = 0 no hay luz comprimida, pero el

A3N-A
VAN <

y el intervalo de excitacion del laser para obtener luz comprimida, de

ruido total es mas pequeno para el A3N-A. Para V; , ocurre que

v

Qc/7e € [0, ~ 0.75] para el A2N, se reduce notablemente a Q;/7, € [0, ~ 0.44]
para el A2N-A. Esto ocurre, por un lado, debido al acoplamiento del estado |s)
con el estado metaestable |w) de larga vida media y, por otro lado, se reduce
porque la frecuencia de Rabi para la amplitud minima est& cercana al valor
de saturacion Qg = v, /4 = 0.26257;.
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5.4. Espectro de ruido de las cuadraturas

La técnica de DHB, Fig. 3.2, depende de la eficiencia cuéntica finita n del
detector. Este es un obstaculo clave para observar la débil luz comprimida de
la FR de un A2N. Las mediciones de DHC son independientes de la eficiencia
del detector, como se discutié en la Sec. 3.1. La funcién de correlacion para
¢ = 0 del A3N- A, de acuerdo con Castro-Beltran, et al. [19, Ec. (33)] es

aSS

h >0)=14+ —-"—+
o(r20) +aSS+E§H

e, (5.55)
donde E,g esta dado en la Ec. (3.37).

La funcion de correlacion para ¢ = m/2 del A3N- A se obtiene sustituyen-
do j = s en la Ec (3.33) para obtener h/s(7 > 0) = Re[—i (044(7))] /assaz,
con a2 = Re[—iayy], Ec. (3.22), expresiones en las que se sustituye oy, y
0sg de las Ecs. (5.4, 5.5) para obtener

hz (1) = 1+ Bye™" — B eMT — B, (5.56)
donde
V?/2 V?/2 1 1—2)?
By=q——, B.=(1 —+ . 5.57

El acoplamiento al nivel metaestable |w) tiene consecuencias visibles tanto
para tiempos cortos como grandes, lo que hace que la amplitud de correlacion
de la CHD sea mayor que en el caso del A2N, a través del factor ¢ = v4/7uw-
Esta mayor amplitud decae lentamente hacia el valor de uno, lo que senala
la no correlacion para valores de 7 grandes, lo que se nota mejor para valores
de excitacion ) grandes.

Para ¢ = 7/2 la funcion de correlacion h, /o (1) en la DHC para el A3N-A

escrita en fluctuaciones de los operadores es: h?j;(ﬂ =1 —|—h7(1_2/)2(7') —l—hf’/)2(7),5
Ec. (3.49), donde, con j = s, se tiene que hf/)Q(T) = 2Re [ags (Aoy (T))] [ tsstnsa
y hgrS/)Q(T) = (Aoy (7)) [ss0ir 2, Ecs. (3.50, 3.51), respectivamente; a su vez
Aoy o(T) = Re[—ilogy(7)], Ec. (3.23), ¥ arj2 = Re [—iay,), Ec. (3.22). Sus-
tituyendo ags, sy ¥ s, Ecs. (5.25-5.27), en las expresiones anteriores se
obtiene

®Recuérdese que hy (7)= hguc (7); se emplea el superindice porque los operadores estan
desarrollados en fluctuaciones, Sec. 3.2.
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Figura 5.6: Para el A3N-A, funcién de correlacion amplitud-intensidad Ao (7) (linea

(2) 3)
/2 w/2

guiones rojos) para (a) un campo de laser en saturacion, Qs = v4/4 = 0.2625v, y (b) para

continua negra) y sus componentes 1+ h "/, (7) (linea punteada azul) y k7. (7) (linea con

un campo fuerte, Q5 = 3.5vs. Ambos con v4 = 0.05y; y v, = 0.0157,. Solo se grafican los
resultados analiticos.

2

2 T T _T
h(g)<7') . [Coe™™ — CLeM™ — C_e 7], (5.58)
W (1) = Dy + DM+ D M7, (5.59)
donde
20 20
Do=By— "2 D ="2_B,. (5.60)

aSS aSS

En la Fig. 5.6 se presentan los resultados analiticos de h./, (1), Ec. (5.56),
y de sus componentes, Ecs. (5.58, 5.59), las cuales difieren muy poco de los
exactos.

En la pag. 54 se estudio el espectro de ruido de las cuadraturas, o también
llamado espectro de la correlacion intensidad-amplitud, Sy (w), Ec. (4.14), el

cual se separa en los espectros de segundo y tercer orden, Sq(f) (w), Séf) (w),
Ecs. (4.16, 4.17), respectivamente. Para el A3N-A el espectro de ruido de las
cuadraturas se obtiene sustituyendo j = s en las Ecs. (4.14). Para ¢ = 0 se
sustituye hg (1) — 1, de la Ec. (5.55), en la Ec. (4.14) para obtener

Ay

SO (UJ) = —4’}/+C(ssm, (561)
1
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el cual es independiente del offset Ae*?, Ec. (3.37). Este espectro es una
simple lorentziana con un ancho de v4/2 = —\;, Ec. (5.37). Para ¢ = 7/2
se sustituye hy /o (1) — 1, de la Ec. (5.56), en la Ec. (4.14) y se obtiene

A A Ao

Sr =4 ws|Bp————+B_.——— — Byb——— 5.62
; (@) T+ T2t A2 + w2 + A2 202+ A2 (5.62)

Los espectros de segundo orden S(f) (w) se obtienen sustituyendo hé2) (7)
y hf/)z (1) en la Ec. (4.16), esto es

S (W) = Sy(w), (5.63)
A A A
SP(w) = 8y C+m+0—w2+v_ —Cr™ 52| (669

Estos son justo los espectros de luz comprimida Si (w) y Sy, (w), Ecs. (5.51,
5.52), sin el factor de eficiencia cuantica n del detector. Para obtener los
espectros de tercer orden S(f’) (w) se sustituyen h((]?’) (1) y hfr% (1), Ecs. (5.59),
en la Ec. (4.17) y se obtiene

S (w) = Ss(w)— S (W), (5.65)

S (w) =0, (5.66)
@,y RCE M A

55 W) = —hras Dt T

(5.67)

Originalmente, la DHC se concibi6 para superar el problema de la detec-
cion imperfecta, n < 1, y asi poder medir luz comprimida de fuentes de luz
débiles, Carmichael, et al. |11] y Foster, et al. [12]|. En el limite de campo
débil, cuando se pueden despreciar las fluctuaciones de tercer orden, el es-
pectro de la correlacion intensidad-amplitud se aproxima al espectro de luz
comprimida, esto es

S (w) = 1S (w) = nSy (w). (5.68)

Para el espectro de tercer orden, el pico angosto es aproximadamente la mitad
del de segundo orden, de tamaiio ~ Y*, mientras que los otros términos
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Figura 5.7: Espectros de las cuadraturas para ¢ = m/2 del A3N-A (linea continua ne-
gra) y del A2N (linea con guiones verdes) para: (a) campo débil Qg = 0.1v;, (b) campo
moderado Qg = v4/4 = 0.26257, y (c) campo fuerte Qs = 3.57,. Los recuadros muestran
5;3/)2 (w) del A3N-A (linea continua roja), Ec. (5.67), y del A2N (linea con guiones azu-

les), Ec. (4.20). Los espectros 5

/2 (w) son los de la Fig. 5.4. Se presentan solamente los

resultados analiticos.

también van como Y* y los otros términos de segundo orden van como )2
Sin embargo, para campos no tan débiles, se encuentran fuertes firmas de
fluctuaciones de tercer orden en los espectros.

La Fig. 5.7 muestra los resultados analiticos de los espectros de las cua-
draturas del A2N, Ec.(4.21), y del A3N-A, Ec. (5.62). La diferencia con los
resultados exactos (no se presentan) es muy pequena. Hay que tener en cuen-
ta que cuando la excitacion del laser es débil y en saturacion, el pico angosto
es mas pequeno que en los espectros de luz comprimida (Fig. 5.4). Esto se
debe a que el pico angosto de tercer orden es negativo en este régimen de exci-
tacion, como se ve en los recuadros. Ademas, en este régimen de excitacion, el
espectro completo de tercer orden es negativo, recuadros en Fig. 5.7(a) y (b),
que se suma al pico negativo de luz comprimida de esta cuadratura, Castro-
Beltran |15] y Castro-Beltran, et al. |16].

En el régimen de excitacion fuerte el espectro de tercer orden conduce a
desviaciones llamativas entre los espectros de cuadraturas y de luz compri-
mida y entre el A2N y el A3N-A. Por un lado, las bandas laterales se vuelven
dispersivas, Castro-Beltréan [15]. Esto ocurre cuando A+ se vuelven complejos,
es decir, para €0s > 7, /4, pero solo para una excitacion lo suficientemente
fuerte como para dividir las componentes espectrales. Mientras que los picos
de segundo orden son lorentzianos, los de tercer orden son dispersivos y de
tamano comparable para el A2N o méas grande que para el A3BN-A. Por otro
lado, hay grandes desviaciones en el tamano de los espectros. El espectro de
tercer orden es mucho méas grande en el A3BN-A que en el A2N. El espec-
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tro de tercer orden contribuye con la mayor parte del espectro total de las
cuadraturas.

Los efectos anteriores se pueden explicar de la siguiente manera. La co-
rrelacion de tercer orden de la fluctuacion de los operadores, por un lado,
da una medida de la no linealidad de la interaccién atomo-laser, la cual cre-
ce al aumentar la intensidad del laser, y por otro lado da una medida de
la desviacion de las fluctuaciones gaussianas de la fluorescencia. Ademas, se
debe mencionar que las fluctuaciones dipolares de la transicién que se excita
se refuerzan debido al acoplamiento con el estado de larga vida |w), el cual
esta poblado por el mayor ntimero de eventos de emision espontanea desde
el estado excitado [Ec. (5.29)]. Un reciente estudio de este efecto en una con-
figuracion de tres niveles, como la de esta tesis, reporto grandes desviaciones
en la estadisticas de fotones respecto a la estadisticas de fotones de un A2N,
Merz y Schenzle [32].

Es importante recordar que en DHC no se pueden medir por separado las
componentes de segundo y tercer orden, h((;) (1) y h((;’) (1), respectivamente;
ambas se fusionan en una sola senal medida. CHD va mas alla del concepto
de luz comprimida cuando se estudian las fluctuaciones dependientes de la
fase.

De acuerdo con la Ec. (4.25), el espectro integrado del A3N-A de las
cuadraturas de la DHC, para ¢ = 0 y para ¢ = 7/2, esta dado por

/ SO (w> dw = TY4Wss / S

Que sus magnitudes sean iguales significa que el ruido total emitido es inde-
pendiente de ¢. Esto es posible debido a las fluctuaciones de tercer orden,
las cuales no aparecen en los espectros de luz comprimida S (w) y S}fﬂ (w),
Ecs. (5.51, 5.52. Este resultado es anédlogo al calculo de la emision incoherente
total integrando el espectro incoherente.

Del presente estudio realizado sobre el A3N-A se pueden destacar varios
aspectos.

La presencia del estado metaestable |w) hace que se produzca un pico
angosto en el espectro de cuadratura, el cual presenta luz comprimida. Dado
que dicho pico es positivo, actiia reduciendo la cantidad de luz comprimida
observada en el régimen de excitacion de débil a moderada (fuerte). Como
la CHD es sensible a las fluctuaciones de tercer orden del dipolo, los espectros

(W) dw = =47y ags. (5.69)

[VE]
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de luz comprimida y de cuadratura son muy diferentes para la excitacion fuer-
te. Se obtiene informacion adicional calculando las varianzas o los espectros
integrados de las cuadraturas. En DHB las varianzas son diferentes, mientras
que en DHC son iguales, una caracteristica que merece un posterior estudio.

Se considerd solo el caso de resonancia, A; = 0, lo cual permitié obtener
una muy buena soluciéon analitica aproximada de las EBO con un método
simple, y se emple6 para construir expresiones analiticas para las diversas
cantidades de interés. Lo anterior permiti6é presentar las caracteristicas fisicas
basicas del ASN-A de una forma muy directa.

La DHC, con su sensibilidad a las fluctuaciones de campo de tercer orden,
abre una nueva puerta para estudiar las fluctuaciones dependientes de la fase
mas alla del dominio de la luz comprimida para procesos 6pticos altamente
no lineales y no gaussianos. Por otro lado, los avances en mejorar la eficiencia
de la recoleccion de fotones pueden complementar a la DHC para estudiar la
fluorescencia atomica resonante y sus fluctuaciones cuénticas en general de
acuerdo con Krivitsky, et al. [33].
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Capitulo 6

DHC de la fluorescencia del
atomo de 3 niveles tipo V

En este capitulo se presenta el estudio de la DHC del atomo de 3 niveles
tipo V (A3N-V) reportado por Gutiérrez, et al. [18]. Este articulo, desarro-
llado como parte de esta tesis se reproduce en Anexos: Apéndice C, pag. 121.

La Fig. 6.1(a) es el modelo del A3N-V, consiste en un estado base |g) y dos
estados excitados |j), j = s, w, con razones de decaimiento ;. Los estados |j)
estan a su vez excitados por laseres de frecuencia angular v;, con frecuencia
angular de Rabi asociada ;. Dado que 75 > 7,, a la transicién |g) <> |s)
se le llama “transicion fuerte” y “transicion débil” a la transicion |g) <> |w).

|g)

Figura 6.1: (a) E1 A3N-V excitado bicromaticamente por laseres de frecuencias angulares
Vs, V- Dado que 5 > 7, se llama a |g) < |s) (|g) <> |w)) la transicion fuerte (débil).
(b) Si Q4 > ~, la transicion fuerte experimenta un desdoblamiento Stark AC (lineas

punteadas).
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Si €2 > ~, la transicion fuerte experimenta un desdoblamiento Stark AC,
lineas punteadas en la Fig. 6.1(b). La Fig. 3.2 muestra el esquema de la DHC,
preparado en cuanto al laser (en rojo) y a los detectores (en rojo), para
estudiar la fluorescencia proveniente de la transiciéon débil, para lo cual se
bloquean el laser y la fluorescencia de la transicion fuerte que van hacia los
detectores. En la Fig. 3.2 lo andlogo se considera para estudiar la transicion
fuerte.

La importancia del presente estudio es mostrar teéricamente que los cam-
pos dispersados por el A3SN-V, por un lado, muestran diferencias en las fun-
ciones de correlacion intensidad-intensidad gj(?) (1) y, por otro lado, muestran
las siguientes caracteristicas en las funciones de correlacion hy, (7): amplitudes
con valores grandes y una importante asimetria, ambas caracteristicas com-
paradas con las del A2N y del A3N-A, sistemas para los cuales hy (7) tiene
menor amplitud y es simétrica. Estas caracteristicas en h, (7) para el A3BN-V
son el resultado de las fluctuaciones de los operadores de amplitud del cam-
po, AEy < Aoy, y de la intensidad Al o< Ao, asi como de la competencia
entre las transiciones. Al descomponer h, (7), la componente h((;’) (7) presenta
grandes fluctuaciones que describen caracteristicas no clasicas dependientes
de la fase del campo emitido, mientras que la componente h((;) (1) estéa re-
lacionada también con el efecto no clasico de la luz comprimida. El célculo
de los espectros y de las varianzas de estas correlaciones complementan la
informacion que se tiene sobre el A3N-V.

6.1. Ecuaciones de Bloch 6pticas

Siguiendo una estrategia parecida a la empleada para el A3N-A, se obtie-
nen las ecuaciones de Bloch para el A3N-V. El Hamiltoniano en un marco
rotante lento! para la frecuencia angular del laser v;, y la ecuacion maestra
para el operador de densidad p, Ec. (14), estan dados por

Marco rotante lento, véase pag. 11.
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0.
H = hz A]’Ojj—FhZ é(ajg"i_o—gj)v (61)

j=s,w Jj=s,w

. : Q; :
p = —i Z 5 [ajg+agj,p] —1 Z Aj [Ujjvp]
j=sw j=sw
i
+ Z EJ (2040059 = 43P = PT35) » (6.2)
Jj=sw

donde, A; = w;—v; es la desintonia &tomo-campo, w; es la frecuencia angular
de la transicion |g) <> |j) v o,k son los operadores de pseudoespin de Pauli.?

Los elementos de matriz® de p y sus derivadas temporales se calculan de
la definicion pj, = (5 |p| k), Ec. (2.8). Tomando en cuenta esto, se tiene que

Pss = _if (pgs - psg) — VsPss) (6'3)
. RON Ly : Vs . w
Psw — _27pgw + 27/)89 —1 (As - Aw) Psw — <5 + 7) Psw; (64)
. Y2 -y . Vs
Psg = Z? (pss - pgg) + 27/0510 - (ZAS + E) Psg» (65)
. Qs {2y , Vs | Yw
Pws = Z;ng - 171098 +1 (As - Aw) Pws — (5 + 7) Pws (66)
. Ly
Puw = Z? (ng - pgw) — YwPww, (67)
. Qs Sy : Yuw
Pwg = Z?ﬂws + 17 (pww - pgg) - (ZAw + 7) Pwgs (68)
. A Sy : Vs
Pgs — Tl (pss - ng) — U Pws T (ZAS B _> Pgs: (69)
2 2 2
. ROA RO , Vo
pgw = 1 —Psw — 1 (pww - pgg) + (ZAw - _> pgwa (610)
2 2 2
. ROR Sy
Pag = —i% (g = Pgs) = 1" (Pug = Pyu) + YaPss + Y- (6:11)

Las ecuaciones de Bloch del A3N-V se obtienen sustituyendo en

20peradores de pseudoespin de Pauli, véase pie de pag. 10. En el A3N-V no est4 definido
el operador o, como en el A2N.
3Propiedades de la matriz p, véase pag. 12.
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las Ecs. (6.3-6.11) tanto (o) = pg; como (0ji) = pkj, Ecs. (2.20), esto es

G = 12 (020) ~ (o0) (o) (6.12)
(Gud = T2 o) — i () 1 (B — D) (0]

— (3 + ) fow) (6.13)
(O) = 12 (00e) (o) i ) + (18— ) {og) (614
(Gund = 15 (Oug) + 1 () — 1 (B = D) (0]

_ (58 n %) (Cws) | (6.15)
o) = 2 (G0} — (Gug)) — o (o). (6.16)
Gug) = i (0un) — 2 () — (045))

+ (i80 = ) (0ug) (6.17)
God = i (o) — o)) + 12 o) — (180 + 2) (0] (618)
Ggu) = 15 (o) + 12 (o) — {o30)) — (12 + 22) )

(6.19)

Go) = 12 (03] — {020)) ~ 122 (030) — (o)

+s (Oss) + Yo (Tww) - (6.20)

Las Ecs. (6.12-6.20) se escriben de la forma (s(t)) = M (s(¢)), Ec. (3.64)
con b =0, donde

T
S = (0337 Osw; Osgys Owss Owws Owgyr Ogss Ogw, Ugg) ) (621)
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—s 0 —iQ,/2 0
0 il —Yew/2 —i/2 0
—i0/2  —i/2  iA, — /2 0
0 0 0 —iD gy — Vsw/2
M = 0 0 0 0
0 0 0 —i,/2
iQ,/2 0 0 iQy/2
0 iQ,/2 0 0
Vs 0 iQ,/2 0
0 0 i€,/2 0 0
0 0 0 iQ,/2 0
0 0 0 0 iQ,/2
0 —i,/2 iy /2 0 0
_—— —i/2 0 Q)2 0 , (6.22)
—iQ0/2 iy — Y2 0 0 iy /2
0 0 — (iAg +7./2) 0 —iQ,/2
Q0 /2 0 0 — (iAy +70/2) —ifdy/2
Yo Q)2 —iQy/2 —iy /2 0

donde Ay, = Ay — Ay, Vsw = Vs + Yo v 1a condicion inicial es &tomo en su
estado base |g).

En la Subsec.2.2.1 se vio el significado de obtener los valores en estado
estacionario de (o, (t)), lo cual estd expresado en la Ec. (2.30). Las EBO-
EE para el A3N-V se obtienen haciendo (s(¢)) = 0 en la Ec. (3.64). A diferen-
cia de los sistemas de ecuaciones en estado estacionario del A2N y del A3N-A,
en el presente caso el sistema es homogéneo con solucion (s(t)) = 0.

Sustituyendo (o,5) = 1 — (05s) — (Oww) en las Ecs. (6.14, 6.17-6.19) y
eliminando la ecuacion para (6,,) el sistema se reduce a ocho ecuaciones, se
obtiene una matriz M diferente a la de arriba y b # 0.

Dada la complejidad de los sistemas de ecuaciones del A3N-V, no se pue-
den obtener soluciones analiticas ni para las EBO ni para las EBO-EE. En
esta tesis, sendas soluciones numéricas se obtuvieron empleando Mathemati-
ca.
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6.2. Fluctuaciones cuanticas

Se inicia el estudio de las fluctuaciones cuanticas de la FR de la tran-
sicion entre el estado base |g) y el estado excitado |j), j = s,w; con un
breve anélisis de las fluctuaciones de intensidad I o< 0j404; = 0j;, estudiadas

usualmente via la correlacion de HBT, ¢® (1) = %, Ec. (3.13), esto
es, estudiando la probabilidad, o funcion de correlacion, normalizada de la
deteccion de dos fotones separados por un tiempo de retraso 7.

La Ec. (3.13) para el estado excitado |j) se denota como g](?) (1), el pri-
mer foton se detecta al tiempo ¢t = 0 y el siguiente fotéon se detecta con un
retraso 7. En el numerador I (0) « 0, (0) 0y (0) e I(7) x 0j4(7) 0y (1) =
0;; (7). La normalizacién es el producto de los valores en estado esta-
cionario de (I (0)) o< (04 (0) 045 (0)) = (0, (0)) = oj; y de (L (T = 00))
(0jg (T = 00) 045 (T = 00)) = (0j; (= o)) = «;;.* De lo anterior se tiene
que

¢ () = {7jq (0) %’2(7) 74; (0)) (6.23)
@i

La Fig. 6.2 muestra las correlaciones de intensidad cuando €, se fija
en un valor superior al de saturacion, €2, = 7,, v la transicion fuerte es-
ta excitada de forma moderada, Fig. 6.2(a), o fuertemente, Fig. 6.2(b). Por
ejemplo, estd presente la caracteristica no clasica conocida como anti agru-
pamiento (antibunching): el &tomo no puede emitir dos fotones simultanea-
mente, gj(?) (0) =0 [5, 6]. En el A3N-V se observa esta caracteristica porque
las dos transiciones se alimentan desde el estado base |g) comun. Sin embar-
go, hay diferencias notables en su evoluciéon que no fueron observadas por
Pegg, et al. |34].

1.0F L4F b
03F @] {5F ®)
0.6 0.8H ,

0.4F 0.6F g

E 0.4F
020 I | | I 0.2F I I I I
0% 10 20 30 40 50 20 10 20 30 40 50
YsT VsT

Figura 6.2: Correlaciones intensidad-intensidad g§2) (1) del A3N-V con 7,, = Qyyy = 0.57;
yAs=A, =0.(a) Qs =0.595 y (b) Qs = 3.575.

1El concepto de estado estacionario de (o, (t)) se vio en la Subsec. 2.2.1.
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En la Fig. 6.2(a), como Q, = v, v Qs = 0.575, la transicion débil es
aparentemente mas fuerte, pero su razon de emision neta 7, 0w, €S menor
que la de la transicion fuerte v,a,s. En la probabilidad de transicion hacia |g),
la transicion fuerte (la que tiene mayor ~y,) compite ventajosamente con la
transicion débil; la separacion promedio entre los fotones que provienen de |s)
es menor que la separacion promedio de los que provienen de |w). La menor
razon de emision de fotones desde |g) explica que g (1 — o0) =1, lo cual
caracteriza la emisién de fotones independientes.

En la Fig. 6.2(b), como Q, = 3.57s v Q4 = 7w, €l transitorio de la tran-
sicion fuerte muestra oscilaciones en gng) con una frecuencia cercana a (2,
con una curva envolvente que va como ~ e 27/4 tal como ocurre en el A2N
de acuerdo con Carmichael y Walls 5] y con Kimble y Mandel [6]. Para la
transicion débil las oscilaciones en gl(u2 ) tienen una frecuencia cercana a €0, /2,

forzadas por el revestimiento de la transicion fuerte; ver la Fig. 6.1(b). De

. . , . . A 2 .
forma interesante e inusual, el régimen de oscilacion de gl(,,) se produce prin-

cipalmente por debajo de uno y termina con un decaimiento prolongado
a una razon de decaimiento 7,. Los campos clasicos obedecen las relacio-
nes g.) (1) < g 0) y g (0) > 1; estos resultados incluyen la posibilidad
de que una distribucién clésica de conteo de fotones pueda oscilar por debajo
de los valores negativos, pero la violacion de estas desigualdades indica la
presencia de luz no clasica. En el A3N-V, la persistente violacion de estas
desigualdades indica la ocurrencia de un estado altamente no clésico, que sin
duda exige medidas adicionales sobre un campo no clasico, tales como las
fluctuaciones dependientes de la fase.

6.3. Funcion de correlacion

La funcién de correlacién hy (7) se mide mediante la técnica de DHC,
y como se vio en la Sec. 3.1 es independiente de la eficiencia cuantica del
detector. En la Fig. 3.2 se quiere medir solamente la fluorescencia de la tran-
sicion débil, la cual esta excitada por el laser de color rojo; para conseguir la
medicién se colocan los detectores de color rojo y se bloquea la trayectoria
hacia los detectores, del laser azul y de la fluorescencia azul. Si sblo se quiere
medir la fluorescencia de la transicion fuerte se hace lo analogo.

En la Sec. 3.1 se vio la funcion de correlacion hy (1), Ecs. (3.16, 3.25), y
para el interés de esta tesis, se obtuvieron sus expresiones para h./; (7 > 0),
Ec. (3.33), y para hq;(|7]), Ec. (3.34), cada una con su correspondiente
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interpretacion de medicion en la DHC, pag. 36.

Los operadores que definen h, (7) se desarrollaron en fluctuaciones en
la Sec. 3.3, y para el interés de esta tesis, se obtuvieron las funciones de
correlacion en fluctuaciones de los operadores hfr‘/lg(T >0)=1+ hf/)Q(T) +
h),(7), Be. (3.54), y s (|7]) = 1+hE),(|7]), Ec. (3.57). En las pags. 37 y 41

se expone la razén de por qué para 7 < 0 se calcula hr /o (|7]) ¥ hflr‘/lg(|7'|), para

posteriormente hacer las graficas de h./, (7 < 0) y de hfr‘/lg(T < 0), siguiendo
un cierto procedimiento matematico que consiste de cuatro puntos.

Las Figs. 6.3 y 6.4 muestran h,/, (1) para las transiciones débil y fuerte,
respectivamente, con el valor de v,, = 0.1v;. En la Fig. 6.3 la frecuencia angu-
lar de Rabi para la transicion |g) <> |s) es moderadamente fuerte, 25 = 0.5,
y para transicion |g) <> |w) es €, = 0.175 (relativamente fuerte respecto
a Yw). En la Fig. 6.3(a) es evidente la asimetria. La Fig. 6.3(b) muestra la
descomposicion de h, /o (7) en sus componentes 1 + hfrz/)Q(T > 0), Ec. (3.55),

y hf/)Q(T > 0), Ecs. (3.56); mostrando que tienen tamanos similares ambas
componentes, lo cual es la firma de una gran desviacion de las fluctuaciones
gaussianas.

La Fig. 6.4 muestra el efecto sobre la transicion fuerte cuando se excita
por arriba de saturacion, s = 3.5v,. En la Fig. 6.4(a) también se aprecia la
asimetria, la cual respecto a la Fig. 6.3(a), incrementa su tamafnio en aproxi-
madamente un factor de 16 debido a los valores pequenios de v, y de ag /o
empleados en la normalizacién; son mas pequenos porque el sistema esta en
el régimen de grandes fluctuaciones cuénticas debido a que el estado base
esta vestido, lo que produce una desintonia de €, /2 en el laser de la transi-
cion débil, Fig. 6.1(b). Como se aprecia en la correlacion de fotones g2 dela
Fig. 6.2(b) y en el espectro de frecuencias de la Fig. 6.6, 2,/2 es la frecuencia
dominante de la oscilaciéon en h, s (7) de la transicion débil. Hay un decai-
miento rapido ~ 37,/4 y hay un decaimiento lento debido a 7, lo cual sélo
se puede ver a grandes intervalos 7 negativos. La Fig. 6.3(a) muestra que el
término de tercer orden es el que predomina, h% (1 >0) = hro (7 >0), es
una fuerte marca de no linealidad en la transicic’)n débil para €, = ~v,. Se
puede ver qué tan bien h§r3/)2(7' > 0) se compara en tamafio con h./s (7 < 0),
lo cual refleja las fluctuaciones de la poblacion.

La transicion fuerte del A3BN-V se parece mucho a los casos del A2N [15,
Fig. 2| y del A3N-A en la Fig. 5.6(b) [19, Fig. 6(b)]. Hay una muy leve asi-
metria que so6lo se produce en dos regimenes: justo por encima de saturacion,
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Figura 6.3: (a) Funcién de correlacion asimétrica de la luz proveniente de la transicion
débil del A3N-V. (b) Descomposicién de h /o (> 0) (azul) en 1+ hf/)z (negro) y h7(73/)2 (ver-
de). Los parametros empleados son Q5 = 0.5, Qyp = v = 0.17s y Ay = A, = 0.
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Figura 6.4: Lo mismo que en la Fig. 6.3, excepto en la excitacion mas fuerte, Qs = 3.5vs,

en la transicién fuerte.

Qg ~ 7s/4, y cuando el laser fuerte vy tiene una desintonia A, = w, — v
de unos pocos 7, de la resonancia w,. En el primero, h./ (7) parece una
version mas simétrica de la Fig. 6.3(a). Este es aproximadamente el caso en
la medicion de h./ (7) que realizaron Gerber, et al. [35] para la transicién
fuerte del ion ®®Ba™, el cual se comporta como el A3N-A pero con 7, = 0, es
decir, en [35] no se considera el decaimiento de |w) a |g). En [35, Fig. 4(b)] la
asimetria se observa so6lo para intervalos de tiempo de correlacion grandes, lo
cual también se ve en [14, Fig. 3(b)]. De acuerdo con [35], el ruido de fondo
de fotodeteccion experimental puede ocultar la asimetria.

Las Figs. 6.3 y 6.4 muestran claramente como h/; (7) viola uno o més de
los limites de las desigualdades clasicas en la Ec. (4.13). La primera violaciéon
a0 < hy (1) —1 <1 proviene de hr/, (0) = 0, el andlogo a gj(-2), que muestra
el comportamiento de anti agrupamiento de la luz dispersada; no hay campo
emitido cuando el A3N-V esta en el estado base |g). Por lo tanto, para in-
tervalos de 7 cortos, /s (7) no es clasica. La segunda violacién se refiere a
cuan grande puede ser esta correlacion al exceder los limites clésicos, incluso
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en ordenes de magnitud, debido a una baja razéon de emision de fotones que
coloca al A3N-V en el régimen de grandes fluctuaciones cuénticas.

Sin embargo, en |hy (7) — 1| < |hy (0) — 1| < 1 se debe tener mucho cui-
dado, ya que se cumple en el limite de fluctuaciones gaussianas, es decir, para
contribuciones de tercer orden despreciables o muy pequenas, desigualdad,
para la que ademas, esta clasicamente permitido que sea negativa.

Para que se de una violacion significativa en la estadistica de Poisson,
hxs2 (T) debe estar fuera de estos limites. Las Figs. 6.3(b) y 6.4(b) muestran

claramente que hf’/)z(r) es responsable de este comportamiento cuando el
campo de excitacion estd en o por encima de saturacion. Ademés, se puede
ver que los limites en la segunda desigualdad en la Ec. (4.13) también se
violan fuera del limite de las fluctuaciones gaussianas.

6.4. Espectro de ruido y varianza de las cua-
draturas

La varianza, Ecs. (2.61, 2.64), y el espectro de la luz comprimida, Ec. (4.14,
4.15), son las medidas estandar de las fluctuaciones en cuadratura y son una
parte natural del estudio de h,/, () en el dominio espectral. La asimetria
en hyo (7) y la importancia de las fluctuaciones de tercer orden en la FR, ha-
cen claramente las mediciones de correlacion de segundo orden para la luz
comprimida sélo una parte en la exploracion de las caracteristicas no clasicas
del A3N-V y de sistemas cuanticos como el A2N y el A3SN-A, entre otros.

Una firma de la deteccion de la luz comprimida esta representada por
los valores negativos de la funciéon espectral de frecuencia. Del mismo modo,
los valores negativos en los espectros de h,/, (7)indican luz no clasica, més
alla de la luz comprimida. Se ha demostrado que el llamado espectro de
luz comprimida S (w) y el espectro de segundo orden Sf) (w) se relacionan
como en la Ec. (5.68).

La Fig. 6.5(a) muestra los espectros de ruido de las cuadraturas S;/EQO (w)
y S;/SQO (w), Ecs. (4.14, 4.15), con hgpo(7>0) y hfr‘/‘g(|7|) dadas en las
Ecs. (3.33, 3.57), respectivamente; con la transicion fuerte excitada mode-
radamente. El espectro S;/ZZO (w) tiene un pico central mayormente negati-
vo que revela las caracteristicas no clasicas de la luz emitida. Su descom-
posicion, Fig. 6.5(b), muestra que no hay luz comprimida, 5;2/)2 (w) > 0,
pero en el espectro de tercer orden estd presente una caracteristica bimo-
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Figura 6.5: (a) Espectros del A3N-V para ¢ = 7/2 de la transicion débil, Ecs. (4.14,
4.15), graficados en la Fig. 6.3(a). (b) Descomposicién de 57(:50) en sus componentes de
segundo y tercer orden, Ecs. (4.16, 4.17). Los parametros son 5 = 0.5, Q4 = Y = 0.17;
y As = Aw =0.
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Figura 6.6: (a) Espectros del A3N-V para ¢ = 7/2 de la transiciéon débil, , Ecs. (4.14,
4.15), graficados en la Fig. 6.4(a). (b) Descomposicién de 57(:50) en sus componentes de
segundo y tercer orden, Ecs. (4.16, 4.17). Los parametros son s = 3.5, Oy = Y = 0.17;
y Ag = Ay, =0.

dal totalmente no cléasica (negativa). Los picos estan localizados al rededor
de w = £Q,/2 = £0.25,. El espectro S;/SQO (w) tiene un gran pico central,
lo cual refleja la gran amplitud de hi?g(T < 0). En ambos casos, el hecho
de que los espectros tengan valores negativos refleja la presencia de efectos
no clasicos como el anti agrupamiento y las grandes fluctuaciones que dan
lugar a la violacion de las desigualdades de la Ec. (4.13).

Una excitacion mas fuerte en la transicion |g) <> |s) hace que sea mas fa-
cil extraer informacion tanto espectral como de la dindmica de la transicion.
La Fig. 6.6 son los espectros de h,/»(7), la cual se presenté en la Fig. 6.4. Los
picos cercanos a £);/2 (~ +1.75v,) se deben al vestimiento de la transicion
fuerte, son reminiscencia del efecto Autler-Townes, con desdoblamientos lige-
ramente diferentes. En la Fig. 6.6(a) hay un pico central estrecho en S;/SZO (w),
una caracteristica sobresaliente, que refleja el lento decaimiento a una razon
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Figura 6.7: A3N-V. (a) Varianza de la fluorescencia de la transicién fuerte para ¢ =

/2. Los pardmetros son: (i) v, = 0.017s, Qu = 0.0574; (i2) v = 0.017,, Q= 0.17s;

(#i1) Y = 0.17s, Q4 = 0.175. (b) Varianza de la fluorescencia de la transicion débil para
O =1/2, v = 0.175 € (i) Qs = 0.17; (44) Qs = 0.27,; (i) Q5 = 0.5v5. Los dos casos con

desintonia cero.

de 7, de electrones remanentes en el estado metaestable del A3N-V [19].
Tal pico estrecho estd ausente en S;/ZZO (w), es decir, no hay un decaimiento

lento en A, o(7 > 0). Los espectros
ponente dispersiva debido a la no linealidad inducida al excitar por encima de
la saturacion a la transicion |g) <> |w). La Fig. 6.6(b) muestra claramente el
predominio que tienen las fluctuaciones de tercer orden, Castro-Beltran [15].

Por otro lado, valores negativos en la varianza son una firma de las fluctua-
ciones en la luz comprimida. Para la transiciéon |g) < |s) la luz comprimida
para ¢ = m/2 es pequena o nula, Fig. 6.7(a), comparada con el caso del A2N;,
Rice y Carmichael [29] y Schulte, et al. [24], y como se puede apreciar en la
Fig. 2.10(b) curva (i); la comparacion del A3N-/A con el del A2N se da en la
Fig. 5.5. La reduccién de la luz comprimida se debe a la emisiéon incoheren-
te anadida en la transiciéon débil. La transicién débil también presenta luz
comprimida, Fig. 6.7(b), pero no mucho mas grande que para la transicion

fuerte.

720
Sﬂ'/_2

(w)y

7<0
Sﬂ'/_2

(w) tienen una fuerte com-

Como se hizo con los espectros de ruido de las cuadraturas S;/ZQO (w)

7<0
y Sﬁ72

(w), se debe considerar por separado el ruido que proviene de 7 > 0

y de 7 <0 en hy/o(7). Ademas, no es posible separar experimentalmente los
términos de segundo y tercer orden en la parte de 7 > 0. Sin embargo, se
considera 1til realizar dicha separaciéon para explicar el origen de las carac-
teristicas no clasicas en h,/o(7). Una eleccion natural para medir el ruido es
integrar los espectros de las Figs. 6.5 y 6.6, los cuales son proporcionales a
los valores iniciales, en 7 = |7| = 0, de las correlaciones no normalizadas en
las Ecs. (3.50-3.53). Por lo tanto, se tiene que
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Qo /Yo

Figura 6.8: Ruido para ¢ = /2 proveniente de DHC para la transiciéon débil del A3N-V.
(a) Segundo orden, (b) tercer orden, ambos para 7 > 0; y (c) para 7 < 0. Los parametros
son: s = 0.17, (linea continua en negro), Qs = 0.5 (curva con puntos rojos) y Qs =

0.97, (curva con guiones verdes). Todas las curvas con v, = 0.17, y desintonia cero.

HY (r=0) = 2Relay (Doj00.)], HY (1= 0) = (Aoj,A0500,)
(6.24)
H(f) (|T| = 0) = Re [eiiqﬁ <A0'ngO'jj>] s (625)

donde las correlaciones de ruido (- - - ) estan dadas en general en la Tabla A.4
y en particular para la transicion débil en Gutiérrez, et al. |18, Ec. (A1)].

En la Fig. 6.8 se muestra la grafica de las Ecs. (6.24, 6.25) para la
transicion |g) <> |w) con ¢ = 7/2. Dado que la varianza es proporcional
a H¢(>2) (1 = 0), existe un intervalo estrecho de frecuencias de Rabi €2, donde
el ruido es negativo, comparese la curva (i) en la Fig. 6.7(b) con la curva
continua en la Fig. 6.8(a). Una excitacién mas fuerte en ambas transiciones
destruye la luz comprimida. El término de tercer orden es visto como no clé-
sico en un intervalo mas amplio de frecuencias de Rabi, Fig. 6.8(b), v es el
término dominante del ruido total. Dado que estas funciones de ruido se eva-
ldan en 7 = 0, se obtiene que Hf) (1=0,02,=0)+ Héf) (1=0,02,=0)=
Hq(f) (I7] = 0,9, = 0), lo cual se puede ver facilmente en la Fig. 6.8(c).

En este capitulo se vio como empleando principalmente la funcién de
correlacion hy (7) se estudian las fluctuaciones cuanticas de la luz disper-
sada proveniente de las dos transiciones del A3N-V, excitadas cada una de
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ellas de forma monocromatica. Las diferentes fluctuaciones de los operado-
res de amplitud e intensidad y la competencia entre las transiciones hacen
que la correlacion sea asimétrica y grande, mas pronunciada para la tran-
sicion |g) <> |w), la cual tiene fluctuaciones cudnticas mas grandes que la
transicion |g) <> |s). La asimetria es una firma de fluctuaciones no clasicas
y no gaussianas (y por lo tanto de la ruptura del balance detallado), lo cual
se manifiesta como diferentes frecuencias de oscilaciéon y un decaimiento en
los espectros (y espectros integrados) asociados con los intervalos de tiempo
positivo y negativo de hy (7). Las fluctuaciones de tercer orden, con su for-
ma espectral dispersiva, son dominantes cuando hay una excitacion fuerte en
cualquiera de las dos transiciones. También se mostré que la correlacion de
dos fotones de la transicion |g) <> |w) reforzé el comportamiento no clasico
de las fluctuaciones de intensidad. Finalmente, se puede decir que la DHC
es una herramienta valiosa para estudiar h, (7) y revelar no solo los estados
no clasicos de las fluctuaciones de campo, sino también para explorar la fisica
fuera de equilibrio en los sistemas microscopicos.
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Conclusiones

La fluorescencia resonante, luz emitida espontaneamente cuando al mis-
mo tiempo los atomos estan siendo iluminados, es una vieja herramienta
espectroscopica y punto de partida para estudios de sistemas emisores mas
complejos. La fluorescencia de un atomo individual es de notorio caracter
cuantico, presentando anti agrupamiento (antibunching) y compresion, y su-
ficientemente simple de estudiar tanto por su aspecto fundamental como por
su aplicacion en micro laseres y emisores de un foton a la vez.

En esta tesis se aplico la teoria de la DHC a la FR de un 4tomo. La DHC,
desarrollada por Carmichael, et al. [11], es una técnica de medicién de pro-
piedades ondulatorias de la luz que es independiente de la (baja) eficiencia
de los detectores, con el fin de detectar luz de una microcavidad con fluc-
tuaciones débilmente comprimidas en una cuadratura por debajo del nivel
de ruido de disparo (ruido coherente). Gran parte de esta tesis, sin embargo,
lleva a la teoria de la DHC mas alla del concepto de compresion de las fluc-
tuaciones para explorar y observar efectos no lineales debidos a los laseres
suficientemente intensos que se requieren, por ejemplo, para tener suficiente
fluorescencia de parte del emisor, o para inducir modificaciones a la dindmica
del emisor.

En los Caps. 2 y 3 se presentaron la teoria de FR y el analisis de funciones
de correlaciones a dos tiempos, base de la teoria de fluctuaciones cuéanticas,
necesarias para estudiar anti agrupamiento, compresion y espectro de fluo-
rescencia, entre otros. En los Caps. 4 a 6 se tratdé la DHC para FR de un
atomo, en los cuales se resumieron los resultados de las publicaciones realiza-
das durante los estudios de doctorado [16, 18, 19|, publicaciones reproducidas
en el Apéndice C: Anexos.
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En el Cap. 4 se considera un atomo de dos niveles iluminado por un laser.
El enfoque en este caso es desviarse del régimen de excitaciéon débil, en el
cual ocurre la compresién, y cuantificar la contribuciéon de tercer orden en
las fluctuaciones del campo emitido.

En el Cap. 5 se considera un atomo de tres niveles iluminado por un
laser, pero el ocasional acoplamiento a un estado metaestable causa parpadeo
en la emision. Esto se manifiesta en la dinamica con una contribucion con
decaimiento muy lento que, a su vez, origina un pico incoherente muy angosto
en el espectro. Mas aiin, en la varianza se observa una reduccion significativa
de la compresion comparada con la de un A2N. La correlacion amplitud-
intensidad de la DHC, y sus correspondientes espectros, se ve notoriamente
dominada por la contribucion de tercer orden, indicando fuerte no linealidad
y fluctuaciones no gaussianas.

En el Cap. 6 se estudia un A3N-V iluminado por dos laseres, creando
competencia entre las transiciones. Mientras que las diferentes fluctuaciones
de amplitud y de intensidad son intrinsecas a la DHC, en este caso se presen-
ta una notable asimetria en la correlacion amplitud-intensidad, poco comin
en Optica cuédntica y fisica estadistica en general. El predominio de la corre-
lacion de tercer orden en las fluctuaciones del dipolo muestra no linealidad,
no gaussianidad y, con ello, dindmica fuera de equilibrio y rompimiento del
balance detallado.

Como posible trabajo a futuro esté la aplicacion de la DHC a sistemas con
coherencia atéomica que potencialmente presentarian fuertes modificaciones
a la compresion de la luz emitida y la no linealidad de la interaccion, y
que son de gran interés por la habilidad que se tiene para manipularlos con
fines de generar procesos de informaciéon y computacion cudnticos, tales como
memorias, transistores, etc. Se mencionan brevemente algunos de ellos.

Considérese un sistema de tres niveles tipo A donde dos laseres iluminan
las transiciones entre el estado excitado y dos estados inferiores, ignorando el
acoplamiento entre los tltimos. Si ambos laseres tienen la misma desintonia
el sistema alcanza un estado de interferencia destructiva entre los estados
inferiores que impide futuras absorciones de fotones de los laseres, hacién-
dose transparente a ellos, fenémeno conocido como transparencia inducida
electromagnéticamente.

Otro ejemplo ocurre cuando los estados excitados de un A3N-V o los
estados inferiores de un A3N-A son cuasi degenerados; en este caso los niveles
estan acoplados por los mismos modos del vacio electromagnético. Esto lleva
a interferencias, constructivas o destructivas, entre los procesos de emisiéon
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espontanea entre las dos transiciones.

Finalmente, se menciona un ejemplo de coherencia de tipo cooperativo.
Si dos atomos estdn separados por menos de una longitud de onda de la
frecuencia de transicion se presenta la interacciéon dipolo-dipolo, que provoca
tanto aceleracion (superradiancia) como retardo (subradiancia) de la emision
espontanea.
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Apéndice A
Condiciones 1niciales

En la Sec. 3.5 y en la Sec. 3.6 se estudid, respectivamente, como via
la FCR se resuelven las ecuaciones

%(01(0)5(7)02(0» = M{(0:(0)s(7)02(0)) + O1(0)bO,(0)
condicién inicial (O;(0)s(0)O02(0)), (A.1)
%(AOI(O)AS(T)AOQ(O)> = M(AO;(0)As(1)A0-(0))
condicién inicial (AO;(0)As(0)AO5(0)) .
(A.2)

Las condiciones iniciales en las Ecs. (A.1, A.2) se calculan haciendo las
siguientes identificaciones para abreviar la notacion

(01(0)s(0)0:(0)) — (0180,), (A.3)
(AO1(0)As(0)AO05(0)) — (AO1ASAO,) , (A.4)
donde las componentes de los vectores columna s y As se denotan como oy,

y Aoy, respectivamente. Las diferentes expresiones de condiciones iniciales
que se requieren calcular en esta tesis se obtienen haciendo en la Ec. (A.3)

01 =09 ¥ OQEO'gj, (A5)
01 EO’jg (01 E]I) y OQEH(OQEUQJ'), (A6)
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y en la Ec. (A.4)

AOl = AO'jg y AOQ = AO'gj, (A?)
AO, = Ao, (A0, =1) vy A0y, =1(AO0, = Ady;), (A.8)

donde I es el operador identidad. En todos los célculos aparece el producto

de los operadores o, y 0m, para los cuales 0,00, = 0ke0jm.
Para las condiciones iniciales (O180;), Ec. (A.3), y de la Ec. (A.5) se
tiene el vector columna!l

(0jg8045),  concomponentes (0j;0em0gj) = 0geOmgCyjj, (A.9)

donde solo si m = (= g las componentes en Ec. (A.9) son diferentes de cero,
esto es
(0790990g5) = Qjj- (A.10)

Cuando en (O01580,), Ec. (A.3), se emplea la Ec. (A.6) se obtienen los siguien-
tes vectores columna

(0jg8) concomponentes (0;40em) = 6grQjm, (A.11)
(sogj) concomponentes (0p,04) = OmgQu;- (A.12)
Para las condiciones iniciales (AO;AsAQOs), Ec. (A.4), y de la Ec. (A.7)

se tiene

<A0‘ngSAO'gj> s (Al?))

donde el vector columna As y Aoj,, Aoy; se escriben como

As =s — a concomponentes Aoy, = 0pn — G, (AL14)

Nojg = 0jg — Qg y DNog; = 045 — ;. (A.15)

Sustituyendo las Ecs. (A.14, A.15) en la Ec. (A.13), las componentes del
vector columna (Ao;,AsAoy;) estan dadas por

(A0jgDNoumDTg;) = O400mglis — OmgQej@lig — OgeClim Qg
Fum [205409; — 5] - (A.16)

!Como ejemplo de célculo: ((0}400m) 0g;) = 040 (TjmTgi) = 0gt0mg (Tj;) = OgeOmg0is-
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Cuando en (AO;AsAQO,), Ec. (A.4), se emplea la Ec. (A.8) se obtienen los
siguientes vectores columna

Ao, As) concomponentes (A, ANom) = OgeQim — Qemiig, (A.17T
g g gt j ig

As/Ao,;) concomponentes (A0, ATg:) = OmoQei — Qpmrgi. (A18
g7 97 g4j gi

El A2N es un caso especial en la notacion. Para calcular las componen-
tes 0, y Ao, en s = (O’Z,O'eg,O'gj)T y As = (Aaz,Aaeg,Aagj)T; en las
Ecs. (A.9, A.11, A.12, A.16-A.18) se hacen cuatro cosas. Primero: se sus-
tituye j = e. Segundo: se hacen los cambios

Otm — 0, =20ce — 1, Aopp —> Ao, =200, — 1 =2 (0 — tee) — 1.

(A.19)
Tercero: se sustituye £ = m = g, con lo que las deltas de Kronecker son
diferentes de cero. Cuarto: en el lado derecho de dichas ecuaciones se sustituye

1+t a

A2

Qe = — (A.20)
para obtener

(0eg0204e) = — (1 4—204,2) ) (A.21)
<Uegaz> = Qgyg, (A.QQ)
<O-z0-ge> = g, (A23)
(NoegNo.Noge) = [2 |ateg|” — (1 zo‘ﬂ (I4+a.), (A.24)
(AoegAo,) = —oeg(1+as), (A.25)
(Ao, Noge) = —age(1+a,). (A.26)

Los valores de ., ey y 0y estan dados en las Ecs. (2.34-2.35). Las demés
componentes de s y de As se calculan empleando los indices ¢,m = e, g
en oy, en las Ecs. (A9, A.11, A.12, A.16-A.18). En la Tabla A.1 se dan las
condiciones iniciales para el A2N.

Para el atomo de 3 niveles tipo A se hace j = sy ,m = s,g en las
Ecs. (A.10-A.12, A.16-A.18). Los resultados que se obtienen se dan en la
Tabla A.2.
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Atomo de 2 niveles ‘

S = (Uz;aegvagj)T

(0egSTge)
g g

(—(1+a.)/2, 0, 0)"

(0egs) =

(e 0, (1+0a:)/2)"

(804e)

(g, (1+a)/2, 0)"

As = (Ac., Avey, Aaye)”

(AvegAsA0ye) =

2
Rlagl — L(1+a)] (L+a2)
202,09 — Qg (14 2)
2aegaf]e — e (1 + )

(AoegAs) = ( —aey (14 a,), —a?

2 \T
eg’ _’Oéeg| )

(AsAdy.) = ( —ge (14 ), % (1+az) — |O‘eg|2 )

T
2
_age )

Tabla A.1: Condiciones iniciales en la formula cuantica de regresion para el

A2N, Ecs. (3.77, 3.85). donde v,

(14 a,) /2.

Para el atomo de 3 niveles tipo-V se considera j = s (transicion fuerte)

0 j = w (transicion débil) y en ambos casos se hace {,m =
Ecs. (A.10-A.12, A.16-A.18).

Tabla A.3 y en la Tabla A.4.

s,w,qg en las
Los resultados que se obtienen se dan en la
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Atomo de 3 niveles tipo A
T

S = (Oss, Osgs Ogs, Ogg)
(744804s) = (0,0,0, 55)"
(048) = (0,0, g5, v5g)”
(304s) = (0, g, 0, crgs)

As = (Ao, Aoy, Aoy, Aogy)"

— Qg [Ozss + 2 |Ozsg|2}

—20g [ass — |asg|2}

Aoy, AsAo,s) =
< Osg S Og > _2@95 [05552_ ’Oésg‘2]
[ass —2 ’a59| j| (]' — O./gg)
2 T
<A039As> = (_O‘ssasm _Oéggﬂ Qs — |O‘sy‘ » Xsg (1— O‘gg))

T
(AsA0ys) = (—ausstigs, ass — g’ —ag,, ags (1 — gg))

Tabla A.2: Condiciones iniciales en la férmula cuantica de regresion para el
A3N-A, Ecs. (3.77, 3.85).

’ Atomo de 3 niveles tipo V ‘

T
S = (0'537 Osw; Osgs Owss Owws Owgyr Ogss Ogw, Ugg)

’ j = s (transicion fuerte) o j = w (transicién débil) ‘
(7745045) = (0,0,0,0,0,0,0,0,a;;)"
(7748) = (0,0,0,0,0,0, tjs, W, ajg) "
(so4) = (0,0, ozsj,O,O,ozwj,O,O,agj)T

Tabla A.3: Condiciones iniciales en la formula cuantica de regresion para el
A3N-V, Ec. (3.77).
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’ Atomo de 3 niveles tipo V ‘
A = (AGgs, AGg, ATy, AGus, AT sy AGug, A0 gs, AT gy, Adyg)"

’ j = s (transicion fuerte) o j = w (transicion débil) ‘

ass 204095 — vyl

Qs [20j90095 — ujj]
isg 2090095 — ujs] — Qs

s [20j50095 — 4]
(AcjgAsAoy;) = QM [205900g5 — 5]
g [2059095 — 5] — ujerjg
Qs [20090095 — ] — st
Qg 209005 — 5] — iy

(205045 — ) (agg — 1)

— Q55 g
— Qs Qg
—QsgUjig

_Oéwsajg
(Acj,As) = — Qg
— Qg Qg
Qjs — Qgsjg
Qjw — Aguwjg
ajg (1 — agy)

_Oéssagj

_&swagj
Qsj — QsgQgj
_awsagj

(AsAoy;) = — QU Oty
Qyj — Qyg Qg
—QgsQgj
Qg lgj
ag; (1 — agy)

Tabla A.4: Condiciones iniciales en la féormula cuéntica de regresion en fluc-
tuaciones para el A3N-V, Ec. (3.85).
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Apéndice B

Calculo de producto de
fluctuaciones

En esta seccion se obtienen las expresiones de los numeradores de hff/)2 (t>0)
y de hf’/)Q (7 > 0), Ecs. (4.4, 4.6), respectivamente. Para esto, en (Ao, (0) Aog2 (1))
y en <Aaeg (0) Aoyye (1) Aoge (0)> se sustituyen Aoy, = 0pm—em, Ec. (3.40),
Y Aoy )o(T) = 0r/2(T) — az, la cual se obtiene a continuacion.

La expresion general para Aoy, (7) se obtiene sustituyendo la Ec. (3.40) en
la definicion de Aoy(1) = 3 (Aojy(T)e™ + Noy;(1)e®) , Be. (3.23), esto es

Roglr) = 5 (1930(r) — gl + [o3y(7) — ] )
1 —i i 1 —i i
) (oj9(7)e 7+ ogi(r)e ¢) ) (ajge 7+ age ¢)
= 0y(7) —

donde 04(7), a, estan dadas en las Ecs. (3.17, 3.21), respectivamente.
Para el numerador de la Ec. (4.4) se tiene que

(800 (0) Bog (1)) = (004 (0) = aey) (03(7) — a5))

(0cg (0) 05 (7)) — Azocg — ey (05(7)) + Qegrs
= <Jeg (0) oz (T)> — Qeg <U§ (7)>
e (8004 (0) B3 (7)) = e (00 0)05(r)) = g (05(7)),  (B.)

de donde
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2Re [age (Aoey (0) Aoz (7))] = 2Re [age (0eg (0)oz(T))] —2 |aeq|” Re [<U§ (1

2

)]

= 2Re [age <aeg (0)ox (7‘)>] -2 |Ozeg|2 Re [—i (0e4(7))] -

2

Para el numerador de la Ec. (4.6) se obtiene

<Aaeg (0) AU% (1) ANoge (0)> = <<Ueg (0) — O‘eg) (‘7” (1) — 0“) (Uge
= <Jeg 0)o %( )Oge (0 )> Qge <Jeg (0
—az (0eg (0) 0ge (0)) + aza ge (Teq (0)

)
— g <0% 0_96 > QegQge < oz (T)>

o3(7))

= (00 (0) 05 ()0 (0)) — (creg (03 (T)7ye (0)))

QT Qe + QT Olgeleg

_aeg <U% (T)Uge (O)> + aegage <0§ (T)>

0) — O‘ge>>

(B.2)

= (0eg (0) 05(7)4¢ (0)) — 2Re [y (05 (7) e (0))]

+oeg) (02(7)) + az [|aeg|* — e

= (06 (0) 93 (1) (0)) = 2Re [y (3 (7)o (0)))]

’O‘eg| Re [~ <‘76g( ))] + Re [—Z'Oceg] [|Oéeg‘2

En las Ecs. (B.2, B.3) se empled que (0,/2(7)) = Re[—i(0¢y(7))] v que
ax/2 = Re [—iagy], Ecs. (3.17, 3.21), respectivamente.
En los denominadores de las Ecs. (4.4, 4.6) se tiene que’

=(1+a)/2=Y%2(1+Y?) , az=Rel[-ia, =Y/V2(1+Y?),

(B.4)

Jus
2

YS
Ueel = X B.5
2 2\/5(1 + Y2)2 ( )
donde Y = v/2Q. /7., Ec. (2.39), se empled que a, = —1/ (1 + Y?), Ec. (2.40),
y los valores de g, ar/o de Ecs. (3.22, 2.41).

1Se sustituye pe. = (0¢c) en la Ec. (2.26) y aplicando el concepto de estado estacionario
expresado en Ec. (2.30) se obtiene que ae. = (1 + ;) /2.
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Abstract: We study theoretically the fluorescence of a two-level atom driven by a laser of weak to moderate intensity, that is, a regime
where squeezing would occur. Close to saturation atomic fluctuations dominate and become non-Gaussian, degrading the squeezing.
Using Bloch equations and quantum jump trajectories we find that allowing a moderate degree of non-linearity, conditional homodyne
detection [G.T. Foster, L.A. Orozco, H.M. Castro-Beltran, H.J. Carmichael, Phys. Rev. Lett. 85, pp. 3149-3152, 2000] would actually

help in observing the elusive squeezing in the fl

ence by inc

ing the size of the characteristic negative spectrum.

Keywords: Resonance fluorescence, squeezing. non-Gaussian fluctuations

1 Introduction

Squeezing is the quantum effect where fluctuations in one
quadrature of the electromagnetic field are reduced below
those of a coherent state at the expense of increasing
fluctuations in the other quadrature. Squeezed light is
efficiently produced by nonlinear effects such as
four-wave mixing in optical fibers and optical parametric
oscillation [1]. However, squeezing of the resonance
fluorescence of a laser driven two-level atom [2,3] is yet
to be observed. It would occur in the linear regime, with
low laser intensity so that the fluorescence, which itself
swamps the squeezing, would be very weak, but the low
collection solid angle and non-unit quantum efficiency of
detection worsen the prospects for observation. There are
proposals to improve the collection efficiency [4] or to
enhance the squeezing signal using cavities [5] or
feedback [6]. Two experiments succeeded in observing
squeezing but in modified conditions: In [7] a long-lived
transition is used, little affected by spontancous emission,
and in [8] the atom is strongly coupled to a cavity, where
the modal structure surrounding the atom is notably
altered.

A different strategy secks to cancel the effects of
detection efficiency [9.10.11,12]. The method of
conditional homodyne detection (CHD) has allowed

observation of the weakly squeezed light of a cavity QED
system [10,11], resulting from single photon fluctuations
separated by long time intervals [13]. CHD consists of
balanced homodyne measurement of one quadrature
conditioned on the detection of a photon from the source,
making the measurement free of detector efficiencies.
Formally, it is a two-time amplitude-intensity correlation
of the source field, giving an expression of third order in
the field amplitude. thus introducing third order
fluctuations. To relate this measurement 0 squeezing,
however, the latter must vanish (if the flucations are
Gaussian or symmetric about the mean) or must be very
small [10, 14].

The two-level atom resonance fluorescence has
non-Gaussian fluctuations [15]; it is highly non-linear,
thus it cannot be described by a quasi-probability
distribution. Also, the fourth order moment of the dipole
cannot be written in terms of a second order moment, as
Gaussians do: the former vanish while the latter is the
intensity. Third order fluctuations of resonance
fluorescence have already been studied [9.16], but only
indirectly, buried in a fourth order (intensity-intensity)
correlation.

In this paper we find advantageous to use CHD to
reveal non-Gaussianity of fluctuations in resonance
fluorescence. Indeed. we find useful to bypass the

* Corresponding author e-mail: hcastro@ uaem.mx
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restriction to the low driving regime by using the
non-negligible third order fluctuations to obtain a picture
of the difficulty of dealing with the fragile squeezing
alone, and a means to obtain a more measurable
spectrum: the extra noise, below saturation, also has a
single-peaked negative spectrum. Further, analytical
tractability of resonance fluorescence helps to illustrate
squeezed and non-Gaussian fluctuations in a manner
cavity QED cannot do [10,11.13.17]. A Bloch equations
approach allows a separation of the correlation into terms
of second and third order in the dipole noise operators
[18]. We also apply quantum jump theory [19] to simulate
the CHD correlation, even though the proper method
would combine quantum jumps and quantum diffusion
[10.19.20]. This allows for the analytical calculation for
the probability that no photon (or one, or two) is emitted
in a suitable observation time. In the weak field limit,
where clean squeezing is present, the no-photon history
approaches very accurately the exact result.

This paper is organized as follows. First, we briefly
review two methods of study of resonance fluorescence.
Then, we calculate the amplitude-intensity correlation of
CHD, followed by the calculation of the fluctuations

spectra. Finally, we discuss the results and give
conclusions.
2 Theoretical Model

We consider a single two-level atom interacting with a
monochromatic  laser field. The Hamiltonian in the
interaction picture is

hQ
.I'=hAG+U_+T(U++U_). (1)

where A is the detuning of the laser from the atomic
transition frequency. £ is the Rabi frequency describing
the coupling strength between atom and laser, and . are
Pauli pseudospin operators. The atom is also coupled to a
reservoir of harmonic oscillators at zero temperature
which causes spontanecous emission jumps at the rate y.
For concreteness, in this paper we take A = 0, which
allows to obtain analytical results, though a comment on
finite detuning effects is given at the end of Section 4. We
briefly review two approaches to study the atomic
dynamics.

2.1 Bloch Equations

The Bloch equations describing the atomic dynamics in a
slowly rotating frame are [19]

where 6:(t) = 6™ and @ is the laser frequency. The
steady state solutions are

. iY

(O‘:).\v = im 4
1
(0. = EERTE (5
1 y?
(0.0 )y = 5(1 +{O:)u) = IESZR (6)

where ¥ = /20 /y. Throughout this paper steady state
values are denoted with the subindex st. For later
reference, we replace the atomic operators by its mean
plus noise,

Olt) = (O} + ACK(1), (7
where m = —, +,z, leading to the equations
d,. . 02 L
71 (405} = Fi5{Ac;) —5{A6s), (8)
‘%(Aq.) = i2{AG.)—iR{AG_) - ylAo.). 9

2.2 Quantum Jump Method

Altematively, we can study the quantum dissipative
evolution solving stochastic Schrodinger equations, some
of which simulate actual measurement strategies [19]. A
quantum trajectory is a record of a possible history of the
wave function. A large ensemble of histories reproduce
the density operator. As sketched in the Introduction, we
only consider the direct detection of the emitted photons.
Due to dissipaion the Schrodinger equation
d|F(1))/dt = —(i/h)#n|E(t))  describes the
non-unitary stochastic evolution of the wave function,
with periods of coherent evolution interrupted by
spontaneous emissions, govemed by the effective
non-hermitian Hamiltonian

Y

,)lfc'n=.)t"—ih;a+o_. (10)

The wave function |%(t)) = Gl(t)|g) + G(t)le) is
non-normalized and conditioned on its previous
evolution. The solutions for the amplitudes from jump to
jump, when the initial conditions ¢,(0) = 1 and ¢,(0) = 0
are repeated, are (with A =0)

- —(y/4 X Y.
Gglt) =V [coshm+ﬂsmhxt] .

. 0 P
&t = —i,’—xe""""sinhm. (11

where 2k = /(¥/2)? — Q2. The emission of a photon is

d, .. _Q Y, - described by the action of the jump operator /Yo, that
Ew‘) h :F'?<o~') . 5(0’;). @) resets the wave-function to the ground state, at time 7.,

d e e - -

7710} = i2(6:) —i2(6-) —v({o:) +1), A3) [E (1)) = Vo |Elt)) = V¥ (t)g), (12)
© 2015 NSP
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Hor the field amplitude [10,11] is
Mﬂl 104(0)o-(0)op(7) :
i (e~ L0 00 0@
Q= ;YO Q=% <O'+G,>,‘-/<O'¢>.g

: ,:2 - 3m
jumps per trajectory

Fig. 1: (Color online) Distribution of the number of jumps per
trajectory for an ensemble of 10° realizations of length yT' = 15
and A = 0. For weak fields, Q = y/10, k = 0.12; at saturation,
Q=1y/4,k=0.68.

with probability p.(r) = ydt(¥:|c.c_|¥.) in the interval
1.1+ dr], where (1)) = [ (0)),/ ()| Fe(1))] /2 is the
normalized wave function.

Quantum jump trajectories allow to retrieve the photon
statistics on the fly [19,21]. Assuming ergodicity, the mean
number of photons emitted in the interval 7 = [0, 7] is k =
7]6T(G+0',)(t)dt, where T is chosen long enough for the
atom-field interaction to have reached the steady state in
the ensemble average sense. Figure 1 shows calculations
of the probability P(7") to have k photons in a trajectory
of length T.

Also, one can calculate the average time between two
consecutive photons [22],

R s

viopo )y v -

T=

where we used Eq. (6). For a propagation time Y7 = 15 we
find that for weak driving, 2 = /10, we have yT = 102,
and for moderate driving, 2 = y/4, we have yT = 18. For
Q < y/10, trajectories with k > 2 events are very rare so,
for weak excitation, the weight of one photon events might
be obtained approximately by substracting the zero-jump
trajectories to the ensemble.

3 Conditional Homodyne Detection

The CHD measures the delayed evolution of a quadrature
of the field Ey = o5 = (1/2) (0 +04e7?) by
balanced homodyne detection, where ¢ is the phase
between the strong local oscillator and the driving field,
conditioned on the direct measurement of the intensity
I < 0,0 at time T = 0 in the other detector, that is,
(I(0)E4(7)). The normalized third-order correlation in

where the dots :: stand for time and normal operator
ordering. To calculate hy(7) the Bloch equations are
solved first and then the quantum regression formula is
used [19].

Since hy () is of odd order in the field amplitude, we
expect the CHD to be very sensitive to fluctuations.
Indeed, for 7 > 0 it is the quadrature amplitude of the
field that is measured on the cue of a photon count, while
for T < 0 it is the intensity that is conditioned on the
amplitude measurement. The phase dependence of Ay (7)
makes it non-trivial to relate quadrature amplitude and
intensity. For the two-level atom the correlation is given
by Eq. (20) below, obtained with a different method in
[23,24], which happens to be time-symmetric due to low
dimensionality.

To reveal the effects of fluctuations we use Eq. (7) in
Eq. (14), thus splitting the amplitude-intensity correlation
into correlations of second and third order in the dipole
noise operators [ 18],

ho(2) = 1+ 1) (1) + 1Y) (7). (15)
where
(2) - 2(: Re[(f}'_}l\-,A(ﬂ_(O)]A&(p(T) :>
T ) = T e o e 1
hg)(r) _ (:A464(0)A6-(0)A6(7) 3) . a7

(040-)5t(Gp)st

Note that the numerator of Eq. (16) is the autocorrelation
of the quadrature fluctuations (: AGy(0)AGy(7) :), usual
in studies of squeezing. Solutions of the two-time
correlations are sketched in the Appendix.

The quadrature with ¢ = /2 is the one that features
squeezing, thus most of our results are restricted to this
case. The normalization is given by the product of Eq. (6)
and (6z/2)s = —Y[vV2(1+Y?)]~". The CHD correlation
for this quadrature is

|
5:2/)2(7) = T1irC we
x [(1=Y?)cosh8T+ LS on e (18)
48y ’
v
hf/)z(f) = T1irC cre
_y2
X {cosh&r—&— 2577 smhﬁf} , (19)

where & = (7/4)V/1 — 8Y2, and the total correlation is

hyga(T) = 1—e V47 |cosh§T+ ﬂsinh&
/2 48y '

(20)
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1.0 (iv)

amplitude-intensity correlation

amplitude-intensity correlation

Fig. 2: (Color online) Amplitude-intensity correlation for ¢ =
/2 for weak driving, 2 = y/10. Shown are: (i) 1 +h(”2/>2, (ii)
h;:S/)Z’ (iii) total (exact), (iv) single zero-photon trajectory, and (v)

the weak field formula. A large ensemble (not shown) approaches
the exact formula.

with initial values given by

2
PR G
b0 = 1537
3 2y?
hgz/)z( )= 1qyr = 4o e,

resulting, from Eq. (15), in /i /(0) = 0. For strong driving,

Y21, hf/)z(o) — —2, which implies a large deviation
from Gaussian fluctuations.

Special cases are those of the weak field limit, Y 2k,

Ry38(t) = 1 — e~ V9T [cosh (y1/4) + sinh (ye/4)] ,

21
and at saturation, Q = y/4 (or Y> = 1/8),
. _ 3

igfy(1) = 1= e VA7 <1 + E”) L@

The in-phase quadrature, ¢ = 0, plays a minor role in
this paper. For instance, (Gy—o) = 0. Hence, in order to
measure a finite signal a coherent offset of amplitude Eqy
has to be added to the source field, modifying Eq. (14) (see
[10,18]). This gives

< G+ o >.\'f

ho(t) = 1+ —— 1,772
o(e) =1+ (6+67>.g+E§ﬁe
-1
_ (Eoffy)z —y7/2
= 1+[1+72(1+Y2) e V2, (23)

Here ho(0) > 1 and hff)(r) is zero at all times.

o

o
%

=
=N

=
)

amplitude-intensity correlation
=4
=

S
o

Fig. 3: (Color online) Amplitude-intensity correlation for ¢ =
/2 for driving on saturation, £ = y/4. Shown are: (i) 1 +h§r2/)2,
(ii) hf/)z, (iii) total (exact), (iv) single zero-photon trajectory, and
(v) a sub-ensemble of zero- and one-photon trajectories. The full
ensemble (not shown) contains 107 realizations.

CHD requires a strong local oscillator field to be
mixed with the source’s output. The balanced homodyne
detection (BHD) arm of the CHD setup thus detects far
more photons from the local oscillator than of the source
s0, strictly, a simulation of the detection process should
be of the quantum state diffusion type that, however,
keeps a record of the start photons [10]. Our aim, though,
is to study the photon emission dynamics and fluctuations
near the squeezing conditions. Thus we only use the
simpler quantum jump approach to calculate the wave
function and, with it, the relevant observables.

It is not possible to split the correlation into terms of
second and third order fluctuations when we use quantum
trajectory methods. However, with quantum jumps, we
may split the correlation into contributions of histories
with k photons emitted in a given time interval 7',

hy(t) = Y P(T)hy (7,k). 24)
k

At T = 0 we have the start photon of the correlation and
then count the number of photons k at the stop detector in
the period 7. With each photon emission the atom returns
to its ground state.

The k = 0 term can be obtained analytically exactly
using the solutions (11), which give the evolution of the
wave function between two consecutive jumps. Equation
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(14) is reduced to hy (T) = (64 (7))/(Gp)si» Where

(64(7)) = Im(cezy) /(I + |2 )
(£/2x)sinh k7 [cosh kT + (y/4K)sinh k7]
cosh? kT 4 sinh? KT + (/2k) cosh K Tsinh kT
(25)

and  (6zp)y = —Y[V2(1 + ¥?)]7!. Note that a
zero-photon trajectory does not have a steady state but the
correlation is normalized with the ensemble value.

Figure 2 shows comparisons of the exact (ensemble),
the zero photon (k = 0) trajectory, the weak field formula,
and the second and third order formulas. Figure 3 shows
the saturation case, noting that i;/,(7) needs the k =0
and k = 1 sub-ensembles to approach accurately the exact
result (or full ensemble).

It is very important to stress that it is not possible to
associate the splittings of Egs. (15) and (24), on a one to
one basis. Even for weak excitation, the no-photon
sub-ensemble does not mean that third order fluctuations
are absent, or that the one-photon sub-ensemble deviate
fluctuations from Gaussian. Even one photon can destroy
squeezing.

Gy

4 Spectra of Squeezed and other Fluctuations

In most experimental schemes, squeezing is studied in the
frequency domain. In CHD the measurement is made in
the time domain. This allows to assess the
non-classicality of the quadratures, squeezed or not, by
the violation of two classical inequalities [18]. The noise
spectra of the quadratures are obtained from the Fourier
cosine transform of the CHD correlations [10,18]. The
spectrum can be split as

SY) (@) = 4y(o,0 )y /0 wdrcos(wr)[hz)z)(r)f 1], (26)

S((;)(w) =4y(6,0_)y /mdrcos(wr)hf;)(r). (27)
0

Eq. (26) is a variant of the so-called spectrum of squeezing,
S;,Z)(w) =2y [y dtcost(: AGy(0)AGy(7) :). However,
as we will see, the moniker is inaccurate. From Eqs. (18-
20,23), we obtain

B P G N
S()(CO) = SO (CO) = 1 +Y2 w2+l§ ) (28)
(2) - ‘yyz 2 1 —5y2 Ay
20 = e UV T Sy ) oz

_&y2
+(I—Y2—l 5y) A ] 29

48]y ) 0>+ A2
(3) - 2')/Y4 2-Y? Ay
S22 = oy |\ oy ) ez
2-y? A
o=y A 30
+< 46/y>w2+xz]’ G0

-0.02—

-0.06 —

Fig. 4: (Color online) Spectra of fluctuations for ¢ = /2 for
weak driving, = y/10. Shown are the second order (i), third
order (ii), and the total spectrum (iii).

where Ag = —y/2 and A, = —(3/4)y+ 0 [see Eq. (43)].

The total spectrum, 55[2/)2(0)) +S£[3/)2(a)), for ¢ = /2 1is

yy? 1—-2y? Ay
Sa2(@) = T2 [(” 15/y ) @ 1Az
1-2r? A
B L a— 3
+<1 48y > w2+/13] ©h

Let’s recall Eqgs. (28 -31) are all exact.

So(w) is a positive Lorentzian of width y, meaning
there is no squeezing for ¢ = 0, even though ho(7) is
non-classical [181. Moreover. the third order term is zero.

Sz2(0)

04 I L L | L | L 1 L | L

Fig. 5: (Color online) Spectra of fluctuations for ¢ = 7/2 for
driving on saturation, Q = y/4. Shown are the second order (i),
third order (ii), and the total spectrum (iii).

For the ¢ = m/2 quadrature we emphasize, again, the
weak and moderate driving regime. Figures 4 and 5 show
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their respective spectra calculated from the exact Egs. (29-
31). The second order term, usually called the spectrum of
squeezing, is negative, which indicates that the fluctuations
are indeed squeezed. But the third order spectrum is also
negative, increasing with the strength of the driving field.

For weak fields, keeping a single Y-dependent
correction in Eq. (31) we have

1
-7y’ [w2+ (7/2)2(1+4r2)
39y%v%)2
[M+Wﬂm+wm] G2

The width of the leading peak is y(1 4 2Y?), slightly
increased by the presence of the second peak.
Disregarding ~ all  corrections we  find  that
Spist(@) — —So(w).

Interestingly, Rice and Carmichael [25] found that
squeezing reduces the weak field linewidth of the
incoherent spectrum of resonance fluorescence, a narrow
squared Lorentzian, due to the substraction of two
Lorentzians. One of them is slightly smaller but carries
the squeezed fluctuations. In the present case, however,
the extra noise is correlated to increase the size and width
of the spectrum of squeezing.

For saturation intensity, Q = y/4, we evaluate Eq. (31)
at Y2 =1/8, giving

Syt (o) ~

+

24

)= "2 |fwr+ Gy/apP

a squared Lorentzian plus a frequency-dependent term,
with linewidth Aw = 0.82(3y/2). Above saturation the
eigenfrequency & = (y/4)v'1 —8Y?2 becomes imaginary
and sidebands appear.

However, the spectrum remains a single negative peak
up to Q ~ y/2, above which the peak splits. It seems
practical then to look at squeezing via the size of the
spectrum at the frequency @ =0,

@), o 4r?eri-1)
Sea(0=0) = =7 (34)

(3) o 2Y4(Y2—5)
Sn/z(wfo) RN TER IR (35)

L 2r¥(y?-2)
Szp(0=0) = EES 2 (36)

shown in Fig.6, These are negative for Q < y/2,
Q < y4/5/2, and 2 < 7, respectively. The minimum of
the 2nd order spectrum (maximum squeezing) is seen at
Q = 0.3y. This means that maximal is not optimal, a
point observed previously [3,9]. In our case, it means that
near and above saturation squeezing might be large but is
contaminated by the third order fluctuations. Cleaner
squeezing (small third order fluctuations) is limited to
Q <0.1y.

=0)

Sen (@

Fig. 6: (Color online) Size of the spectrum at @ = 0 for second
order (i), third order(ii), and total (iii) spectrum. For > /2 (see
the inset for an extended range) the total spectrum is no longer a
single peak, and for > 0.7y takes on positive vaues.

4.1 Integrated Spectra and Variances

The integrated spectrum represents the total power
emitted by the atom. Likewise, the integrated
phase-dependent spectrum represents the size of the noise
in a quadrature: in the standard treatment of squeezing it
is expressed in terms of  the variance,

(4my) " =85 (@)do = (: AG,(0)AGy(7) 1) = Vy [3].

Integrating Eq. (28) we have

2

/m Sol@)do = 47y —dnVy.  (37)

A7)

This is the mean intensity emitted in the full solid angle
47. Similarly, integrating Eqs. (29) and (30) we have

i) _ Y2 (1-v?)

/WS”/Z(w)dw = —471:772(1 e =4nWrpp,  (38)
- 3 - yé

.[wsn/z(“’)d‘" = —471}/—(1 Y (39)

The former is a well-known result [3], where the variance
is negative (i.e., there is squeezing) for Y2 < 1, while the
latter is new, negative for all Y, required to match the total
noise of the in-phase quadrature,

/ Sqp(@)do = —4nyVy. (40)
This is further proof of the non-Gaussianity of resonance
fluorescence fluctuations.
4.2 Effect of Finite Detuning

Here we briefly discuss the effect of finite atom-laser
frequency detuning on the CHD correlation and spectra.
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One should begin with the scattering rate,
y(o40_)g = yQ?[2Q% + > +4A%~!. The photon rate is
reduced with increasing detuning and, hence, the
nonlinearity responsible for the third order correlation
and spectra. However, the increased generalized Rabi
frequency induces oscillations in h(z)(‘r) at smaller
driving intensities, thus the spectrum develops sidebands
like those in the strong driving case, with a positive
component at @ = 0 [13,18].

5 Discussion and Conclusions

In this paper we have investigated conditions for
non-Gaussian fluctuations to manifest in two-level atom
resonance fluorescence. Clean squeezing occurs when the
atom is very weakly driven, when the average time
interval between two consecutive photons is much longer
than the regression time to the (ensemble) steady state. In
CHD, which is only weakly sensitive to detection
inefficiencies, third order fluctuations can be studied
naturally. We found it convenient, however, to deviate
from the ideal squeezing conditions by considering more
moderate laser intensity.

A density  operator  calculation of  the
amplitude-intensity correlation allows to split the
fluctuations into terms of second and third order in the
dipole noise operator. Second order noise is called
squeezed if its spectrum is negative. The third order noise
increases with the driving intensity in the interval where
squeezing occurs, contaminating the latter. Fortunately,
for moderately weak driving, both the second and third
order fluctuations have coincident negative spectra. This
signature of third order fluctuations are more convenient
to observe experimentally than looking for clean
squeezing in second order correlation measurements.

The quantum jump method makes a decomposition of
the CHD correlation in terms of the number of excitations
in a measurement time. One has to note, however, that it
is not possible, even in the weak field regime, to associate
the k—th contribution to either the second or the third
order dipole fluctuations. One photon is enough to imprint
nonlinearity and non-Gaussianity on these fluctuations.
The combined analysis, in the framework of conditional
homodyne detection, has helped to illustrate the physical
processes that lead to the emergence and the degradation
of the elusive squeezing in resonance fluorescence.

Finally, the total noise emitted must be independent of
the quadrature observed. CHD has permitted us to find
the integrated spectrum of the third order fluctuations in
the out-of-phase quadrature. The third-order spectrum can
be used as a complement to second order spectrum of
squeezing to accurately identify and observe the
squeezing in the light field emitted by an atom.
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Appendix

We sketch here the analytical solutions of the two-time
correlation functions, the numerators of Eqs. (16) and
(17), for the dipole fluctuation operators. We start with
the Bloch equations for the atomic fluctuations, Eqs. (8)
and (9), written compactly as d(As) /dt = M(As), where

A6 —y2 0 —iQ)2
As= | A6y |, M= 0 —y/2 iQ)2
Ao. —iQ iQ -y

Using the quantum regression formula [15], two sets of
equations for the correlations of the dipole fluctuation
operators, for the second and third order, are then
obtained. Both have the structure

%(A 61(0)As(7)AA(0)) = M(A64(0)As(7)AA(0)),
(41)
with formal solution given by

(AG,(0)As(T)AA(0)) = R\ R(AG, AsAA), (42)

where R is a matrix that diagonalizes M, and
A = diag(Ag,A+,A-) is the diagonal matrix of
eigenvalues of M given by

Ao=-v/2, Ay =—(3/4)y£56. (43)

For the second-order correlations, Eq. (16), substitute
AA =1 in Eq. (41) with the initial conditions (7 = 0)
N <0-+0-*>.\'I - |<6+>.\'I‘2
(AGAs) = i(o;)f,
=2(64 )5 (040 )y
2
_orp (O
- 2)2 )
(1+Y?) i\/iy
leading to the full time-dependent solutions
_ YA e VP8
14+Y? (1+Y2)?

o 1 —5y2 At
x[(l y+45/y e

_gy2
+(17Y27 145% )e“] . (45)

(44)

(464(0)A6%(1))

) NG =212\ 5.
(46.(0)A0(7)) = l(1+Y§)2 [(H 46/y )eh

1-2v2\ , .
(1= ) )

(46)
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For the third-order correlations, Eq. (17), substitute
AA = AG_ in Eq. (41) with the initial conditions

2<51>.v1(\<5'+>.w\2 —(040-)s)

(AG:AsAG ) = | 2(61)s(|(61)s|> — (010 ))
2(0::0- ) (2/(64 )u[* — (010-)s)
i [V
= G5y 1,{5;/2 (47)

obtaining the time-dependent solutions
(46,(0)A65(1)A6-(0)) =
Y3 /8 2-Y2\ ..
Faar (1 577
2-Y2\ ;.
+(1-%a) 2]
(46,(0)A0z(1)A6-(0)) =
4 2
B Y*/4 [<1+7Y 7(17Y2)> AT

(43)

(1+Y2)3 [\ 48/y
2
- (l;:s;j/ +(1—y2)> eLT} . 49)
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Phase-dependent fluctuations of intermittent resonance fluorescence
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Electron shelving gives rise to bright and dark periods in the resonance fluorescence of a three-level atom. The
spectral signature of such blinking is a very narrow inelastic peak on top of the two-level atom spectrum. Here,
we investigate theoretically phase-dependent fluctuations (e.g., squeezing) of intermittent resonance fluorescence
in the frameworks of balanced and conditional homodyne detection (BHD and CHD, respectively). In BHD, the
squeezing is reduced significantly in size and Rabi frequency range compared to that for a two-level atom. The
sharp peak is found only in the spectrum of the squeezed quadrature, splitting the negative broader squeezing
peak for weak fields. CHD correlates the BHD signal with the detection of emitted photons. It is thus sensitive to
third-order fluctuations of the field, produced by the atom-laser nonlinearity, that cause noticeable deviations from
the second-order BHD results. For weak driving, the third-order spectrum is negative, enlarging the squeezing
peak but also reducing the sharp peak. For strong driving, the spectrum is dominated by third-order fluctuations,
with a large sharp peak and the sidebands becoming dispersive. Finally, the addition of third-order fluctuations
makes the integrated spectra of both quadratures equal in magnitude in CHD, in contrast to those by BHD. A
simple mathematical approach allows us to obtain very accurate analytical results in the shelving regime.

DOI: 10.1103/PhysRevA.93.033801

I. INTRODUCTION

A photon emitter with peculiar fluctuations is a single three-
level atom with a laser-driven strong transition competing
with a coherently or incoherently driven weak transition.
The occasional population of a long-lived state, an effect
called electron shelving, produces intermittence (blinking) in
the resonance fluorescence of the strong transition. Photon
statistics of the fluorescence have been thoroughly studied for
three-level atomic systems [1], in which case the process is
ergodic, i.e., when the mean bright and dark periods are finite.
For a single quantum dot or molecule the statistics are more
complicated if the process is not ergodic [2]. In the spectral
domain, ergodic shelving manifests in the appearance of a very
narrow inelastic peak on top of the central peak of the two-
level-like spectrum. This has been well studied analytically
and numerically [3-5] and observed experimentally [6]. In the
latter, heterodyne detection was used, which allows for very
high spectral resolution [7]. In their paper [6], Biihner and
Tamm suggest performing complementary phase-dependent
measurements of the fluorescence; so far, there are no reports
yet, perhaps due to experimental restrictions.

Squeezing, the reduction of fluctuations below those of a
coherent state in a quadrature at the expense of increasing
fluctuations in the other quadrature, is weak in resonance
fluorescence [8,9]. The low collection and imperfect quantum
efficiency of photodetectors have been the main barriers for
the observation of squeezing, although recent experimental
progress tackles these issues. On the one hand, there is the
increased solid angle of emission captured with minimal
disturbance of the photon density of states surrounding the

“hcastro@uaem.mx
fancheyta6 @gmail.com
Huis.gutierrez @uaem.mx

2469-9926/2016/93(3)/033801(10)
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atom [10]. On the other hand, there is the development of
conditional detection schemes based on homodyne detection
that cancel the finite quantum efficiency issue [11-18]. We
discuss two of them.

Homodyne correlation measurement (HCM), proposed by
Vogel [11,12] (see also [19]), consists of intensity correlations
of the previously mixed source and weak local oscillator
fields, thus canceling the detector efficiency factors. The
output contains several terms, including the variance and
an amplitude-intensity correlation. Very recently, HCM was
used to observe squeezing in the resonance fluorescence of
a single two-level quantum dot [20] in conditions close to
those for free-space atomic resonance fluorescence. In fact,
in the first demonstration of HCM the amplitude-intensity
correlation of the fluorescence of a single three-level ion in
the A configuration was observed [21], although not yet in the
squeezing regime.

Conditional homodyne detection (CHD) was proposed and
demonstrated by Carmichael, Orozco, and coworkers [13,14].
This consists of balanced homodyne detection (BHD) of a
quadrature conditioned on an intensity measurement of part of
the emitted field; it gives the amplitude-intensity correlation
of HCM but measured directly, without the other terms. As
in the intensity correlations, the conditioning cancels the
dependence on detector efficiency. The intensity detection
channel has nontrivial effects on the quadrature signals. The
amplitude-intensity correlation is of third order in the field
amplitude; hence it allows for third-order fluctuations. Initially,
CHD was devised for weak light emitters, neglecting the
third-order fluctuations. This allowed the identification of
the Fourier transform of the correlation as the spectrum of
squeezing [13,14]. However, recent work on CHD of two-level
atom resonance fluorescence has shown important deviations
from the spectrum of squeezing due to increasing nonlinearity
in the atom-laser interaction [22,23]. An additional display
of these non-Gaussian fluctuations is found in the asymmetry

©2016 American Physical Society
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of the correlation in cavity QED [24] and in the resonance
fluorescence of a V-type three-level atom [25-27] and of two
blockading Rydberg atoms [28].

In this paper we investigate theoretically ensemble-
averaged phase-dependent fluctuations of the intermittent
(ergodic) resonance fluorescence of a single three-level atom
(3LA). Besides numerical solutions for the one- and two-time
expectation values, we obtain approximate analytical solutions
which are very accurate in the limit when the decay rate of
the strong transition is much larger than those of the weak
transitions. Our solutions are simple and reflect clearly the time
and spectral scales. Thus we begin by writing the expression
for the coherent and phase-independent incoherent spectra of
the 3LA, studied numerically at length in Ref. [5].

We compare the spectra and variances of an ideal BHD
approach, which could also be obtained from HCM, with those
of the CHD method. They have in common that the sharp extra
peak [3-6], on atom-laser resonance, is a feature only of the
quadrature that features squeezing; in the other quadrature the
spectrum is a simple broad positive Lorentzian. In the weak-
field limit, while both methods give similar negative spectra for
atwo-level atom (2LA), the sharp peak is positive, reducing the
squeezing in BHD and enhancing the negative peak in CHD.
For a strong laser field the third-order fluctuations of CHD
distort the positive Lorentzian sidebands of the Mollow triplet
and turn them dispersive for both 2LA and 3LA. However, for
the 3LA, both the sharp peak and the dispersive sidebands are
much larger than the second-order spectrum.

Interestingly, in CHD, the addition of third-order fluctua-
tions make the integrated spectra of both quadratures equal in
magnitude, in contrast to the case of the spectrum by BHD [23].
This feature of CHD may be a bonus over other modern
variations of the standard homodyne detection scheme.

This paper is organized as follows: In Sec. II we intro-
duce the atom-laser model and obtain approximate analytic
solutions in the shelving regime. In Sec. III we calculate the
phase-independent spectrum, and in Sec. IV we calculate the
phase-dependent spectra and variances. Sections V and VI
are devoted to the amplitude-intensity correlation by CHD
and its spectrum, respectively. Finally, conclusions are given
in Sec. VII. Two appendices summarize the analytic and
numerical methods employed.

II. ATOM-LASER MODEL AND SOLUTIONS

We consider a single three-level atom where a laser of Rabi
frequency €2 drives a transition between the ground state |g)
and an excited state |e). The excited state has two spontaneous
emission channels: one directly to the ground state with rate
y for the driven transition and one via a long-lived shelving
state |a) with rate y,, which in turn decays to the ground state
with rate y, (see Fig. 1). In the limit

Y > Vd:Ya (1)

the fluorescence of the driven transition features well-defined
bright and dark periods of average lengths,

_ 292 +y2

Tp = , Tp =y, 2
B oS D= Ya (2)
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FIG. 1. Scheme of conditional homodyne detection. Blocking
the path to the lower detector, D;, realizes the standard balanced
homodyne detection. The inset shows the three-level atom-laser
interaction and spontaneous decays.

respectively, as calculated in Ref. [5] using a random telegraph
model.

Throughout this paper we assume zero atom-laser detuning.
This serves two purposes: first, we limit the discussion
to the essentials of the main topics; second, with further
assumptions discussed later, we obtain close approximate
analytical solutions. The master equation for the atomic
density operator, in the frame rotating at the laser frequency,
can be written as

. .2 4
plr) = —i E[Ugg + 0ges 0] + E(Zagepm,g — Oee — POce)
Yd
+ 7(20}1017(7&1 — OceP — ,00'4'4»)
yll
+ ?(2%«190@ — OaaP — p0<1(1)7 (3)
where oj; = | j) (k| are atomic transition operators which obey

the inner product prescription (j|k) = & ;.
We obtain two sets of equations. The first one is

p=Mp+b, (4a)
where p = (0eg.Oges Pecs Pgg)”» b = (0,0,0,y,)", and

—y4+/2 0 Q)2 —iQ/2
0 —y+/2  —iQ2  iQ)2
v | e/ / 2
/2 —i/2 —V+ 0
—iQ/2  iQ/)2 Y- —Ya
where
Y+=Y+VYi: V-=VY —Ya (5)

Here, we have eliminated the population p,, due to conserva-
tion of probability, pge + pee + Pua = 1.

The second set of equations involves the coherences linking
states |e) and |g) to state |a), i.€., (DgasPugsPeasPac)’ - They
evolve with damped oscillations with zero mean. The two sets
are decoupled, and only the first one is relevant for the purposes
of this work.

We obtain first the steady state of the density operator
(labeled with the abbreviation s¢). For a more compact notation
we define a- = pjy = (0-)s, @y =, and a;; = p;; =
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(0jj)si- We have

; Y/V2
ox = ;lm, (6a)
Y22
e = W (6b)
1+7Y?%/2
s = TE Y4 /D7 (©0)
Uga = qUee, (6d)
where
qa=valve Y =22y, %)

For y; = 0 (¢ = 0) we recover the results of the 2LA.

Equation (4a) is still too complicated to solve analytically
in the general case. However, in the limit (1), very good
approximate solutions are obtained (see Appendix A for
more details). We use a Laplace transform approach to
obtain approximate expectation values of the atomic vector,
s = (o_,o_,_,o(,l,,o,’,y)T, and two-time correlations. With the
atom initially in its ground state, (s(0)) = (0,0,0,1)7, the
expectation values of the atomic operators are

R Y/\/z .‘/EV+Y hot At
(ox(1) = Fig e fOFi—— (e =)
+ap(l — M), (8a)
(Oee()) = ri2 (1) + (1 — €M) (8b)
Tee =177 f e e™"),
. Y2 R
(0ge(1)) = €' — Ty /O Fewd -, (8¢
where
vy = ot _ L v\ 3
ft)y=e 2[<1 +7s )e + (1 IR )e ] 9)
Ao=—y4/2, (10a)
2
)‘-2=_Va(1+qm), (lOb)
)”i:—%:tﬁ, (10c)
4
and
8= (ye/4V1 —8Y2. n

This approach allows us to identify Eq. (10) as the
eigenvalues of the matrix (4b) of the master equation. This
is much more convenient than attempting to write the exact
ones in compact form. The eigenvalues contain the kernel of
the atomic evolution, that is, the scales of decay and coherent
evolution, as well as the corresponding widths and positions
of the spectral components.

The first eigenvalue, 1, is exact and gives half the total
decay rate from the excited state. Although absent in Eq. (8), it
occurs in the second-order correlations (see below). Then, 1,
represents the slow decay rate due to shelving. This causes

PHYSICAL REVIEW A 93, 033801 (2016)

the steady state to be reached after a long time, ¢ ~ y{,".
Borrowing from the random telegraph model [5], the slow
decay rateis givenby A, = —(T[;' + TB_I). The two remaining
eigenvalues represent the damped coherent evolution; they are
real if 8Y2 < 1 and complex if 8Y? > 1. Eigenvalues Aj,A+
contain the two-level-like evolution towards a quasisteady state
(with the decay rate y of the two-level case replaced by y. for
the 3LA) that is followed by the slow decay.

The two-time correlations (o4 (0)s(7)o_(0));, which have
initial conditions (0,0,0,c,,)", are approached like those for
(s(¢)). Using the quantum regression formula (see, e.g., [29])
and s(0) = (0,0,0,1)7, we have

(0 (0)8(T)0—(0) 51 = ttee (S(T))s(0) 5

that is, these correlations are identical to Eqgs. (8) times the
factor «,., with 7 replaced by 7.

The approximate analytic solutions to the correlations
(04+(0)s(7))ss, which have initial conditions (a“,,O,O,oz_,_)T,
can be similarly obtained (see Appendix A). We use them,
however, to obtain the solutions for correlations of fluctuations,
(Ao (0)As(7)), Where

12)

Acji(t) = oji(t) = (ojk)sr,  (Aoj()) =0.  (13)

Hence

(AGL(0)ATH(D))sr = {04 (0)0%(D)sr — (04 )51 {05 ) st
yielding

(AT (0)A0 (1)) = C1eM™ £ Cre"?™ F Cye™™ F C_e T,

14

(15)
where
Y?/4

Il ES CEN 72 e

_ qY4/4
= P+ P+ @ (160

211 _ y2 _ 2

D U G Ul ) G/ VL)) NP

T8+ Y[+ Y2+ (g/2)Y?]

III. STATIONARY POWER SPECTRUM

The stationary (Wiener-Khintchine) power spectrum is
given by the Fourier transform of the dipole field autocor-
relation function,

1

T e

S(w) =

Re /00 dre " (o, (0)o_(T))s. (17)
0

The factor (wa,.)~! normalizes the integral of S(w) over all
frequencies to unity. Equation (14) separates the spectrum in
two parts:

S(@) = Scon(®) + Sinc(), (13)

where
|2

2 o0
Sen(@) = % Re / eiorgr = s 9)
0 b

ee ee
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and

1

Sinc(@) = Re/ dre™ (Ao (0)Ao-_(1))s  (20)

Uee 0

are, respectively, the coherent spectrum due to elastic scat-
tering and the incoherent (inelastic) spectrum due to atomic
fluctuations.

The main features of the spectrum of the atom-laser system
of the previous section were studied in [5]. The incoherent
spectrum consists of a two-level-like structure that becomes a
triplet for strong excitation [30], plus a sharp peak, associated
with the eigenvalue A, due to the shelving of the electronic
population in the long-lived state. This three-level system con-
tains the essential physics of the more complex atomic system
used for the experimental observation of the sharp peak [6]
by heterodyne detection, able to resolve hertz or subhertz
features [7]. The sharp peak had been predicted for the V -type
and A-type 3LAs [3,4], which also feature electron shelving.

Our Laplace transform approach allowed us to obtain a very
good analytic approximation to the full spectrum, split into its
various components, with their widths and amplitudes readily
spotted. Substituting Eq. (15) into Eq. (20), the incoherent

n PR N Y TR T I S — n
-1.0 -08 -06 -04 -02 0 02 04 06 08 1.0
o/y

FIG. 2. Incoherent spectrum for (a) a saturating laser field,
Q =y, /4 =0.2625y, and (b) a strong field, 2 = 3.5y, with y, =
0.05y and y, = 0.015y. The solid black and dotted red curves are,
respectively, the exact and approximate spectra, and the dashed green
curve is the 2LA spectrum.
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spectrum is
1 A A
Sine(@) = —[c -
T e

+C_
+w2+)»3_ w? 4+ A2

o R @1
' AT a2

In Fig. 2 we plot this spectrum with eigenvalues (10) along the
exact and 2LA spectra. It reproduces remarkably well the exact
spectrum, with the sharp peak being slightly smaller (bigger)
in the saturating (strong) case than the exact one. Also, making
ya = 0, the formula is exact for the 2LA spectrum [30]. The
intensity (integral over all frequencies) of the sharp peak is

qY?*/2
(I + YD1+ Y2+ (q/2)Y?]

It is small for both weak and strong driving (proportional to
Y2 and Y 72, respectively) and largest for Q ~ 3y /4.
The coherent spectrum of the 3LA is

Iz*p =

Scon(@) = $(w), (22)

7[1+ Y2+ (q/2)Y?]
smaller than that of the 2LA (where ¢ = 0) [5]. The difference
in intensity is precisely given by /.

The choice of values y; = 0.05y and y, = 0.015y, small
enough to fulfill the limit (1), is such that the relation y; =
3.3y, closely optimizes the intensity of the sharp extra peak
for any given Rabi frequency [5]. For simplicity, we use these
values for all the remaining 3LA plots in this work.

IV. THE SPECTRUM OF SQUEEZING

Now we turn to the phase-dependent spectrum of the
fluorescence of the three-level atom and compare it to the
well-known case of the two-level atom [9,31]. Following
Carmichael [32], we define the ideal source field spectrum of
squeezing as the Fourier transform of photocurrent fluctuations
of the quadratures in homodyne detection,

Sp(w) = 8y+17/ dt cos wt (0 Aog(0)Aocy(T) )y
0

o0
= 8y+7]] dt coswtRe[e ™ (Ao (0) ATy (7)),
0

(23)
where
Aoy = Y(Ao-e + Adse ™), (24)

¢ is the phase of the local oscillator in a BHD setup (that is,
blocking the path to detector D; in Fig. 1), n is a combined
collection and detection efficiency, and the dots : : indicate that
the operators must follow time and normal orderings. This is an
incoherent spectrum as it depends on the field fluctuations. In
fact, the phase-dependent and the phase-independent spectra
are related as [31]

1
Sinc(@) = —U[S¢(w) + Sp4np(@)]. (25)

8o v+

Adding the spectra for ¢ =0 and m/2, Eq. (20) is
recovered.
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0.08

(©)

FIG. 3. Spectra of the ¢ = 7 /2 quadrature for (a) Q = 0.1y, (b) = 0.2625y, and (c) Q2 = 3.5y. The other parameters are y, = 0.05y,
¥a = 0.015y, and n = 1. The solid black and dotted red lines correspond to the exact and approximate 3LA spectra, respectively, and the

dashed green lines are the 2LA spectra.

Although the atom and laser parameters do not always allow
for squeezing (negative values in the spectrum), we keep the
moniker of spectrum of squeezing in order to distinguish this
from the spectrum of Sec. VI.

Substituting Eq. (15) in Eq. (23), the approximate spectra
for the quadratures are

1
So(@) = ~8y,nCi———. (26)
0+ 22
A A
Se/a() = 8y+n[C+ T T
2 2
A
- Cz%]. @7
@+ A5

For ¢ =0 the spectrum is only a single, positive (no
squeezing) Lorentzian, just like for the 2LA, now with a width
of y4/2. For ¢ = /2 the spectrum is more interesting, as
shown in Fig. 3 for several field strengths. For instance, it
has a sharp peak [last term in Eq. (27)], with its maximum
near & 0.9y . From weak to little more than saturating fields
the first two terms of Eq. (27) (with factors C1|A4|) add to
form a single negative peak, indicating squeezing. Rice and
Carmichael [31] found that the weak-field spectrum (Y2 < 1)
in the 2LA has a linewidth smaller than y /2 due to the negative
value of the Lorentzians with amplitudes C4|A.| in Eq. (21),
resulting in a squared Lorentzian [30]. In the 3LA there is
less squeezing, and the sharp peak splits the squeezing peak.
For strong fields, the spectrum consists of the sidebands of the
Mollow triplet plus the extra peak.

An additional manifestation of shelving is the shrinking
of the sidebands of the quadrature spectra compared to those
of the 2LA. This is because state |a) takes up an important
fraction of the steady-state population (actually, oy = getee)
for increasing Rabi frequency.

To further illustrate the difference among the spectra of
quadratures, we plot in Fig. 4 the spectra of the correlations
(Ac(0)Aox(1))y. For So(w) the integrals are added, while
for Sz/2(w) they are subtracted. Thus, the sharp peak appears
only in the latter. The addition or subtraction cancels spectral
components. The spectrum (20) contains only one of the
integrals.

Variances and integrated spectra
An alternative approach to squeezing is the study of the
variance or noise in a quadrature,

Vo = {: (Aoy) )y = Rele (Ao, M)y ], (28)

or, equivalently, the integrated spectrum, related as
ffooo Sp(w)dw = 4wy, nV,. A negative variance is a signature
of squeezing in a quadrature. We have

Y2/2
B= 2= Ty g @9
Vajp=2C,—Cy —C.)
B Y22
L+ Y[+ Y2+ (q/2)7?P
142y 49y
x[y <1+2)+2y 1]. (29b)

We plot the variances in Fig. 5. Vj is positive for any laser
strength; there is no squeezing for ¢ = 0, but the total noise
is smaller for the 3LA. For V), both the interval of the laser
strength and amplitude for squeezing are notably reduced by
the coupling to the long-lived state, and the Rabi frequency for
the largest negative value is now very close to the saturating
value, = y,. /4, which we use for several spectra.

o
%

Si(w), Sx(w)

o
o

=

FIG. 4. Spectra of the noise correlation (Ao (0)Ac_(7))s
[Si(w), solid line] and (Ao (0)Ac (7)) [S2(w), dashed line] for
Q =35y, =0.05y,y,=0.015y,and n = 1.
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Q/y

FIG. 5. Variance of two- and three-level atom resonance fluo-
rescence for weak to moderately strong excitation, using Eqgs. (29).
Additional parameters for the 3LA are y, = 0.05y, y, = 0.015y,
and n = 1.

The standard BHD technique depends on the finite detector
efficiency n. This is a key obstacle to observe the weak
squeezing of single-atom resonance fluorescence. Only very
recently has the squeezing in the fluorescence of a single
two-level quantum dot been observed [20] with homodyne
correlation measurements [11,12], which are independent of
the detector efficiency. However, the measured variance had to
be extracted from complementary measurements with different
phases.

There is a subtle issue that also has to be addressed: Why is
itthat the quadrature variances are different? It seems natural to
think that one features squeezing and the other does not. But,
from the viewpoint of integrated spectra, one could expect
this to be independent of the local oscillator phase. Thus, we
reformulate the question: What spectrum could be integrated
that gives the same value for both quadratures?

Conditional homodyne detection also solves the issue of
finite detector efficiency, measuring an amplitude-intensity
correlation, in this case without the need to extract the desired
correlation from complementary measurements. CHD has
been used to detect squeezing of a cavity QED source [14].
Additionally, CHD gives an answer to the missing term in
the integrated spectra. We devote the next two sections to a
summary of CHD theory and its application to 3LA resonance
fluorescence.

V. CONDITIONAL HOMODYNE DETECTION

Figure 1 illustrates the setup for amplitude-intensity cor-
relation by CHD. Its theory was first presented in [13];
its application to resonance fluorescence of a 2LA was
given in [22,23], and its application to that of a V-type
three-level atom was presented in [25-27]. Hence, here, we
show only its basic features. A quadrature of the field E,
is measured in balanced homodyne detection conditioned
on the direct detection of a photon (intensity /) at detector
Dy, ie., (I(0)Ey(t))y. Here, Eg o< \/nog and I « nojo_.
Upon normalization, the dependence of the correlation on the

PHYSICAL REVIEW A 93, 033801 (2016)

detector efficiency 7 is canceled. Then
(: 04(0)0—(0)ay(7) )y

he(T) = ) (30)
¢ (0:0-)5t(0p)si
where it is assumed that the system is stationary,
0p = Ho_e? +oe7?) 31

is the dipole quadrature operator, ¢ is the phase between

the strong local oscillator and the driving field, and we

recall that :: indicates time and normal operator orderings.

These orderings lead to different formulas for positive and

negative time intervals, and in general, the correlations are

asymmetric [13,14,24-28]. However, in the present case the
correlation is symmetric; thus we only use the expression for
positive intervals:

(04(0)ay(T)a-(0))
(040 )5t (0g)st
‘When the laser excites the atom on resonance, as is the case

in this paper, the in-phase quadrature (04—o(t)) vanishes at all

times, and likewise, (o (0)ao(7)o_(0))s; = 0. So, to obtain a

finite measurement of this quadrature, it is necessary to add a

coherent offset of amplitude E . and phase ¢ = 0 to the dipole

field before reaching the beam splitter [22]. This procedure,
however, hides the nonclassical character of the fluorescence,
showing a monotonously decaying correlation:

he(t) = (32)

ho(z) = 14— 7rs/2, 33)
oo + Egye
The ¢ = /2 quadrature is more interesting. Substituting

Egs. (8a), (12), and (6b) into Eq. (32), we obtain
hap(T) = 1 4 Bye™® — Boe" — B_e* ", (34)

where
Y22
B, =
2 q1+Y2’ (35a)
Y?/2 1 1—2y?
B, =11 == . b
= () G ) o

The coupling to the metastable level |a) has visible conse-
quences for both short and long times, making the CHD
correlation amplitude larger than is the case for a 2LLA, through
the factor ¢ = y4/y.. This excess amplitude decays slowly
towards the unit value, which signals the decorrelation for
long 7, best noticed for large 2.

The CHD correlation can be written in terms of correlations
of fluctuation operators, as is the case with the full incoherent
and squeezing spectra. Splitting the dipole operators into a
mean plus fluctuations, Eq. (13), h4(7) is decomposed into a
constant term plus two two-time correlations, one of second
order and one of third order in the dipole fluctuation operators,

he(r) = 1+ W (@) + h§)(1), (36a)
where
hg’(r) _ ZRC[(G—)”(AU+(0)A0¢(T))w]’ (36b)
(0p)si {040 )
hf;)(r) _ (AU+(0)AU¢(r)A07(O)>.\»1_ (36¢)

(U¢ >.\'I <U+ o >.\'t
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FIG. 6. Amplitude-intensity correlation /i >(t) (solid black line)
and its parts 1+ h%),(7) (dotted blue line) and hfj}z(r) (dashed red
line) for (a) Q = y,/4 =0.2625y and (b) 2 = 3.5y. The other
parameters are y; = 0.05y and y, = 0.015y. Only the analytical
results are plotted.

The splitting is not done by the measurement scheme, but
it can be calculated to provide valuable information about the
system’s fluctuations.

For ¢ = 0, due to the need to add an offset, we are left with
Eq. (33). For ¢ = m /2 we obtain the approximate expression:

2
hG(T) = —[Cae"™ — Coe*™ = C_e*"],  (37a)
Uee
W)y (T) = Dye™™ + Dye*+™ + D_e*, (37b)
where
2C 2C
Dy=B—=2, Di=""-B: (370

which are too cumbersome to be reproduced in full here. In
Fig. 6 we plot the analytical results, Eq. (34) and its partial
results 1+ h$),(t) and h{),(t), which differ very little from
the exact ones.

The vanishing of Eq. (36a) at T = 0 has the same origin as
the antibunching in the intensity correlations: when the atom
is in the ground state upon a photon emission, both the dipole
field and the intensity are zero, and they build up again when
the atom reabsorbs light. For ¢ = 0 the effect is not seen due

PHYSICAL REVIEW A 93, 033801 (2016)
to the additional offset. So

Qoo — 2|a |2
Hop0) = = ===

ee

Rl e

T (80
and
2(Joes |2 — atee)
h$)0) = Hoal =) _ 55 4 gyae
ee
2+ )2
SN Ch & )L G— (38b)

1+ Y24 (/Y%

that is, the initial size of the correlation is proportional to
the mean population in the excited state. For € > y, the
third-order correlation has its largest (negative) initial value
h$)H(0) — 2.

The third-order term signals the deviation from Gaussian
fluctuations as a consequence of the nonlinearity of the
resonance fluorescence process for increasing laser inten-
sity [22,23]. As perhaps best noticed in the spectral domain, it
is the enhanced sensitivity to nonlinearity that makes CHD
stand out over BHD and the spectrum of squeezing. We
illustrate this in the next section.

VI. QUADRATURE SPECTRA FROM CHD

The spectrum measured from the amplitude-intensity cor-
relation is given by

Syp(w) = 4y+a(,(,f dtcoswt[hyg(t) — 1]. (39)
0

The factor 4y ., is the photon flux into the CHD setup. For
¢ = Owereplaceitby 4y, (.. + Egﬂ-). Following the splitting
of hy(t), Eq. (36a), the spectra of second- and third-order
dipole fluctuations are, respectively,

(o)
SP(w) = 4y, atee / drcoswth§(t),  (40a)
0

oo
SP(w) = 4y, ae f dtcoswt h)(r).  (40b)
0

Using Eqs. (33) and (34), we obtain the approximate
analytical spectra. For ¢ = 0, we have

So(w) = =4y e (41)

1
w?+ 23
which is independent of the offset. The spectrum of this

quadrature is a simple Lorentzian of width y. /2. For ¢ = /2
we have

B, g -
T+ T T T w2

Snp(w) = 4}’+Otee|:

A2
. 42
2w2+)»%:| (42)
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FIG. 7. Spectra of the amplitude-intensity correlation for ¢ = /2 of the three-level atom (solid black line) and two-level atom (dashed
green line): (a) weak field Q2 = 0.1y, (b) moderate field 2 = y, /4 = 0.2625y, and (c) strong field = 3.5y. The insets show the third-order
spectra of the 3LA (solid red line) and 2LLA (dashed blue line). The second-order spectra are those of the spectrum of squeezing (Fig. 3). Only

the analytical results are plotted.

The second-order spectra are

8P (@) = So(w), (43a)
2 Al
(2) _ +
Sepl@) = 8y [Q w? + 22 T
C 2 ] (43b)
T2+ e

These are just the spectra of squeezing, Egs. (26) and (27),
without the detector efficiency factor. The third-order spectra
are

SP(w) = Sp(0) — S (W), (44a)
SP(w) =0, (44b)
M
(3) k
(@) = —4ysae Y Dis e

k=2,+,—

where Dy are given by Eq. (37c) and X are the eigenvalues
[Eq. (10)].

Originally, CHD was conceived to overcome the issue of
imperfect detection and thus be able to measure squeezing of
weak light sources [13,14]. In the weak-field limit the spectrum
of the amplitude-intensity correlation approaches the spectrum
of squeezing if third-order fluctuations can be neglected, i.e.,

Sp(@) = Sy (@) ~ nS(). 45)

For the third-order spectrum, the sharp peak is about half the
second-order one, of size ~Y*, while the other terms go also
as Y4, and the other second-order terms go as Y2. However,
for not-so-weak fields, we find strong signatures of third-order
fluctuations in the spectra.

In Fig. 7 we plot the analytical results of the spectra of
the amplitude-intensity correlation of the two- and three-level
atoms [Eq. (42)]. The difference from the (omitted) exact
results is very small. Note that for weak and saturating lasers
the sharp peak is smaller than in the spectra of squeezing
(Fig. 3). This is because the third-order sharp peak is negative
in this excitation regime, as seen in the insets. Moreover, in
this excitation regime, the full third-order spectrum is negative

[insets of Figs. 7(b) and 7(c)], which adds to the negative
squeezing peak of this quadrature [22,23].

In the strong-excitation regime the third-order spectrum
leads to striking deviations between the CHD and squeezing
spectra and between the 2LA and the 3LA. On the one hand,
the sidebands become dispersive [22]. This comes out when
A+ become complex, that is, for > y, /4, but it is only for
strong enough excitation that the spectral components split.
While the second-order peaks are Lorentzians, the third-order
ones are dispersive and of comparable size for the 2LA [22]
or bigger for the 3LA. On the other hand, there are large
deviations in the size of the spectra. The third-order spectrum
is much bigger in the 3LA than in the 2LA, not only for the
sharp peak. The third-order spectrum contributes most of the
total CHD spectrum.

The above effects can be explained as follows. The third-
order correlation of fluctuation operators gives a measure of
the atom-laser nonlinearity, which grows with increasing laser
intensity, and the deviation from Gaussian fluctuations of the
fluorescence. Also, it should be mentioned that the dipole
fluctuations of the driven transition are enhanced due to the
coupling to the long-lived state |a), which is populated by
the increased number of spontaneous emission events from
the excited state [Eq. (6d)]. An early study of this effect in the
three-level configuration of this paper reported large deviations
in the photon statistics from those of a 2LA [33].

We recall that in CHD the second- and third-order com-
ponents cannot be measured separately; both are merged in
a single measured signal. CHD goes beyond the concept of
squeezing when studying phase-dependent fluctuations.

Integrated spectra

Finally, we calculate the integrated spectra of the CHD
quadratures:

/ So(w)dw = 4Ty, e, (46a)

oo
f Sppp(@)dw = =47y e (46b)
—0

That the magnitudes are equal means that the total emitted
noise is independent of the quadrature. This is made possible
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by the third-order fluctuations, absent in the spectrum of
squeezing (Sec. IV). This result is analogous to calculating
the total incoherent emission by integrating the incoherent
spectrum.

VII. CONCLUSIONS

We investigated ensemble-averaged phase-dependent fluc-
tuations of the intermittent resonance fluorescence of a
single three-level atom. We focused mainly on the spectrum
of squeezing by balanced homodyne detection and on the
spectrum of the amplitude-intensity correlation of conditional
homodyne detection. The shelving effect produces a sharp
peak in the spectrum of the quadrature that features squeezing.
Since this peak is positive, it acts to reduce the amount
of squeezing observed in the weak- to moderate- (strong-)
excitation regime. Since CHD is sensitive to third-order dipole
fluctuations that grow with atom-laser nonlinearity, the spectra
of BHD and CHD are very different for strong excitation.
Additional insight is obtained by calculating the variances or
integrated spectra of quadratures. In BHD the variances are
different, while in CHD they are equal, a feature that deserves
further study.

We considered only the case of exact atom-laser resonance.
This allowed us to obtain a very good approximate analytical
solution of the master equation with a simple method, which

PHYSICAL REVIEW A 93, 033801 (2016)

we then used to construct analytical expressions for the various
quantities of interest. Further insight into the incoherent
spectrum and its link to the phase-dependent fluctuations could
be established. Also, the on-resonance case allowed us to
present the basic physical features in the most straightforward
manner.

Conditional homodyne detection, with its sensitivity to
third-order field fluctuations, opens a new gate to study
phase-dependent fluctuations beyond the realm of squeezing
for highly nonlinear and non-Gaussian optical processes. On
the other hand, the impressive advances in photon collection
efficiencies by parabolic mirrors [10,34] could complement
CHD for atomic resonance fluorescence, its squeezing, and its
quantum fluctuations in general.
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APPENDIX A: APPROXIMATE SOLUTIONS

The approximate expectation values of the atomic operators
are

Y 3
(1)) = i J/r‘i;[ e—3V+1/4<cosh 5t + % sinh&t)] T iﬁy%e—mm sinh ot +os(l — &), (Ala)
Y22 _ 3y . Y?/2 .
(0ee(1)) = Ty [ —e 3V+I/4<COSh 8t + 4—(;— sinh 51‘)] + m(l — e)‘.’)’ (Alb)
Y?2 3y. 14 (Y?%/2)
_ —3y,1/4 + . e
(O (1) = € 1+y2[ e (cosh8t+ b smh8t>] et e (Alc)

We make several assumptions to give our results simple, albeit long, expressions: First, we neglect the term y;Q2/2 in the
solutions in the Laplace space that reduce the problem to one similar to the 2LA case, with y replaced by y.,.. Eigenvalues A4
are thus identified. They give rise to the terms with the hyperbolic functions. Second, a constant term is multiplied by a factor
e*', Finally, we add a term (ojk)se (1 — e*"). Recall that for the case of a 2LA X, = 0 and (0,.(1)) + (04(1)) = 1. These ad
hoc assumptions make the approximate solutions very close to the exact ones, as long as y,; and y, are at least one order smaller
than y.

Similarly, we obtain

1 Y? 1 Y? . v* .
0+ Ozl =43 i v E Y it v s @t %(1 e Gy, ey
1 y? Z3yeea 1—-5Y% .
:FZ(1+Y2)[1+Y2+(4/2)Y2]6 [(I—Y)coshétx /7 smhar:|. (A2)
[
APPENDIX B: EQUATIONS OF MOTION
8(1) = eM'g(0), (B2)

We solve sets of linear equations of motion for the
expectation values of the atomic operators and for two-time
correlations. The equations and the formal solutions can be
written as

where M is the matrix (4b). In general, we solve these equa-
tions numerically. The initial conditions, however, are obtained
exactly analytically, even off resonance. For instance, defin-
ing As = (AG_,AU+,A0'“ ,Ao“) where Ao ji = o — oji

d and ajx = p};, @t = pg,, a— = pjy, the initial conditions of
Eg(t) = Mg(0), (B the second- and third- order correlations of the fluctuation
033801-9
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operators are

W — OO0

2
—
(Aoy As)y = *

—U 4 Qe

O(+(l - agg)

200 (40— — Q)

20(+(Ol+0t, - at’t’)

(AoyAsAo_ )y =

e (Rotyot — 0tge)

(agg - 1)(2(1+017 - Ol“,)

PHYSICAL REVIEW A 93, 033801 (2016)

Q2+ q)Q?
QZ y'.l
= ot : (B3)
—iy482
i1+ gy Q

22+ q)y+ 82

o4 —i2Q2+ q)y+Q
2+ q)y+ (B4)

TN -t

I+ lyi -2+ 9%

respectively, where we used the steady-state values a jx of Egs. (6) and N = (2 + q)Q? + yi.

The numerical calculations of the spectra are more efficiently implemented using the formal solution of the correlations,
g(t) = eM7g(0), so the Fourier integral is formally solved as (iwl — M)~'g(0), where 1 is the 4 x 4 identity matrix. One is
saved from potentially troublesome integrals where the upper limit is a long time of the order y(,’l.
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In this paper, we show theoretically that the fields scattered by a bichromatically driven V-type three-level atom
exhibit large and asymmetric amplitude—intensity correlations. These features result from the different fluctua-
tions of the amplitude and intensity field operators and the competition among transitions. The amplitude—
intensity correlations of resonance fluorescence, with its large third-order fluctuations, describe phase-dependent
nonclassical features of the emitted field in addition to the second-order measure related to squeezing. We also
calculate spectra and variances of these correlations and intensity—intensity correlations, which provide a wealth

of supporting information.
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1. INTRODUCTION

The correlation among the intensity 7 and a delayed quadrature
amplitude £ of a quantum field, (7(0)E (7)), has been re-
cently established as a genuine and powerful tool to study, ob-
serve, and identify quantum fluctuations of light. Given the
conditional nature of this measurement, it greatly reduces
the issues of low quantum and collection efficiencies of detec-
tors, which affect the detection of squeezing for weak-squeezed
light emitters, such as cavity QED and resonance fluorescence.
There are two main approaches to the amplitude—intensity
correlation (AIC), both being variants of the Hanbury—
Brown—Twiss setup of intensity—intensity correlations [1]:
one is conditional homodyne detection (CHD) [2—4], where
the stop detector is replaced by a balanced homodyne detection
setup; here, the AIC is explicitly and directly measured. In the
other approach, homodyne correlation measurement (HCM)
[5-71, the input field to the Hanbury—Brown—Twiss setup con-
sists of the source field mixed with a phase-selected reference
field. In HCM, the AIC is one measured term and the variance
is another; addition and subtraction of measurements for sev-
eral phases, however, are necessary to extract the desired quad-
rature amplitude.

Since the field’s amplitude and intensity operators do not
commute and have distinct noise properties, time-asymmetric
correlations, and hence non-Gaussian fluctuations (nonzero

0740-3224/17/112301-09 Journal © 2017 Optical Society of America

odd-order correlations) of the field, can be naturally expected
and they can be detected by the AIC measurement scheme
[8-13]. Indeed, asymmetric amplitude—intensity correlations
were initially spotted in CHD simulations [2,8] and experi-
ments [3] in cavity QED. Due to the relatively weak driving,
the asymmetry observed in the correlation was small, meaning
that the light fluctuations were approximately Gaussian.
However, notoriously asymmetric and giant correlations have
been predicted for the light scattered from the often-ignored
weak transition in a bichromatically driven V-type three-level
atom (V3LA) [9-11]. For the strong transition, there is little
deviation from the symmetry of the CHD correlation of a two-
level atom [14,15] or a single-laser-driven 3LA with electron
shelving [16], where the small Hilbert space inhibits the asym-
metry. Large asymmetric correlations have also been predicted
for a 3LA in the ladder configuration [11] for a pair of Rydberg
atoms with the blockade effect [12] and for a superconducting
artificial atom [13].

Moglmer and coworkers have approached the asymmetry from
the viewpoint of quantum measurement theory [11,17]. They
have demonstrated the value of working out the past state of
a quantum system based on a photodetection event in the
present. In particular, they have described the properties of for-
ward and backward time evolutions surrounding a photodetec-
tion event and computed the amplitude correlation function for
a resonantly driven V3LA. It was clear from this work that the
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initial state of forward and backward time evolutions are very
different because of the distinct initial conditions and because
of the different steady states obtained from the forward and back-
ward time evolution dynamics. Melmer and coworkers explained
why the past quantum state is a better predictor of a photon
counting event than the density matrix of the system alone.

In this paper, we investigate how the different fluctuations of
the amplitude and intensity of the emitted field manifest in the
asymmetry of the AIC. In particular, we employ this method
within the CHD theory to study the role of the atomic level
configuration and driving field conditions in a bichromatically
driven single V3LA. We focus on the weak transition, which
displays asymmetry in a more striking way than the strong tran-
sition [9]. To access the signature of non-Gaussian fluctuations,
we decompose the dipole field into average and noise terms to
distill the third-order noise operator from the AIC. From this
we explore the connection between the AIC and more typical
measures of fluctuations, such as spectra and variances. We use
the third-order noise operator as a new tool to explore squeez-
ing (or, more precisely, its deviation from it), the lack of detailed
balance [18], and non-Gaussian atom-field fluctuations.

We organize this paper as follows. We outline the atom—
laser system in Section 2. In Section 3, we consider intensity cor-
relations of two photons from a single transition in a V3LA. In
Section 4, we study the AIC by CHD and deal with the asym-
metry and second- and third-order fluctuations. In Section 5, we
consider measures of noise, such as quadrature spectra and vari-
ance. Section 6 is devoted to discussions regarding assumptions
made in previous sections. Finally, conclusions are given in
Section 7, and Appendix A contains additional analytical results.

2. ATOM-LASER INTERACTION
We consider a single V3LA with one ground state |g) coupled

to two excited states |s) and |w) by monochromatic lasers with
Rabi frequencies €, and Q,,, respectively; see Fig. 1(a). We
assume that the transition frequencies are very different so that
each laser couples two levels only. Hence, the transitions are
coupled to independent reservoirs, leading to decay rates y,
and y,,, thus neglecting effects of coherence among the excited
states, and nonoverlapping broad-bandwidth detectors suffice
to distinguish light from the separate transitions. Two-time

Fig. 1. (a) V-type three-level atom driven bichromatically (see main
text for details). Since y, > 7, we call |g) - |s) (|g) - |w)) the strong
(weak) transition. (b) IfQ, > y,, the strong transition experiences AC
Stark splittings (dashed lines).
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correlations for each of these decay channels have been calcu-
lated separately in this paper.

The V3LA system is prototypical in studies of electron
shelving [19], where only the light emitted in the strong dipole
transition [g) - [s) is detected; the light from the dipole-
forbidden |g) - |w) transition is so dilute that it would be
buried in photodetection noise. In this paper, by contrast,
we are interested in the light from an electric dipole transition
|g) - |w) weaker than the |g) - |s) transition, where y,, is
smaller than y, by only one or two orders of magnitude and
excited above saturation to allow for a measurable fluorescence
rate. For the strong transition, we consider two excitation re-
gimes: it is excited either (i) moderately, Q, =y,/2, or
(i) strongly, Q, = 3.5y,. We consider a Rabi frequency of
the weak transition, Q,, ~ 7,,, that is strong enough to compete
with the strong transition in case (i) but acts as a probe in case
(ii). In case (ii), the |g) - |s) transition experiences an AC Stark
splitting; see Fig. 1(b), where the detuning from the weak tran-
sition |g) - |w) takes the system into the Autler—Townes re-
gime [20,21].

Due to the complexity of the parameter space, we refrain
from trying analytical solutions, but it is not particularly diffi-
cult to extract conclusions from the observations. For our
numerical work, we use the master equation in a frame rotating
at the laser frequencies given by

) .
p=-iy Slog+0owpl-i) Alowrl

yf
+ Z 5 Q0upoi = 0up - pO.0), (1)

where 6, = [j) (4| are Pauli pseudospin operators. For the two-
time correlations investigated in the following, the quantum
regression formula is applied [22]. For later reference, we define
the steady-state values of the atomic operators as a, = (o) -
A, are the laser detunings (which we set equal to zero through
the rest of the paper).

Coherence among levels induced by the lasers is a require-
ment to measure the amplitude—intensity correlation, which is
proportional to the density matrix element p,,. The induced
coherence itself then prevents detailed balance to develop in
this nonequilibrium, stationary system [18]. The fact that
we have two competing transitions will make evident conse-
quences of the breakdown of detailed balance absent in the case
of a driven two-level atom in free space.

3. INTENSITY-INTENSITY CORRELATION

We begin our investigation of the quantum fluctuations of
the V3LA resonance fluorescence with a brief analysis of the
intensity fluctuations, usually studied via the Hanbury—
Brown—Twiss correlation, that is, the normalized probability
of detection of two photons separated by a time delay 7 [23,24].
We have

¢ = 700507 O) @

ee

For simplicity, we only consider the case where both pho-
tons come from the same transition. Thus, this correlation is
intrinsically time symmetric [8]. For the V3LA with electron
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shelving, this correlation has been considered in Ref. [25]. As
mentioned in the previous section, we consider a less stringent
situation for the weak transition.

Figure 2 shows intensity correlations when the Rabi fre-
quency of the weak transition is fixed at a value above satura-
tion, €, =7,, and the strong transition is driven either
moderately, Fig. 2(a), or strongly, Fig. 2(b). For instance, there
is the well-known nonclassical feature of antibunching: the
atom cannot emit two photons simultaneously, ¢ (0) =0
[23,24]. For the V3LA, we observe this feature because the
two transitions feed from the common ground state.
However, there are notable differences in their evolution not
observed in Ref. [25].

In Fig. 2(a), Q, = 0.5y, and Q,, = 7,,, that is, the weak
transition is apparently more strongly driven but its net emis-
sion rate y,a,,, is smaller than that of the strong transition
7,@. The strong transition (the one with larger y,) competes
advantageously for transition probability with the weak transi-
tion; the average separation among photons from the strong
transition is shorter than that for the weak transition. The
smaller photon rate from the weak transition explains the
longer approach toward the value g!2)(z = o0) = 1, which
characterizes independent photon emissions.

In Fig. 2(b), we have ©; = 3.5y, and Q, = y,,. For the
strong transition, the transient period of gff) shows oscillations
at a frequency near €, damped at the approximate rate 3y,/4,
just as it occurs for a two-level atom [23,24]. For the weak tran-
sition, the oscillations have frequency near €, /2, forced by the
dressing of the strong transition; see Fig. 1(b). Interestingly and
unusually, the oscillation regime of g2) occurs mostly below
unity, ending with a long decay at the rate 7,,. Classical fields
obey the relationships ¢2) (7) < ¢2)(0) and g2 (0) > 1; these
results include the possibility that a classical photon counting
distribution can oscillate below negative values, but violation of
these inequalities indicates the presence of nonclassical light. In
our case, the persistence of the violation of these inequalities
indicates the occurrence of a highly nonclassical state, which

(a)

g b
>
L B e o e

e b e b by

)L S

(b)

ot

=
oo
AN L L UL L B e

e b e b e b e b

0 10 20 30 40 50
VsT

Fig. 2. Intensity—intensity correlations ¢ (z) and g‘z) (7). The

55 ww

parameters used are y, =Q,=0.1y, A =A,=0, and

(@) Q = 0.57,, (b) Q; = 3.5..
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certainly calls for further measures of field nonclassicality, such
as its phase-dependent fluctuations.

4. AMPLITUDE-INTENSITY CORRELATION

We study the AIC via conditional homodyne detection; see
Fig. 3. In this method, the amplitude of a quadrature of the
emitted field, £, « 6, = (6,6 + 0,,¢7)/2 (the dipole
quadrature operator), for the local oscillator (LO) phase ¢,
is measured by balanced homodyne detection (BHD) on the
condition that the fluorescence intensity / « 6,, is measured
at the detector D;. Since / and E,, are quantum operators,
the AIC is given by (:7(0)E (7)), where the dots : : indicate
normal and time operator ordering. Assuming stationary dy-
namics, the normalized AIC function takes the following form:
:0,,(0)0,,(0)0,4(7):

ot = L0000, @
where the steady-state values of the intensity and the dipole
quadrature amplitude are @, and ay = (o), respectively.
For positive and negative time intervals, we respectively have

(0, (0)04(1)5,,(0))

hy(z > 0) = e (4a)

—i¢p ~
ot < 0) = RO Q0O

awad,

For 7 > 0, a photon is detected at 7 = 0, triggering the de-
tection of a quadrature by balanced homodyne detection. For
7 < 0, on the other hand, it is the photon detection that follows
the quadrature detection. Since the light's amplitude and inten-
sity have different fluctuation properties, there is no guarantee
for symmetry to hold, that is, in general, 4, (-7) # b;(7).

We address this issue by analyzing noise properties of the
fluorescence. We split the atomic operator dynamics into its
mean plus fluctuations, o, = aj, + Aoy, where (Acy) = 0.
The AIC function in Eq. (3) is split as [14]

hy(@) = 14 b (@) + by (@), (5)
(2)

where hd) (r) and /7;?)(1') are terms of second- and third-order
dipole fluctuations Ao, respectively. For positive time intervals
between photon and quadrature detection, we have

BHD

Lasers

CHD

D; L/

Fig. 3. Sketch of a conditional homodyne detection setup. See the
main text for details. The excitation is bichromatic, but the local
oscillator’s frequency is only that of the observed transition.



APENDICE C. ANEXO: ARTICULOS PUBLICADOS Y OTROS

PRODUCTOS ACADEMICOS

2304 Vol. 34, No. 11 / November 2017 / Journal of the Optical Society of America B

;](4)2)(1_ >0) = 2Re[(xge(A(;pg(O)Aa{/,(r))], (6a)
@,y

Wz 0 = BoO8%Ob0O) g
A

where Ao, = (Ac,e™ + Ac,,e?) /2 is the dipole quadrature
fluctuation operator. For negative intervals, for which we
reinforce notation with the superscript (V), we have

Rele (Ao, (0) Ao, (-7))]

by (T<0) =1+ .
(X‘,Z(ld,

We could have written the correlation within Eq. (4b) as
(64(0)6,,(-7)6,.(-7)), leading to terms of second and third
order. However, it is straightforward to find that /J((/,N)(T <0)
is reduced to Eq. (7), a correlation of only second order in
the atomic fluctuation operators. This differs from Eq. (6a),
however, by the presence of the population noise operator
Ao, instead of another dipole noise operator Ac,, or Ac,,.
The asymmetry in the fluctuations is necessary for the asymme-
try of /4(7). For a two-level atom, however, the AIC is symmet-
ric due to the small Hilbert space. Thus, competing transitions
are an additional requirement for an asymmetric AIC, making
visible the breakdown of detailed balance [8].

Figures 4 and 5 show the AIC of the ¢ = /2 quadrature of
the light from the weak transition for y,, = 0.1y,. In Fig. 4 the
Rabi frequency for the fast-decaying transition is moderately
strong, Q, = 0.57,, and the Rabi frequency for the weak tran-
sition is Q,, = 0.1y, (strong relative to y,,). In Fig. 4(a), the
time asymmetry is evident. Figure 4(b) shows the AIC decom-
position for 7 > 0, Eq. (6), where the second- and third-order
terms have similar size; this is a signature of a large deviation
from Gaussian fluctuations.

B S U E R EE IR R
0 10 20 30 40 50

YsT

Fig. 4. (a) Time-asymmetric AIC of light from the weak transition
for ¢ = x/2. (b) Decomposition of //,(z > 0) (blue) into 1 + /7;2/)2
(black) and /75,3/)2 (green). The parameters used are Q; = 0.5y,
Q,=v,=01y,and A, = A, = 0.
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Fig.5. Sameas in Fig. 4 except for the stronger driving of the strong
transition, with Q, = 3.5y,.

Figure 5 shows the effect of the strong transition driven high
above saturation, ; = 3.5y,. In Fig. 5(a) the asymmetry is also
very clear and its size is increased compared to Fig. 4 due to the
smaller values of @, and a,, used for normalization; they are
smaller because the system is in the regime of large quantum
fluctuations due to the dressing of the ground state, which de-
tunes the weak transition laser by Q,/2. As seen in the ¢
photon correlation of Fig. 2(b), and in the frequency spectrum
of Fig. 7, Q,/2 is the dominant frequency of oscillation of
hy/p(z) of the weak transition. There is a fast decay at
~3y,/4, and there is a slow decay due to y,,, which can be seen
only for long negative intervals. Figure 5(b) shows the domi-
nance of the third-order term, 4,/,(z > 0) & /75[3/)2 (r > 0), that
gives a strong signature of nonlinearity in the weak transition
for Q,, = y,. It can be seen how well /JS)Z (z > 0) compares in
size to /Jfr/z) (7 £0), which reflect population fluctuations.

A comment regarding the AIC for the strong transition is in
order, but it is not essential to show graphics here. It strongly
resembles the cases of the two-level atom [14] and of a different
3LA system [16]. There is asymmetry, but very slight, and oc-
curs in two regimes only: (1) just above saturation, Q, ~ y,/4,
and (2) when the strong laser is detuned a few y, from reso-
nance. In the former, the correlation looks like a more symmet-
ric version of Fig. 4. This is approximately the case in the AIC
measurement of Ref. [26] for the strong transition of a A-type
3LA. In the latter, the asymmetry is noticed only for long cor-
relation time intervals, where the oscillations have nearly faded
away, as seen in Fig. 3(b) of Ref. [9]. In this case, experimental
background photodetection noise may hide the asymmetry.

The AIC provides a strong assessment of the quantum
nature of the emitted field through the violation of the classical
inequalities [2—4]:

0<hym)-1<1, (8a)
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Ay (2) = 1] < |hy(0) - 1] < 1. (8b)

These classical bounds are stronger criteria for nonclassical-
ity of the emitted field than squeezed light measurements—the
more familiar standard for probing phase-dependent fluctua-
tions. A detailed hierarchy of nonclassicality measures for
higher-order correlation functions is presented in Refs. [27,28].

Clearly, the AIC shown in Figs. 4 and 5 break several of these
inequalities [9,14,15]. The first comes from 4,/,(0) = 0, the
analog of ¢ (0) = 0, which shows the scattered light’s anti-
bunching behavior; there is no field emitted when the atom
is in the ground state. Thus, for short 7 intervals, the AIC is
nonclassical. The second is concerned with how large this cor-
relation may be by exceeding the classical bounds, even by orders
of magnitude, due to a low photon emission rate that place the
system in the regime of large quantum fluctuations.

Great care must be taken, however, because the inequality in
Eq. (8b) was obtained in the limit of Gaussian fluctuations, that
is, for negligible or very small third-order contributions, which,
moreover, are allowed classically to be negative. In Section 6, we
obtain an inequality that considers the full 4;(7) by calculating
the AIC for a field in a coherent state,

S1<hy) < L. ©)

For a meaningful violation of Poisson statistics, 4, (7) must
be outslde these bounds. Clearly, as Figs. 4(b) and 5(b) show,
/J(/) (7) is responsible for this behavior when the driving field is
on or above saturation. Moreover, it can be seen that the in-
equalities in Eq. (8b) are also violated outside the limit of
Gaussian fluctuations.

We close this section with a discussion on the AIC for the
¢ = 0 quadrature. For nonzero detuning (A, # 0), the results
are qualitatively similar to those of Figs. 4 and 5 but with a
smaller amplitude and higher frequency. However, if
A,, = 0, the mean dipole quadrature (6y),, = g becomes zero
for all times and so is the AIC (via the quantum regression for-
mula). Thus, in order to have a nonzero signal, the dipole field
must be mixed with a coherent offset before entering the de-
tection setup [2]. The resulting correlation has, however, a
classical character, where features such as antibunching and
the violation of classical inequalities, Eq. (8), are absent.

5. SPECTRA AND VARIANCES OF
QUADRATURES

In this section, we analyze noise properties in a quadrature of the
emitted light field. The variance and the spectrum of squeezing
had been the standard measures of quadrature fluctuations.
Hence, it is convenient to include them in our analysis. More
precisely, they are a natural part of the study of the AIC in
the spectral domain [2,3,14-16]. The AIC asymmetry and
the large role of third-order fluctuations in resonance fluores-
cence clearly make the second-order correlation measurements
for squeezing only a part in the exploration of nonclassical fea-
tures of this and other quantum systems.

A. Spectral Fluctuations

The spectral representation of fluctuations in the AIC pro-
vides complementary system information, such as oscillation
frequencies and decay rates, and allows direct comparisons with
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measures of squeezed light. We follow Refs. [2,3,29] to define
the AIC spectrum as the Fourier transform of the photocurrent
fluctuations of a quadrature in homodyne detection condi-
tioned on the separate detection of a photon.

Because the AIC carries different information for positive
and negative time intervals 7, spectra should be obtained sep-
arately by the Fourier cosine transform. We have

S5 (w) = 47, / “Ihy(l]) - 1] cos wzdz,  (10a)

S((/)TZO)(‘U) = 4y.a, /m[b(p(T > 0) - 1]cos wzdz,  (10b)
0

= 5P(@) + S5 (@), (10c)

where we took into account the splitting of 4, (z > 0) into its
second- and third-order terms, Eq. (6). The asymmetry of
hy () would suggest the use of the Fourier exponential trans-
form, .]'_‘fo[/](/)(‘r) - 1]¢*dz. However, this transform would
only average the spectra of both sides of /4, (7), giving incorrect
information.

A signature of squeezed light is represented by the negative
values of the frequency spectral function. Likewise, negative
values in the AIC spectra indicate nonclassical light, beyond
squeezing. It has been shown that the so-called spectrum of
squeezing [30, 31] and the second-order spectrum are related
as S:/jl(w) = )15( (a}) [2,3], where 7 is a combined collection
and detection efficiency. The AIC, due to its conditional
detection nature, is independent of this # factor.

Figure 6 shows the spectra of the AIC of . 4, w1th the strong
transition excited moderately. The spectrum S />2 (w) has a
large central peak over a broad negative feature that reveals
nonclassical features of the emitted light. Its decomposmon,
Fig. 6(b), shows that there is no squeezing, ﬂ/z(w) >0,

031
02f
0.1E
01
02f
2 a5 w05 0 o5 1 s 2

II-I.SHI-I 05IIOII‘IO.SIIHIHHI.SHHZ
w/vs

Fig. 6. (a) Spectra, Eqs. (10a) and (10b), for ¢p = 7/2 of the AIC of

the weak transition plotted in Fig. 4(a). (b) Decomposition of S(DO

mto its terms of second and third order, Eq. (10c). The parameters are
Q =05y, Q,=y,=0.1y,and A, = A, =0.



APENDICE C. ANEXO: ARTICULOS PUBLICADOS Y OTROS

PRODUCTOS ACADEMICOS

2306 Vol. 34, No. 11 / November 2017 / Journal of the Optical Society of America B

but a fully nonclassical (negative) bimodal feature is present
in the third-order spectrum. The peaks are located around
o = £Q,/2 = £0.25y,. The spectrum S;T/Szo) has a larger cen-
tral peak, which reflects the larger amplitude of 4/, (7 < 0). In
both cases, the fact that the spectra have negative values reflects
the presence of nonclassical effects such as antibunching and
large fluctuations that lead to the violation of the inequalities
in Egs. (8) and (9).

A stronger excitation of the |g) - |5) transition makes it eas-
ier to extract spectral and transition dynamic information.
Figure 7 gives the spectra of the AIC presented in Fig. 5.
The peaks near £ /2(~ £ 1.75y,), due to the dressing of
the strong transition, are reminiscent of the Autler—Townes
effect, with slightly different splittings. For S::/SZO) in Fig. 7(a),
there is the outstanding feature of a narrow central peak, which
reflects the slow decay at the rate y,,, a remnant of electron
shelving in the system [16]. Such narrow peak is absent in

S;/ZZO), that is, there is no slow decay of 4, /,(z > 0). The spec-
tra SLT/ZZO) and SLT/SZO) have a strong dispersive component
because of the nonlinearity induced by driving the transition

|g) - |w) high above saturation. Figure 7(b) clearly shows
the dominance of the third-order fluctuations [14].

B. Variance and Total Quadrature Noise

The noise in a quadrature is usually given by the variance
Vy = (:(A0,):) = Ree (Ao, Acy)], (11)

which is the unnormalized second-order amplitude—intensity

correlation. The variance is related to the integrated spectrum
. 2 .

of squeezing as [ 5(4, )(a))da) = 4my.nV 4. Negative values of

the variance are a signature of squeezed fluctuations. For the

strong transition, the squeezing for ¢p = /2 is small or null,

0.015F

(a) SS}EU) (w)—>

0.010F

0.005F

0.006
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0.002 @
FSx2 (w)\

O
£ (3)

noozN S5/ (w)%\ﬁ
b b b Do b Lo by Do n s bvuaa Laa oy
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Fig. 7. (a) Spectra, Eqs. (10a) and (10b), for ¢p = 7/2 of the AIC of
the weak transition plotted in Fig. 5(a). (b) Decomposition of 51:/220)
into its terms of second and third order, Eq. (10c). The parameters are
Q =35y,Q,=y,=01y,and A, =A, =0.
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Fig. 8. (a) Variance of fluorescence of the strong transition for
¢ = n/2. The parameters used are (i) y,, = 0.01y,, Q,, = 0.057;
(i) y, =0.01y, Q,=0.1y; (i) y,=0.1y, ,=0.1y.
(b) Variance of fluorescence of the weak transition for ¢ = 7/2,
Yw = 0.1y, and (i) Q, = 0.1y,, (i) Q, = 0.2y,, (iii) Q, = 0.57,.
For all cases, detunings are zero.

Fig. 8(a), compared to the case of a two-level atom [16,31,32].
The reduction of squeezing is due to the added incoherent
emission in the weak transition. The weak transition also fea-
tures squeezing, Fig. 8(b), but not much larger than for the
strong transition.

As we did for the spectrum of the AIC, we should consider
the noise from the positive and the negative time interval parts
of the correlation separately. In addition, it is not possible to
separate experimentally the second- and third-order terms in
the 7 > 0 part. We have, however, found it useful to perform
such separation in order to explain the origin of nonclassical
features of the AIC function. A natural choice to measure
the noise is to integrate the spectra of Figs. 6 and 7, which
are proportional to the initial values of the unnormalized cor-
relations in Eqs. (6) and (7). We have

HY = 2Rela, (Ao, Ac,)] (12a)
HY = (Ac,AcyAc,,), (12b)

HM = Re[e?(As,,Ac,,)] (12¢c)
¢ = egR0ecel b

where the noise correlations (---) are given in Eq. (Al).

In Fig. 9, we plot such noise functions of the ¢ = /2
quadrature of the weak transition. Since the variance is propor-
tional to H f/,z), there is a narrow range of Rabi frequencies €,
where the noise is negative [compare line (i) in Fig. 8(b) and the
solid line in Fig. 9(a)]. Stronger driving in both transitions de-
stroys squeezing. The third-order term is seen to be nonclassical
for a wider range of Rabi frequencies, Fig. 9(b), and it is the
dominant term of the total noise. Since these noise functions
are evaluated at 7 =0, we obtain H;,N)(O) = H((/,Z)(O)-i-
H((/,S)(O), which can be readily seen in Fig. 9(c).
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Qu/Yw

Fig. 9. Noise for ¢ = /2 from CHD of the weak transition in
(a) second order, (b) third order for 7> 0, and (c) for 7 <0.
Parameters are y,, = 0.1y,, €, = 0.1y, (solid-black line), Q, =
0.5y, (dotted-red line), and Q; = 0.9y, (dashed-green line). For all

curves detunings are zero.

6. DISCUSSION

In this section, we consider several key points to clarify our
theoretical work in this paper and help to resolve the corre-
sponding experimental challenges.

A. Feasibility of the Experiment

Originally, the introduction of CHD and HCM addressed the
issue of imperfect detection efficiency that strongly affects the
observation of squeezing in cavity QED and resonance fluores-
cence systems. The latter suffers additionally of low collection
efficiency. However, the recent experiments of Gerber ez al.
[26] on the AIC of the fluorescence of the strong transition
of a A-type 3LA and of Schulte ez al. [32] on the variance
of the fluorescence of a two-level quantum dot, both on homo-
dyne correlation measurement, hint at the successful realization
of the AIC proposed in this paper [33]. Our choice of CHD
over HCM in this paper is that in the former, the AIC is directly
defined, Eq. (3), allowing the reader a straight analysis of its
features.

On a related front, great advances in fluorescence collection
efficiency have been achieved by Leuchs and coworkers [34],
especially in the regime of weak excitation necessary for the
observation of squeezing.

To avoid coherence effects among excited states that occur
at similar frequencies, it is necessary to drive corresponding
transitions with independent reservoirs, which do not share
vacuum modes. Indeed, this leads to interesting physics
[35], but outside the scope of this paper, focused on fluctua-
tions of a weak transition competing with a stronger one. The
two dipolar transitions can be found in alkali-metal-like ions.
The strong transition can be #S,/, — 1P /5 3/, and the weaker
one 1Sy, = (n+ 1)Py53/2, where 7 is the principal quantum
number of the ion’s electronic ground state, with decay rates
and dipole moments close to the conditions assumed in this
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paper. The extent of the spectra, in length of a few y,, is several
orders of magnitude smaller than the difference of (optical)
transition frequencies, thereby allowing us to fulfill the inde-
pendent reservoir assumption and use broadband detectors.

B. Violation of Classical Bounds

Here, we establish inequalities that quantum fields must violate
in the full amplitude—intensity correlation, that is, without ne-
glecting third-order fluctuations. To such an effect we consider
a more general optical system consisting of a cavity emitting a
field with mode +/2ka, where 2 and 4" are the destruction and
creation operators of the field, and 2k is the cavity loss rate. The
output at the beam splitter, with reflectivity 7, has a fraction »
going to balanced homodyne detection and 1 - 7 going to pho-
ton counting.
The amplitude—intensity correlation function is [4]

(:83)D(t +1)1)

Hy(x) = !
’ )«
where D = 2/12kay, with a, =1(ac? + ate™), and

8 = (1 - r)2xa’ a. Developing the above correlation

s i ¥ ~igh) -
Hy(0) = m(.a (t)a(t)(a(t+‘r)f +a'(t+1)e):)
(a'a)y
_ | @awate + 1)
(a'a)
(:a' (D) a(t)a (t + 7))
(a'a)y,
_ ]l Ot + Date?)
(aTa)al'
(a' (D)d' (¢t + D)a()e ™)
+ - .
(a'a)y
Taking the classical limit between sub-Poissonian and
super-Poissonian photon distributions, i.e., at the coherent
state limit, we can derive the following relationships. For a de-
tected field, which is in the coherent state and stays in the co-

herent state |a), we can write the evolution as a(t) = age™™”.
Hence,

(alaa‘ e—[wtao e[w(H— 7) ay eiwieil/l |(1)
Hy(t) = Vr2k
40 = [ ool

n (alaac e-[wtage—[m(:+r)a0€[mte—i{/1 |a)}

laxo|*
i (t+71) ei{/)

_ mpadzaof

aa e—im(t+r) |(10 |2£,—i(/1
Jao|?

2
|exo
= /72K x 2Re(qpe @+ Tib)),

After normalizing with respect to 2+/72k|ay|, we get
Re(aoei(a1(z+1)+iz/1))
Jexo
which is independent of the fraction of light flux sent to either
BHD or photon counting. Clearly, for a coherent state
(Poissonian photon statistics) this function oscillates between

1 and -1:

/J(/;(T) =

>
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-1 < hy(n) < 1 (13)

Notice that this function is independent of the mean photon
number. To have a meaningful violation of Poisson statistics,
the range of 4,(7) must be outside these bounds.

C. Definition of Spectrum

We used the definition of spectrum given by [29] in which the
spectrum of squeezing is given by the Fourier transform of pho-
tocurrent fluctuations in homodyne detection. We have calcu-
lated the spectrum on two basic but valid assumptions:
stationarity and high spectral resolution.

Stationarity of our system is reached in a longer time limit
than most open quantum systems, including a driven two-level
atom. This assumption is within reach: the resonance fluores-
cence spectrum of a multilevel ion involving a metastable state
(having a very delayed steady state due to electron shelving) has
been measured by heterodyne detection [36]. This method was
chosen for its superior frequency resolution because the goal
was to observe (and it did, successfully) a very narrow incoher-
ent peak (at the 1 Hz level) attributed to the very slow decay of
the metastable state. The other assumption is based precisely on
the need for hifgh spectral resolution to observe the narrow cen-
tral peak of § ;520), of similar origin as shelving, or even the
Autler—Townes doublet and the other features in Fig. 7.

There are other definitions of spectra, which are based on
photon counting of fields filtered by Fabry—Perot or similar
devices. One is the time-dependent physical spectrum of
Eberly and Wédkiewicz [37]. However, for stationary systems,
it is permissible to assume arbitrarily narrow filter bandwidth,
which reduces the spectrum to the Wiener—Khinchine (WK)
spectrum. In addition, in the theory of spectral filtering of
quantum light [38], the light that enters the correlator is pre-
filtered by a passive device that lacks the resolution of homo-
dyne detection. For our system, these methods would add
unnecessary complications. Therefore, in this paper we have

used the WK spectrum.

7. CONCLUSIONS

We have investigated quantum fluctuations of the scattered
light from two monochromatically driven transitions of a
V-type 3LA, mainly using phase-dependent amplitude—
intensity correlations. The different fluctuations of amplitude
and intensity operators and the competition among transitions
make the correlation asymmetric and large, more pronounced
for the weak transition, which has larger quantum fluctuations
than the strong one. The asymmetry is a signature of nonclass-
ical and non-Gaussian fluctuations (and hence the breakdown
of detailed balance), which manifest as different oscillation
frequencies and decays in the spectra (and integrated spectra)
associated with the positive and negative time intervals of the
amplitude—intensity correlations. Third-order fluctuations,
with their dispersive spectral shape, are dominant for strong
excitation of a transition. We also showed that the correlation
of two photons from the weak transition has enhanced non-
classical behavior of intensity fluctuations. Even for strong ex-
citation, the correlation evolves most of the time below the level
of a coherent state. CHD is a valuable tool to study the AIC to
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reveal not only nonclassical states of the field fluctuations but
also to explore nonequilibrium physics in microscopic systems.

APPENDIX A

To calculate correlations, spectra, variances, and noise, we
evaluate the zero-interval, steady-state correlations:

(Ao, Bo,) = a,, - |a,l% (A1a)

(Ao, Aoy) = -az, (A1b)
(Ao,Ac,.) = -y, (A1c)

(Ao, Ao, Ac,,) = 20, (|a,l* - a.,), (A1d)
(Ao, Ao, A0,) = 20, (gl - a,.), (Ate)

where Aoy, = 0y - .

Additionally, we observe that 4,4(0) = 0 (as for antibunch-
ing, given the fermionic character of the dipole operators).
From Egs. (6) and (A1), we can calculate the third-order cor-
relation for 7 = 0 as

2 -
K0 = 41 + 42 0)] = 2 ),

P a

(A2)

ee
For strong driving, /7;?)(0) — -2, whether it is the strong
transition or the weak one. In this regime, the stationary excited
state population is bound as a,, < 0.5, while the coherence is
very small, |a, |* ~ Q;* = 0.
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