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EESUMO:

"

O cobjetive deste trabalhe foi o de montar a instrumentacHo
bisica no laboratério para =e fazer espectroscopia optogalvanica ,
com a intencio de, &m um projeto mais abrangente, se trabalhar com
fisica atdmica experimental. Assim, recuperames um laser de

]
argénic CR-8 para bombear um laser de corante CR-490, que também
foi por nés recupesrade. Com este equi pamento j4 funcionando,
calibramos um espectrémetro Spex 1401, cuja funglo foi de Lirar
especlros de emissio das lAmpadas de catodo ooy por nds utilizadas
e de definir o comprimanto de onda no qual © laser de corante
estava operando, 4

Montamos, ent%o, o circuito Para tirar oz espectreos e foram
utilizadag para este fim, lampadas de catodo oco degenvolvidas neo
IFEN, cujo trabalheo acompanhamos, e lampadas de catodo aco da
Westinghouse, todas enchidas com neérnio. Inicialmente., tiramos o
espectro de emissio de uma lampada do IPEN e obtivemos um sinal
optogal vinico dela quande irradiada com um laser de He-Ne na 1inha
de 632,88 nm. Feite iste, tirames o especliro optogal vAnico do Ne 1
usando o laser de corante como fonite de luz, operando na faixa de
SBS,0 a V20,0 nm, de todas as lampadas de gque dispunhamos.

Esta dissertagfo fol dividida em quatro capitulos, o
primeiro versando scobre a especiroscopia optogalvanica, o Tegundo

sobre descargas elétricas em gases, © terceiro sobre o laser de

corante continuo e sintenizavel e o Ultimo s=obre os resultades e

EUa anilizse,



INTRODUGAO:

O objetivo deste trabalhe foi o de montar a instrumentagcio
basica no laboratério para =e fazer espectroscopla optogal vanica ,
com a intengio, em um projeto mais abrangente, de se trabalhar com
fisjca atdmica experimental. Assim, recuperamos um laser de
arginioc CR-8 para bombear um laser de corante CR-480, Youe também
foi por néds recuperada,. Com estie equi pamente j4 funcionando,
calibramos um espectrémetro Spex 1401 com uma lampada de mercurio
na linha de 572,0 nm, cuja fungio foi de tirar espectros  de
emissdc com as lAmpadas de catodo oco por nds utilirzadas e de
dafinir o comprimento de onda no qual o laser de coranbe estava
operande, Para 1isto, instalamos na s=safida de Spex 1402 ur:a
fﬁtc:multiplicadnra TE 104 ligada a um eletrémetro 510 CR.

Montamos, ent¥o, o circulto para tirar os wvspectrog
optegalvanicos, que contava com um amplificador leck-in & um
registrador x-t. Foram utilizadas para este fim, lampadas de
catodoe oco desenvolvidas no IPEN, cuje trabalho acompanhamos, e
lampadas de catodo ece da Westinghouse, todas enchidas eom nedni o,
Inicialmente, tiramos o espectro de emissio de uma laAmpada do IPEN
e obtivemos um =inal optogalvinico dela quando irradiada com um
laser de He-Ne na linha de B632,8 nm. Feito iste, tiramos o
espectro optogalvanico do Ne I usando o laser de corante C oMo
fonte de luz, operando na faixa de 5685,0 a 720,00 nm, de Lodas as
limpadas de que dispunhamos.

Nesta <dissertacio, procured descrever este tLrabalho

desenvolvido., Com esta inteng¥o, no capitule I, abordo o efeito
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optegalvanico de uma forma geral. Fage um breve histérice da
evoluglio do use do efeitc para se fazer espactroscopla e
aplicac®es relacionadax, descreva ] aparato instrumental
geralmente utilizade e a fungXo de cada componente dele, astudo os
maecanismos envolvidos no efeito optogalvanico em la&mpadacs de
catode oco e apresento um modelo fenomenoléglco para explicar os
sinais obtidos.

No capitulo II descreveo as descargas elétricas em lampadas
de catodo frio. Para isto, mostro a curva de funcionamente das
descargas eldtricas com os fendmenos relacionados a cada regifc da
curva e estudo a= condig¥ies de estabilidade e funcionamentoe das
mesmas. Em seguida, ha& uma descric¥e da anatomia da descarga
luminosa. © efeito do catode oco & ent3o abordade e depois og
processos de emis=Xo de elétrons e Atomos por sélidos.

O capitulo JII trata dos lasers de corante, comecando por um
aestudo do meio ative, em sequida da cavidade astigmaticamente
compensada do laser CR- 480 e da =intonia de lasers de corante am
geral e do filtro birrefringente em particular.

Ne capitule 1V descreve o experimento por néds realizado,
mostro @ analiso os resultados. Aborde, também, as configuragdas e

as nolag¥es espectrograficas do nednio.



CAPITULO I

ESPECTROSCOPIA OPTOGALVANICA

A~ Introduc¥o:

A interacXo de luz com a matéria pode ser lnvestigada
principalmente de dois modos : pode-sa ocbservar o afeito que a
matéria tem sobre a luz ou o efeito da luz sobre a matéria. A
espactroscopia de absorcZo & um aexemplo do primeiro, onde mudangas
na intensidade de um feixe de luz transmitido & wbservado., A
sensibilidade deste método & geralmente pobre, porque detecta-se
pequenas mudancas em grandes sinals. A especiroscopia
optogalvanica ¢ EOG D ¢ um exemplo do segundo modo.

O efeito optogalvénico & uma mudanga das propriedades
@létricas de uma descarga ¢ ou chama 3 provocada ac se ilumini-la
com radiagio cuja frequéncia corresponde 4 uma transicXZo atédmica
ou molecular da descarga ¢ ou chama ). Esta mudanga, devida a
absorglc pelas espécies na descarga, pode ser usada para
investigag@es especiroscépicas e analiticas, sem necessidade de se
monit.orar opticamente a luz absorvida ou reemitida [1].

Para muitas investigacBes espeactiroscdplcas, os detalhes da
descarga usada em um esquema de detecgio optogalvinico pode =zer
ignoradeo, e a descarga tratada come uma “Ycaixa preta". A entrada
desta caixa & alguma forma de iluminac@o dptica ¢ tiplcamente um
feixe de laser 3, @ a salda & um sinal elétrico que indica quando
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Figura 1: VArios tipos de descargas elétricas para

espectroscopia optogal vanica.



o comprimentc de onda da radiagSo de entrada corresponde 4 uma
transiglo entre doiz niveis do material da descarga. A descarga
zerve como amostira e detector.

A figura 1.mnstra os varios tipos de descarga dque podem ser
usadas para se formar © plasma levemente lonizade utilizade na
espectroscopia optogalvinica: dicdo termoidnico ¢ descarga de
catodo quente 3, catodo oco ¢ descarga de catodo frioc ) o descarga
de radiefrequéncia [2]. Vamosz nos ater, principalmente, As
descargas de catodo oco, que foram as utilizadas em nosso
trabalho, das quais hA uma descrig¢¥o detalhada no capitulo II.

Un dos beneficioz imediatos do uso da espectroscopia
optogalvinica & de que dquase todos os elementos se tLornam
acessivais, LAmpadas de catodo oco sZo comercializadas para quase
todos o5 el emantos estivelis. E=stas laAmpadas consistem,
normalmente, de um gi&s como o nednio ou o argénio, e de um catodo
feito com o elemento de interesse., Este elemento ¢ intreduzide na

descarga por sput.tering " das paredezs do catodo Ccapitule IID.
Mostrou-ze que as lampadas de catodo oco de alguns fabricantes
¢ Westinghouse, Jarreael-Ash 5, tém descargas que podem ser operadas
préximas ao limite do ruide de corrente. Isto abriu toda uma nova
drea em espectroscopia limitada pelo efeito Doppler. £ possivel se
conduzir experimentos em materiais refratarios, como o wvanadio,
zirednio, iirio, molibdénio e tungsténio, simplesmente usando-se a
lampada de catodo oco apropriada [3].

A temperatura relativamente alta na descarga abre um grande
nimero de possibilidades. HA populacBes atédmicas e moleculares
significalivas em niveis distantes do estado fundamental em uma
descarga com alta temperatura eletrénica. Tons atdémicos e

molecul ares e radicais meoleculares podem ser produzidos. Assim, o
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efeito optogalvinice pode ser usado para se detectar transic®es
entre estados ‘eletrunicamente ewcitados de Atomos e moléculas e
espectros de fons, radicais livres e elementos refratarios [(4].

A EOG pode =ser usada .para se observar transiglies entre
extados excitades do melo, assim como transicBes do estado
fundamental. Esta propriedade ¢ especlalmente util quando se quer

estudar gases nobres, onde transic@as diretas do astado

fundamental requerem radiag3c de ultravioleta no vacuo. Esta
técnica tem uma alta sensibilidade, ainda que para se atingir esta

sensibilidade seja necessarie algum esforgo para se produzir uma

dascarga eletricamente zem ruido.

B- Higtaricow

O primeiro relato do efeito optogalvanico foli felte por
Foote @ Mohler em 1928 [5], <que utilizaram um diode termoidnico
com um vapor de céslo. Nele, a lonizagZoc dos atomos fol obtida
através da iluminag?o com um arco de mercurioc. A mudanga na
corrente lLermolénica com a radiagSo foi medida em funglao da
voltagem aplicada. Uszandoe um monocromador, mediu-ze o efelto em
funglo do comprimento de onda.

O primeiro experimenteo com uma descarga luminosa foi
realizada por Penning em 19028 (61, Ele observou um aumento na
impedincia de uma descarga de neédnioc quando era iluminada por um
segundo tubo de nednio. Penning interpretou seus resultados em
termos de processos induzidos por fétons, que acarretam mudancas
da concentragfio de 4dtomos metaestaveis e, consequentaemente, da
ionizagio total da descarga.

Eugene FPike repetiu o experimento de Penning usande um
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circuiteo maiz sensivel ([7]. Come Penning, ele iluminou uma
descarga luminosa C(glow discharged com a luz de um arco de nednio,
tendo o gas diferentes graus de impureza. O esquema do circuite
utilizado por Pike esti na figura &. Ele observou as mudancas em
V;, a wvoltagem através da descarga, devido a {luminag¥o,
conseguindo medir alteragtes da ordem de 0,1 V.

Kenty, em 1050 [8], cobservou as mudangas na voltagem de
descargas de catodo quente C(diodo termoidniced com gases hobreg
C Ar, Kr e Xe ), usande o mercurieo como "buffer'. Estas descargas
foram iluminadas com descargas de Hg e de gases nobres. FPhelps e
Molnar [9] e Meisner e Miller (10) observaram o efeito em diodos
termoidnicos de gases nobres.

Entretanto, o useo sistemitico do efeito optogalvinice como
um novo meio de se fazer espectroscopia de absorgio comegou com ©

grups de Badareu e Popescu, em 1984 [111, em um diodo termoidnico

de césio @ mercdrio. A partir de entZo, trabalbaram com dicdos

termoidnicos de varios metals alcalinos [12]1.

O efeito optogalvanice fol observado em diversos lasers de
gas. Shiffner e Seifert [(13] e Garscaden e Adam; (14] obzervaram
que a variagdo da corrente em um laser de He-Ne dependia da agio
do laser: a corrente aumentava quando o feixe de luz dentre da
cavidade era interrompido. Os experimentos foram feitos nas
transicBes de 632,8 nm e 1152,3 nm do Ne. Carswell ezstudou a
interagio do feixe de laser com a descarga do gds na cavidade
Optica, juntamente com Waksberg em He-Ne (18] e com Wood em um
lager de CCE [16]1. Em ambos os experimentes, fol utilizado um
"chopper" mecinico dentro da ecavidade., com o objetivo de modular a
intensidade da luz e de fornecer um sinal de referéncia para um
detector zsensivel a fase. Freiberg e Weaver [17) observaram esse
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Figura 2: ecircuite elétrico usado no experimento de Eugene Pike.
B‘ -] Bz sd3c baterias de BOO V; F'l = F'z potencidmetroz de & ki; T
uma descarga de Townsend; G um galvandmetro com sensibilidade de
10°% 2, Q um elet.rdmetra; V um valtimetro; El um re=sistor estabhi-

zador de 1.2 x 107 ﬁ; a F:z um resistor de 3 x 10° .



ofaito em lasers de xendnio, com um "chopper' dentro da cavidade,
ha transiglo de 3,51 um. Garscaden e colaboraderes [181 estudaram
& ac¥o do laser sobre a descarga e as estrias do plasma em um
lager de He-Ne operande em 632,88 nm. Skolnick [10] descreveu um
método para estabilizar a frequéncia de um laser de c:oz para o
centro da curva de poténcia de saida X frequéncia, baseado na
variaglo da impedincia do plasma com a poténcia de saida.

A pesquisa em efeito optogalvanico fol desanvelvida por
-stns.trabalhns localizados atéd meados da década de 70. Mas, em
16976, um grupo do NBS de Washington mudou completamente o status
do efaita optogal vanicao, utilizando lazers de corante
sintonizivels como fonte de luz nos exparimentes. Irradlando
descargas em gases com o laser sintonizade em uma frequéncia
correspondente a uma transigle de uma das aspécles na descarqa,
obtiveram sinais do litio, sédio, calecio, bario, urinio., nednioc e
hélic em limpadas de catodo oco e do nednio e hélio em tubozs de
degscarga convencionais [1], Aplicande uma voltagem constante
através de uma chama, eles observaram variaces na corrente,
irradiando-se a chama com uma frequéncia de absoreBo da mesma
[20)., Foram observadas transicBes do s4dio e a transic¥o de 553,5
nm do bario.

A partir de eﬁtia. o efaito optogalvanico tem side utilizado

para callbrar o comprimento de onda e determinar a largura de
banda de lasers de corante [21,22.23]1, como establlizador de
frequéncia em lasers [24), para espactroscopla em chamas [ 28, 265],
espactrozcopia atédmica [2,287] a espectroscopla molecular [287.
Camus e CGreen [(29] fizeram uma extensa bibliografia em EOG e

fendmencs relacionados até o ano de 19083,



Ce Aparato experimental:

0 espectrémetro

mostrado na figura 3 em

um laser de corante sintonizavel,

levemente excitado em
variacBes de impedincia
Na figura 4, temos

experimental, que ol

optogalvanico com laser de corante é

um diagrama esquenitico. O aparato contem

pulsado ou continuo, um plasma

um tubs e um detector para medir as

no plasma.

um diagrama mais detalhado do aparato

por nds  usado, utilizando-se um  laser

de corante continuo como fonte de luz e uma lAmpada de catodo oco.

O lagser de corante ¢ bombeads por um laser de argdnlo. O feixe de
salda ¢ periodicamente blogqueado por um "chopper' mecinico, gque
modula a intensidade da luz. Um resistor de carga limitador de
corrente & colocado em série com a limpada de catodo oco & com a
fonte de tensio estabilizada, que alimenta a lampada. O
amplificador lock-in monitera a wvoltagem da descarga ou,
aqulvalentemante, a corrente atravézs do resistor. Um sinal do
"ehopper" fornece uma frequéncia e fase de referéncia para o

amplificador. O capacitor protege o lock-in da componente continua

da tens¥o da descarga.

A descarga no gas pade ser vista como uma impedincia EL.

Este valor & dado pelos processos de criagfo de cargas elétricas

no plasma, como éxplicade na seceXo segquinte e no capitule II. A

irradiag¥o deste plasma com luz ressonante provoca

uma alteragdo

do estado de equilibrioc na descarga, que resulta em um nove valor

de impedincia RL'. O eircuito da figura 3 permite registrar estas

variagSes.

A vantagem deste esquema de deteccfo sensivel A fase ¢ que

aumenta significativamente a raz¥%» sinal-ruido. Para =ze ter uma
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idéia de como o amplificador extral informacXe sobre a ampl i tude e
& fage de um sinal de corrente alternada de uma dada frequancia,
que pode estar misturado com sinais de cutras frequéncias e com
ruido, damos um exemplo de um circuito sensivel A& fase, na figura
8. Seja © sinal a ser medido da forma = le | exp 1Cwt + g2, O
#inal de referéncia 2s = [Esz| exp lwt & a entrada do
transformador. Sob condi¢®es apropriadas de operacis, um sinal
continuo aparece através de EL. cuja magnitude é proporcional a
Elﬁ]:nsq&. como pode ser visto da analise do circuite,

Assim, a técnica sensivel A fase permite retificar apenas o
ginal cuja frequéncla =eja w. No caso de rulido, somente ag
componentes de Fourier préximos ac w contribuirZo para o =inal
retificado [(30].

Pode-=se, também, usande o circuito da figura 3, farar EOG
sem utilizar o lazer COTO fonte de luz. Apel =
colaboradeores[311 investigaram o uso potencial do efelto
optogal vAnico como um detector de Atomeos. Foram usadas eomo fontes
de iluminag¥o, tendo uma lampada de catode oco como descarga:
chama de Hz+05. forno a alta temperatura, lampadas de descarga de
microonda, limpacdas de catodo oco e plasma de argénio acoplade
indutivamente.

No caso de se bombear o laser de corante com um laser
pulsado, como o de nitrogénio, excimer cu neodinio YAG, uza-=e um
integrador box-car para detectar-se o sinal oplL.ogal vainlco. A
durag3o do pulse do laser, da ordem de 10™%2, com uma taxa de
repetici¥o entre 5§ e B0 Hz, & multo menor que o Lempe de decalmento
dos estados excitados do 4tomo, que & da ordem de 10 %s. Assim, o
comportamento temporal dos sinais opt.ogal vanicos transientes
mostram o= diferentes retornos da descarga perturbada para o

la



:
2e, () e R 1%1
[

Figura 5: Um detector sensivel a fase

Figura Ba: sinal OG da transigZc 591,%4 nm do urinio.
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Figura 8b: sinal OG do neénio na transicZo de 558.19 nm
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estado de equilibrio iniclial. Na figura 6, & mostrade o sinal em

urdnio ¢ nednio [321.

D- Mecanismos do efeito optogalvanico em lampada de catodo ocosz

© regime de funcionamento de uma descarga elétrica &
determinade pela corrente constante I e pela queda de potencial
congtante V entre o catodo @ o anodo. Estes dois valores di¥o um
ponto de trabalho na curva caracteristica VxI da descarga, como na
figura |3, da saccEo B ao capitule II.

O regime de estado estacionaria da descarga resulta da
establlizaglo de varlos fendmenos acoplados, tais como processos
de radiaglio e impacto eletrénico, envolvendo Astomos e molécul as
presentes na descarga. O plasma & compostoc por elétrons livres e
elementos neutros e jonizados com energias espal hadas por todos os
estadox excitados possivels. A descarga apresenta uma 1impedancia
interna constante EL. que depende da natureza deo gads, da geometria
da cela de descarga e do circulto que alimenta a lampada [23.

Ao se jiluminar a descarga luminosa C"glow discharge") com um
comprimentao de onda correspondente a uma transigcio de uma das
wspécies da descarga, ha uma perturbag¥o das populac®es dos niveis
do estade estaciondrie, O balango energético da descarga &
madificado e um outre estado de equllibrico correspondante a um
ponto diferente da curva caracteristica VxI & atingido.

530 observiveis sinais positivos nagativoes de voltagem
Cdiminuig¢lo ou aumento da corrente) no efelto oplLogalvanico., H&
dois mecanismos diferentes propostos pPara a orlgem do sinal
negativo de wvoltagem em uma descarga de catodo oco. Os dois
ocorrem simultaneamente, mas a importéncia relativa de cada um
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deles depende dazs condi¢®es experimentais.

No primeiro, a exclitac%o do Atemo por radiacXZo para um
estado de energia mais préxime do potencial de ionizacko aumenta a
secclo de choque para ionizag¢%o por impacto eletrénico. Ao mesmo
tempo, © nimero de elétrons com energia suficliente para leonizar o
ftomo cresce exponencialmente A medida que a energia do 4atomo
excitado aumenta. Ent¥o, o stomo tem uma maior probabllidade de
sor lonlzado e a condutividade da descarga aumenta [33].

No segundo, a excitagio dos Atomos, para estados eletranicos
mais energéticeos, perturba o estado de equilibric térmieco. Na
descarga de catodo oco, existe um equilibric estabeleclido entre os
elétrons térmicos e os Atomos, de tal maneira que, em uma primeira
aprodMimaglo, a temperaturs dos elétrons e a Ltemperatura dos Atomos
slo iguais. Este equilibric existe devido a colis®es elisticas e
superelasticas entre o5 Atomos e os elébrons. A irradiac¥%s da
descarga ¢ uma pequena perturba¢Xo neste processo. As numerosas
colisfles eletrdnicas evitam de ocorrer uma mudanga significativa
das popul agBes dos niveis energéticos, e a energia dada ac sistema
atémico pela absorcio de radiagfo & tranzsferida para os elétrons
via colizBes superelAsticas [34,35].

Slnais positivos de vol Lagem ¥ 1] observados para
determinadas transi¢®es, sendo causados, principalmente, quando o
nivel inferior da transi¢Xo for metaestivel. Por permanecer um
intervalo de tempo mais longo neste estade, o Atomo metaestivel
tem uma maior chance de se ionizar ou de ionizar cutras espécl es
na descarga. Com uma diminuicXZo da popul agio destez niveis, a
imped&ncia aumenta [35).

Ffaff -] col abor ador as [37] investigaram o efalto
optogal vAnico em Atomos dae Ar, Ne, He, Ar+. He"'. Cu @ Na e eaem
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moldcul az de Nz’ Hz' CO, CN, NHZ. Hez e CuQ. Foram usados lasers
com “"chopper"ou pulsados. Na figura Y =50 reproduzidos =inals
optogalvanicos em hélio feitos com laser pulsade e registrados em
um integrador box— car. Como se pode ver, varlos processos
eindticos estZo envolvidos na mudanca induzida pelo laser. O
comportaments dos sinals na figura 7 pode Ser explicado
qualitativamente: o laser cria uma populac¥o em um estado excitadao
de n¥o equilibrio, que pode perturbar o plasma através de
diferentes processos., Uma variagZ%o na impedancia do  plasma
ocorretrd quando estes processos mudarem a densidade de particulas
carregadas ou sua moblllidade. Os processos especificos que devem
sor conslideradeos =Xc [32,36,36,37):

Ci> lonizaglo por impacto eletrdnlco:

Ciid Tonizagde por colisfo elétron-adtomo metaestivel:

x* + & o Xt + z2et

CiiiD Colisdo Atomo metaestivel - Atomo metaestivel:
x* + x* + X + X' e

Clvd lonizaglo associativa:

x*+x-.xz++e + AE

Cvd Ionlzagic de Penning:

X® + M s %t + M+ e + AE
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Cvi) Foloemiszdo do catodo:

¥4 X + he

hi + M » @ + AR
Cvil)d) Colis®as superelisticas:
X+ ¢ CLérmicod + X + @ CE >> térmicod

CviiidTransferdncia de carga:

X"+ ¥ 4+ x + ¥t 4+ aE

Cix) Transferéncia de energia com excltagio ressonanta;

X +x% 0 x +x?t az

Nestes processos, X €& um Atomo no estado fundamental ou em um
estado excitado instiavel, X & um estado metaestivel do Atomo, M &
um dtomo do material do catodo e x+ & Y+ sdo &dtomos iondzados,

Na regific de luminosidade negativa da descarga de catodo oco
(secglo D , capituleo IID, a corrente & transportada principalmente
por elétrons, porque a mobilidade deles & muite maier gue a
dog fons. A produgcfo de elétrons adicionats por ioniracico dos
estados excitados provocados pelo laser, assim como a producio de
@létrons rapidos através de colilisBes superel dsticas dos elétrons
térmicos com estes Atomos excitados, diminui a impedincia do
plasma durante o pulso do laser. lmediatamente depois do término
do pulso do laser, o plasma sofre um decréscimoe das popul agSes do
estadoe axcltado relativamente A= condl cBeas de estado
estacionario, Ezstes processas ClionizagSes = col i sdes
superelasticas) convertem os estados excitados pela laser para o

ig
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eatado fundamental, causande um decréscimo da densldade de estados
exeltados no plasma. A populagio do estade excitado serve como um
reservatdrio de energia para o gas de elétrons, acoplados através
de colisBes superelasticas. O decréscime da densidade de estados
wxcitado=s provoca o decréscimo da temperatura média, diminuindo a
velocldade de arraste dos elétrons, causando um aumento da
impedincia do plasma. Esta & a origem da parte negativa do sinal
optogal vinico.

O excesso de f{ons produzidos pele pulse do laser n¥o tem um
impacto smignificativeo na impedincia da descarga, até¢ que ale se
detloque para a regi3o de queda do catodo C(secc¥o D scapitule
II2, de onde sIo acelerados em dire¢Zo ao catodo. O segundo sinal
pomitivo ¢ devido a este excesso de fons [371.

Varieos modelos para o efelto optogalvénico tém sido feltos,
cada um para um tipo de plasma apropriado. Entretanto, eles s3o
principalmente fenomenclégicos @, muitas vezes, n¥o levam em conta
of muitos processos que ocorrem nos gases jonizados, que podem, em
pPrineipio, estar envolvidos na variagXZo da impedancia do plasma.
Pepper [38] descreveu o efeito através de equacBiez de taxa,
resolvidas de maneira iterativa usando um formalisme de Schottky
modificade. Por n%o ter um numero suficiente de secc®es de choque
para resolver o problema completamente, =somente uma COmparagio
qualitativa com os dados experimentals fol feita. Keller e
colaboradores[39]) caracterizaram a magnitude relativa do efeito
optogalvanico em transi¢®es em um tubo de catodo oco de urinio.
Fol assumideo gque o© nivel inferior envolvide na tranzicio
determinava a magnitude do efeito, Também assumiu-se que a=
populac®es relativas dos nivels do uranio eram proporcionals aos
fatores de Boltzmann, Sugeriu-se, entZo, que as medidas do efelito
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dariam as forgas relativas de oscilador assim como uma medida da

{
3
|

Ltemperatura dos elétrons. Lawler [40] estudou a tranzsig¥o de 587,6
 nm do hélio e previu, com sucesso, a sua magnl tude em funglo do

raie da coluna positiva, da pressio da coluna, da corrente da

degcarga, do resistor de carga e da intensldade do laser. Ele
resolveu as equag@ies de taxa para alguns niveis cujas populacBes
eram fortemente perturbadas pelo laser.

Van Veldhulzen e colaboradores [41] propuseram um modelo de
cinconivels, levando-se em conta as colisBes eletrdnicas e o
decaimente radiativo, descreveram qualitativamente os sinais
obtides em uma descarga de catodo oco de nednio. Eles observaram
que o nivel inferior da transigio irradiada, juntamente com as
eondigBes do plasma, determinavam o sinal do efeito. Tréz
slivac®es ocorriam: o nivel inferior era um estade metaestave),
retsonante ou altamente excitado.

Uma. COMPr eensic absoluta da magni tude do efaito
optogal vinico ¢ possivel somente se esxdste um modelo razoavelmente
completo da descarga. Ni¥o se pode, realisticamente, querer incluir
em um modelo todos o= mecanismes da  descarga. Ainda que
computadores bastante poderosos sejam capazes de resolver
iterativamente a equaci%s de Bolbizmann e um sistema de edquacdies de
taxa acopladas, raramente se tem um numereo suficlente de seccfeg
de chogque para justificar a mais simples aproximagfo.

Apresentamos, a seguir, uma teoria simplificada do efeito
optogalvlnico, proposta por Erez e colaboradores [42], que & uma
aproximacic fenomenolégica, com alguns resultados por ela
explicados. Ela preve qualitativamente a magnitude relativa do
£inal e sua evoluglo temporal, para o casoc de um laser continuo e

para um laser pul=ado.
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E- Modelo simplificado:

Congideremos um tuboe de descarga com um resistor de carga em
sdrie. A pressioc @ a corrente no gas corresponde a uma impedincia
interna positiva. Define-za o fator de multiplicacio a, que & o
ndmera de eldtrons gerados no catodo pela avalanche criada por um
tnico elétron emitido pelo catodo., No estado estacionarioc, a = 1.
S ofl, a corrente decresce, e se ol, ela cresce, Consideremos um
elétron que passe na reglilo iluminada pelo lager., Como estamos
interessados em condicd@es quase estaclonarias, com um pequeno

ginal, o=1, do=0. A=zsim

Sa (L Sa
dal =[-é‘__] AV + cAn = 0 1>
MY kL Eni.)v,nj,:i#i.

onde V & a voltagem no tubo, AV o sinal optogalvianico (o desvio
do estado estacionariad, n. as varias populagBes atdmicazs o

idnicas e An‘,‘ suas varlagdes do egtado estaclonario. Temos, entin

AV = -f3 T\a An, _ =5

- (S (8

(0., pois um aumento da wvoltagem, com as populagd®es
constantes, aumenta a probabilidade de lonizag¢io. Igqualmente, aim
para todo i. Geralmente, a cresce com a energia do estade i.

Oz desvios das popula¢gBes atédmicas @ idnicas de =zeu estado

estacionario, A"i. » Seguem a edquagio de taxa

d CAn, D
——

= Y ¢ An. + V. tn—nd e 1., i )
At EJ r.’“ J EJ 1 i L

1 H
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- onde rtj s¥o os coeficlentes de taxa para as transi¢B®es j + i para
o ettado de equilibrio sem irradiacZo da descarga; cr_Lj C=aji.3 s¥%o
At secgles de choque épticas para as trangicBes 1 « j; e I 4 a

.' L
1
. intensidade de luz apropriada. Para uma transicfo 1 -+ 2,

com um
feixe de laser monoccromdtico ressonante com a transic3o,
dCAn:—=}:.r_An‘*Cn—n > e I
U ) 1 2 12 1z
C4D
d CAn_ D

_=E.ir.i2mj_cnznn1]0ulﬂ
Como sHo muitos os niveis envolvidos, eles podem ser

tratados coletivamentie come um banhe, com tempos de relaxagio

caracteristicos Ti.' caracterizands o retorno para o estado de

equllibrio depols da irradiag®%o. Assim,

d CAn D An
D e =L~ n J e I
T1 1 z 12 12
C5)
dCAnl - & n. - n 3o I
2 i iz Tz

Analisando (5) para o caso em que a fonte de luz & um laser

coentinuo, periodicamente blogqueade e desbloqueado por um
"chopper"”., ou um laser pulsado, com comprimentes de onda
correspondente A fransicio 1 «& 2, obtemos para o s=inal

optogalvinico, AV, o comportamento descrito a segulr.

l~- Lazser continua:

Neste caso, d CAnd/ dt = 0, pols o laser esta bl oqueado ou
nis. 0= pontos de descontinuldade, provocados pelo movimentozs das
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phie do "chopper", nfo serfc anallzados, De (52,

An = - Cn ~nlY o 1 T
1 1 F 12 12 1
CBd
A = C(n - nmd e 1 T
FA i 2 12 i2 F 4
Dae (6 @ (22
AV = 13 crm I:I.2 Casz - aiTzDan - nlb L

Sando 1 o estado de mals bailxa energia, n > n, @ a, > A
tiramos aszs seguintes concluzsdes:

1.1~ AV & negativo, isto &, a impedincia diminui, a n¥o ser
que E‘T‘. > asz. Ou seja, dquando T:. > aaTz/ai. isto &, se o nivel
inferior for metLaegtAvel. HA, entic, um zinal optogalvanice
positivo;

l1.28- o perfil de AV & o mesmeo de Iﬂ;

1.3- a amplitude do sinal opltogalvinico, AY, & proporclonal
4 diferenga de populacBes dos niveis, n, - n., e ao produto da
saccio de chogque dptico com a intensidade de ilumlnagcXEo, a‘iqu.

Z- Lazsers pulsados:

Como a duracifo do pulso do laser (da ordem de 10 nz> &, em
gatal. mener que a duragfo dos processos que ocorrem no plasma (da

ordem de usd, podemos considerar a equagio (5) durante o pulso e

depois da iluminag¥o Ct = 0. Assim, durante o pulso

d CAn > _ d CAnd _



e depois do pulzo

d CAnd = An
dt T‘
cen
d CAn D An
—at © T
z
Integrands (82 durante a duracgfoc do pulso, temos, em t=0:
A = = An_ = Q ln. — n?D C103
1 2 z 1
onda Q= J. I C1D db Ciid
1 12
pulsc
De (102 @ C&2), comn > n e a > a
1 2 2 i
—t-Ta_ a ﬂﬂf[‘z:) 123

AV = # Q¢n—n) Cae .

FPodemos, entXio, chegar as saquintes conclusSas:

g1~ &V =00 < O e o =sinal optogalvinico ¢ sempre
inicialmente negativo.

2. 8- Sa T;E T;. o =inal decai exponencialmente em um tempo
caracteristico do plasma.

2.3~ Para egtados metaestivels, T;) Tz’ o sinal corta o &lwxo

—Lnfrz _Lnth
dos x em um tempo tn. dado por ae = ae +» & depois de-

cal exponencialmente, com a constante de tLempo T;.

2.4~ Tanto' em 2.2 como em 2.3, o comportamento temporal do
sinal optogalvanico pode ser deduzido de AV, O fator 3 Q Cn;ﬁa} &
sempre positive e nlo afeta o perfil de AV, © comportamento

temporal de AV & dado pela forma de
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-t T =-LT
1 2
aa -
1 2

Egta funciZo foi caleculada e dezenhada na figura B8, para
.- 1.5 a a T1= 3 '1“2. Este sinal calculade & comparado com  as
medidas feitas com laimpadas de catodo oco de nednio ou argdnio,
ambos os tipos com catodo de uranio. Elas foram bombeadas por  um
lager de corante bombeado por um laser de nitrogénio. O= sinais
foram medidos em um oscliloscdplo, para diversos valores de pressZo
@ corrente,

Medidas para a transic¢fo nio- metaestavel de A = S88.86 nm
do argénio estid na figura 9. Na figura 10 temoz a transicio
metaestavel de 588,19 nm do nednio e nma figura 11 o sinal

optogalvanico do urinio em 591,54 nm, com o argénio como "buffer'.

10 av<-(3eteze7!d)
W

c

]

=
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©
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Figura 8: Forma calculada de um sinal optogalvanice com a = 1.531.

T =3T..
i 2
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=30 A

Figura 9: Sinal optogalvinico do neénlo na transicio de 588,19 nm,

eriginando do estado metaestavel de 16,62 eV para diferentes pressies.

10 mA 40 mA

Figura 10: =sinal optogalvanico da mesma tranzi¢Zo acima, para

diferentes correntes,

Figura 11: sinal optogalvinico do urinio no comprimento de onda de

581,54 nm. usando o argénio como "buffer®
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CAPITULO II

DESCARGAS ELETRICAS EM GASES

A= IntroducSot

Nest e capltuleo, descreva inicialmente a curva de
funcionamento de uma descarga elétrica em uma laAmpada de eletrodos
planos. Em seguida, estudo as condig¥es de estabilidade e
funcionamento de uma descarga elétrica em um gadz. Em uma outra
secglo, mostro a anpatomia de uma descarga luminosa, com os
principais processos que ocorrem em cada regifio da descarga.
Dapoiz, aborde o efelto do catodo oco e os processos de emlssZo de

slétrons e Atomos ("sputtering”) por sdlidos.

B= Curva de funcionamento de uma descarga:

Na =sua forma mais simples, uma descarga luminosa &
estabelecida ao se passar corrente através de um gAs entre dois
eletrodos, que podem estar ou nXEo dentro de uma superficie
isolante, Um esquema de um circulto simples para se conseguir uma
descarga luminosa & mostrada na figura 12 [(43].

O tipo de descarga que resulta depois da ruptura do gas
depende das caracteristicas do g4s { diagrama de niveis, pressio,

temperatura 2, da geometria da lampada, do tipo de voltagem

=7



L Jo

()

M “““'Vﬂ}'—

Figura 12: circuito usado para se estabelecer uma descarga lumlnosa
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aplicada @ das constantes do circuito externo, O reglme conbtinuo &
determinade pela corrente constante I e pela gqueda de potencial
constante Vd mantidos entre os eletrodos. Estes dois valores dEo
um ponto de trabalho na caracteristica estatica corrente-voltagem
da descarga elétrica, como estd mostrado na figura 13. Na verdade,
o regime continuo traduz o equilibric dinAmico da descarga
#létrica no plasma e da voltagem constante aplicada, e pode ser

determinadeo diminuinde a resisténcia de R‘.L para R para uma

=t
voltagem aplicada constante, ou aumentando a tensio de Vl para
VE' com uma resistdéncla coanstante [441.

A primelra parte da curva OD traduz o regime onde a conducXo
& controlada pele mecanismo primarioco de criaclo espontinea de
pares eldiron-ion no plasma. A ionizagfo & conseguida pela acXZo
coletiva do campo elétrico, rajos cdsmicos e outros processos de
ionizag8e. HA um fluxo de cargas: elétrons para o anodo, lons para
o catodo. A medida que a tens3o aplicada ¢ aumentada ¢ ou a
resisténcia diminuida 2, a energlia cinética das particulas
carregadas aumenta. Na regilfo AB, todas as particulas carregadas
sfo coletadas pelos eletrodos, © 4que caracteriza o regime de
saturagcio. Em B, a energia cinética dos elétrons & suficlente para
ionizar por impacto as particulas neutras. Ao longo da curva C,
emiss¥o gecundaria de elétrons & produzida com a colisZo de
particulas carregadas nos eletrodos. A primelra caracteristica da
descarga, que val até 10-EA aproxi madamente, do O até préxime ao
ponto D, & chamada de descarga escura ou de Townsend. Esta
descarga ¢ tal que a corrente s pode ser aumentada por um
acréscime da voltagem da descarga.

A medida que a resisténcia & diminuida, ou a tens¥o aplicada

sumentada, o ponto D ¢ alecangado, ¢com uma corrente da ordem de
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10_54\. no qual di~-dV & bastante grande, o uma falisca resulta com
uma voltagem de ruptura Vb‘ Neo regime de ruptura, o estado
estacionério resulta da estabilizaclZc de diversos fendmenos
acoplados, principalmente processos radiativos e de impacto
eletrénico, envolvendo atomos e moléculas presentes na descarga,
Ent%0, o plasma ¢ composto por elétrons livres e elementos neutros
® lonjizados com energlas distribuidas entre todos os estados
excitados possivels. Quando © regime de estado estacionarlioc &
obtido, a densidade de populacio ¢ estatica em toda a extensXc da
descarga.

A regifo entre E @ F & denominada "normal* e ¢ caracterizada
por uma diferenca de potencial que & aproximadamente independente
da corrente da descarga, e normalmente pode chegar até 10_3A. mas
pode atingir varios ampéres. A transic¥o da descarga de Townsend
Para a descarga luminosa é geralmente acompanhada por uma queda de
tensXo, como mostrade na figura 13.

Quands a corrente ¢ aumentada acima de um valor critico, a
voltagem da descarga aumenta com um aumento da corrente, ao longo
da caracteristica FG. Esta descarga ¢ chamada anormal. A emissZe
secundaria & mais importante no comego de processo disruptiveo do
que na descarga anormal, chde az colisBes lonlzantes =350
responsaveis palo grande aumento de cargas,

Um maior aumente da corrente resulta em uma transigio
repentina para uma descarga de baixa tens%o, chamada arcoa. O ponto
em dque esta transic®o ocorre, em torno de 10_'1A.. & hastante
incerta e & indicada pela curva pontilhada. B importante lembrar
que as caracteristicas mostradas na figura 13 s%o idealizadas e
podem diferir conforme a descarga, especialmente com relaglo as

tensBes @ correntes iniciais, devido as mudancas na pressic do
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gas, ao gas, aos eletrodos e 4 forma da lampada [2,43,441.

C= Condig®es para exlsténcia e establlidade da dezcarga:

O tipo de descarga a se esperar, com uma tensio aplicada
pela fonte V., e uma resisténecia pura R, em série com a lampada e a
fonte, ¢ determinadoe das caracteristicas dazs flguras 13 e 14. No
ponto A' da figura 14, onde a linha de rezi=sténcia da valLagem

aplicada V corta a caracteristica, temos
V.=V - iR €13

onde Vd ¢ a voltagem da descarga.
Vamos provar gque A' & um ponto de eztahllidade. Supenhamos

gue por alguma condlicio transiente a corrente & reduzida., operando

em B', como na figura 14. Em B’,
V- iR- VJ= AV <y

onde AV & a diferenga de tensfo entre a linha de resisténcla = a
caracterigtica da descarga. I=to implica em uma tLensZo apllcada
malor que a soma da voltagem da descarga e da linha de rezisténcia
por uma gquantidade AV . Ent3o, AV provocarsd um aumento na
corrente até& gue (1) seja satizfeita.

SZe. por outro lado, a corrente ¢ aumentada para o ponto C*,
AV  sers negativa, e a soma de V, e IF malor que V. A corrente

d

decrescera até chegar ao pontoe A", Logoe, A" & um ponto de
estabilidade.
Facioclnando de maneira aniloga, provamos gque o ponto D' n3io
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¢ um ponto de operaglo estével. O critério para estabilidade pode

sar escrito na forma

dVd/di-t-E}O €30
onde dVdf’di ¢ a inclinagic da caracteristica da descarga no ponto
de intersecgdo com a linha da resisténcia. Ou seja, considerando a
impadincia EL da descarga, dVdfdi. a rezsisténcla liquida de
ecireuito deve =er positiva., A equaglo (30 & conhecida como
critério de Kaufmann para a establlidade de uma descarga.

Voltando & figura 13, & claro que para uma resisténcia B, e

1

uma voltagem aplicada V o ponto A & estivel. Para R, = V,, as

1° b= 1
caracteristicas s¥o cortadas em B', C' & D'. Do €30, B' @ D' =30
pantos de estabilidade. Dependendo das condig®es em que & iniclada

a descarga, ela operaria em B' ou D* [44].

D= Regl@es da descarga lumlnosa:

A descarga luminesa convencional & caracterizada pela
existéncia de pelo menos oito regities entre os dols eletrodos
planos , ecomo na figura 15, Quando a pressXZo de um tubo de
descarga & reduzida para alguns milimetros de mercdrio, uma
voltagem aplicada produz uma luminosidade uniforme atravéas do
tubo. A uma pressio de 1 mm de Hg aproximadamente, dependendo deo
gas, a descarga consiste de regifles claras e escuras [44],
Imediatamente em frente ao catodo, ha um espagco escurn, o espaco
escuro de Asten, Logo apds,., h4d a luminosidade do catodo, cuje
camprimento depende do giAs e da pressZoc do gas., Mujitas veres, ela
encobre completamente o espago escuro de Aston. Depois ha o espago
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escure do catedo, também conhecido como espaco escuro de Crookes
cu de Hittorf. Ele & seguide pela regifio mais brilhantea de todas,
a luminosidade negativa, que ¢ mais longa que a luminosidade do
catode @ mais brilhante do lado do catodo, Depois, existe o espaco
escure de Faraday e em saguida a coluna positiva, que & clara e
ocupa quase toda a extensXo do tubo.

Noe anodo, pode haver ou nio uma regifio brilhante, a
luminesidade do anodo, e uma regifo escura, o© espago escuro do
anode, dependendo do gas e do valeor da corrente da descarga. As
intensidades relativas estfo mostradas na figura 15.b. As regiBes
egcuras nic sdo LolLalmente desprovidas de luz, mas 5% ezscuras
relativamente as regi®es luminosas, onde os processos de ionizacXo
¢ excitaglo s8o muito mais atives. A medida que a press3o &
diminuida, a luminosidade negativa e o espac¢o escurc de Faraday
expandem-se As expensas da coluna positiva, que desaparece
completamente para pressSes zuficlentemente baixas. De maneira
semelhante, quando o5 eletrodos sXo aproximados, A press3io e
corrente constantes, a regiXo do catodo move-se como um todo,
enquanto a coluna positiva diminui em comprimento até finalmente
desaparecer. Isto indica que os fendmenos due ocorrem praximo ao
catodo sXo essencials para a descarga e que a coluna positiva
Serve meraméente como um caminho conduter de corrente.

Em uma de=carga luminosa o catodo emiite elétrens sob o
choque de particulas e fétons, e pelo efeito termoidnico.
Considerando um elétron emitido pele catodo plano, ele &
essencialmente acelerado pelo forte campo eldétrico, mas faz poucas
colisfies ionizantes, devido A pouca aceleragio conseguida . Mais
longe do catodo, ainda que o campo seja mencs intenso, o elétron
adquiriu energia suficiente @ ocorre um maior nUmero de colis®es
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lonizantes, com multiplicagfo elelrédnica,. Estes dois eaefeltos
acorraem na ragilioc de Aston e na luminosldade do catodo. No espago
escuro do catodo, o campo se torna mals fraco ainda, e somente oz
aelétrons que nAo perdem enargia em colis®es inelasticas =sIo
capazes de ionizar oz Altomeos nesta regifo. Um grande numero de
elétrons @ capaz de atravessar para a luminosidade negativa. onde
o nimero de @ldétrons capazes de ilonizar oz dtomos aumenta devideo a
muitiplicagio eletrénica e , simultaneamente, um grande numaerc de
fons & criado. A grande mobilidade do=s elétrons faz com gue a
carga espaclal liquida seja positiva nesta regilo. Sob condigBec
estaciondrias ¢ izto &, numa descarga auto-sustentavel I, cada
elétron emitideo pelo catodo precisza produzir um ndnero de
lonizagcBes @ excitagBaes suficientes para tornar possivel a emissXo
de mais elétrons pelo catodo,

Dois grupos principais de elétrons entram na lumlnozsidade
negativa: (12 aqueles produzidos nosou préximo ao catodo, que =sio
velozZes & ndo perderam muita energia em colis@es; (80 agueles
criados no espago de Crookes, que s3o lentos devido 4= muitas
colis@es ilnelisticas. Apesar de poszuir enerdgia menor que o
potencial de ionlzaclo do gis, ove eldtrons lentos excitam muitas
particulas por colisXo, produzindeo a luminosidade negativa. Os
elédtrons rapidos penetram mais profundamente e perdem energlia em
diversas colis®es inelisticaz, causando ionizagc¥o & excitacis. O
movimento dos elédtrons até a luminosidade negativa tem a natureza
de feixe, mas =a perde esta caracteristica nela, onde weles
adguirem uma velocidade aleatdria. A energia dos elétrons diminui
4 medida que se penetra na luminosidade negativa e pode ocorrer
recombinagi¥oe com os lons positivos., Logo apds, © campo cresce
laevemente @ a probabilidade deé recombinacZc decresce, surginde o
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espago escuro de Faraday. Os elétrons =2o varridos por esse campo
fraco e podem ganhar energia aleatdéria suficiente para excitar e
lonizar Atomos. Neste ponto surge a coluna positiva.

Ne ladoe do anodo da coluna positiva, o= elédbrons s3o
atraldo=s pelo anodo carregado positivamente, oz fions positivos sZo
repelidos e uma carga espacial liquida negativa aparece, o que di
lugar a4 queda de potencial do anocdo. Quase toda a corrente &
devida aos elétrons ne anodo. O espago escuro do anodeo & da ordem
do caminho livre médio dos elétrons e a queda de potencial, quando
presante, & da ordem do Gltimo poltencial de lonizacSio do gas

(44,45].

E- Descarga de catodo oco (DCO)Y;

Devido ao feixe de elétrons que emerge do espago escurc do
catodo, a posig¥o da luminosidade negativa & determinada paela
orientagiio espacial do catodo. O efeite do catodo oco & melhor
entendidoe considerando-se dois catodos planos paralelos tendo um
anodo comum perpendicular aos seus elxos. A figura 18a mositra o
corte de uma lampada para a geometria de dois catodos plancs @
paralelos, de tal modo que a altura h seja suficlentemente grande
para nic introduzir efeitos de borda na maior parte do plasma
(461. 05 feixes de elétrons dos dois catodos estZo em direc®es
opostas. Para disténcias catodo-catodo grandes, eles se comportam
essenclalmente independentes um do outro, e as luminosidades
negativas sio separadas e bem caracterizadas. Para um potencial
fixo, A medida que a distincia ¢ reduzida, elas comecam a se
fundir e, finalmente., cocalescem. Assim, a densidade de corrente
aumenta atingindo valores 10° a 10 vezes maior que  uma

35



e e e e e e

fit) b -

i L nd

tf

el I_...,.,..

- 4 X = 0

i
f

; fﬂugmmirm’ .im;,:;\;;,ﬁw T

!

= Ve ew 300V

Figura 16: corte de uma descarga de catodo oco, com catodos

Planos:(a) arranjo catodo~anodo; (b) distribuicZo espacial do

potencial.

37



lumi nosidade negativa para a mesma queda de potencial do catodo. O
resultado liquido da coalescéncia das luminosidades negativas &
conhecido como efeito do catodo oco. A descarga consiste entSo de
um @spago escuro proximo is paredes dos catodos e da luminosidade
negativa muito brilhante que preenche o espago restante entre os
catodo=. S& a distancia catodo- anodo ¢ =suficientemsnte reduzida
tal que a corrente do ancodo & suprida por difus3o eletrénica pela
luminozidade negativa, a coluna positiva e a luminosidade do anocde
desaparecem [45].

A razlo pela qual a descarga ocorre princlpalmente entre os
catodos e n¥o em suas superficies externas ¢ explicada a seguir.
Nas press@es usualmente usadas ¢ <10 Torr J, © caminho livre médic
dos welétrons que deixam a parede interna de catedo &
suficientemente grande para os elétrons penetrarem na regifo de
carga espacial do catodo oposto. A consequente reducio desta carga
causa um aumento da corrente e uma queda de potencial deo catodo
menor. Esta condligZo permite uma densidade de corrente maior entre
a5 paredes do catode do quea na parte exterior e a descarga ocorre,
principalmente, entre os catodos planos. Para uma dada queda de
potencial do catodo, os elétrons que entram na lumlnosidade
negativa devem deixar sua energia 142 por colis®es de excltacio o
ionizaglo, pois eles nio podem avangar no potencial desacelerante
do catodo cposto. Os elétrons que deixam o catodo sXo acelerados
pelo forte campo la& existente, entrande na luminosidade negativa
com energias correspondentes 4 queda do catodo. A lampada de catodo
oco Ltem uma espessura do espago escuro muito menor que né descarga
luminosa convencional e a luminosidade negativa estid praticamente
livre de corrente [47]. No caso de catodo cilindrice, o efeito
liquido & similar , mas deve-se fazer considerac®es geométricas
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com relaglo A4 excitag¥o, lonizag¥o e fendmano de “"sputtering”. Uma
representagiio esquemdtica da distribuig¢So de potenclial ¢ mostrada
na figura 16b. A queda de potencial na reglifo do catodo
praticamente iguala toda a queda de voltagem catodo-anodo [46].

A DCO pode ser classificada como normal e anormal,dependendo
da densidade de corrente. A eficiéncia da DCO normal n¥%e &
significativamente maior que na descarga convencional, mas na

anormal o efeito & mals pronunciade [45].

F~ Emissio de elédtrons por salidos:

Un fendmeno associado com varias descargas gasosas & a
emissio de elétrons por sélidos, tals como paredes isolantas e
alet.rodos de metal., Os elétrons podem ser emitidos por  processos
termoiédnicos, por bombardeamento de elétrons, ilons positivos e
atomos metaestivei=s, por fotoemissSc e por efeito do campo
elétrico. A  seguir, passamos a descrever as principais

caracteristicas de cada processo de emissio,

1- Emissliio termolidnica:

Elétrons podem ser emitidos por superficies em alta
temperatura. Pode-se deduzir uma equagio para a emiggsio
termoidnica de elétrons como funcfo da temperatura do emissor,
onde se& assume que os elélrons no metal obedecem is leis de um gas
parfeito, com uma distribuig¥o maxwelliana de velocidades. Nesta
deducio, assume-se que os elétrons tLendo velocidade acima de um
valor critico e no sentido da normal a superficie serfo emitidos.
A equagBo, conhecida como equagfo de Dushman, & dada na forma [44]
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j= AT expC ~b_/T) €1>

sande | a densidade da corrente de saturagio ( assume-se que todos
o elétrons emitidos sHo coletados pele anode 2, T a temperatura
absoluta do emissor, Qn uma constante da superficie emissora e A
una constante universal cujo valor & EI‘Iemka.-f‘hg. ondae m ¢ e sHo as
massa & carga do eléiron, k a constante de Boltzmann @ h a de
Planck. A con=ztante lgﬂ & tal que bak—-w e, sendo ¢ a fungio
trabalho termoidnica. A constante ¢ ¢ o trabalho em volts para
remover uma Unica carga da superficie.

Os gases afetam a emissZo termoldnica formando fillmes

adsorvidos que reduzem a emissfo @ gerando ions positiveos que se

chocam contra a superficle ejetando Atomos C“sputtering'™.
2- Emiss¥o por bombardeamento de elétrons:

A colis¥o de elétrons em uma superficle provaca a emissXo
de elétrons secundiarios. Os eléirons secundarios s%o emitidos em
diregfio aleatéria e com velocidade correspondente a poucos eV,
mesmo que o elélrons que se chocam ¢ primiarieos 3 tenham milhares
de eV. Os elétrons primirios s%o refletidos, contribuindoe com a
corrente total., A emissio aumenta com o aumente da energla dos
elétrons primarios, até se chegar a um maxime, da ordem de
centenas de eV, ¢ dapols diminui. © numerc maximo de eldétrons
secundarios emitidos por elétron primirio, &, geralmente esti

entre 1 o 1.6,

3- EmissSc por bombardeamento de fons positivos:
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lons positives colidinde em uma superficie provoca amlssio
de elétrons pela mesma. Para ions com velocidade de incidéncia
nula, as energias potenciais devem sar pelo manos duas vezes
maiores que a fungZo trabalho da superficie, pols para caugar
emi ss¥o secundaria, o ion deve extralr dois elétrons, um dos quais=s
& para neutraliza-lo. A emiss¥o secundaria por bombardeamento de
ions & aproximadamente proporclonal 4 energia deosg lans.
Extrapolagic de curvas experimentais da probabilidade de {ons
produzirem elétrons versus a velocidade do fon, mostram que para

velocidade nula esta probabllidade ests entre 2% e 5% [44].

4~ Emissio por Atomos metaestivelis:

Tendo os Atomos energia suficlente, pode ocorrer emiss3o
secundaria de elétrons da superficie do salido., A energia dos
elétrons emitidos em uma superficie metalica varia de 2 eV a um
valor maximo igual A diferenca entre a energia potencial do Adtomo

metaestivel e a funciZo trabalho da superficie.

S~ Emiss3o por campo:

Os elétrons podem zer tirades uma superficie metilica pela
agdo de um campo elétrico intenso. Para escapar da influédncia de
um metal, na auséncia de campo externo, © elétron deve ter
energia suficiente para superar a forga de atragio de =zua imagem.

O trabalho que se faz contra essa forca é
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ed= lu;EiCXDdx 1o

ohde EiCx) ¢ o campo elétrico da imagem para um elétron a

distancia x do metal. Supondo que
@E (0= 2 cad

se¢ for aplicade um campo eléirico externo E contririo a EiCxD.

havera um ponto xﬂ no qual a soma da forca dos dois Campos Sera

nula, ou =zeja

2 1L-2
eECx) = % - eE 4 x =S @ED 3
L 2 o
4 2

O campo externo altera a funcZc trabalho da superficie do

metal para um valor ¢'. Da equagHo

[}
@ ij gmzdx—fjm ECdex—g E dx ¢4
o %, - o
e de (3D temos
' = ¢ -C e E ' d=>)

Substituinde (52 na equagio de densidade da corrente de

saturag¥o para a emlssSo termolénica, temos a equagio de Schottky,
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i= ATEexpC~e¢fkTDexpCaVEE?kT3= JaaxpCanE?kTﬁ CB2

onde JD ¢ a densidade da corrente de saturacZo para a emissio
termoidnica com camps externs nule [(441].

Pode haver emizsX¥o de elétrons apenas pela ag3o do campo, no
caso de uma superficie fria, conhecida como emissXo fria ou
autoeletrdnica. A corrente devido A emissXe fria se torna

mensuravel para campos da ordem de 10E V/em para superficies

puras.

G- Emissio fotoelétrica:

Para uma frequéncia de corte v a func¥o trabalho para a

emisslic fotoelétirica & dada por

¢ = hvﬁ/n C7o

Oz elétrons sXo emitides pela superficie com velocidade

variando entre zero e um maximo dade por

z = —
rmra = huw ag e

com a frequéncia de radiagZo » > L

Com excecSo dos metais alcalinos, a grande maloria dog
materials respondem apenas a radiaglio ultravicleta. A profundidade
mixima para haver emiss3o fotoelétrica em um met.al & da ordem de
10_7 cm e a probabilidade de escapar decresce exponencialmente com
& profundidade. Devido a colis@es que ocorrem com os Atomos do
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i

}*mbal. a velocidade maéxima de escape n¥o corresponde a CB). Para
iluz visivel e ultravicleta, a velocidade maxima & a metade de €83
f. para raio x se aproxima bem da velocidade da equacio [44].

|

G= "Sputtering" no catodo:

Oz lons positives criados na descarga s¥%o acelerados pelo
campo elétrico intenso da queda do catedo e chocam-se contra a sua
superficie, ejetando particulas que sZ¥o em grande parte &stomos no
#stado fundamental. Estes Alomos ejetados difundem para foras das
paredes do catodo, entrando na regiifo de 1luminosidade negativa
onde podem se tornar ionizados ou excitados por impactos com os
elétrons ourse por colisBes com Atomos excitados, principalmenta
mtaestiveis. Como n3io lidamos com sputtering neste trabalhao,

indicamos as referéncias [45,46,47.,.48).
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CAFITULO III

LASERS DE CORANTE SINTONIZAVEIS

A= Introdugfior

Neste capitule dedicado aos lasers de corante, com uma &nfase
espacial aos de onda continua, comece tratando do meio ative para
depols abordar as cavidades com compensacio astigmitica, onde
desenvolva com alguns detalhes os cilculos. Em seguida, dou
exemplos dos varios tipos de lasers sintonizAveis, terminando por
descrever o laser CR-490, com o gual trabal hamos, e o

funcionamentc do filtro birrefringente, que & seu alemento de

sintonlia.

B~ Mecanismo para produgX¥o de emiss¥o estimulada:i

Una representagfo esquemitica de uma molécula de corante
organico, como a Rodamina 66, & mostrada na Figura 17 [491. Nela,

o estado Sﬂ ¢ o fundamental ¢ oz astados E&. SE. 'I'1 =) T2 s8a os
@stados eletronicamente excitados. Em um estadeo singleto &5, o spin
magnético do elétron excitado ¢ antiparalele ao restante da
molécula, enquanto no estado triplete T os spins sXo paralelos.

As=sim, ag transigBes =ingleto-tripletc e tripleto-singleto

envolvem um invers3e de spin. As transi¢Bes enitre estados
singletos ou entre estados tripletos, que s3o permitidas por =zpin,
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Figura 17: diagrama de niveis de energia esquemitico para a
rodamina 6G. O= processos importantes para a operagio do laser
continuo estXo indicados por setas. As linhas herizontais grossas

representam os subniveis vibracienais e as finas o= rotacionals.

46



levam a uma abzorc¥o - fluorescéncla intensas. A cor
caraclteristica dos corantes orginicos & devido 4 absorgXo Sc:-" S:.'

O ganho dptico & associade com transigc®es estimuladas ae B
dos estados SO =) Si. come na figura 17. Q estado S1 & populado por
excitacio dptica com comprimente de onda correspondente A
transi¢¥o A+ b. Pode ocorrer o processo de excitag®o A+ bB', o que
nio & favordvel devide A grande quantidade de anergia dis==ipada no
procasso de relaxacio para o nivel infaerior do laser,

As moléculas no nivel superior do laser., E, podem decalr
pelos processos competitivos SQ+ S‘ ey '1'14- Si. 'I‘1 & © nivel
inferior de um conjunts de estados tripletos. A transi¢io Sﬂ-o 31
pode ocorrer por emissfo espontinea, estimulada ou por processos
nio-radiativos. Estes ultimos s3o chamados de conversXZo interna e
sdo negligencidveis para corantes caparzes de funcionar como lasers
continuog. As taxas relativas de emlss¥o espontinea e estimulada
¢ um fator determinante para a eflicidncia do laser.

Os estados singletos e tripletos sZ¥o subdivididos em niveis
vibracionais e rotaclonais, mostrados na figura 17 por linhas
grogssas @ finas, respectivamente. As diferengas de energia entre
os estadog SD—S’. estid em torno de 50 nm, enquanto entre os nivels
vibracionais e rotacionals ¢ de %0 nm e 0,55 mn, rezpectl vament.e,

Ne processe de bombeamente do laser, a molécula &
primejiramente eoxcitada para um estado reto-vibracional b em S‘.
Isto & seguido por um decaimento rapido para a parte inferior de
S‘. com a energla excedente =endo transferida para a energia
vibracional e rotacional das moléculas.

H4 uma pequena probabilidade de que uma molécula excitada
decaia para o estado tripleto T1 de aproximadamente w.T onde
@ €& a taxa para a transicio S{' T‘ ocorrer por molécula e T, &
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o tempo de vida para emiss3c espontAnea do processo Ea+ S;' Comse a
transiclo S{* T1 & proibida por spin, sua taxa ¢ multo menor do
gue a taxa de decaimento espontineo T:t. de tal maneira que

©,7T.¢¢ 1. A transig@o S « T possui uma taxa entre 107 & 107 g™

e o decaimente espontineo estid em torno de 2 x 10? ™ vale
lembrar que esta transigZo & proibida também.

Uma diferenca essencial entre a operacglio do laser continuo e
do laser pulsado & a importAncia do processo T;+ 51' Devido ao
tempo de vida relativamente longo, o estado T1 age como  uma
armadilha para moléculas exclitadas. Evidentemente, = NT. a
popul agic dea Ti. aproxima-se@ dea N, a concentracf%Ze total de
corante, a Goperacio do lazser nio & possi vel por nEo
existirem moléculas para o caminho Sn* Sf

Pode haver extingiio da osclilag¥o do laser quando NT<< N. Asg
mol écul as T1 possuem uma secgio de chogue por absor¢Xo grande para
as transicBes T;+ Tz = T;+ Tn. que sSo parmitidas por spin., Como o
espactro de absorglio de T; geralmente colncide com a fluorescéncia
$a+ Sl. ha perdas dpticas para comprimentos de onda onde © ganho
éptico & produzido. Ent3o, pelo menos a eficléncia do laser &
diminuida. Estas s%o raz®es pelas quais muitos lasers de corante
orgianico =4 trabalham no regime pulsado.

Uma propriedade basica das moléculas & que o pico de
absorc¥o ocorre, geralmente, em comprimentos de onda mais curtos
do que o pico do espectro de emiss%o correspondente., A intensidade

doe processo de absor¢®o pode ser expresso em termos da secodo de

choque para absorgZo molecular oCAD
ICh,dd= ICA, 00 expl-NoCrdd] €id
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cnde ICA.0D & a intensidade do feixe de luz incidente sobre uma
amostra de espessura d, com uma concentracic de N moléculas
absorventes por em”. ICA,d) é a intensidade do feixe transmitido.
A secg¥c de choque por absorgfo tem as dimensSes de cm® e &
efetivamente a 4rea de uma molécula que absorve no comprimento de
onda A,

SecqlBes de choque para varios processos da Rodamina 66 sXo
mostradas na figura 18 [49]1. oECKD & a secg¥o de chogque para SD+
51 para uma solugfio com aAgua. O espectro de fluorescéncia ECAD
para o processo ezpontinec SD+E% e a =mecglo de choque para a
eni ssfo estimul ada, a;mCKD, slio mostradas para comparag¥o para uma
solugio com Agua e 2% de Ammonix LO. aTCKD. para as Lransicties T£+
Tﬁ. 4 mostrada para uma solucfo de etancl com Rodamina 6.

A taxa na qual as moléculas entram no estado T; & Nu&sr'
onde N“: € a inversfo critica, isto &, a populagcfoc de Sl
necessaria para que o ganho do meio ative balancele as perdas
intringecas.., A populacSo de T1' NT. tersd, ent3o, a =seguinte

equacio de taxa:

dN N ke = N_ ey
dt. TT

Supondo que a inversf¥o critica ocorra em t= 0 e que T 4+ ©

N Ctd= N k_ t 32
T ic ST

Para gque o ganho intrinseco balanceie as perdas devidas ao

astads T1 .
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Figura 18: dados espectrofotogramétiricos para a rodamina 6G.
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N o (A= N o CAD 4D
it am T T

onde N: ¢ a concentragfio de moléculas no estado Ss' No plco de

¢ (A3, o CAd= o CADA10, como na figura 18. De C3) & (4D,
&m T &*m

[y

. =
tmax

10 5
k
=T

A quantidade k$T pode =ser estimada conhecendo-zse ¢, a

eficiéncia quintica da flucrescéncia, e 7, através da relacifo

-1
ksr_ T Cl-¢2 CEd
Para a rodamina 8G, temos aproximadamente = 6 x 10 s o
$= 0,92, k_ = 1,6 x 10°s™, donde t =6 x 10 's.
=T max
E evidente, entiZo, que a popul aglo de T; deve =sear limitacda
Para se obter uma operaclo continua do laser. Isto pode =zer

conseguids por um contrele de kET ou T _. No eztade estacionario,

dNT/dL =0 e de (2,

N =

T NickETTT 7

que ¢ a populagio de equilibric para I;. Para operar o laser
continuamente, limita-se a concentracf@o das moléculas no estade
tripleto através de aditives quimicos ou poer um fluxo rapido de

corante através da regifo excitada (49,50].

C- Cavidades astigmaticamente compensadas;
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1= Introducio:

Em aplicag@es de lasers de corante continuos & desejavel se
obter um feixe altamente concentrade e ter-se uma cavidade com
comprimento grande ¢ da ordem de 1 metro O para se congaegulr
sintonizagZ%o e mode-locking. Com ressonadores com lentes internas
ou com um sistema equivalente de trés espelhos, como na figura 19,
cbtemos estas duas sgituagdes [51). A configuragio de treés
espelhos, que ¢ a mesma do laser de corante CR- 490 utilizado por
noés neste trabalho., ¢ mais adequada pois as perdas por reflex@c do
espelhe central podem ser mantidas menores que as perdas de
Fresnel e perdas devidas ac volume das lentes jinternas. Além
disso, & necessario se colocar uma cela ¢ ou um jato I da
corante no foco ne &ngulo de Brewster para dimlinulr as perdas de
Fresnel. Esta cela introduz distorcXZo astigmatica. Como o Angulo
de incidéncia no espelho central <& obliquo, ocorre disterg3o
astigmatica nele também. B possivel =e compensar o astigmatismo
introduzido por estes dois elementos, como veremos 2 Seguir. Nesta
secclo, analisarei este Lipo de cavidade, comecande inlclalmente
por um gistema equivalente de dols eszpelhos com uma lente central,
usande © método da imagem, em sequida descrevendo os elementos que
introduzem astigmatismo e finalmente a obtengio de compenzacin e
suas propriedades. A abordagem aqui adotada ¢ a mesma da
referéncia [B1], porém com um malor detalhamento nas dedug®es das

equacBes,

2~ Cavidades ¢pticas com uma lente interna:

O re=sonador com uma lente interna ¢ mostrado na figura 20

=2
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Flgura 19:

cavlidade com trés espelhos.

Figura 20: cavidade equivalente com uma lente interna.
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O ressonador com uma lente interna é mostrado na figura 20
(52).Uma lente com distAncia focal f estid a uma distancia \:ll do
egpelho da esquerda e da do espelho da direita. Os raios de
curvatura dos dois espelhos s3o E‘ ) Ez e seus dilmetros Ea‘ )
aaz. respactivamente. A lente int.ﬁ_:-rna 4 larga o =suficlente para
ndo introduzir efeitos de difracXZc por abertura.

Para analisar este sistema podemos usar as regras de imagem
da referéncia (52). Estas regras permitem substitulr a combl nagio
do espelho l?:‘z e da lente por um unico espelheo equivalente R;. como
na figura 21.

Para se conhecer a imagem, consideremos um objeto, iste &, o
campo El':x.y:) em um plano chjeto e sua imagem Esz,yD na plano
imagem correspondente, como na figura 22. As distainclas :::l1 o dz

entre a lente e os dois planos s%o relacionadas por
Isd + 1rd = 1T 8
i ]
Assumindo que nenhum efeito de difragfio por abertura é

introduzido pela lente fina, pode-se usar a fédrmula da difracfo de

Fresnel para relacionar E:. L= Ez @ chegar a

Edx_,.¥v2>2_ _d E L~ dx,., _dy
z -4 £ = di :l.[ d:z dlZ]
z F 4 2
exp = Jk d1+ dz+ _r;:g! =]
Ef::iz

com r:= x:+y:. Os primeiros dois termos na exponencial dizem

respeito ao deslocamento de fase kC d’.+ dz:\ que a luz sofre aoc se
propagar do planc objeto ao plano imagem. O terceire o o quarto

termos descrevem um deslocamente da fase adicional proporcional a
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Figura 21: ressonador equivalente ao da fig. 20, usando as regras

OBIECT PLAMNE

de 1 ma.gE.-m IMAGE FLANE

=32
—
"--._,_"--.._\l /

HIEM'D;

]
d, +,..ﬂ2‘“ L

Figura 23: imagem de uma distribuicXZe de campo por umzx lente delgada

ey 4

Ry

Figura 23: ressonador com lente interna com espelhos de abertura a,

e a, € a ressonador equlvalente com um espelho de abertura a'.
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r: que aparaece na distribuic¥o de campo da imagem. Fora esta
diferenga de fase adiclonal, as distribulce¥es de amplitude e de
fase da imagem e do objeto sXo escalares um do outro. Para a
difracBs de Fresnel, a dependéncia em r? da diferenca de faze
adicional sugere gque podemos usar superficies de referéncia
esféricas ao invés de planas, como na fTigura 22. Para uma escolha
apropriada destas superficies tangenciais aos planos objeto e
imagem., podemos conseguir um campo da imagem gque reproduz
estritamente o cobjeto na outra superficie, em faze @ amplitude.
Para uma superficie de referédncia do objete de raio F.'i & uma
superficie de referéncia da imagem de raio Rz. temos para os
campos fatores de fase adicionais de exp C—Jkr:fEEé) e exp C-jkr:f

ERZD . respectivamente. Ectes falores de face cancel am o

desgl ocamento de fase adliclional =e em €O

2

1 1 d 1 d
- S+ L S €10
Ez i dz dz

Depois de algumas manipulac®es envelvendo C8), esta rel aciio

pode ser reescrita como

1 1

o que significa que o centro de curvatura t::1 da superficle do
objeto & projetada no centro de curvatura C:z da superficie imagem.
Ent¥o, sempre que os centros de curvatura das superficles imagem e
objeto sfo imagens um do outro, tem-se uma imagem que <& uma
reprodugdo  escalar do objeto com relagZo 4 distribuicfe de
amplitude & de fase @ com nenhum deslocamento de fase adicional.

56



Supondo, agora, que saibamos os modos do rezsonador, podemos
aplicar as regras de imagem e eszcolher a superficie do e=pal he
direito como uma superficie de referéncia. A imagem do modo neste

espelho aparece a uma distiAncia d; da lente, dada por

d) = fdg C1ad

como na figura &3.

Consideremos um espelho de diamelre 2 a; colocade no lugar

da imagem, a uma cdistincia

- -4 =4 - £ d

#
do espelho esquerdo original, como na figura 20b. A curvatura do

espelho & a mesma da superficie de referéncia para a imagem. De

(8> obtemos para a curvatura do espelhe imagem
R =R 2 ,¢Cd -f>2Cd -R -f 53 14>
z z 2 2 z

Wilizando a equag¥o para a cintura do feixe dada por

(54) da referdncia [S3], temos

(/) d(Re-d)(Ry -d)(RisRE-d) -
(Ry+ R, ~2d)?

W

o= C15)

De C12), (14D e (15 vemes que para termos um foco interno
pequeno devemos Ler uma cavidade de tal modo e dz>>f e dit E 41,
i
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0 pequenc 'spol" @& produzido na vizinhanca do centre de curvatura
de espelho E‘. como  pode ser deduride da equacZo (55 da

referdnclia [53]1:

£1=d(R;-C1)/(R1+R;‘2d) : Ri C1BED

onde t.1 & a distincia do espelho E1 a cintura do feixe,
Como o ajuste da distincia d‘ ¢ critica em zsistemas desse
Lipo ("spol" pedquenc), onde a cavidade & estavel em um intervalo

curto préxime a d1 = Ri + f, tipicamente de poucos milimetros, &

convehiente definir uma medida de ajuste & de tal modo que

d =R +f + & ‘ 17D
1 1
O intervalo de estabilidade do ressonader vai de um valor 6mm a
um valeor 6"mx que  podem ser calculades das condigBes de

establlidade usuaiss;
ft.d\1_d 1 C18)
o< )R

Temos entio
d=F + F C19ad

d =R C1sbd

& obtemos

sa



para Cl3a2 e (130D,

, 2 d_ - R - £
mLn F4 -1

]
1

f‘zf’Cdz—f‘D

respectivamente.

O intervale de establlidade 25 & entio

25 = s~ Bmin = — Ry £ fds~£)(da-Ro=F)

Fara o laser Cr-400, Ez = om, O Jque leva a

s = %4
2

De €13, (14D, C16), C17), C19) e C20)

by =(Ry+ 8 = Smax ) (R + & = Srmin )[R, + 28 - Smax = Sprin)

t = hmdx = Rl

Z
ticentro = R - 8/ Ry

tmm

Fara o laser CRE- 440

w4:(3/ﬂ)z(_tzl + 5= 8max ) (Ry+& —8min ) Smax -§)[ 5~ Smin)
’ (R + 25 - Srax - drin )2

FPara o angulo de divergéncia ¢

¢:A/7rwo ¥ VA/TS

858

C20ad

C20bo

cal>

=

&30

Ca4n

265

C 26D



e oralo do felxe na lente

cavn

3- Elementos que introduzem astigmatismeo:
3.1~ Astigmatismo no espelho central:

Como a incidéncia do feixe no espalho central do laser
CR- 480 & obliqua, ele foca os ralos em pontos diferentes no plano
tangencial ¢ yz 2 e sagital ¢ xz ). Definindo duas distAncias
focais efetjvas diferentes, fx para o plano =sagital e fy para o

plano tangencial, temos:

r=1r . cosg
»

ca28d
f = 1. co=8
Y

onde f & a distlnecia focal do espelho e 6 o angulo de incidéncia,

coma na figura 24 [54].
3.2~ Astigmatismo da cela de corante no 4ngulo de Brewster:

Suponhamos que um feixe gaussiano incida em uma cela de
corante de largura t, {ndice de refracio n, com um Angulo de
incidéncia €, come na figura 25. A cela de corante modifica de
manelra diferente o reixe no plano xz e yz. O tamanho do spot &
calculado separadamente nestes planos. A construcle de Huygens &
usada para se encontrar as mudangas descontinuas ne tamanho do
spot e a curvatura do feixe na entrada e safida da cela. As
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Figura 24: astigmatismo no espelho.

N
\ .
\I’B(\\ y

Figura 285: geometria da cela de corante no Angule de Brewster.
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alteragBes nestes parimetres devideo a propagacio do feixe dentro
da cela s&© calculadas usando as leis de propagacio de [eixes
gaussianos [55]. Desta maneira, no planc sagital os parimetros de
. salda do feixe diferem dos paridmetros de entrada, como =e o feixe

tivesse se propagadeo uma distancia no espago livre igual a

a=t s Cn° - zen’s 2*7? €28
Para o plano tangencial temos, de maneira andl oga: ’
d = tn® ¢ 1 - sen®® > /¢ n® - sen'g_>"7? €300

Zendo G‘ o dngulo de Brewster, tamos

t tVn?+ 1
dez— t__ _EVNHL ,
n sen(tg'n) ne
+ 't\/m C312
d}f :—3- = = 4
n sen(tg n) n*

4- Compensag3o astigmitica:

Fara se analisar a compensacZo astigmatica em cavidades de
irés espelhos com uma cela de corante ne angule de PFrewster, como
na figura EC; usa=-se os resultados obtidos nw seccio 2 dest@e

e ('_L}EU
rapttaio, congiderando-se o= planos sagital & tangencial

separadamente. Temos ontio

c3=



onde a separagio efebtiva entre a lente e o espelho R‘. d“ o d‘y.
& a soma das distAncias dK - dy. como delinidas anterlormente, e
do caminho $ptico no ar, d

ﬂl".
Para og limites de estabilidade & e 5 e para o
max mLin
intervalo de establlidade 25 vemoas, de (202 & (22), que o [ator
dominante que causa uma mudanga nestas quantidades & o

astigmatismo do espelho central. O fator r? & subztituido por f: e

z
v

r

As medidas de ajuste.éx a 6y. =Xo, geralmente, diferentes
dependando de dar. coms em (32), sende possivel gque um rezzonador
seja estével em %, ndo o sendo em y, come mos=tra a figura 26 (511].
A finalidade de uma compensagio astigmiatica & produzir uma
superposicio malor dos intervaloes de ectabllidade em x & em y.

Temos para a diferenca nas medidas de ajuste

& - & = d -d D> -CfF - f
¥ x ¥ x

D=
Y
2

tCn®=-12¢n®+15% n* - r.send tgoe (3

Quande as medidas de ajuste sX%o iguais, © ressonador opera em

reglfies correspondentes de x e de y e obtemos a compensagio. De

acordo com (337, isto ¢ conseqguido gquando

2Nt = 2f. senf. gl = R send tLga (34

onde

N =¢nf~ 13 ¢ n2+1 >¥% pn* ¢35

Isto mostra que podemos obter compensagfo astigmitica
ajustando a espessura da cela, L, ¢ o Angulo de incidénclia no
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Figura 26: raio da cintura do feixe e intervalos de estabilidade
para uma cavidade de 3 espelhos, com vArios Angulos de incidéncia,
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Figura 27: aAngule de compeﬁsaqﬁa vearsus parametro NL-E normalizade

da cavidade.
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Figura 28: Cavidade com uma rede de difragio como elemento de sintonia.
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espelho cantral, 8. A figura 27 mo=tra um griafico normalizado da
relagio entre L e &8, levando i compensacdo como em (34) [5B1],

A compensa¢¥o s pode ser obtida para um plano comum de
incidéncia, Lantq para o espelho central quante para a cela. Sa os
planos de incidéncia s3o perpendiculares, os efeitos astigmaticos

E& SOomam & a compensacio & impossivel.

C- Sintonizabilidacde;

1- Introducdo:

QO espociro de luminescéncia grande dos corantes organicos
sugere um intervalo de sintonizabilidade grande ao =se u=zi-lo como
maio ative, E sabido que se introduzindo na cavidade do laser uma
perda dependente do comprimento de onda e controlada, podemos ter
na salda um feixe sinltonizado. A seguir s¥o deseritas alguns tipos
de configurag®es de laser usando um prisma ou uma rede de difragfo
como elemento de sintonizagZc e, separadamente, a conf i guragio

utilizada no laser CR- 480, com um flltre birrefringente,

=- Configurag®es de lasers sintonizavelis:

Nas figuras 28 a 33 vé-se algumas configuracBes de laser
onde se utiliza a rede de difragZo ou o prisma como elemento para
ca obter a sintoniza¢fio do comprimento de onda. Na figura 28, um
dos espelhos do laser é substituide por uma rede de difracZo. Na
rede, o feixe incidente ser4d refletido, para uma dada ordem,

exatamente na dire¢3o de incidéncia se
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2 d cos@ =m A, m=1,2,3,... C 363
onde d ¢ o pardmetro da rede, 6 o Angulo entre o feixe inclidente e
sua projegfio na rede, A © comprimento de onda e m a ordem da
difragio. Neste caso, somente o comprimento de onda que satisfizer
C36) oscilara dentro da cavidade. A sintonizag¥o ¢ obtida quando a

rede de difrag%c gira em torno de um elxo perpendicul ar ao plano

do laser [50].

Nas configurag@es das figuras 209, 30 e 31, o feixe de
bombeio é focalizado por melo de uma lente Li com '= 48 mm. Entre
L.‘ @ 2 cela de corante haA um espelho M1 cam alta refletincia para
a cor do feixe do laser de corante e transmitancia préoxima a 1
para o laser de bombeio. A cela de corante & colocada de tal
maneira que a cintura do feixe esteja sobre ou préxima A primeira
interface vidro- liguideo [S5).

Na figura 29, um prisma no é.ngulc:-. de Brewster & usade para
s& sintenizar o laser de corante. O felwxe do laser & rlano
pelarizado na mesma orientacfo do feixe de bombeio. A lente Lz &
acromatica, colimande o felxe para minimizar as aberracfes
introduzidas pelo prizma. A largura de banda da emissi@o espectral
deste laser de corante & menor que 0,01 mm e possui uma
estabilidade tLemporal com uma amplitude da ordem de 0,05 nm.

A sintonia do laser da figura 30 & obtida com um vidro
"flint" lente-espelhe como elemento dispersivo., A superficie
refratora deste componente colima a luz da cela de corante, que
incide na superficie refletora plana, servindo como espelho de
safda do laser de corante. A aberragio cromitica longitudinal
desta lente fornece um meic convenliente de sintonlizacZo: um
movimento axdal em torne de 1,5 mm sintoniza o laser em um
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intervalo de BO0O nm. A largura de banda espectral do laser de
corante nesta configuragio & dea 20 a 100 nm e & razoalmente
instavel

A figura 31 mosira uma configurac¥c na qual uma lente
"flint"com filme anti-refletor sintoniza a emiss®e do laser de
corante por melo de sua aberragio cromatica lengitudinal. Neste
asquema, o espelho plano de sajida ¢ um elemento separado e existe
uma regifoc dentro da cavidade onde o felxe esta colimado,

Na configura¢¥c da figura 32 o preblema de alinhamento &
menor. A lente- espelho de quartzo fundideo serve como espel ho de
salda para o laser de bombeio, como espolho de alta refletincla
para o laser de corante e como elemento de focalizacBo do feixe de
bombeio. © alinhamento dos dols faixes na cela de corante &
assegurado usando-se o mesmo espelho para os lasers de bombeioc o
de corante. Este sistema de acoplamento dos dois lasers pode ser
usado em qualquer das configurac®es anteriores [56].

O esquema da figura 33 ¢ o utilizado pele laser CR- 4Q0.
O filtro birrefringente & o ealemento de sintonizaglo do
comprimento de onda. No iftem sequinte desecrevemos com maiores

detalhez esta configuragfo.

3~ Configuracio do laser CR-— 480:

© esquema dptlico da cavidade do laser de corante esta na
figura 33. Todos o= componentes estfo instalados em uma barra de
Invar® de & polegadas de didmetro para se conseguir uma maior
estabilidade. A configuracZo basica ¢ de uma cavidade com Lrés
espelhos, astigmatica., ©O feixe de bombeioc entra na cavidade
através de uma lente focalizadora, em uma direc¢Zo nic colinear com
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© mode do laser. Ele n3o passa por nenhum dos espelhos do laser de
corante. A auséncia de "coatings" especiais permite gque se utilize
Para bombelo lasers de cripténio ou ultraviolets, assim como todas
as linhas do laser de argdnio, como no nosso caso. Varios lazersg
de podem ser uzados,pois a abertura da lente de entrada & maior
que os 2 mm de dilmetro que em geral tem o feixe de bombeio.

0O jato de corante gue ¢ introduzide no dngule de Brewster
caompensa o astigmatismo introduzido pelo espelho central, que esta
fora do eixeo. O jateo de corante tem uma espessura de O0,ES mm, de 1
a 0,5 mm de largura e fluxo de 7 mss. O mode TEMDD do laser de
corante & idéntico em aparéncia ao do laser de bombeio., A barra de
Invar® & uma montagem conveniente para se instalar etalons, por

axempl <.

O elemento de sintonizacZ%o & um filtro birrefringente de
quartzo cristalino, com baixa perda. Ele consiste de trés plac;;
paralelas orientadas no Angulo de Brewster, com o eixo dptico no
planc da face. O comprimento de onda de salda & alterado
girando-se& az placas em torno do eixo normal aAs suas superficies,
O indice de refrag3c para a componente extraordinaria de um modo
do laser linearmente polarizado & mudade per esta rotacio. A
vantagem do filtro em relagfoc ao prizma ¢ que a falta de di =persXEo
adequada do prisma forga © uso da cavidade no limite de
estabilidade. iste =significa que uma pequena alteracX¥oe no
alinhamento do laser desloca a sua frequéncia.

O filiro hirrefringente & n3%o o alinhaments da cavidade
determina o comprimento de onda do laser de corante no model o 4080
Ele pode ser utilizado em qualguer fregquéncia de operagi¥o do

laser. A largura de linha & igual ou menor que 0,02 nm [57].
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3.1~ Filtro birrefringente:

O filtro & composto por trés placas de ecristal de quartzo
dispostas no Angulo de Brewster na cavidade astigmaticamente
compensada do laser CR- 4890 (figura 33). A sinteonizag¢io ¢ obtida
por dque as placas possuem dols eixos com indices de refragfo
diferentes perpendiculares, chamados elxo ordinario Cn&ﬂ e welxo
axtrac:r-dinaric: Cn‘). Noo caso do quartzo, n, = 1,544 e n, = 1,853,
O vetor B do feixe pode ser decomposto em duas polarizag®es ao
longoe destes eixos, Assim, quando o comprimento de onda for tal
que a diferenga de fase entre os componentes de B for maltipla de
2l em cada placa, o filtro se comporta come uma placa de onda
completa, com a polarizag®o s sofrendo perdas na superficie & a
polarizagde p nada sofrendo. Para qualquer outro comprimente de
onda, o5 modos de polarizagfo do laser sZo afetados pelas placas,
A sintonizaglo ¢ conseguida girando-se o filtro em torno do eixo
normal & sua superficle.

Suponhamos, agora, B incidindo normalmente sobre uma placa
birrefringente, fazendo um Angulo a com o el xo aptico
Caxtraordinariol, onde ¢ & a diferengca de fase entre as duas

componentes, introduzida pela placa:

¢ =kCtn -ndT €37
- s}

sende T a espesura da placa @ k o himero de onda. A matriz de

Jones que descreve a placa & dada por

C38)
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Inclinande-se a placa, os indices de efetivos dela variam de
acordo com a sua inclinag®o. No Angulo de Brewster, onde as percdag
por reflexiic sioc menores, a superficie da placa se comparta como

um polarizador e ¢ descrita pela matriz

9 D
P- C 59
0 1
onde g = 2nsn’+1d & a frag3o da amplitude do campo deixada na

polarizagio s depois de uma passagem pela interface de Brewster.
Para o quartzo, o indice de refragfo médio, n, & igual a 1,55 e ]
¢ igual & 0.911 [58,531.

Estamos suponde que ¥ @ © eixo com perda nula, sendo x e W
as bases das polarizagies. Para uma placa no &ngule de Brewster,

4
combinamos M com P em cada lado de M:

. E
qz(casze+se-nzee‘¢) g 3en0 036 (1-€ ¢)
M, = PP = g sen 6 osé (1-¢?) sen’e + cas%e €'
CH0D
onde ¢ & dado por ¢ = &N A An'T', com An' = n; - n; zendo os

indiceg efetives da placa com inclinaclo e T' = T/sanab sendo sua
espessura efetiva no Angulo de Brewster [59].

Definindo p como o Angulo entre o vetor de propagacico de

onda K & o eixo éplico da placa,

! A (hi_ _ 1 )Sﬂﬂz(/“) ¢B1Y

natd)  nEM \nd n?

=



comg am [S8]1.

P

Como n n , Lemos
L J o

n-Cyb - nﬂtp)

An* =

@ =2lCn - nd T/ CA sen®. D (1 - cos® cos-@
- o b b

=fn - n2 senzp
o [a]

Anr SEnzp

coed

CE30

64D

Rodando a placa ao redor de seu eixo normal, ¢ varia, e para

que a placa continue a ser de onda completa, © comprimento de onda

deve mudar para compensar a varlac¥o dos indices

isto obtemos a sintonizag@o [60].
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CAPITULO IV

ESPECTROSCOPIA OPTOGALVANICA EM NEANIO

A- Introdugiao:
’

Neste capituleo, fage um relato do trabalho desenvelvideo no
laboratério para montar a instrumentagioc bisica com o chijetivo de
se fazer espectroscopia optogalvénica. Descrevo a montagem
exparimental &, antes de pazsar 4 analise de resultados, mostro as
configurag@es e notagBes espectrograficas do nednio. Faso, entie,
um estudo dos mecanismos gue determinaram o valor do ﬁin.':l
optogal vinico nas diversas tranzigBes. Acabo o capitulo fazendo um

breve relate das perspectivas deszta linha de pesquisa dentro do

laboratério.
B- Descrigfo da montagem experimental:

0 aparato expearimantal que utilizamog para farzar
espectirocopia optogalvanica em lAmpadas de catodo oco com nednio
estd na figura 34. A funcf%o dos varios component.es do cirecuiteo
esti explicada na secgfo ﬁ.do capitule I.

Além do aparato 14 descrito, utilizames um espectrdmetro
Spex— 1402 para termos uma referéncia do comprimento de onda da
transigio, A salda do espectrémetro & monitorada por tima
fotomultiplicadora TE- 104, ligada a um eletrédmetro 610 CR da
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Kethley Instruments. A resolugfo do gspectrémetro & de 0,08 nm.
Ele foi utilizado, também, para se tirar espactros de emissZo das
lampadas de catodo oco na faixa do espectro em que trabalhamos.

Na montagem experimental que usamos, o laser de corante foi
bombeado por um lasear de argdnio CR- 8, uma poLéncia de 4 W,
quande operado em todas as linhas. No laser de ecorante, do tipo
CR- 490, foi usada uma solucioc de rodamina- BG em metanol o
elilena glicol comoc meioc ativoe. O laser CR- 440 operou na faiwa
de 563 a 620 nm. A sua poténcia de saida wvariou de 20 mW nos
limites da faixa de operacio até 350 mW em torne de 600 nm. A
largura de banda do laser CR- 480 & de 0,02 nm. , aproximadamente,
e & determinada pele filtro birrefringente., O filtro foi girado
por um motor de passo Syncro 8.51.111-7 acoplado ao laser.

O lock-in utilizado foi do modelc 501, da Princeton Applied
Research CPARY. O chopper, PAR- 192, operou na frequéncia de 1 kHzf
O= =inpais do lock—in foram enviados para um registrador HP 700 BM.
O resistor de carga era de 1 kHz e o capacitor de 1 pgF. A )lAmpada
fei alimentada por uma fonte estabilizada Tectrol 4000018, com
capacidade de trabalhar na faixa de O a 400 Ve O a 150 mA.

A lAmpada de catodo oco inicialmente utilizada foi
montada no IPEN pelo pesquisador Armando Mirage. A base de metal
contendo o catode de cobre e o= tubos de pirex foram feitos na
Unicamp. Neo IPEN foram colados os tubos & base e colocados os
ancdo=, sendo a lAmpada enchida com nednic a 6 Torr. O desenho da
lampada est4 na figura 3Sa.

Além desta lampada, utilizamos lampadas comerciais da
Westinghouse de nednio com catodos de cobalto, zinco, aluminio e

niquel, cujo desenho esti ma figura 35b.
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C= Recuperacio dos laserst

1- Laser de argdnio:

O lazer CR- 8 foi recuperado pelo Laboratédrio de Recuperagio
de Lasers, tendo eu acompanhade o Lrabalho dos iLécnicos. Em uma
primeira etapa, fol trocada as jJjanelas de guartzo do tubo de
lagser, gue estava a algum tempo fora de operacgiZo. Em =seguida,
foli feita a troca do gas do tubo, =zendo limpade o fiftamento do
lazer também. O tubo foli colocado nma linha de vAcuo de uma bomba
idnica e, depols de evacuado e gselado, fol enchido com argdnio
através de uma bomba solenoidal ligada ao reservatdrico de gas do
laser. Feito isto, nos utilizamos da cabe¢a de um la=zer CE-8 para
ingstalar o tubo., Alinhei o laser me utilizando de um He-Ne para
achar o eixo da cavidade, Depols, oltimizamos a pressio de cperagﬁg
e o alinhamento do CE-8. Finalmente., colocamos dois filtros na
linha de agua gelada uzada para refrigerar o laser & instalamos a
caixa de forga. © CE-8 fol entd3o instalado na bancada do
laboratério. CbLtivemos, entlio, uma poténecia de zalida de & W, com
uma corrente de operacio de 25 A, mas & medida gue trabalhamos com
o lacer, eszta poténcia fol decaindo, até chegar a um patamar de 4

W, operande em todas as linhas.

&= Laser de caorante:

O lamer CRE-400, guando chegou ao laboratériec, egtava com
problemas na parte mecinica e com sua parte dptica dezmontada e
incompleta, A excesslo do filtro birrefringentea. Para colocar ele
am oparagdo, comecamos com a bomba solenoldal utilizada para fazer
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a solugio de corante circular através de laser. Substitufmes Seu
filtro para o corante e limpamos as manduelras com metanol. Ao
colocar o metanol para circular, vimos que © bico gue injeta o
liquido na cavidade e=stava entupido. Apds deixa-lo no ulirassom em
um banho de metanol, o reinstalamos e, depeis da bomba operar por
zlguns minutos, percebemos que estava havendo retorno de liquide
no cano de salida do jato. Colocamos, entde, um novo cano na =ajida.

Como os ajustes vertical e horizontal do laser apresentava
problemas, substituimos algumas molas e obtivemos wem ajuste
satisfatdrio. Neste ponto, preparamos a solugdo de rodamina- 66 e
a colocamos no reservatério da bomba solenoidal .

Para alinhar o laser, encontramos dificuldades na falta de
alguns componentes &pticos da cavidade. A partir de deols outros
lagers, J4 fora de operagio, conseguimos os componentes  que
faltavam. Né&s os adaptamos ac laser e alinhamos o CR- 490 de‘
acordo com o alinhamento de fabrica, dade em {601, consegul ndo uma
poténcia de safda de até 350 mW para uma poténecia de bombeio de 4
W. Fizemos duas pegas cilindricas de metal com um furo central
para colocar na entrada e =salida do laser, o Jque =zimplificou
consideravelmente a procura do eixo da cavidade.

Montamos, entfo, © circuito e a parte mecAnica do motor de

pFasso,
D- Confiquragfo e notag¥o espectrografica do nednio:

No seu estado fundamental, o neénie tem a configuragXo

1s® 2s° ap“, com o seis eletrons p preenchendo completamente esta

camada. O estado fundamental do nefnic & o *SD a ELfg 5 Como a

energlia de ligac¥o dog elétrons p ¢ multe grande, o= polencliais de
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ionizagdc =Xo muito altos. Os niveis excitados estXo em uma regiio
relativamente préxima de energia. Assim, as linhas principais do
nednic estio na regifo do ulira-vieleta ( transic®es para o estadeo
fundamental 2 e nas regies do visfivel e infravermelho
£ transigBes entre estados excitados H(6B11.

Os niveis de energia do nednhnio nioc obedecem a nenhum dos
dois esquemas de acoplamento usualmente utilizados, isto &, o
acoplamento LS & o jj. B usado para o nednio e o demais gaces
nobres & acoplamento jl. Ele surge quando o elétron dptico esta,
em média, longe dos eglétrons do cerne atémico., Nestes CAaLos, a
interag3c eletrostéilica dos elélrons dépticos com os elétons do
cerne aldmico &, em geral, menor em comparagdo com a interacgio
gpin- drbita dos eléirons do cerne atémico.

Neste esquema, o cerne atémico & caracterizadoe el os ntmeros
quanticos L, S e j, onde L é& o seu momento angular orhital, S l‘::w
spin 2 j o momento angular total. Devido & interacio eletrostatica
do elétron excitado com os eldétrons do cerne atdmico, o estado
L5j di uma série de niveis, onde 1 & o momento angular orbital do
elétron excitado., Cada um desses niveis & deserito pele numero
quintico K, correspondente ac momente angular R= ] o+ T
Finalmente, a interacXZo spin-érhita do elétron excitado leva a
separacfo de cada um dos niveis LSjlK nos dois componentes J. O
momento angular total do Atomo & dado por J = K A 1.2, O nival &
entfo descrito pelos nimeros quinticos LSjiK] e a notacio u=sada é

ZE“L.jru (K [e11.

No primeiro estado excitado do nednio, um eléiron Epﬁ &
excitado para o estado 3s. Assim a configuragio «?.}::535 da origem a
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quatre niveis, de acordo com a tabela 1:

Notac3o Energia CeVD
. s Z
Cio ep P 3z [ 32 1 16,62
3,27 2
. 5 2z
€iid Ep F 3= [ 32 1 15,67
B2 1
.. = 2 ¢
Ciiio Zp- P B = [ 1.2 1] 16,72
1.2 o
. s 2
Ciwvd Z2p F 3= [ 1.2 1 156,85
12 i

Tabela 1: niveis de energia do primeiro estado excitade

‘ #
O segundo grupc de niveis excitados surge da confl’ i gur agHeo

elebrdnica iszaszEPSBP. Neste caso, o termo inicial & também zFlf
z
e P +» mas temos

- e 4

K=j+1.3+1 +1,..., |3-1],

o gque di os seguintes valores:

[y
Il

l2, K = 1.2, 3.2

j =372, K

12, 3.2, B2

Temos, assim, os seguintes niveis na tabela =2
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NotagHo Energia CeVD
Cid* 2p” P, _3p [ 1.2 3 18,38
. F Brz F 1 '
Ciid’ zp” %P, 3p I 5.2 ) 18,56
p sz 2P . .
Ciiid” 2p° P,  3p [ S.2 1 18,58
il P arg ~F 2z '
r
Civd® 2p” ’P_ _ 3p [ 3.2 ) 18,861
ASE i
Cvd? 2p° *P. _ 3p [ 3.2 1 18,64
v P sz F ) '
R 5 2
Cvil’ 2p F 2p [ 3.2 1 18,69
1.2 i
Cviid’ 2p” *P _ 3p 1 321 18,70
1-Z x J
Cviiid” 2p” P, 3p [ 1.2 1 18,71
vii P arz °F o '
Cind” 2p° P 3p [ 1.2 ) 18,73
. P 1r2 °F 1 *
. n Z
CxD zp” P 3p [ 1.2 1 18,97
172 o
Tabela 2: nivels de energia do segundo estado excitado
A noltacio espectrografica destes niveis de energia foi

feita por Paschen em 1918, antes que houvesse uma compreens3o do
especlro atdmico e da mecinica quantica. Assim, Paschen de=ignou
os quatro niveis do primeiro estado excitade do nednio por 1=

153. 154 e 155, que correspondem a Civd, Ciii>, (41> e Cid,
respectivamente. Os der niveis da configuracio 1;2 ast Ep53p

foram designados por Epl, e Epio. correspondente a (x0*,...,
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Cid', respectivamente [62].

E- Apresentagio dos resultades e observagfes:

Nossas medidas- foram limitadas pele efeito Doppler. O

alargamenteo Doppler, AAD. de uma transicio RD para um Atomo de

massa M & temperatura T & dade por [631:

172 :

A
o

Ah o= L o

BkT 1n 2
D M=

Suponhdo que os Atomos estejam em equilibrio termodinAmico
com of elétrons, a distribuic¥o de energia dos eldétrens cal
rapidamente acima de 16 eV [64), tomemos este valor para a

o
temperatura do Atoma., Sendo M = 20,179 u.m.a. e 2\0 = 580,0 nm,

obt.emos

Entfo, a largura Doppler & da ordem de grandeza da largura do
espectrometro ¢ 0,06 nm D e do laser ¢ 0,02 nm 2.

Fizemos, inicialmente, o© espectro de emissZo da l&mpada
montada no IPEN. COperando-a com uma tensio de 250 V & uma corrente
de 12,4 mA, no intervalo de 570,0-620,0 nm, obtlvemos =8 linhas do
Ne I de um toltal de 62 linhas catalogadas por [6B5]. Ac fendaz de
entrada e a central tinham uma abertura de 40 Hm e a de =salida
es=tava totalmente  aberta, A velocidade de varredura do
espectromelro foi de 0,01 nm/s. O espectro esti na figura 38.

Depois de obler o espectro de emiss¥e, iluminamos a lampada
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zom um laser de He-Ne operande em S§32,8 nm., com uma poténcia de
saida de 0,1 mW. Nesta época, ainda n¥o contavamos com o laser de
corante. Usando o circuito da figura 34, obtivemos o primeiro
optogalvinico do nednio, com intensidade de S50 pV. A corrente na
lampada era de 1.5 mA.

Ja com o lasers de argdnio & corante instal ados, COmes amos
a fazer sistematicamente espectrozcopia optogalvAnica em nednio.
Com 2 primeira solucio de rodamina 6G oparando na falxa de %74.0 a
510,00 nm, com patéﬁcia mixima de 120 mW, consegimos 2£4* linhas do
Ne I, de um total de 44 linhas, conforme [(B35). Destas linhas, 9
tiveram o sinal de veoltagem positive e 16 negativo., A lAmpada
operol com uma corrente de € mA, A sensibilidade do lock-in foi de
250 pvY, com uma constante de tempo de 0,2 5. O motor de passo foi
alimentado com pulsos de 15 Hz. Esta lampada foi entio levada por
um aluno para o Chile, infelizmenie no momento em que Lentévamag
otimizar o experimento. Uma outra laimpada que recebemos em sequida
do IPEN quebrou na jungSo metal- pirex devideo a um choque térmico
por erro de operagio. E uma terceira lé&mpada, com catodo de ouro,
ndo atingiu o potencial de ruptura para voltagens atd 400 V devide
A& contamd nagic do nednloe pela atmosfera. No momento, o alunoe de
mestrado César Gustave trocou seu gis por  argénio e esta
trabalhando neala.

A partir dai, +trabalhamos com lAmpadas da Westinghouse
usadas em um espectrédmetro de absor¢Zfo do Instituto de Quimica.
Elas tinham catode de cobalteo, zinco, aluminieo e niguel. Por se
tratarem de lAmpadas com muitas horas de use, com muito metal que
sofreu “sputtering" colado ac pirex, e por n¥o podermos trabalhar
com correntes altas (acima de 15 mA) para nfc danifici-las,
tentamos enconirar aquela que operava com a descarga  mais
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silenciosa para obter o espectro do nednio, sem o intulte de
observar o metal. Tiramos, ent3o, os espectros das Jquatre lampadasg
operando com correntes de 1,5, 4.0 e 6.0 mA e cbservamos que a
lampada de cobalte apresentava o melhor espectro,

Com 2 lampada de catodo de cobalto operando com uma rcorrente
de 4,2 mA, que fol aguela na qual obtivemss a melhor raz3o

sinalrsruido, obtivemos 52 linhkas do Ne I de tm total de 68

trangsiges [6B], na faixa de B885,0-820 nm. Destas, nove
apresentaram vollagens positivas € as  demais, ndgatiwvas, O
ezpect.re ost4 na figura 37a. As absorg@ies observadas podem sear
clazssificadas em deis grupos, is + 2P e 28p » 3z, 4d,...¢ notaglo

de Paschen >, de acordo com os niveis de enargia da tabela 3.

potencial de ionizagfo 21,558 eV
4
3=, 4d. ., 20,56 - 21,11 eV
Ep“:...., E’.pl 18.38 - 18,07 oV
155..... 15z 16,62 - 165,85 oV
‘s 0 eV

Tabela 3: resumo dos niveis de energia do Ne I

Todas as absorg¢@es observadas foram entre estados excitados, pols
a energia do laser de corante variou entre 2,00 eV e 2,20 eV,
Variamos a corrente da lampada Para wvaloares de até 15 mA.
Quarenta e duas das transicBes =Zo do tipo 2p + 3=, 4d,...., e
Lodas apresentaram sinais negativos de voltagem para todos os
valores de caorrente usados., As 10 abﬁorqﬁes‘restantes. do tipo 1=
+ €p, apresentaram, para nove delas, sinajs positives de voltagem
para correntes baixas, mudande de polaridade para correntes altas.
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QO esgpéectro da lampada para a corrente de 14 mA & mostrado na
figura 37b. O diagrama de niveis destas dez transicBes esti na
figura 38. Como nJ¥o dispunhamos de uma fonte estabilizada com
varredura fina de corrente, nic fol possivel determinar os valores

nos quais os sinais destas nove transic®es mudaram de polaridade.

F= Sobre os sinais positivos & negativos de voltagems

O nivels 139 e 155 da mais baixa configuracfo e%ritada de
nednio s8o metaestiveis, com tempo de vida da ordem-.de sedqundos
[66]. O niveis 152 =] 154 possuem tempo de decaimento radiocative
curte [67].

Zob as condi¢®es de descarga luminosa na lampada de catodo
oca, a distribuligfo de energia do elétron cai rapidamente acima de
16 eV [64]. Os estados metaestaveis do nednio sXo eficientement;
popul ados por colis®@es elétron-nednio no estado fundamental .
Ionizaglo por elétron—- Atome metaestavel se torna mais importante

para correntes mais altas ( a sec¢fio de chogque tem um pico em

torne de 18 &V 3 [68]1. A frequéncia das colis®@es elétron-nednio

10

¢ = 10*"”=™> & maior que a frequéncia das colis®es nednio-nednio

& pressZo de aproximadamente 5 Torr ¢ 10°-10%° s 3 e que o
reciproco do tempo de vida mais curto do nednio excitade [639].

As absorgSes 2p 4+ 3g, 4d,... n¥o envolvem diretamente os
nivelis 15B [~ 155. Observamos que os sinais negatives de voltagem
aumentavam cCoOm uma acréscimo na corrente. Isto gignifica que a
taxa de ionizag¥®e aumenta com correntes mais altas. Iste se deve a
dois fatorez. Primeiramente, com o aumento da energia dos Atomos
teremos mals eléirons com energia suficiente para ionizi-los.

Zegundo, a ionizag¢%o ascsociativa & enargeticamente permitida para
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o5 atomos de nednio excitados para es niveis 3=, 4d.... A energia
de ligagdo do Ne; e=td em Ltorno de 1,30 &V, Assim, uma energia de
excitagio de 20,3 eV permite este tipo de ionizagio [361].

Da série de absorg@es 1s + 2p, quatra tem o estadse 155 como
nivel inferjor, gquatre o 15‘. uma o 153 e uma ©o 1$2. Todas as
transig®es que originaram nos dois nfivelis metaestivels do nednlio
exibiram sinais positivos de voltagem para correntes baixas e
sinais negativos para correntes altas. OC= tempos de relaxacio
destes niveis & muito maior que os dos niveis rsssohantes e 3
densidade de popul ac3o nestes niveis & maior. Para as condi ¢Bes de
corrente baixa, a excitac3s dos niveis metaestiveis para o5 niveis
£p reduz a concentracio dos niveis 153 & 155 por decaimento
radiative para o niveis 152 e 15‘. seguido por decaimenteo para o
nivel fupdamental. O niveis 2p esti3o acoplados por transferdnecia
de energia por colisio, o que provoca uma distribuicXo ;e
populag@o nos niveis inferiores 152 - 155. Decaimente destes
estadozs provoca uma dimi nui ¢&%e das popul ag@es dos  estados
metaestiveis em uma corrente menor, Para correntes mais altas, a
taxa de colis®es aumenta provocandoe um acréscimo na corrente, o
‘que resulta em um sinal negativo de voltagem [36,640].

Az quatro transi¢®es que se originaram fneo estado 154 também
aprezentaram voltagens positivas para correntes balxas. Iste pode
se dever ao fato da excitagio de 15‘ para os niveis 2p
invariavelmente popular o nivel 152. Este nivel estd acoplado aos
eslados 153—155 por transferéncia de energia por colisfo, o gque
dimipui a populagBo dos niveis metaecstidveis, provocando o =inpal

positive de voltagenm.

G- Perspectivasi



Com a chegada dos egquipamentos due estio sendo adgquirides
pelo laboratério, seri pogsivel fazer espectroscopia optogalvinica
de alta rezolugio. Nezstez equipamenios, incluem—se um nove tubo de
lager de argdnio da Spectra Phy=sie=z, um laser de corante com
configuragio de anel, cristais dobradores de freguéncia, um
amplificador leck-in EK 530 e um integrador box-car SE 250, ambos
com interfaces para a aquisigfo e anAlize dos dadogs, Com isto,
sera possivel automatizar o experimentea, aszsim como o tolor de
passo. ¢ que permitiria gue saiamos do estado quase Martesanal ™ em
que neog encontramos no momento, Como uma possivel linha de
pesquisa em especlroscopla optogal vanica de alta resolugfo. temos
a determinagio do pape]l do efeito Hanle nic-linear ne aumento de
poténcia dog lasers de gas, guando lhes & aplicado um campo
magnético externo [70,71], com um poszivel auxilio do Laboratérie
de Fecuperacioc de Lasers., Pode-se, também, desenvolver laAmpadas de
alta regsclugic para a especlroscopia optogalvénica, como proposto
por Barblieri e colaboradores [72), pois além da experiéncia por

nés adgquirida, contamos com uma bomba de vacuo i&nica.
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