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RESUMO

Neste trabalho apresentamos e discutimos os resultados obtidos investigando a
dinamica da geragao do sinal optogalvanico (SOG) em dois tipos de descargas elétricas
luminosas em argonio. Ambas as descargas operavam no regime subnormal que corres-
ponde a regido da curva tensdo versus corrente (V' x I) onde a resisténcia dinamica
delas é negativa. As condigoes tipicas de operacao das duas descargas incluem: um
potencial de 250 a 500 V através do tubo, uma corrente na descarga de 0,1 a 1 mA e
uma pressao do gas de 400 a 600 Pa. Na descarga de eletrodos paralelos foram feitas
as medidas do SOG excitando transicoes de um foton no intervalo de 415 a 434 nm
com um laser pulsado de 10 Hz e duracao dos pulsos de nanosegundos. Verificamos que
quando o regime de operacao da descarga varia de normal para subnormal, o SOG muda
da forma de um pulso para a de uma oscilacao harmoénica amortecida. Os resultados
experimentais foram interpretados através de um modelo que representa a descarga
de eletrodos paralelos como um transdutor optoeletronico de segunda ordem. Um
resultado importante desta analise é que, quando a descarga muda do regime normal
para subnormal, a evolugao temporal do SOG (independente de sua origem) é explicada
modelando a descarga em termos de um circuito elétrico equivalente. A origem do SOG
foi estudada na descarga de catodo oco através da interagao com pulsos ultracurtos.
As medidas do sinal optogalvanico intermodulado (SOGIM) na descarga de catodo
oco envolveram a excitacao de transi¢oes de um e dois fétons no intervalo de 760 a
776 nm usando um trem de par de pulsos de um laser de Ti-Safira de 76 MHz de taxa
de repeticao e duracao dos pulsos de femtossegundos. Os SOGIM foram registrados
mudando o atraso T entre os pulsos do par, para diferentes valores da duracao temporal
dos pulsos. A andlise dos SOGIM foi feita para duas regioes de atrasos. Na regiao de
atrasos grandes que corresponde a || > 500 fs, discutiu-se a dependéncia da magnitude
do SOGIM com o comprimento de onda central e com a largura temporal do pulso
laser. Para regidao em torno do retardo zero, isto é |T| < 500 fs, analisou-se o seu
perfil temporal. Constatamos que a magnitude do SOGIM para atrasos grandes, o
qual chamamos de nivel de fundo, dependia da ressonancia entre a excitacao laser e as

transicoes de um féton em 763,51, 772,37 e 772,43 nm e também do valor da largura
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espectral do pulso; mais especificamente, da convolugao entre o espectro do laser e
uma dessas transicoes de um foéton. Na andlise do perfil temporal do SOGIM em
torno de 7 = 0 verificamos que as medidas podiam ser classsificadas espectralmente
em dois grupos: o grupo dos sinais que nao envolve a fotoionizacao e o grupo dos
que envolve este processo. Para melhor entendermos as caracteristicas dos SOGIM,
recorremos a uma simulacao numérica baseada no modelo de um atomo de 3 niveis
interagindo com um trem de par de pulsos ultracurtos. O modelo tedrico desenvolvido
apresentou um bom acordo qualitativo com parte dos dados experimentais e se mostrou

uma ferramenta 1til para a andalise e interpretacao das medidas.



ABSTRACT

In this work we present and discuss the results obtained investigating the dy-
namics of the generation of the optogalvanic signal (OGS) in two types of electrical
glow discharges in argon. Both discharges were operated at the subnormal regime
which corresponds to the region of the voltage versus current (V' x I) curve where
their dynamic resistance is negative. The typical conditions of operation for the two
discharges include: a potential between 250 to 500 V across the tube, a current through
the discharge of 0,1 to 1 mA, and a gas pressure of 400 to 600 Pa. In the discharge
of parallel electrodes the OGS measures were performed exciting one photon transi-
tions in the range of 415 to 434 nm with a 10 Hz pulsed laser with a pulse duration of
nanoseconds. We noted that when the operation regime of the discharge varies from the
normal to the subnormal one, the OGS will change its shape from a pulse to a damped
harmonic oscillation. The experimental results were interpreted through a model that
represents the discharge of parallel electrodes as a second order optoeletronic trans-
ducer. One important result of this analysis is that when the discharge changes from
the normal regime to the subnormal one, the temporal evolution of the OGS (regardless
of its origin) is explained modeling the discharge in terms of an electrical equivalent
circuit. The origin of the OGS was studied in the hollow cathode discharge through the
interaction with ultrashort pulses. The measures of the intermodulated optogalvanic
signal (IMOGS) in the hollow cathode discharge involved the excitation of one and two
photon transitions in the range of 760 to 776 nm using a train of pair of pulses from a
Ti-Sapphire laser of 76 MHz repetition rate and pulses with duration of femtoseconds.
The IMOGS were recorded changing the delay 7 between the two pulses of the pair,
for different values of the pulses time length. The analysis of the IMOGS was made
for two regions of delays. In the region of major delays corresponding to |7| > 500 fs,
the dependence of the magnitude of IMOGS with the central wavelength and with the
time width of the laser pulse was discussed. For the region around zero delay, that is
|T| < 500 fs, his time profile was examined. We noted that the magnitude of IMOGS
for major delays, which we named background level, depends on the resonance between
the laser excitation and the one photon transitions at 763.51, 772.37 and 772.43 nm and
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also on the value of the spectral width of the pulse; more specifically, it depends on the
convolution between the spectrum of the laser and one of those one photon transitions.
In the analysis of the IMOGS temporal profile around the zero delay we verified that
the measures could be spectrally classified into two groups: the group of signals that
does not involve the photoionization and the group involving this process. To better
understand the characteristics of IMOGS, we use a numerical simulation based on a 3
level model for the atom interacting with a train of ultrashort pair of pulses. The the-
oretical model developed presents a good qualitative agreement with the experimental

data and was a useful tool for analysis and interpretation of the measures.



1. INTRODUCAO

O efeito optogalvanico foi descoberto por Penning em 1928 (1). Ele consiste
na mudanca da impedancia de uma descarga elétrica gasosa induzida por uma ra-
diacao eletromagnética que esta em ressonancia com uma das transicoes dos atomos ou
moléculas do gas onde ocorre a descarga. Devido a sua alta sensibilidade a técnica op-
togalvanica com laser tem sido convenientemente usada no diagnéstico de plasmas (2),
na espectroscopia atomica e molecular (3), na ionizacao Penning (4) e na calibracao e

estabilizagao de lasers sintonizaveis (5).

Em geral, o efeito é observado monitorando a corrente I ou a tensao V da
descarga. As caracteristicas do sinal elétrico observado, chamado de sinal optogalvanico
(SOG), dependem de vérios parametros da descarga tipo: geometria, regiao iluminada,
ponto de operacao na curva V x I, natureza e pressao do gds, caracteristicas dos
niveis de energia da transicao excitada, etc. Isto é uma conseqiiéncia da complexidade
da descarga elétrica a qual é originada por muitos processos fisicos ocorrendo entre
diferentes elementos da descarga (isto ¢, {fons, d&tomos excitados ou moléculas, elétrons
livres, paredes, etc). Esta situagao dificulta o desenvolvimento de um modelo tedrico
genérico para descrever o efeito optogalvanico. Na década de oitenta muitos modelos
surgiram, mas eles se restringiram a uma geometria particular, a um tipo de composicao
gasosa e, em alguns casos, a uma transicao particular. Muitos dos estudos foram
feitos na descarga de catodo oco e na descarga luminosa normal de eletrodos planos e

paralelos.

Nesse trabalho investigamos o SOG na zona luminosa negativa de uma descarga
elétrica de eletrodos paralelos e de uma descarga elétrica de catodo oco ambas em
argonio. As condigoes tipicas de operacao das duas descargas incluem potenciais que
variam de 250 - 500 V através do tubo, uma corrente na descarga de 0,1 a 1 mA e uma
pressao do gas de 400 - 600 Pa (3 - 4,5 Torr). Na descarga de eletrodos paralelos o
SOG é excitado por um laser pulsado com pulsos de nanosegundos de duragao. Por sua
vez, na descarga de catodo oco, o SOG é gerado por um trem de pares de pulsos de um
laser de femtossegundos. As duas descargas elétricas tém em comum uma resisténcia

dinamica negativa, Ry = %. O regime subnormal é caracterizado por uma inclinagao
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negativa na curva caracteristica V' x I da descarga (6) e nesse regime de operacao

podemos obter uma amplificagao do sinal.

E importante frisar que a evolucdo temporal do SOG nao é devido unicamente
aos mecanismos fisicos que ocorrem no interior da descarga, mas também o circuito
elétrico externo ao qual a descarga estd conectada influi no perfil temporal do sinal.
Esse aspecto nao tem sido levado em conta em muitas investigagoes envolvendo a
detecao de um SOG. Analisava-se a evolucao temporal do SOG e atribuia-se a sua
conformacao uma interpretacao em termos de processos microscépicos atomicos, sem
considerar que o seu formato também era resultante de um processo macroscopico,
associado a resposta do circuito elétrico de detecao do SOG ao estimulo induzido pelo

laser na descarga.

No presente trabalho procuramos evidenciar esse aspecto e, para tanto, usamos
a descarga de eletrodos paralelos para mostrar que o SOG em argonio muda da forma
de um pulso para a forma de uma oscilagao harmoénica amortecida quando o regime
de operacao da descarga varia de anormal para subnormal. Isto é, quando o ponto
de operacao na curva V x I da descarga muda sua inclinacao de um valor positivo
para negativo. Os resultados experimentais foram interpretados através de um modelo
que representa a descarga como um transdutor optoeletronico de segunda ordem (ou
seja, um dispositivo que converte um pulso éptico num pulso elétrico cuja resposta
a excitacao luminosa é descrita pela solucao de uma equacao diferencial de segunda
ordem). Um resultado importante desta andlise é que, quando a descarga muda do
regime anormal para subnormal, a evolu¢do temporal do SOG (independente de sua
origem) pode ser explicada modelando a descarga em termos de um circuito elétrico

equivalente.

Um estudo voltado a investigacao dos processos microscopicos que geram o efeito
optogalvanico foi realizado excitando o SOG na descarga de catodo oco (DCO) através
da interacao com pulsos ultracurtos. Nesse tipo de descarga a regiao luminosa negativa
fica concentrada no eixo cilindrico do catodo oco, o que permite um melhor volume de
interacao do laser com o plasma, resultando numa amplificacao adicional no SOG me-
dido. O sinal optogalvanico intermodulado (SOGIM) induzido na DCO por um trem
de pares de pulsos ultracurtos é detectado em funcao do atraso 7 entre os pulsos do
par para diferentes valores da duracao temporal dos pulsos. E evidente que o circuito
de detecao e o regime de operacao da descarga afetam a medida. Justamente operamos
na regiao subnormal para tirarmos vantagem da inerente amplificacao do sinal nesta
regiao. No entanto, em relacao a evolucao temporal do SOG, nessa configuracao nao

hé condicoes favoraveis para a ocorréncia das oscilacoes amortecidas. Isso porque, os
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tempos caracteristicos importantes para determinar os efeitos da acao do laser sao o
tempo entre pulsos do par (da ordem de fs) e o tempo entre pares de pulsos consecutivos
(da ordem de ns). Esses tempos sao infimos quando comparados com o periodo das os-
cilagoes (da ordem de pus) determinado pelos parametros tipicos do circuito equivalente
da descarga. E oportuno ressaltar que, como esses tempos caracteristicos sao menores
do que os tempos de relaxacao dos atomos excitados pela radiacao, devemos esperar
resultados que possam ser dependentes do comportamento atomico do meio (ou seja,
de aspectos microscépicos da descarga) no contexto da investigacao feita em funcao do

atraso entre pulsos e da duracao dos pulsos.

As medidas dos SOGIM realizadas na descarga de catodo oco sao discutidas para
duas regioes de atrasos: a regiao de atrasos grandes que corresponde a |T| > 500 fs
e a regiao de atrasos pequenos, |T| < 500 fs. Na regiao de atrasos grandes discute-
se a dependéncia da magnitude do SOGIM com o comprimento de onda central e
com a largura temporal do pulso do laser. Para a regiao em torno do retardo zero,
isto é |T| < 500 fs, analisa-se o seu perfil temporal. Constatamos que a magnitude
do SOGIM para atrasos grandes, o qual chamamos de nivel de fundo, dependia da
ressonancia entre a excitacao laser e as transicoes de um féton em 763,51, 772,37 e
772,43 nm que partem de niveis metaestaveis e também do valor da largura espectral
do pulso. Mais especificamente, da convolucao entre o espectro do laser e uma dessas
transicoes de um féton. Por sua vez, na andlise do perfil temporal do SOGIM em torno
de 7 = 0 verificamos que as medidas podiam ser classsificadas espectralmente em dois
grupos: o grupo das medidas onde ha fotoionizacao e o grupo das medidas onde a
fotoionizagao nao esta presente. Nesse ponto foi necessario recorrer a uma simulacao
numérica baseada no modelo de um atomo de 3 niveis interagindo com um trem de par
de pulsos ultracurtos para ajudarmos a entender as caracteristicas do sinal. A partir da
simulagao podemos obter informagoes sobre o processo de interagao do trem de par de
pulsos ultracurtos com a populacao dos niveis excitados pelo laser como, por exemplo,
a associagao do perfil temporal em forma de “W” de alguns SOGIM em torno da regiao

da regiao de atraso zero ao processo de fotoionizagao.

Esse trabalho esta estruturado da seguinte forma: no segundo capitulo apresen-
tamos, de forma geral, os aspectos fundamentais que caracterizam as descargas elétricas
luminosas, os circuitos elétricos para suas implementacoes e como obtemos as medidas
de V' e I; no capitulo trés discutimos de maneira breve os mecanismos fisicos para a
formacao do efeito optogalvanico e suas aplicacoes espectroscdpicas; as medidas e inter-
pretacoes do SOG na descarga de eletrodos paralelos sao abordadas no quarto capitulo,

enquanto que o capitulo cinco trata das medidas e andlises do SOGIM na descarga de
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catodo oco. Por fim, nas conclusoes fazemos um fechamento do trabalho, ressaltando

os principais resultados e apresentando as perspectivas para a sua continuidade.



2. ASPECTOS FUNDAMENTAIS DA
DESCARGA ELETRICA LUMINOSA

Normalmente as moléculas e 4&tomos que constituem um gés sao eletricamente
neutros e, portanto, nao apresentam cargas liquidas. Ainda assim os gases apresen-
tam uma pequena condutividade elétrica devido a presenga de cargas livres (elétrons
primérios), provenientes da ionizagdo causada por: radioatividade natural, radiacao
cosmica, luz ultravioleta e outros mecanismos. Esta condutividade residual depende
da natureza do gas e pode ser tao pequena que o gas pode ser considerado um isolante
quase perfeito. Ao se aplicar um campo elétrico suficientemente intenso, estas cargas
residuais ganham energia do campo e, se a energia ganha ¢ suficiente para ionizar o
gas, entao gera-se uma avalanche de cargas. A quantidade de portadores de carga é
tal que o gas vira um condutor quase perfeito. Nestas condigoes a corrente no gés esta
limitada pelo circuito externo que sustenta o campo elétrico. O gés no seu estado con-

dutor é chamado de plasmal! e apresenta uma fenomenologia muito rica, como veremos

a seguir.

O dispositivo que mantém o gas confinado e que permite aplicar o campo elétrico
ao gas denominamos de célula de descarga. Quando nesse dispositivo flui uma corrente,
dizemos que se estabeleceu uma descarga elétrica. Quando na descarga elétrica os
processos de criacao e neutralizagao de cargas operam conjuntamente de tal forma
que haja um equilibrio de cargas livres, entao diz-se que se desenvolveu uma descarga
elétrica autosustentada. Caso contrario, tem-se uma descarga que nao se mantém

estével.

Neste capitulo analisa-se dois exemplos de descarga elétrica luminosa autosus-
tentada: a descarga elétrica subnormal de eletrodos paralelos e a descarga elétrica
subnormal de catodo oco. O fato da descarga elétrica subnormal ser autosusten-

tada nao implica que a corrente que ela conduz seja estaciondria. E bastante comum

! Nesta situagao, a fragao de fons em relacao ao total de 4tomos e/ou moléculas do gés é da ordem
de 1075(7), o que caracteriza o gas como sendo um plasma de baixa temperatura.



2. Aspectos Fundamentais da Descarga Elétrica Luminosa 6

ela apresentar oscilagboes na sua corrente. Nos nossos experimentos ajustavamos as
condicoes das descargas para que elas operassem muito proximo do regime oscilatorio,
pois nesta situagao, ganhavamos uma amplificacao nos sinais medidos. Detalhare-
mos, neste capitulo, os dois tipos de descarga utilizados e apresentaremos as monta-
gens experimentais para suas implementagoes. Apds, por intermédio da curva V' x I,
caracteriza-se estas descargas elétricas. Salientamos que as curvas V' x I foram obtidas
para as condicoes de operacao das nossas montagens. Por fim, diferencas entre as duas
descargas sao apresentadas em termos da distribuicao de intensidade luminosa e do

campo elétrico no espaco entre os eletrodos.

2.1 Implementacao da descarga elétrica

Para implementar uma descarga elétrica, usualmente, monta-se um circuito
elétrico contendo uma fonte de tensao, um resistor de carga e uma célula de descarga;
todos estes componentes sao montados em série. A célula de descarga basicamente con-
siste de dois eletrodos, geralmente metélicos, separados por uma certa distancia. Todo
o conjunto é encapsulado, normalmente por um tubo de vidro, de tal forma que seja
possivel manter no interior da célula um gas a baixa pressao. As células de descarga
sao abertas ou seladas conforme se queira, respectivamente, mudar ou nao a pressao

do gés.

O resistor de carga tem a fungao de limitar a corrente I que flui no circuito en-
quanto a descarga se mantém ativa. Para alterar as condi¢oes de operacao da descarga
elétrica, deve-se mudar a tensao aplicada V' entre os eletrodos. Isto pode ser feito
de duas formas: variando a tensao da fonte Vr ou variando o valor da resisténcia de
carga Rco. Neste trabalho manteve-se o valor desta resisténcia fixo e variava-se a tensao

fornecida pela fonte ao circuito.

Na figura 2.1 apresenta-se o circuito elétrico basico, incluindo a célula de descarga
C'D, normalmente empregado no estudo de uma descarga elétrica luminosa. O retangulo
sombreado representa o encapsulamento da célula; K indica o catodo e A, o anodo da
descarga®. Vp é uma fonte de tensao continua (CC), negativa e estabilizada. Rgo é
o resistor de carga. Através da queda de tensao V; em R; determina-se a corrente [
(= Vi/Ry). Vi e V podem ser medidos com um osciloscépio. Na realidade, V' nao é
estritamente a tensao existente entre os eletrodos V4, mas V = Vi 4 + V7. Desde que

R; < Re, nés podemos considerar V' = V4. Com as medidas de V' e V; levanta-se a

2 Note que no circuito o anodo é aterrado e, portanto, a tensdo da fonte deve ser negativa.
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Fig. 2.1: Esquema basico da montagem de uma descarga elétrica luminosa.
CD: célula de descarga; K: catodo; A: anodo.

caracteristica V' x I da descarga. Em seguida descrevemos as montagens experimen-
tais empregadas neste trabalho. Essencialmente sao pequenas variacoes do circuito da

figura 2.1 usando células de descarga com geometrias diferentes.

2.1.1 Montagem I

A configuracao experimental desta montagem esté esquematizada na figura 2.2.
A célula de descarga foi feita de um tubo de vidro “pirex” de 24 mm de diametro
interno e 80 mm de comprimento. Uma janela de vidro “pirex” foi soldada a uma
das extremidades do tubo de vidro. O outro lado foi unido com cola epoxi a uma
flange metdlica de vacuo. Fechando a célula, a flange de vécuo foi conectada a um
soquete com conexoes elétricas resistentes a vacuo, de modo que a célula pode ser
aberta para limpeza. Os eletrodos consistem de dois fios paralelos de tungsténio de
1,2 mm de diametro, 45 mm de comprimento e 8 mm de afastamento entre si. Perto dos
eletrodos, ha na célula conexoes de entrada e saida de gas. Junto a conexao de entrada
do gas media-se a sua pressao p através de um sensor de pressao Pirani. O valor desta
pressao era controlado através de uma valvula de agulha instalada na admissao do gas.
Na conexao de saida do gés estava ligada uma bomba rotativa de vacuo que mantinha
a circulacao do gas pela célula. A pressao atingida era da ordem de 400 Pa. O gas

empregado foi argonio comercial puro (99,999%). A célula é conectada a uma fonte de
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Fig. 2.2: Esquema da montagem [. Cg = 0,1 uF; Co = 9,4 nF; Ro = 100 k€2;
R; = 1kQ; Ry = 10 MQ; OSC': osciloscopio. As medidas de Vg, V e V} sao
feitas conectando-se o osciloscépio (OSC') aos respectivos bornes. Assim,
respectivamente, o circuito é complementado com a ligagao indicada dentro
do retangulo.

tensao ajustavel Vi por meio do resistor de carga Ro = 100 k2. A corrente através da
descarga podia ser monitorada pelo resistor R; = 1 k{2 conectado entre o anodo A e a
terra. O seu valor variou entre 40 a 80 pA. O sinal estudado Vg consta das oscilagoes

de tensao®

no catodo K. Antes de ser registrado num osciloscépio digital (OSC), o
sinal é “filtrado” pelo capacitor Cc = 9,4 nF, eliminando-se qualquer componente CC.
Um par de diodos de silicio D foi usado para proteger a entrada do osciloscépio contra
pulsos de tensao que ocorrem no catodo quando a descarga é ligada ou desligada. O
capacitor Cg = 0,1uF tem o papel de desacoplar o sinal Vg da fonte de tensao*. Como
V a 250 a 500 V, utiliza-se Ry para medir uma tensao menor. Ao se conectar o resistor
Ry = 10 M2 ao osciloscépio, que tem uma impedancia de entrada de 1 M2, forma-se
um divisor de tensdo tal que o osciloscépio mede V/10. O retangulo tracejado na figura

representa o isolamento eletromagnético do circuito de detecao.
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Fig. 2.3: Esquema da montagem II. R = 200 k2; R; = 60 €.

2.1.2 Montagem 11

Nesta montagem (figura 2.3) utilizamos uma célula de descarga tipo catodo oco
que tem um comprimento total de 170 mm. No corpo central da célula, feito de latao,
estd aparafusado o catodo K, que é de aco inoxidavel e tem um diametro interno
d = 1,0 mm e um comprimento [ = 6,0 mm. H& duas janelas nas extremidades da
célula cujas estruturas de latao estao presas a base do eletrodo negativo por tubos
de vidro “pirex” com 26 mm de diametro e 50 mm de comprimento. Os tubos de
vidro estao presos por pressao, através de anéis de borracha, nas pecas de latao da
célula. As janelas e o centro do furo do catodo oco estao alinhados, de modo que
dois feixes laser® entram por uma janela, sdo focalizados por uma lente convergente
no interior do catodo e, finalmente, saem pela outra janela. O anodo A é um fio de
tungsténio de 20 mm de comprimento e encontra-se preso ao corpo de uma das janelas,
fora da trajetéria dos feixes laser. A distancia entre o catodo e o anodo é de cerca de
15 mm. A célula é do tipo nao selada, o que possibilita que o gas flua através dela. Ela
possui uma entrada de gés e uma saida para o sistema de vacuo, cada uma colocada
numa extremidade da célula, permitindo que o gas circule pelo interior do catodo.

A medida da pressao na célula de catodo oco e o controle do fluxo gasoso seguem o

3 Essas oscilagoes sdo induzidas pelo efeito optogalvanico ou por um pulso de tensdo (veja-se o
capitulo 4.)

4 Isto ser4 detalhado no capitulo 4.

5 A utilizacao destes feixes laser é explicada no capitulo 5.
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mesmo esquema da montagem I. A descarga é operada com uma tensao negativa Vg
de 300 a 450 V que é controlada através de um resistor de carga Ro = 200 k2. O tubo
foi preenchido com cerca de 600 Pa de argonio comercial puro (99,999%) e operava
com uma corrente CC de aproximadamente 1 mA. Com esta corrente baixa, nao foi
necessario refrigerar o catodo. Mantendo esta descarga de catodo oco nas condicoes
descritas acima, ela operava em condicoes tais que apresentava o “efeito catodo oco”S.
Neste tipo de descarga elétrica, o sinal analisado consta das variacoes de tensao’ V;
que sao medidas através do resistor R; = 60 €2, e que sao, portanto, proporcionais as

variacoes da corrente que flui através da descarga.

2.2 Caracterizagcao macroscopica da descarga

elétrica luminosa

2.2.1 Curva V = f(pdga,I)

Macroscopicamente uma descarga elétrica é caracterizada pelo valor da pressao
p do gas, pela tensao V' aplicada entre os seus eletrodos, pela corrente I que flui através
dela e pela separacao dg 4 intereletrodica. A relacao entre a densidade de corrente j, a
pressao p, a tensao de manutencao V' e a separacgao entre os eletrodos dx 4 ¢ mostrada
na figura 2.4 para uma descarga autosustentada estavel entre dois eletrodos planos e
paralelos de raio R muito maior que dg 4(6). Nesta figura estao indicados os diferentes

tipos de descarga luminosa dependendo do seu regime de operacao.

Nao ha uma concordancia completa sobre a nomenclatura das diferentes formas
de operagao de uma descarga. Uma descarga Townsend (regidao 1) serd considerada
aquela onde ha uma falta apreciavel de cargas espaciais e é caracterizada por uma
tensao de manutencao que é independente da corrente. A tensao da descarga V é
portanto igual a tensdo de ruptura V, ® e a curva V x pdg4 na regiao 1 da figura 2.4
representa a curva de Paschen com um minimo em (pdg A)min. O platoé 3 com a tensao
de manutencao mais baixa é a regiao da descarga normal. O plato gradualmente se
estreita com a reducao de pdia e, em pdra < (pdxA)min, se transforma inicialmente
em uma depressao separando as regioes subnormal 2 e anormal 4, e que, depois, vai

lentamente desaparecendo. A regiao subnormal 2 que ocupa a regiao de transicao

6 O “efeito catodo oco” sera detalhado na secdo 2.2.3.

" Estas variacoes de tensdo, que sdo induzidas pelo efeito optogalvanico, serdio apresentadas no
capitulo 5.

8V, é a tensdo minima de Vi para estabelecer uma descarga.
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Fig. 2.4: Diagrama representando os diferentes tipos de descarga luminosa entre
eletrodos planos e paralelos. 1 - descarga Townsend, 2 - descarga subnormal,
3 - descarga normal e 4 - descarga anormal. Este diagrama foi construido a
partir de resultados experimentais obtidos para Hy, No, Ne e Ar, de modo
que nos eixos estao representados valores tipicos (6).

entre as descargas Townsend e normal é caracterizada pela por¢ao descendente na sua

caracteristica V x [I.

Como ja foi dito acima, o regime subnormal é caracterizado por uma inclinagao
Ry (= Z—‘I/) negativa na curva V' x I. Esta inclinacao Ry se chama resisténcia dinamica.
E bem conhecido que devido a esta inclinagao negativa a corrente (ou a tensao) da
descarga pode apresentar oscilagoes e instabilidades com uma aparéncia ruidosa (6, 8-
14). As descargas utilizadas nas montagens I e IT operavam no regime subnormal numa
condicao muito préxima de onde estas oscilagoes ocorreram. Um estimulo externo
(pulso laser ou elétrico) disparava estas oscilagoes. Longe de serem um problema para
nos, as oscilagoes foram nossas aliadas, pois elas maximizavam a resposta das descargas
a excitacao luminosa. Conforme veremos no capitulo 4, a descarga elétrica operando

no regime Ry = % < 0, é um transdutor optoeletronico com grande sensibilidade °.

A figura 2.5 mostra a caracteristica V' x I da descarga da montagem I operando

com uma pressao de argonio de aproximadamente 400 Pa. A corrente variou de 40 a

9 Esta propriedade da descarga subnormal j4 havia sido evidenciada por Kopeika e Rosenbaum em
1976 (15).
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140 pA. Os pontos experimentais foram obtidos medindo V' e 'Y da descarga para
diferentes valores da fonte de tensao. A curva continua é um ajuste aos pontos experi-
mentais usando um polindmio de terceira ordem. A inclinacao negativa da curva pode
ser claramente identificada para valores de corrente menores que 60 pA. A resisténcia

dinamica Ry, calculada da curva V' x I desta figura, é indicada na figura 2.6.

A caracteristica V' x I da descarga de catodo oco utilizada na montagem II
operando com uma pressao de argonio de aproximadamente 600 Pa esta indicada na
figura 2.7. A variacao na corrente se deu entre 0,5 a 3,5 mA. Os pontos experimentais
foram obtidos medindo V' e I da descarga para diferentes valores da fonte de tensao.
Desta curva V x I, calculou-se a resisténcia dinamica Ry da célula de catodo oco

conforme ilustra a figura 2.8.

Tendo o conhecimento da caracteristica V' x I das descargas elétricas empre-
gadas, pode-se determinar o ponto de operacao (I,V') delas, que corresponde a tensao
Vr utilizada nos circuitos. Aplicando a conservacao da energia a malha principal do

circuito da figura 2.2 ou para a malha da figura 2.3, obtém-se
V=—(Rc+ Ry)l + Vg (2.1)

que é a chamada reta de carga do circuito. A intersecao desta reta com a caracteristica

V x I da descarga elétrica,

V=), (2.2)

determina o ponto de operagao (I,V). No nosso caso o ponto de operagao é deslocado
alterando-se Vr, o que implica que se muda a posicao da reta de carga, mas nao a sua
declividade. Assim, desde que Vi > V,., hé a ignicao da descarga (I > 0) e, logo apds
a ruptura, a corrente rapidamente cresce até atingir o ponto de operagao da descarga.
Portanto, uma vez que mantemos R¢ fixo, o valor de Vi determina em que regiao da

figura 2.4 o ponto de operacao se situa.

Analisando as curvas V x [ (figuras 2.5 e 2.7) das duas descargas empregadas
percebemos que qualitativamente elas sao parecidas. Diferengas entre elas aparecem
quando investigamos a distribuicao de intensidade luminosa e o campo elétrico no

espaco entre os eletrodos. Este estudo estd apresentado nas secoes que se seguem.

10 Como muitas vezes, dependendo das condicdes de operacdo, a corrente pode apresentar oscilacoes
periédicas e/ou aperiédicas nds registramos a corrente média.
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Fig. 2.5: Curva V x I da descarga utilizada na montagem I.
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Fig. 2.6: Curva R; x I da descarga da montagem I.
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Fig. 2.8: Curva Ry x I da descarga da montagem II.
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Fig. 2.9: a) Distribuicao de regides luminosa e escura numa descarga de eletrodos
planos e paralelos, em fungao da distancia a partir do catodo, para as
seguintes condicoes: V = —-1000 V, I = 3 mA e p = 75 Pa. EEC: espaco
escuro do catodo; ZLN: zona luminosa negativa; EEA: espaco escuro do
anodo. b) Distribui¢ao do campo elétrico e do potencial calculadas para as
mesmas condigoes da descarga (17).

2.2.2 A descarga luminosa de eletrodos paralelos

Uma descarga luminosa de eletrodos planos e paralelos possui um arranjo dis-
tinto de regides luminosas e escuras entre o catodo e o anodo (8, 16). A posicao das
varias regioes e as suas ocorréncias dependem do tipo e da pressao do gas, da corrente
ou da tensao através da descarga e da separacao entre os eletrodos. Muitas regioes
sao, entretanto, comuns a todas as descargas. Analisemos um exemplo de descarga de
eletrodos paralelos e planos. Embora a descarga empregada por nés na montagem I
possua como eletrodos dois fios paralelos de tungsténio, o exemplo (17) que serd investi-
gado apresenta a mesma distribuicao de zonas espaciais que a utilizada neste trabalho.
Considere como exemplo tipico uma descarga luminosa de eletrodos planos e paralelos
em um longo tubo cilindrico de poucos centimetros de diametro, preenchido com gas
argonio a uma pressao de ~ 75 Pa. Entre os eletrodos, separados por uma distancia

de 1 cm, uma tensao de cerca de 1 kV ¢ aplicada, conduzindo uma corrente em torno
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de 3 mA. Nestas condicoes, a descarga estara espacialmente dividida em trés regioes
(veja figura 2.9a): o espago escuro do catodo (EEC) préoximo ao catodo, que é carac-
terizado por um campo elétrico intenso (praticamente todo o potencial aplicado entre
os dois eletrodos decresce, em médulo, nesta regiao); a zona luminosa negativa (ZLN)
ou regiao do plasma que é praticamente livre de campo elétrico; e o pequeno espago
escuro do anodo (EEA) adjacente ao anodo. A figura 2.9b apresenta a distribuigao
do campo elétrico e do potencial calculadas para estas condigoes (17). O potencial
(eixo da esquerda) é ~1000 V no catodo e aumenta para zero a ~ 0,23 cm do catodo.
A posicao onde o potencial cruza a linha do zero é definida como a interface entre o
EEC e a ZLN. O potencial é ligeiramente positivo na ZLN (isto é, alguns poucos volts,
chamado de potencial do plasma) e decresce a zero no anodo. Logo, a ZLN é a parte
mais positiva da descarga. O campo elétrico (eixo da direita) é extremamante negativo
no catodo (-8 kV/cm) e aumenta quase linearmente no EEC. Ele nao cruza a linha do
zero na interface EEC-ZLN mas entra na ZLN com um pequeno valor negativo. Ele
so atingird o valor zero a 0,7 cm do catodo e entao assume um pequeno valor positivo.

Préximo ao anodo, no EEA, o campo cresce para cerca de 200 V/cm.

2.2.3 A descarga luminosa de catodo oco

Uma descarga de catodo oco é um tipo especial de descarga luminosa que tem
como caracteristicas principais uma alta intensidade de radiagao e uma densidade de

corrente maior que a obtida com o catodo plano simples nas mesmas condigoes.

Uma descarga de catodo oco (DCO) contém apenas duas regides: o EEC e
a ZLN. O catodo pode ter o formato de duas placas paralelas separadas por uma
distancia d ou de um cilindro oco de diametro interno d. Existem, no entanto, algumas
diferencas quanto a distribuicao da densidade de carga e de campo elétrico na regiao
de queda do catodo entre as duas configuragdes (18). A distancia entre o catodo e o
anodo é mantida curta o suficiente para que a ZLN fique confinada dentro da cavidade

do catodo.

Operacionalmente, uma DCO se difere basicamente de uma descarga com catodo
plano simples, pela baixa tensao de operacao para a mesma densidade de corrente e

pressao (19).

A caracteristica mais peculiar de uma DCO é o chamado “efeito catodo oco”
(20), isto é, um grande aumento na densidade de corrente e na intensidade de luz,

que é observado quando a distancia entre as faces opostas do catodo e a pressao do
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gas sao ajustadas de tal forma que as zonas luminosas negativas provenientes de faces
opostas do catodo se superpoem. Entao, a ZLN fica confinada no eixo cilindrico. Estas
propriedades sao devidas principalmente ao uso eficiente dos elétrons rapidos e ions
numa DCO (21, 22). De fato, muitos fons que usualmente se perdem nos limites da
ZLN com o anodo e com as paredes envolventes, no caso de um catodo plano, podem
alcancar a superficie do catodo oco e liberar mais elétrons. A perda de elétrons rapidos
¢é também consideravelmente reduzida pois eles podem oscilar entre as paredes opostas
do catodo (“efeito pendular”) (23), usando toda a sua energia para excitar e ionizar
os atomos gasosos. Alguns destes elétrons podem penetrar no espago escuro do catodo
oposto ao da sua origem e 14 causar colisoes ionizantes. Os novos elétrons entao criados
serao acelerados pelo intenso campo do EEC, gerando mais elétrons, contribuindo deste
modo para um aumento na taxa de ionizacao no EEC, assim como na ZLN. Este
efeito pendular dos elétrons é conseqiiéncia da distribuigao radial do campo elétrico
no interior do catodo oco. Como é mostrado na figura 2.10, ele tem a forma de bacia
e ¢ responsavel pela forte aceleracao dos elétrons emitidos da superficie do catodo e

pelo seu movimento oscilatério. Nas condigoes de operagao da descarga de catodo

} E(r)

-R 0 +R
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Wil Ny
o ra

EEC ZILN  EEC

Fig. 2.10: Distribuicao radial do campo elétrico em uma descarga de catodo oco
cilindrico. As barras verticais representam as paredes do catodo.

oco utilizada na montagem II, ela apresentava o “efeito catodo oco”, concentrando
a ZLN numa regiao de aproximadamente 0,1 mm de diametro ao longo do eixo da
descarga. Na figura 2.11 é mostrada uma fotografia da luz emitida pela descarga ao
longo da direcao axial onde vemos a ZLN confinada no centro do catodo oco. Baguer
e colaboradores (24) determinaram através de modelamentos tedricos e de medidas
espectrométricas a densidade radial de atomos metaestdaveis de Ar numa descarga de
catodo oco. Os resultados tedrico e experimental foram idénticos e mostraram que para

correntes menores que 2 mA, para todos os valores de pressao estudados (maior valor
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furo do catodo

Fig. 2.11: Fotografia da luz emitida axialmente pela descarga de catodo oco da mon-
tagem II, quando opera apresentando o “efeito catodo oco”. A mancha

clara de aproximadamente 0,1 mm de diametro, confinada na regiao cen-
tral, é a ZLN.

de pressao estudado foi de 1 Torr ou 133,32 Pa), a densidade de dtomos metaestéveis

de Ar atinge um mdximo no eixo do catodo oco'l.

Em uma descarga cujo catodo é formado por duas placas paralelas, podemos
observar que, ao afastarmos suficientemente as placas ou aumentarmos corresponden-
temente a pressao, a descarga passa a se comportar como uma descarga de dois catodos
planos simples. O “efeito catodo oco” depende, pois, do produto entre a separagao d

das placas (ou do diametro interno do catodo) e a pressao do gas (25).

Para que ocorra a superposi¢ao das ZLN no interior do catodo, e dessa forma
ocorra o “efeito catodo oco”, o raio do catodo deve ser menor do que o alcance L
do feixe de elétrons para uma dada tensao aplicada e pressao de operagao, pois este
alcance define a extensao da ZLN. As dimensoes de um catodo oco podem ser calculadas

considerando a expressao fornecida por Persson (26, 27) para o alcance de um feixe de

1 U U
v g | (23)

elétrons:

sendo

11 Este resultado serd importante quando analisarmos, no capitulo 5, os sinais medidos na DCO.
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U = energia cinética dos elétrons [eV] no final da ZLN (que corresponde,
nesse caso, a queda de tensao do catodo);
U; = potencial de ionizacao [eV];
B = fator numérico, entre 1 e 10 (levando em conta que a ionizagao por colisdo
geralmente dissipa mais energia que a energia de ionizagao);
s(U) = eficiéncia de ionizacao (ou seja, numero de pares elétron-ion gerados por
unidade de comprimento, por elétron e por pressao) [cm~!. Torr™];

p = pressao do gas [Torr].

Essa distancia corresponde ao alcance do feixe de elétrons que foi acelerado através do
espago escuro do catodo e define a extensao da ZLN. O raio r = d/2 do catodo deverd

ser, portanto, menor do que L.

A eficiéncia de ionizacao s(U) para o argonio pode ser obtida da curva mostrada
na figura 2.12 (26). Desta curva podemos calcular a integral f0284 % onde a tensao
de operacao para a DCO é V = 284 V. Esta integral é a area sinalizada na fig. 2.12
que, obtida do grafico, vale cerca de 3361,67 eV.cm.Torr. Supondo, para o pior caso,
que § = 10 e sabendo que U; = 15,759 eV para o argonio (28), obtemos da equagao
(2.3), L ~ 47 mm para a pressao de operagao da nossa descarga de catodo oco que é de

~ 4,5 Torr (600 Pa). Sendo r = 0,5 mm < 47 mm, entdo a DCO opera nas condigoes
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Fig. 2.12: Eficiencia de ionizacao para o argonio em funcao da energia dos elétrons
para a pressao de 1 Torr (26). O significado da area sinalizada na figura
esta explicado no texto.
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de ocorréncia do “efeito catodo oco”.

O alcance do feixe de elétrons nos dda um limite superior para a ocorréncia
do efeito catodo oco. O limite inferior é dado pela espessura do EEC. A pressao de

operacao deve ser tal que o EEC seja menor que o raio do catodo.

Quanto ao comprimento do catodo, existem regras gerais de funcionamento,
obtidas empiricamente, para uma descarga do tipo catodo oco, das quais se destaca

que a razao entre o comprimento [ do catodo e o seu diametro d deve ser menor do que

7 (27), isto é:
l

- <T. 24
L (2.0

Na implementacao da descarga de catodo oco utilizada na montagem II temos

l 6
_bmm_ o

E 1 mm

respeitando, portanto, a expressao (2.4).



3. O EFEITO OPTOGALVANICO

Quando uma descarga elétrica gasosa € iluminada por uma radiacao ressonante
com uma das transi¢oes atomicas ou moleculares das espécies presentes no meio em que
se da a descarga elétrica, ocorre uma mudanga nas suas propriedades elétricas. Esta
mudancga ¢ observada como um aumento ou decréscimo na condutividade da descarga

e é conhecido como “efeito optogalvanico” (EOG).

O EOG foi primeiramente descrito por Penning (1) em 1928, o qual notou
uma variagdo na impedancia de uma descarga em neonio quando ela foi irradiada
pela emissao de outra descarga em neonio. Observacoes similares foram feitas mais
tarde em descargas de Hg e He por Kenty (1950) (29) e por Meissner e Miller (1953)
(30) respectivamente. Em todos estes casos o efeito de bombeio da radiagao sobre os
niveis metaestaveis, que estao criticamente envolvidos no mecanismo de producao de
pares elétron-ions dentro da descarga, tornaram possivel a observagao deste fenomeno
usando fontes de luz incoerente. Extensas e praticas aplicagoes do EOG tiveram que
esperar a introducao de lasers sintonizaveis. O EOG foi notado em lasers de descarga

gasosa quando observou-se uma mudanca na corrente da descarga toda vez que o laser

disparava (31), efeito verificado em laser de He-Ne (32, 33), de Xe (34) e de CO4 (35).

A aplicacao atual do EOG como uma ferramenta espectroscopica tutil comecou
com o trabalho de Green e colaboradores (36) em 1976. Eles iluminaram uma descarga
usando um laser de corante sintonizavel e mostraram que um espectro de alta sensibili-
dade das espécies presentes na descarga poderia ser obtido monitorando a impedancia
da descarga. A excitagao eletronica dos atomos na descarga permitiram a observacao
de transicoes partindo de estados metaestaveis e excitados, enquanto que o uso de
descargas de catodo oco tornaram possivel a realizagao de espectroscopia de elementos

refratarios em fase gasosa produzidos pelo desgaste do catodo.

A técnica optogalvanica pode ser considerada uma alternativa as técnicas de
absorcao e de fluorescéncia. Muitos trabalhos publicados desde 1976, alguns deles serao
comentados ao longo do capitulo, tém sugerido uma grande variedade de aplicacoes
para o EOG: espectroscopia, detecao de pequenas concentragoes, andlise de isétopos,

calibragao do(s) comprimento(s) de onda de uma fonte de radiagdo, estabiliza¢ao da
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freqiiéncia de lasers, investigacao de processos elementares. Estes trabalhos também
tem explorado extensdes da técnica (espectroscopia molecular e idnica; o uso de lasers
continuos e sintonizaveis operando no infravermelho, visivel e ultravioleta; o uso de
lasers pulsados; e espectroscopia em descargas de radio-freqiiéncia e em chamas) e
maneiras de se estudar a cinética da geracao do sinal optogalvanico. A utilizacao da
espectroscopia optogalvanica se ampliou mais ainda quando foi associada a técnicas de
espectroscopia sub-Doppler para se estudar as espécies presentes na descarga com alta

resolucao.

Neste capitulo, baseados nos trabalhos de Barbieri et al. (37) e de Ochkin
et al. (38) vamos revisar as técnicas optogalvanicas mais importantes, onde nos res-
tringiremos a aplicagao do EOG em descargas elétricas autosustentadas geradas entre
dois eletrodos!. Na secao 3.1 sao descritos os mecanismos fisicos importantes para
a formacgao do EOG na descarga elétrica. Como ja mencionamos na introducao, as
implicagoes desses mecanismos sobre a impedancia da descarga podem ser medidos
por um sinal elétrico denominado de sinal optogalvanico (SOG). A andlise dos sinais
optogalvanicos medidos para as montagens I e Il serd feita nos capitulos 4 e 5 res-
pectivamente. Assim, na secao 3.1, restringimo-nos a consideragoes sobre a natureza
do EOG. Aplicacoes espectroscopicas sao consideradas na secao 3.2, com énfase em
técnicas sub-Doppler de alta resolucao. Finalmente, na secao 3.3, discutimos as vanta-

gens e limitacoes da espectroscopia optogalvanica.

3.1 Mecanismos fisicos para a formacao do EOG

Os processos elementares que ocorrem numa descarga luminosa sao numerosos
e complexos. Os elétrons, acelerados pelo campo elétrico aplicado entre os eletrodos,
colidem com os atomos da descarga, formando fons e atomos excitados. Os principais
mecanismos responsaveis pela auto-sustentacao de uma descarga elétrica podem ser

resumidos como se segue (17, 37).

1) Ionizagao por impacto de um atomo A no estado fundamental com um elétron e™:
A+e — AT +2e,

onde A1 simboliza um &tomo ionizado.

! Nao iremos abordar, portanto, a aplicacao da técnica optogalvanica a descargas elétricas de radio-
freqliéncia e nem a chamas.
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2) Ionizacao em dois ou mais passos:

A+e = A*ou A, +e, A*ou A:, +e — AT+ 2e,
sendo A* um atomo excitado e A’ um atomo metaestavel. Nas descargas em gases
nobres o processo 2), envolvendo um dtomo metaestavel, é particularmente importante.
Veremos adiante que este fato é de grande interesse na geracao do EOG. Esses meca-

nismos correspondem a colisoes de 1% espécie, isto €, colisoes em que a energia cinética

do elétron é convertida em energia de excitagdo do atomo (27).

Ao lado destes processos nos quais a energia cinética do elétron é convertida
em energia de excitacao, existem outros processos envolvendo colisoes entre atomos

excitados que completam a excitacao do gas na descarga, conforme apresentado abaixo.

3) Tonizagao por impacto com fons A™:

a) A+ AT — AT+ AT +e ou
b) A*ou Af, + AT — AT+ At +e.

4) Tonizagao Penning de um atomo B por impacto com metaestavel A’ :

B+ A, — A+ Bt +e,

onde B foi um atomo arrancado do catodo.

5) lonizagao associativa:

A*+A— A +e.

6) Colisao metaestavel-metaestavel:

A+ A > AT+ A+e.

Tal colisao é mais efetiva numa descarga quanto maior a energia do estado metaestdvel.
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7) Colisoes supereldsticas (em que a energia de excitacdo é convertida em energia

cinética):

e~ (lento)+A* — e~ (rdpido)+A

e (lento)+A* — e~ (rdpido)+A*,

sendo A*™ um atomo em um alto nivel de energia. Essas colisoes aumentam a tempe-
ratura do gas. Esses processos correspondem a colisoes de 2% espécie, isto é, colisoes

em que energia de excitagdo é convertida em energia cinética para os elétrons (27).

Somente os principais processos foram mencionados; a realidade é muito mais
complicada. Um quadro mais completo dos processos indispensaveis para manutencao
da descarga requer a inclusao de outros mecanismos, de menor importancia, tais como
recombinacao, perda de particulas carregadas devido a difusao ambipolar para as pare-

des e processos radiativos.

Quando uma radiagao laser é sintonizada proxima a uma transicao de uma
espécie atomica ou molecular presente na descarga, os processos descritos que envolvem

atomos excitados sao perturbados e as propriedades elétricas da descarga variam.

Os mecanismos que convertem estes efeitos em perturbacao na corrente sao
essencialmente os seguintes:
e uma variacao na producao de pares elétron-ion e

e uma variacao nas temperaturas do gas e dos elétrons.

Ambos processos tém sido usados para explicar o EOG em diferentes tipos
de descargas e um ou outro pode dominar na geragao do SOG, dependendo do tipo
particular de descarga considerada. O que realmente acontece é que o meio de uma

descarga é muito complexo para se descrever o EOG por um tnico mecanismo geral.

A primeira tentativa de se explicar o EOG baseou-se numa descricao qualita-
tiva. Penning (1) usou o efeito para confirmar a ocorréncia de colisoes entre dtomos

metaestaveis de neonio e dtomos de argonio no estado fundamental (processo 4).

Um entendimento quantitativo do EOG é possivel somente se um modelo razoavel
da descarga puder ser construido e se as se¢oes de choque dos processos envolvidos pude-
rem ser conhecidas. Nas ultimas décadas, muitos modelos sobre descargas elétricas
luminosas foram publicados na literatura especifica. Existem trés grupos bésicos de

modelos: o modelo de fluido, de Boltzmann e de Monte Carlo.
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No modelo de fluido (39-41), as espécies do plasma (elétrons, dtomos e fons)
sao consideradas como estando em continuo equilibrio com o campo elétrico e sao
descritas por equagoes de continuidade (baseadas em leis de conservacao) e equagoes
de fluxo de difusdo e migragdo no campo elétrico (o dltimo somente para particulas
carregadas). Este tipo de modelo é, em principio, bem simples (embora possa ser
bem complicado resolver o conjunto de equagoes diferenciais nao-lineares fortemente
acopladas), mas isto é somente uma aproximagao, especialmente para elétrons, que nao
estao definitivamente em equilibrio com o campo elétrico (eles ganham mais energia

do campo elétrico do que perdem por colisoes).

A segunda aproximagao é um modelo de Boltzmann (42, 43) que leva em conta
a condicao de nao equilibrio de varias espécies do plasma descrevendo-as através de
equacoes de transporte de Boltzmann. Este método é preciso mas pode levar a equagoes

matematicas muito complexas.

O terceiro modelo é a simulagdo de Monte Carlo (MC) (44, 45). O compor-
tamento das espécies é simulado explicitamente; elas sao descritas como particulas
separadas, uma depois da outra. Suas trajetérias através da descarga sao descritas
pelas leis de Newton e colisoes sao tratadas com nimeros randomicos (a probabilidade
de um certo processo de colisao e a nova energia e dire¢ao apds uma colisao sao definidas
baseadas em secoes de choque e teorias de espalhamento usando ntmeros criados ran-
domicamente). Acompanhando um grande nimero de particulas, a descarga pode ser
simulada. Este é o modelo mais preciso, porque ele trata as particulas com o maior
detalhamento microscopico possivel. Além disso, ele estd baseado em equagoes sim-
ples, o que o torna transparente e de facil entendimento. Entretanto, devido ao grande
ntimero de particulas que estao envolvidas na simulagao (o que permite a obtengao de

uma estatistica satisfatéria), os tempos de célculo sao longos.

Cada modelo tem suas vantagens e desvantagens e, portanto, ¢ desejavel se
usar a combinagao desses modelos para descrever as varias espécies numa descarga
elétrica. Bogaerts e colaboradores (17, 19), por exemplo, desenvolveram uma rede
de modelamento para descrever uma descarga elétrica que usa a combinacao de dois
desses modelos. As espécies que nao estao em equilibrio com o campo elétrico, como
elétrons rapidos (elétrons com uma quantidade suficiente de energia para produzir
ionizagdo ou excitacao), sao tratados com um modelo de MC, ao passo que espécies
que estao aproximadamente em equilibrio com o campo elétrico sao descritas com
precisao suficiente pelo modelo de fluido. Este tratamento combinado de modelos leva

a concordancias satisfatorias entre calculos e observagoes experimentais.
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Uma vez conseguido modelar de forma satisfatéria uma descarga elétrica é pre-
ciso ainda modelar a perturbacao que a absorcao ressonante de radiagao, pelos dtomos

ou moléculas da descarga, causa na condutividade da descarga elétrica, ou seja, o EOG.

Verifica-se na literatura que, com respeito ao modelamento do EOG, o forma-
lismo de equacgoes de taxa tem sido usado para descrever os diferentes processos. En-
tretanto, ¢ impossivel montar um conjunto completo de equagoes de taxa para todos os
niveis de energia e processos envolvidos na descarga. Isto se deve ao grande ntiimero de
equagoes necessarias e a indisponibilidade de muitos valores para as segoes de choque.
Deste modo, o estabelecimento de um modelo geral para uma descri¢ao quantitativa do
EOG é uma tarefa muito dificil. No entanto, alguns modelos foram obtidos para regioes
especificas de tipos particulares de descargas (por exemplo, para a regiao da coluna
positiva em descarga de catodo oco e de radio-freqiiéncia) e fornecem boas explicagoes

das observacoes experimentais sob determinadas condigoes.

3.2 Técnicas espectroscopicas usando o EOG

A aplicacao do EOG a espectroscopia data da época da disponibilizacao dos
lasers sintonizaveis. A utilidade do efeito para estabilizacao da freqiiéncia de lasers e
calibragao de comprimentos de onda logo ficou evidente. Ao mesmo tempo, ele oferece
a possibilidade de outras aplicagoes como por exemplo: observacao de espectros de
gases nao-volateis em lampadas de catodo oco ou o uso de lasers de mono-modo para

adaptar técnicas sub-Doppler ja desenvolvidas para espectroscopia de saturacao.

Vamos agora examinar algumas aplicacoes da espectroscopia optogalvanica com
resolugdo moderada (larguras de linha limitadas por Doppler; para o Ar:

[0vplsoox ~ 30 GHz e [dvplsonox ~ 90 GHz) e com alta resolugao.

3.2.1 Espectroscopia linear

A principal aplicagao das técnicas optogalvanicas lineares para medidas espec-
troscopicas tem sido o estudo de estados altamente excitados em atomos e moléculas.
As fontes laser utilizadas incluem lasers sintonizaveis continuos ou pulsados, embora

lasers de corante, de diodo e de CO4 sao também empregados.

Com excessao de amostras contendo atomos de Xe em niveis de Rydberg (os

quais podem ser alcancados diretamente a partir de estados metaestaveis por lasers de



3. O Efeito Optogalvanico 27

corante continuos), muitos outros estudos utilizam técnicas de dois passos na qual duas
diferentes transicoes sao excitadas em seqiiéncia por dois feixes laser. Demonstrou-se
que esta técnica produz uma maior amplificacao no sinal do que a técnica de um féton
para transi¢oes partindo de um nivel intermediario (46). Em &tomos complexos, tal
como uranio, uma excitacdo de trés passos pode ser util (47) para discriminacdo na

excitacao do estado de interesse.

A amplificagdo do sinal em técnicas seqiiénciais de dois e de trés fétons pode
ser usada para identificar o nivel intermediario de um espectro complexo. Isto foi
implementado na técnica de dupla ressonancia intermodulada, sugerida por Vidal em
1980 (48). Aqui dois feixes laser sdo separadamente modulados em amplitude com
diferentes freqiiéncias, fi e fa, e o sinal modulado em (f; + f2) ou (f1 — f2) é detectado
por um amplificador lock-in. O resultado é que somente os atomos que interagem
com ambos os feixes dao um sinal sem o ruido de fundo da absorcao de um féton.
Este método é particularmente 1til na identificacao de linhas imersas num denso e
complexo espectro molecular. A teoria da técnica de dupla-ressonancia esta detalhada
em Miyazaki et al (49).

Uma montagem esperimental que permite observagoes similares as do sinal de
dois passos sem o ruido de fundo da absorcao de um féton, no caso de excitacao laser
pulsada, foi apresentada por Wakata e colaboradores (50). Eles fizeram uma com-
paragao eletronica do SOG na presenca e na auséncia de um dos dois lasers, extraindo
portanto um sinal proporcional ao aumento relativo que eles chamaram de um sinal

optogalvanico amplificado de dupla ressonancia alternada.

3.2.2 Técnicas espectroscopicas de alta resolugao

A medida que o conhecimento da estrutura atomica e molecular progrediu, a
resolucao imposta pela largura de linha das ressonancias registradas se tornou im-
portante. Com o objetivo de eliminar o alargamento Doppler muitas técnicas foram
desenvolvidas. As técnicas sub-Doppler que tém sido combinadas com a detecao opto-

galvanica sao: espectroscopia de saturacao e espectroscopia de dois fétons.
1A. ESPECTROSCOPIA OPTOGALVANICA INTERMODULADA

Em 1978, Johnston (51) fez a primeira observagao sub-Doppler com detegao
optogalvanica (OG). Uma descarga de He-Ne foi irradiada por um laser de corante, e o

feixe transmitido foi refletido por um espelho de volta para a descarga. O perfil da linha,
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Fig. 3.1: Diagramas experimentais para observacao das técnicas optogalvanicas de
espectroscopia a) intermodulada, b) de polarizacao e c) de dois fétons. 1 -
laser sintonizavel; 2 - célula de descarga; 3 - roda dentada; 3’- modulador de
polarizacao; 4,4’- espelhos refletor e semitransparente; 5 - fonte de tensao;
6 - resisténcia; 7 - capacitor; 8 - aparelho de registro; 9 - amplificador de
alta tensao; 10 - placa A/4; 11 - polarizador (38).

registrado variando-se a freqiiéncia do laser de corante, apresentou a caracteristica
depressao de Lamb (“Lamb dip”) no centro da ressonancia devido ao efeito de saturagao
para atomos com uma componente de velocidade zero ao longo da direcao da luz. A
fim de evitar este nivel de fundo, é necessario desenvolver uma técnica que seja sensivel
somente ao sinal saturado devido aos atomos que absorveram fotons de ambos os feixes;

isto é, o sinal a ser observado deve surgir diretamente do mecanismo nao-linear.

Esta exigencia foi alcangada usando a técnica de intermodulacao. Esta técnica
sub-Doppler, primeiramente introduzida por Sorem e Schawlow (52) para a espectros-
copia de fluorescéncia, foi aplicada por Lawler e colaboradores (53) a espectroscopia
OG. O feixe laser é dividido em dois de aproximadamente mesma intensidade que sao
mecanicamente interrompidos em diferentes freqiiéncias f; e fy e enviados através da

descarga em direcoes opostas. Desta maneira eles interagem com atomos cuja com-
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ponente de velocidade ao longo da direcao de propagacao dos feixes é zero. Devido a
nao-linearidade da absor¢ao sob condigoes de saturacao, sinais de freqiiéncia (f; — f2)
e (fi + f2) podem ser detetados quando os mesmos dtomos interagem com ambos 0s
feixes. A intensidade do sinal intermodulado pode ser calculada facilmente (53) usando
um modelo de dois niveis no limite de saturacao fraca alargado por efeito Doppler. A
aparelhagem experimental para a realizacao da espectroscopia optogalvanica inter-
modulada (EOGI) estd indicada na figura 3.1a.

A EOGTI foi primeiro aplicada por Lawler (53) para estudar a separagao hiper-
fina em 3He. Desde entdo tem sido aplicada na detecdo de estruturas hiperfinas em
elementos volateis e refratarios. A eliminacao do alargamento Doppler permitiu que
deslocamentos isot6picos pudessem ser registrados em Ne I (54-57), em Mo I (56, 58),
em SrIeSrII(59),em OT (60)e em Ar (61, 62). Espectros usando a técnica EOGI
foram estendidos do visivel ao infravermelho por Jackson (54) estudando estados alta-

mente excitados em He.
1B. ESPECTROSCOPIA DE EXCITAGAO COM INTERMODULAGAO NA POLARIZAGAO

Hénsch e colaboradores (63) demonstraram que a técnica de intermodulagao
poderia ser aperfeicoada modulando a polarizacao, em vez da amplitude, dos dois
feixes contrapropagantes. Este método é chamado de espectroscopia de excitacao com
intermodulagao na polarizagao (EEIP). Quando o laser é sintonizado dentro da largura
de linha homogénea, a taxa total de excitacao ird ainda ser modulada na soma ou
na diferenca das freqiiéncias, porque a absorcao combinada dos dois feixes ird, em
geral, depender de suas polarizacoes relativas. Quando os dois feixes tém a mesma
polarizacao, eles serao preferencialmente absorvidos por atomos de mesma orientacao
com um resultante aumento na saturacao; quando as polarizacoes forem diferentes, os
dois feixes irao interagir com atomos de diferentes orientacgoes e existird uma saturacao
total menor. A figura 3.1b apresenta uma montagem experimental para implementagao
da técnica EEIP.

2. ESPECTROSCOPIA OPTOGALVANICA DE DOIS FOTONS

A espectroscopia optogalvanica de dois fétons (EOGDF) livre de efeito Doppler
estd baseada num principio totalmente diferente da espectroscopia de saturacao para
eliminagao do alargamento Doppler. E bem sabido que a espectroscopia de dois fétons
da uma resolucao sub-Doppler se os atomos puderem absorver dois fotons de dois
feixes lasers propagando-se em direcoes opostas. O desvio Doppler para o primeiro
féton, devido ao movimento atomico, é exatamente compensado para o segundo féton.

A largura da ressonancia fica apenas restrita ao alargamento homogéneo da transicao.
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Transicoes de dois fétons tém baixa probabilidade, sendo proporcionais ao quadrado da
intensidade, de tal modo que usualmente é necessario uma radiacao de intensa poténcia,
a menos que um nivel intermediario esteja presente para aumentar a probabilidade da
transicao. Um diagrama de bloco do experimento é mostrado na figura 3.1c. Luz de
um laser sintonizavel passa através da descarga e é refletido pelo espelho 4, criando

uma onda estacionaria na descarga. O espectro OG ¢ registrado da forma padrao.

Os primeiros experimentos com EOGDF foram realizados por Goldsmith e co-
laboradores (64) colocando a célula de descarga na cavidade de um laser de corante.
Eles observaram algumas transi¢oes partindo de niveis 3s do neonio usando radiagao

com poténcia da ordem de 20 kW /cm? na cintura do feixe.

3.3 Vantagens e limitacoes da espectroscopia

optogalvanica

Muitas caracteristicas tornam a espectroscopia optogalvanica atrativa quando
comparada com outras técnicas espectroscopicas convencionais na regiao do ultravi-
oleta, visivel e infra-vermelho proximo. Primeiro, ¢ uma técnica economica, ja que
nao requer o uso de dispositivos tais como monocromadores ou fotomultiplicadoras.
Para a sua implementagao bésica é necessario uma célula de descarga, uma fonte de
tensao que a alimenta, um resistor para limitar a corrente, um laser sintonizavel e
um aparelho de registro. A observacao direta de variagoes nos parametros elétricos
da descarga simplifica grandemente os aparelhos de detecao: nenhum desenho espe-
cial é necessario na coleta da emissao fluorescente (a detecao da luz transmitida nao é
usualmente conveniente porque o meio é oticamente transparente) e lampadas comer-
ciais podem ser usadas. Uma descarga luminosa é uma maneira economica de se obter
grandes densidades de dtomos excitados em elementos voldteis, especialmente em es-
tados metaestdveis (~ 102 cm™ (65)). Estados gasosos de elementos refratdrios siao
facilmente produzidos em descargas de catodo oco. Uma populagao consideravel de
atomos em estados excitados esta presente na descarga devido a colisoes entre elétrons
e atomos neutros. Desta maneira, transicoes entre niveis excitados com diferentes
valores de momento angular total J podem ser registradas. A espectroscopia opto-
galvanica permite registrar linhas atomicas e moleculares que, de outra maneira, seria

possivel somente num feixe atomico ou molecular.

A espectroscopia optogalvanica é intrinsicamente mais sensivel do que a es-

pectroscopia de absorcao, a primeira estd baseada no registro de um sinal sobre um
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nivel de fundo zero, a ultima registra uma pequena variacao superimposta sobre um
grande sinal. Quando a espectroscopia optogalvanica é comparada com as técnicas de
fluorescéncia, vemos que ela oferece a vantagem de nao ser afetada nem pelo ruido de
fundo devido a luminosidade da descarga nem pelo espalhamento do sinal de excitacao.
Isto é particularmente importante quando a fluorescéncia deve ser detetada no mesmo

comprimento de onda que a radiacao absorvida.

A detecao e o agrupamento altamente eficiente das cargas produzidas pela ra-
diacao sao a base da alta sensibilidade da espectroscopia optogalvanica. Deste ponto
de vista, a espectroscopia optogalvanica pode ser comparada com a espectroscopia de
ionizacao ressonante, na qual, partindo de uma espécie atomica ou molecular neutra,
ionizagoes sao induzidas pela absor¢cao multifotonica ressonante e pares elétron-ion sao

coletados pelos eletrodos.

J4a salientamos anteriormente que a espectroscopia optogalvanica é mais barata
e envolve o uso de poucos equipamentos eletronicos em comparacao com as técnicas
Gticas usuais de detegdo. Com respeito a razao sinal/ruido, o ruido na corrente da
descarga pode ser reduzido a praticamente um ruido espurio, isto é, a flutuagoes es-
tatisticas no nimero de particulas carregadas, quando a descarga é operada num regime
que nao corresponde as nossas condig¢oes de operacao. Neste regime o ruido rms na

corrente (I,)qms ¢ dado por (37):

(Ir)rms = (26[Af)1/27 (31)

onde I é a corrente na descarga e Af é a largura de banda da detegao. Com uma
corrente tipica de 30 mA numa descarga de catodo oco, esta equacao da I, ~ InA em

uma largura de banda de 1 Hz.

Keller e colaboradores (66) discutiram a razao sinal/ruido de dados experimen-
tais para transicoes em lampadas de catodo oco em uranio. Eles estimaram do SOG
observado que o limite de detecao para a concentracao de atomos de uranio, com um
laser de 1 watt de poténcia, era da ordem de 10° d&tomos/cm?, enquanto que para dtomos
de He no estado metaestavel 2 P, o limite era de cerca de 3x10? 4tomos/cm?®. Estas con-
sideragoes mostram a utilidade da técnica optogalvanica em muitas aplicagoes, como
por exemplo, na calibragao do comprimento de onda de lasers e na detecao de pequenas

impurezas.

Uma possivel desvantagem ¢ que o regime 1til de operacionalidade da descarga
¢ limitado a um intervalo estreito de parametros da descarga e que estas condigoes sao

particularmente delicadas quando a corrente é alta (como no caso necessério para um
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desgaste eficiente do catodo em lampadas de catodo oco). Pode ser dificil, por exemplo,
realizar medidas em diferentes valores de pressao a fim de determinar a dependéncia

com a pressao.

No caso de técnicas sub-Doppler, Belfrage e colaboradores (56) compararam a
espectroscopia de fluorescéncia intermodulada e de polarizacao com as correspondentes
técnicas optogalvanicas. A técnica de polarizacdo demonstrou uma razao sinal/ruido
maior, enquanto que a técnica intermodulada foi afetada pelo largo pedestal devido a

colisoes elasticas que alteram a direcao da velocidade.

Em geral pode ser demonstrado que as técnicas optogalvanicas executam quase
que o0 mesmo que as técnicas Opticas tradicionais, com uma vantagem real da sua sim-
plicidade inerente. Entretanto, elas ndo podem oferecer o méximo da razao sinal/ruido
na detegao de um espectro. Hollberg e colaboradores (67) mostram que com espectros-
copia de freqiiéncia modulada altamente sofisticada, a razao sinal/ruido nos registros
em um espectro sub-Doppler numa descarga de catodo oco em érbio poderia ser aumen-
tada por um fator maior do que 1000 em relacao aos melhores resultados com detecao
OG. O prego a pagar por este melhor desempenho é o uso de uma eletronica sofisticada

a fim de melhorar a relagao sinal/ruido.



4. O SINAL OPTOGALVANICO NA
DESCARGA DE ELETRODOS
PARALELOS

Neste capitulo trataremos das medidas do sinal optogalvanico na descarga de
eletrodos paralelos. Veremos que o SOG varia de um pulso até uma oscilacao harmonica
amortecida quando o ponto de operacao da descarga, na sua curva V' x I, é deslocado
da regiao onde a inclinacao da curva é positiva para a regiao onde ela é negativa. As
oscilagoes amortecidas no SOG sao interpretadas através de um modelo o qual repre-
senta a descarga elétrica como um transdutor optoeletronico. Abaixo apresentamos o
arranjo experimental, os procedimentos que foram empregados na obtencao das medi-
das das oscilagoes optogalvanicas na descarga de eletrodos paralelos e os resultados. Os

resultados apresentados neste capitulo foram publicados por Braun e Lishoa (68-71).

4.1 Arranjo experimental para observacao das

oscilacoes optogalvanicas amortecidas

A figura 4.1 apresenta a configuracao experimental empregada na observacao e
medicao dos SOG amortecidos. A descarga elétrica utilizada neste arranjo experimen-
tal foi detalhada na segao 2.1.1 (montagem I). O efeito optogalvanico em argonio foi
excitado no intervalo de 415 a 434 nm por um laser de corante tipo Hansch (10~* mol/1
de POPOP em P-dioxano) bombeado por um laser de nitrogénio pulsado que foi cons-
truido no préprio laboratorio. As principais caracteristicas dos pulsos do laser sao uma
frequéncia de 10 Hz, uma energia em torno de 50 pJ e uma duracao de ~ 4 ns. A
largura de linha do laser era de aproximadamente 0,03 nm (FWHM). O comprimento
de onda do laser de corante podia ser variado, girando a grade de difracao mediante um
sistema de redugao apropriado, acoplado a um motor de passo. Este motor de passo é

por sua vez controlado por um computador. O feixe do laser incidia paralelo aos eletro-
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Fig. 4.1: Esquema experimental da montagem para observagao e medicao dos SOG
amortecidos. DF": divisor de feixes; L: lente; P1 e P2: pulsos eletronicos.
O retangulo tracejado é o isolamento eletromagnético do circuito de detecao
cuja configuracao ja foi apresentada na fig. 2.2. As conexoOes em linha
pontilhada somente sao necessarias para o registro do espectro da figura 4.2.

dos e era focalizado préximo ao catodo K por uma lente convergente L (distancia focal
f = 200mm) de modo a iluminar toda a ZLN, onde observamos o SOG com maior am-
plitude. Um divisor de feixe DF mandava uma porgao do laser a um monocromador
onde podia se obter o comprimento de onda do laser. A funcao do gerador de pulsos

sera explicada na proxima secao.

4.2 Resultados obtidos

Na figura 4.2 apresenta-se o espectro optogalvanico em argonio obtido usando
o arranjo experimental da figura 4.1. O sinal pulsado V; proveniente da queda de
tensao no resistor R; (veja a figura 2.2) é enviado a um integrador chaveado (box-
car) onde é integrado. Este sinal integrado é injetado num sistema de aquisicao de

dados. A conversao analdgico/digital foi controlada por um processador Z-80 de um
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microcomputador. Ao mesmo tempo, o sistema de aquisicao de dados também controla,
através do pulso Ps, a velocidade do motor de passo do sistema de varredura (grade de
difragao) do laser de corante. O processo de aquisi¢ao de dados é disparado pelo pulso

P, proveniente da eletronica de controle do laser de nitrogenio.
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Fig. 4.2: Espectro optogalvanico em Ar no intervalo de 415 a 434 nm obtido com a
montagem da figura 4.1.

O registro das oscilagoes optogalvanicas amortecidas (isto é, oscilagoes de tensao
no catodo Vg) foi feito usando um osciloscépio digital. A evolugao temporal dos SOG
amortecidos medida para as linhas 420,07 e 419,83 nm, estao respectivamente apresen-
tadas nas figuras 4.3 e 4.4 para diferentes valores de corrente na descarga, isto é, em
diferentes pontos da curva V x I. Nestas figuras, os valores de I < 60 pA correspondem
ao regime subnormal na curva V' x I (veja figura 2.5). Estes resultados foram obtidos
mantendo a pressao constante (=~ 400 Pa) enquanto se variava Vp. Resultados similares
podem ser obtidos fazendo o inverso. Observamos que quando o ponto de operagao
na curva V x I é deslocado de valores grandes de corrente para menores, a forma do
sinal variava de um pulso (figuras 4.3a e 4.4a) para uma oscila¢do amortecida (figuras
4.3b-h e 4.4b-h). Oscilages auto-sustentadas com frequéncias ~ 13 kHz sdo observadas

para um decréscimo adicional da corrente, um pouco antes da descarga se extingiiir.
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Estas oscilagoes auto-sustentadas tém a forma simples senoidal. Das figuras 4.3 e 4.4
vemos que a amplitude das oscilacoes aumenta e a constante de amortecimento diminui
quando a corrente na descarga decresce no regime onde a resisténcia dinamica Ry é
negativa (o que equivale a aumentar em médulo o valor de Ry na sua regiao de valores
negativos). O mesmo comportamento ocorre para todas as transigoes observadas no

intervalo de sintonia do laser de corante.

Na tabela 4.1 apresentamos o comprimento de onda A, as energias dos niveis
inicial F; e final E; da transi¢ao de um féton para o Ar e a respectiva identificagao da
transicao para as linhas medidas na regiao de 415 a 434 nm. As transi¢oes que partem
de um nivel metaestéavel estao marcadas nesta tabela com um asterisco. A estrutura
dos niveis de energia do Ar é descrito pelo esquema de acoplamento j. — K (72). O
momento angular orbital do elétron excitado [ se acopla com o momento angular total
do carogo j. para formar o momento angular K. O momento angular K finalmente
se acopla com o spin s do elétron excitado para gerar o momento angular total J do
atomo de argonio. Os niveis de energia sao denominados na notagao de Racah (73)
por 3p°ni[K]; e 3p°nl'[K] ;' que correspondem aos estados ionicos j. = 3/2 e j. = 1/2
respectivamente. O argénio uma vez ionizado, Ar", tem os estados de paridade impar
3p° 2Py5 € 3p° 2Py 5. O potencial de ionizagao para os estados 3p® 2Py5 € 3p° 2Py /5 séo
diferentes: 127109,88 cm™! para o estado 3p® 2P3, e 128541,41 cm™! para o estado
3p° 2Pyj3 (74, 75). O estado fundamental do argdénio neutro é 3p°® 'Sy. As regras de
selegdo para transigbes de um féton sao Al = £1 e AJ= 0,41 (0—0 é proibido).
A figura 4.5 apresenta um diagrama de niveis de energia para o atomo de argonio.

Neste diagrama estdo indicados os niveis de energia até 121653,24 cm~!.

Os niveis
de ionizagao para j. = 3/2 e j. = 1/2 estao representados nesta figura pelas linhas

horizontais mais fortes e os niveis metaestaveis, pela cor vermelha.

Realcamos que independente do fato da transicao partir ou nao de um nivel
metaestavel, o sinal optogalvanico para todas as linhas foi similar. Este resultado
difere de medidas feitas numa descarga luminosa normal onde uma forte dependéncia
da forma do sinal com a presenca ou nao de um nivel metaestavel na transicao excitada
é observada (77). Esta observacao sugere que as oscilagoes amortecidas no sinal opto-
galvanico medidas numa descarga luminosa subnormal sao um resultado da variacao
coletiva das caracteristicas do plasma na descarga. Se esta suposicao for verdadeira,
qualquer tipo de perturbacao pulsada aplicada no plasma da descarga deveria induzir
as mesmas oscilagoes. Para verificar esta suposigao excitamos eletricamente a descarga

conectando um gerador de pulsos em paralelo com o resistor R; (veja figura 4.1). Os

1 n é o ntimero quantico principal do elétron excitado.
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Fig. 4.3: Sinal optogalvanico para a linha 420,07 nm medido para diferentes valores
de corrente na descarga. Valores de I < 60 uA correspondem ao regime sub-
normal na curva V' x I. Os pontos foram calculados usando a equagao (4.4).
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Sinal optogalvanico para a linha 419,83 nm medido para diferentes valores
de corrente na descarga. Valores de I < 60 uA correspondem ao regime sub-
normal na curva V' x I. Os pontos foram calculados usando a equagao (4.4).
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Fig. 4.5: Diagrama de niveis de energia do d4tomo de argonio ilustrando os niveis
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Os niveis metaestaveis estao identificados pela cor
vermelha. As linhas horizontais mais fortes indicam os niveis de ionizagao
para j.=3/2 e j.=1/2.
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Tab. 4.1: Transi¢oes de um féton para o Ar na regiao de 415 a 434 nm (76). O

indica transicoes que partem de niveis metaestaveis.

A (nm) | E; (em™) | E; (em™!) Configuracao

415,86% | 93143,76 | 117183,59 | 3p°4s [3], - 3p°5p [3],
416,42% | 93143,76 | 117151,33 | 3p°4s [2], - 3p°5p [3],
418,19% | 94553,66 | 118459,59 | 3p°4s’ (3], - 3p°5p’[3],
419,07% | 93143,76 | 116999,32 | 3p°4s [3], - 3p°5p [3],
419,10% | 94553,66 | 118407,43 | 3p°4s’[5], - 3p°5p’[3],
419,83 | 93750,59 | 117562,95 | 3p°4s [2], - 3p°bp 3],
420,07% | 93143,76 | 116942,75 | 3p°4s [3], - 3p°5p 3],
42594 | 95399,83 | 118870,92 | 3p°4s’[5], - 3p°5p’[3],
426,63 | 93750,59 | 117183,59 | 3pds [2], - 3p°5p [3],
427,22 | 93750,59 | 117151,33 | 3p°4s [2], - 3p°5p [3],
430,01 | 93750,59 | 116999,32 | 3p°4s [3], - 3p°5p [3],
433,36 | 95399,83 | 118469,05 | 3p°4s’[3], - 3p°5p’[3],
433,53 95399,83 | 11845959 | 3p°4s’ (3], - 3p°5p’[5],

*
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Fig. 4.6: Oscilacoes amortecidas na tensao excitadas por um pulso de 2 V e 100 ns apli-
cado sobre o resistor R;. Os pontos foram calculados usando a equagao (4.4).

sinais observados no catodo, quando um pulso de 2 V com 100 ns de duragao é aplicado

para diferentes valores de corrente da descarga sao mostrados na figura 4.6. E evidente

que os sinais das figuras 4.3 e 4.6 sao bem similares na forma e intensidade.

4.3 Modelo

Para interpretar os nossos resultados experimentais devemos levar em conta que

eles sao tipicos de um sistema ressonante com uma excitagao pulsada. Este comporta-

mento ressonante ja foi observado numa descarga luminosa subnormal quando excitada

por um sinal de micro-ondas de amplitude modulada (15). No efeito optogalvanico a
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excitacao é devido ao pulso éptico ressonante com uma transicao do gas e as oscilagoes
sao observadas na tensao ou corrente através da descarga. Em outras palavras, a
descarga luminosa subnormal funciona como um transdutor optoeletronico de segunda
ordem (78) quando o efeito optogalvanico é observado. De acordo com este ponto de
vista desenvolvemos um modelo elétrico que descreve a evolugao temporal dos sinais

optogalvanicos quando a descarga muda do regime normal para subnormal.

Comecamos considerando que a corrente I da descarga é uma funcao da tensao

V' aplicada e da intensidade F' da luz ressonante
I=f(V,F). (4.1)

A pressao do gds é considerada constante. Para pequenas variacoes da corrente em

torno de um ponto de equilibrio Iy, podemos escrever

ol ol
I =1+ —| dV+ —=| dF. 4.2
“Tov, OF |, (4.2)

O pequeno sinal de corrente sera

. 1 .

i=1—1y=—dV +1i,dF, (4.3)
Ry

onde Rid = g—{/ L © iy = g—{w L Aqui consideramos a descarga uma fonte de corrente

i, dF' em paralelo com a resisténcia dinamica 74 da descarga. A fonte de corrente 7, dF
é responsavel pela perturbacao na corrente da descarga quando a luz do laser é ab-
sorvida pelo plasma da descarga. Entretanto, para apresentar uma resposta oscilatoria
a excitacao pulsada, temos que incluir elementos capacitivos e indutivos no nosso mo-
delo elétrico. A capacitancia tem dois componentes. Um deles é a propria capacitancia
da descarga Cy, que é maior que a capacitancia geométrica entre os eletrodos devido
a distribuicao espacial de cargas do plasma. O outro é a capacitancia parasitica da
fiacao. A indutancia aparece como um resultado da velocidade de arraste finita dos
ions. A corrente elétrica na descarga é mantida pela emissdo secundaria de elétrons
principalmente devido a colisoes de fotons e ions com o catodo. Se uma perturbacao
brusca tipo degrau na tensao é aplicada a descarga, a taxa de variagao da corrente tem
uma componente rapida devido a emissao secundaria de elétrons gerada por fétons e
uma componente lenta devido a emissao secundaria de elétrons gerada por fons. Devi-
do a baixa intensidade da emissao de luz da descarga luminosa subnormal de eletrodos
paralelos, é aceitavel que os elétrons secundarios gerados por colisao ionica sao domi-
nantes neste tipo de descarga. A diferenca nos tempos de chegada ao catodo dos ions

gerados em diferentes locais dentro da descarga faz a mudanca das condigoes no catodo
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Fig. 4.7: Circuito equivalente do nosso experimento. Os elementos dentro do
retangulo tracejado representam a descarga elétrica. R; e C sao, respecti-
vamente, a resisténcia e a capacitancia de entrada do osciloscopio.

ocorrer numa taxa finita. Este raciocinio é confirmado pelo tempo de arraste dos fons
de argonio do anodo ao catodo que é cerca de 80 us para as condicoes da nossa descarga
(7). Este tempo é similar ao periodo das oscilagoes. Esta inércia dos fons aparece como

um componente indutivo L, na representacao da impedancia da descarga.

Baseados nas consideragoes acima podemos representar o circuito elétrico de
nosso experimento como mostrado na figura 4.7, onde a descarga é representada por
um circuito equivalente dentro do retangulo tracejado. E interessante notar que no
presente modelo contribuigoes a forma do sinal optogalvanico devido ao circuito externo
sao explicitamente consideradas. Levando em conta que para a freqiiéncia do sinal as
reatancias capacitivas de C¢ e C'g sao muito pequenas, R; << R¢, que a resisténcia dos
diodos de silicio é da ordem de muitos M2 e que a resisténcia de entrada do osciloscopio
Ry é 1 MSQ, podemos simplificar este circuito como mostrado na figura 4.8, onde C}
é a combinacao em paralelo de Cy, da capacitancia dos diodos e da capacitancia de

entrada do osciloscopio C.

Agora podemos descrever matematicamente a interagao do pulso éptico do laser
com o circuito da figura 4.8. Assumindo uma funcao excitacao delta para i,, a resposta

do circuito sera conhecida resolvendo a equacao diferencial obtida aplicando as leis de
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Fig. 4.8: Representacao simplificada do circuito da figura 4.7.
Kirchoff ao circuito da figura 4.8. Como resultado temos que
Vs(t) = Voe *sen(wt), (4.4)
onde Vy depende da amplitude da excitacao,
1 1 Ry
_ - - 4.5
“73 (RCCt Ld> ’ (4:5)
w=/wi—a? (4.6)
com
1 Ry
= 14+ ==, 4.7
i \/m( ) (4.7
A modulagao na amplitude ¢ dada por (79)?
—at w
A(t) = £Vhe “sen [arctan (—)} , (4.8)
Q
onde
1 w
t, = — [arctan (—) + mr} n=0,1,2,.... (4.9)

w (07

Quando o sinal optogalvanico nao oscila (figuras 4.3a e 4.4a) consideramos que o

sistema esteja sobreamortecido, isto €, supomos a > wy e substituimos senw t— senht

2 A questdo da amplitude no SOG est4 detalhada no apéndice 7.1.
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com w = 3. A suposicao de uma funcao delta para i, esta baseada na curta duracao da
populagao transiente induzida pelos pulsos do laser quando comparada com o tempo
caracteristico de evolugao do sinal observado. De fato, o pulso de 4 ns do laser de
corante causa uma perturbacao quase instantanea na populagao dos dois niveis en-
volvidos na transicao. Esta populacao relaxa para uma populacao estacionaria em um
tempo que leva em conta todos os possiveis processos radiativos e nao radiativos. O
tempo de vida radiativo do nivel superior de energia excitado em nosso experimento
pode ser calculado das probabilidades de transigao do argonio (80). O valor méximo
calculado é 1,1 us que é muito menor que o periodo das oscilagoes amortecidas. Salien-
tamos que processos nao radiativos nao foram incluidos nos célculos, portanto o tempo

de relaxagao efetivo da populagao transiente é certamente menor que 1,1 ps.

Nas figuras 4.9a-b apresentamos os parametros « e wy obtidos ajustando os
sinais optogalvanicos para as linhas 420,07 e 419,83 nm  pela equacdo (4.4). Nas
figuras 4.3 e 4.4 os pontos representam os valores calculados pela equagao (4.4) usando
os parametros Vg, a e wy obtidos do ajuste. Também na figura 4.6 os pontos foram
calculados da equagao (4.4). Fica claro que para o regime subnormal (I < 60 pA)
a frequéncia wy e a constante de amortecimento o sao muito similares para as duas
linhas, o que confirma a independéncia dos sinais com o tipo de transicao excitada.
Para confirmar a consisténcia desses resultados com o nosso modelo, calculamos a
regressao linear de a e w? contra Ry. A dependéncia de o e w2 com Ry é prevista
nas equagoes (4.5) e (4.7) como sendo linear. O resultado esta apresentado nas figuras
4.10a-b. As linhas obtidas por regressao linear para as duas transigoes (420,07 e 419,83
nm) sdo quase idénticas e estao representadas nas figuras 4.10a-b pela linha reta que
estd em boa concordancia com os pontos. Dos parametros da regressao calculamos um
valor de 60,54 pF para C; e 0,95 H para Ly. Este valor elevado de L, é realista pois
esta indutancia nao é devido somente a energia armazenada no campo magnético da
descarga. Sua principal contribuicao estd relacionada com a inércia dos {fons, como
mencionamos acima. Descontando cerca de 3 pF devido a capacitancia dos diodos e
dos cabos e 30 pF devido a capacitancia de entrada do osciloscopio, podemos dizer
que Cy; deve ser em torno de 30 pF. Em principio, Ly e Cy devem também ser funcao
do ponto de operagao na curva V x I. Entretanto nossos resultados mostram que no
regime subnormal a variagdo em Ry ¢ a mais importante. O deslocamento do ponto
associado com a medida na regido normal (em / = 80 pA) da dependéncia linear com
R4 pode ser um resultado do fato de nao se ter considerado mudancas em Ly e Cj.
Neste caso também a diferenca nos valores de wy e o obtidos para as duas linhas pode
ser atribuida a ja mencionada dependéncia da forma do SOG com as propriedades dos

niveis de energia em uma descarga normal.
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Nas figuras 4.11a-b mostramos a amplitude maxima do SOG contra R4 para
as linhas 420,07 e 419,83 nm. A amplitude A é calculada pela equagao (4.8) usando
n = 0 e os parametros V), a e w obtidos do ajuste. Como podemos ver dessas figuras
a sensibilidade da deteccao optogalvanica é grandemente aumentada quando o ponto
de operacao na curva V x I se desloca de valores grandes para valores pequenos de

corrente no intervalo de R, negativo.

As oscilagoes auto-sustentadas observadas um pouco antes da descarga apa-

gar podem ser explicadas no nosso modelo considerando que quando Ry é negativo e

Ry 1
Ly RcCy?

No nosso experimento a amplitude das auto-oscilacoes é limitada a 0,6 V pelo par de
diodos.

« se torna negativo, o que significa que as oscilagoes sao amplificadas.




5. O SINAL OPTOGALVANICO
INTERMODULADO NA DESCARGA
DE CATODO OCO

Neste capitulo apresentamos as medidas do sinal optogalvanico na descarga de
catodo oco (81). Estes sinais sdo gerados pela absorcao seqiiencial de fétons prove-
nientes de um trem de par de pulsos lasers ultracurtos, variando-se o atraso rela-
tivo entre os pulsos do par para diferentes valores da duracao temporal dos pulsos.
Comecaremos apresentando o arranjo experimental e os procedimentos que foram em-
pregados na obtencao dos sinais optogalvanicos intermodulados resolvidos no tempo.
Por fim, utilizando um modelo de um atomo de trés niveis, propomos uma explicacao

para as nossas medidas.

5.1 Arranjo experimental para observacao dos
sinais optogalvanicos intermodulados

resolvidos no tempo

A figura 5.1 mostra o arranjo experimental utilizado na obtencao das medidas.
Nesta montagem, sinais optogalvanicos intermodulados SOGIM, resolvidos no tempo,
excitados no intervalo de 760 a 776 nm, sao obtidos pela incidéncia de dois feixes
laser pulsados pelo interior do catodo oco da célula descrita na montagem II (segao
2.1.2). Os pulsos de luz se originam de um laser de titanio-safira (Ti:Safira) (modelo
Mira 900, da companhia Coherent) sintonizédvel com 76 MHz de taxa de repeticao,
entregando no intervalo de 760 a 780 nm cerca de 200 - 300 mW de poténcia média
com uma duragao 7}, que varia entre 120 a 300 fs. O laser de Ti:Safira ¢ bombeado
por um laser continuo, da mesma companhia, modelo Verdi V5, baseado num cristal

de Neodimio-Vanadato (Nd:YVOy). O feixe que sai do sistema laser Ti:Safira atinge
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Fig. 5.1: Esquema experimental da montagem para observacao e medicao dos SOGIM
resolvidos no tempo. EM: espelho mével; C'C: canto de cubo; DF": divisor
de feixe; E: espelho; fi e fy: freqiiéncias da roda dentada; F'D: fotodiodo;
L: lente; C'D: célula de descarga; K: catodo oco; A: anodo; Ref: referéncia.

o divisor de feixe DF !. Pares de pulsos de aproximadamente mesma intensidade sao
obtidos pela passagem por este divisor de feixe. O atraso relativo entre eles pode ser
variado pelo movimento de um canto de cubo C'C' espelhado acoplado a um motor de
passos que ¢é controlado pelo computador. Apds a linha de atraso, os feixes passam
por uma roda dentada que intercepta-os com freqiiéncias diferentes (f; ~ 1,4 kHz
e fo >~ 1,1 kHz). Os dois feixes sao focalizados por uma lente L de comprimento
focal de 200 mm na ZLN do catodo oco, sendo a cintura w, dos feixes na regiao de
cruzamento em torno de 30 pm. Como ja mencionamos na segao 2.2.3, nas condigoes
de operacao da descarga, ela apresentava o efeito catodo oco, concentrando a ZLN
numa regiao de aproximadamente 0,1 mm de diametro ao longo do eixo da descarga.
Como a ZLN ¢é muito estreita, o ajuste do cruzamento dos feixes exatamente dentro
desta regiao é obtido movendo-se a descarga perpendicularmente aos dois feixes laser,
a0 mesmo tempo em que se monitora a variacao da amplitude do SOGIM. Quando
o SOGIM atinge um maximo, tem-se a garantia da passagem dos feixes pela ZLN.
O volume de interacao entre o plasma e a radiacao é um elipsdide com semi-eixos
a=crw,/2eb= 20w, (veja fig. 5.2). O angulo de cruzamento dos feixes é de ~ 3°.

O sinal optogalvanico induzido pelos dois lasers que consiste na variacao de tensao

1O sistema GRENOUILLE seré apresentado em detalhes na secdo 5.1.1.



5. O Sinal Optogalvanico Intermodulado na Descarga de Catodo Oco 52

Fig. 5.2: a) Superposigao dos feixes laser no plasma. O angulo de cruzamento entre
eles é de aproximadamente 3°. A regido clara representa o volume de in-
teracao dos feixes com o plasma. A linha diagonal representa a trajetéria
de um dtomo pela regiao de interacao laser-plasma. b) Detalhe reforgando
que o volume de interagao entre o laser e a descarga ¢ um elipséide com
semi-eixos a = ¢ & w,/2 e b = 20w,, sendo w, ~ 30 um a cintura dos feixes.

sobre R; (sendo, portanto, um sinal proporcional a variacao de corrente pela descarga)
¢é detectado na freqiiéncia de intermodulacao f; + fo = 2,5 kHz por um amplificador
lock-in e seu valor, em funcao do retardo entre os pulsos, é digitalizado e armazenado

no computador.

A dependéncia do SOGIM com a intensidade do laser sintonizado na frequéncia
central de 767,0 nm é apresentada na figura 5.3. Essa medida foi obtida atenuando-se o
laser, antes da sua passagem pelo divisor de feixe DF, com filtros neutros de densidades
opticas diferentes, mantendo-se T}, fixo. Nesta figura, a linha vermelha representa o
ajuste obtido utilizando-se uma funcao linear. Apesar da aparente linearidade da linha
do ajuste, a linha que liga os pontos mostra a complexidade do sinal. Esta medida nao
é elucidativa pois nao evidencia o mecanismo nao-linear que da origem ao sinal. Além
disso, ao atenuar o laser com os filtros estamos alterando nao s6 a poténcia média do
pulso mas também sua poténcia de pico. A fim de manter um desses parametros fixos,
utilizamos o ajuste intracavidade do laser para variar a largura temporal do pulso, pois

assim variamos s6 a sua poténcia de pico, mantendo a poténcia média por pulso fixa.

As nossas medidas consistem em registrar sinais optogalvanicos intermodulados,

na regiao de 760 a 776 nm, em fungao do atraso relativo entre os pulsos de excitagao
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Fig. 5.3: SOGIM em fungao da atenuacao da intensidade do laser. A linha continua
representa o ajuste obtido com uma fungao linear (inclina¢ao = 0,9931).

para diferentes valores da duracao temporal dos pulsos. Uma vez que as medidas
dependem também da duracao dos pulsos, foi necesséario caracteriza-los, determinando
sua largura temporal e espectral. Na secao que se segue, passaremos a descrever a

técnica empregada na caracterizagao dos pulsos de femtossegundos.

5.1.1 Medida da largura temporal e espectral dos pulsos

ultracurtos

Nesta secao apresentaremos a técnica utilizada neste trabalho para caracteri-
zacao dos pulsos ultracurtos. Os principios bésicos para geragao de pulsos ultracurtos
em um laser de Ti:Safira se encontram bem descritos na literatura (82, 83) e, portanto,

nao serao tratados nesta tese.

O perfil temporal e espectral dos pulsos épticos ultracurtos foi obtido usando
uma versao modificada do método GRENOUILLE (acronimo para GRating-Eliminated
Nononsense Observation of Ultrafast Incident Laser Light E-fields) (84). Esta versao
modificada foi idealizada por Heisler e colaboradores (85) que a implementaram no
nosso laboratério. Mediante a introdugao de um espelho mével EM na saida do sistema
laser (veja fig. 5.1), o feixe é desviado para o sistema GRENOUILLE. A figura 5.4
apresenta a montagem do método GRENOUILLE modificado.

O laser desviado pelo espelho mével EM, apds ser refletido pelo espelho El,
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Fig. 5.4: SISTEMA GRENOUILLE - Vista superior da montagem da técnica
GRENOUILLE modificada. [I: 1ris; E1 — 3: espelhos; DF': divisor de
feixe; L: lente cilindrica; C': cristal GSH; A: filtro espacial; F: filtro de cor;
W: webcam.

atinge um divisor de feixe DF que o divide em duas partes de aproximadamente mesma
intensidade. Cada feixe, apds percorrer caminhos diferentes, é direcionado para uma
lente cilindrica L, que os focaliza sobre um cristal C' tipo BBO? espesso gerador de
segundo harménico (GSH). Este cristal GSH, através de um processo nao-linear de
mistura de campos, gera um novo pulso de freqiiéncia 2w a partir dos dois pulsos
incidentes de freqiiéncia w. Apds um alinhamento cuidadoso, os dois feixes sao espa-
cialmente sobrepostos no centro do cristal sob um pequeno angulo que resulta em um
atraso variavel, ao longo do eixo x, dado pelo angulo de cruzamento e pelo diametro
dos feixes (veja figura 5.5). O angulo de cruzamento entre os dois feixes (que define
a extensao do atraso entre os feixes que se superpoem no cristal) pode ser nesta mon-
tagem alterado movendo o espelho E2. A intensidade do segundo harmonico gerado

sera uma funcao do atraso entre as frentes de onda, logo ela varia ao longo do eixo x.

O espesso cristal tem uma largura de banda de casamento de fase relativamente
pequena, entao o comprimento de onda para o qual ocorre o casamento de fase varia
sensivelmente com o angulo de incidéncia em y e, consequentemente, o 2° harmonico
gerado também tem esta dependéncia em angulo. Ao longo deste eixo ocorre a fo-
calizagao dos feixes pela lente cilindrica (f=120 mm), que se d4 com um angulo de
convergencia grande o suficiente para casar a fase de todos os comprimentos de onda
que constituem o pulso. Entao, o cristal, além de gerar o segundo harmonico, atua

também como um espectrometro nao-linear em 2w (veja figura 5.6) pois para um pulso

2 8-BaB504 com dimensdes LxAxP = 5x6x8 mm, cortado & 29° para 800 nm.
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Aqui 0 atraso entre os pulsos é
zeo.
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Fig. 5.5: Cruzamento das frentes de onda (linhas continuas) no cristal.

Fig. 5.6: Vista lateral mostrando a dispersao dos comprimentos de onda gerada pelo
cristal GSH. L: lente; C: cristal GSH; A: filtro espacial; F: filtro de cor;
W: webcam.

de banda larga ocorrera uma dispersao dos comprimentos de onda na direcao y.

O sinal gerado pelo cristal é gravado por uma camera para internet (webcam)
W (resolucao de 288 x 352 pixels) que tem um conversor analégico-digital de 8-bit
(tecnologia CMOS OmniVision OV7610). Um filtro espacial A colocado apds o cristal
bloqueia grande parte da passagem da freqiiéncia fundamental w. Na frente da webcam
¢ colocado um filtro de cor F' que transmite somente o 2° harmonico 2w, bloqueando
o residuo da freqiiéncia fundamental w por um fator de 10, abaixo do nivel de ruido
da webcam. A imagem fornecida pela webcam, chamada espectrograma, é um tragado
bidimensional que mostra a composi¢ao em freqiiéncia w (na dire¢do y) do 2° harmoénico
para cada atraso T (na diregdo x) entre os dois pulsos incidentes. As figuras 5.7a-b

mostram dois espectrogramas tipicos obtidos pela webcam para dois pulsos centrados
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Fig. 5.7: Espectrogramas tipicos obtidos pela webcam. a) Pulso temporalmente curto.
b) Pulso temporalmente largo.

em 767,0 nm mas com duracoes diferentes® (fig. 5.7a para um pulso temporalmente
curto e 5.7b para um pulso temporalmente largo). O espectrograma obtido é pro-
cessado por um programa livre! que recupera o envelope do campo elétrico. Desta
maneira conseguimos recuperar o pulso no dominio do tempo e da frequéncia e, deste
modo, além de determinar sua largura temporal e espectral, recuperar a evolucao da
fase. As intensidades temporal I (7) e espectral I1,(\) do campo elétrico recuperadas
pelo programa iterativo para os pulsos da figura 5.7 estao apresentadas na figura 5.8
(linhas continuas). As figuras 5.8a-b sao para o pulso temporalmente curto e as figu-
ras 5.8c-d, para o pulso temporalmente largo. A duracao 7, e a largura de banda
espectral A\, dos pulsos medidos a FWHM estao indicadas nestas figuras. As fases
temporal ¢(7) e espectral ¢(\) dos pulsos estdo apresentadas nestas figuras pelas li-
nhas pontilhadas. Constatamos que as fases espectrais sao aproximadamente lineares
na regiao onde o espectro ainda apresenta amplitude considerdavel. Isto indica que
os pulsos gerados pelo laser apresentam muito pouca varredura de freqiiéncia (chirp),
ou seja, sao aproximadamente limitados por transformada de Fourier, correspondentes
ao TBP (time bandwidth product) minimo de um pulso com perfil temporal secante
hiperbdlica. O espectro éptico de cada pulso é também medido independentemente
por um analisador éptico multicanal usando um espectrometro Jarrel-Ash de 25 cm
que tem uma resolugao de 0,3 nm. Esse espectro é usado para verificar a qualidade do
espectro recuperado pelo método GRENOUILLE modificado.

3 A duracdo dos pulsos é alterada no nosso sistema laser inserindo um prisma intracavidade.

4 Programa FroGUI, que é o acrénimo para: Phase retrieval for Frequency-resolved optical gating
using genetic algorithms and generalized projections. Este software foi desenvolvido por Jeff Nicholson,
jwn@Qofsoptics.com.
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Fig. 5.8: As linhas continuas indicam as intensidades temporal (a, c) e espectral (b, d)

do campo elétrico recuperadas pelo programa iterativo para dois valores da
duracao temporal do pulso laser centrado em 767,0 nm. As linhas ponti-
lhadas indicam as fases temporal e espectral.



5. O Sinal Optogalvanico Intermodulado na Descarga de Catodo Oco 58

5.2 Resultados obtidos

Com a montagem da figura 5.1 levantamos os SOGIM. Nessas medidas a modu-
lagdo na tensao através do resistor R; foi monitorada em fungao do atraso 7 entre os
dois pulsos do laser para diferentes valores da duracao temporal 7}, dos pulsos. Nosso
trabalho aqui envolveu medidas onde a freqiiéncia central wy, do laser estava ressonante
ou quase ressonante com transicoes de um féton e de dois fétons. Na tabela 5.1 listamos
as transigoes ressonantes de um féton (1F) e de dois f6tons (2F) para o argonio na regiao
espectral de 751 a 780 nm. Como ja mencionado no capitulo 4, a estrutura dos niveis
de energia do Ar é descrito pelo esquema de acoplamento j. — K (72). As transigoes de
2F podem ser obtidas dos termos para o argonio usando as seguintes regras de sele¢ao:
AJ=0,4+1,+2e Al =0,£2 (s — s, s — d). A fig. 5.9 é um “panorama” que dd uma
visao global das transicoes ressonantes de 1F e de 2F existentes dentro do intervalo de
751 a 780 nm e de onde a excitacao do laser foi centrada. As transigoes de 1F seguidas
pelo simbolo (i), nesta figura, indicam que a absor¢ao de um segundo féton com esta

energia fotoioniza o atomo.

Os sinais medidos estao apresentados nas figuras 5.10 a 5.14. De forma geral,
T, variou de ~ 120 a 300 fs. Os sinais medidos serao discutidos para duas regioces de
atrasos. Naregiao de atrasos grandes, correspondendo a valores de |7| > 500 fs, discute-
se a dependéncia da magnitude do SOGIM com o comprimento de onda central e com
a largura temporal do pulso laser. Para regiao em torno do retardo zero (|7| < 500 fs)

analisa-se o seu perfil temporal.

Um exame cuidadoso das medidas revela que na regiao espectral trabalhada
(ver tabela 5.1) hé trés transi¢oes de 1F que determinam a altura do nivel de fundo
dos sinais, ou seja, a magnitude do SOGIM na regiao de atrasos grandes. As referidas
transicoes de 1F sao em 763,51, 772,37 e 772,42 nm. KEssas transicoes partem de
niveis metaestaveis 4s que sao os estados excitados de mais baixa energia no Ar sendo,
portanto, os mais populados da descarga (65). E apontado em muitos artigos na
literatura sobre o efeito optogalvanico, o papel relevante que a variacao de populagao
dos atomos metaestaveis tem na geragao do sinal optogalvanico (1, 29, 30, 86-88). Uma
vez que estes atomos de vida longa (tempo de vida da ordem de até milisegundos (89))
tém uma importante participa¢ao na ionizagao de uma descarga gasosa (90), processos
que afetam a sua concentracao levam a profundas mudancas nos valores de corrente e

de tensao da descarga®. Da analise das medidas verificamos que a altura do nivel de

5 De fato, 0 SOG gerado por um tnico trem de pulsos que pode ser facilmente obtido com a nossa
configuracao experimental apresentava, nestes comprimentos de onda, magnitudes da ordem de mV
para uma tensao entre os eletrodos de cerca de 284 V.
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Tab. 5.1: Transicoes ressonantes de 1F e de 2F para o Ar na regiao do infravermelho

préximo (76). O * indica transigdes que partem de niveis metaestaveis.

A E; Ef Configuragao Tipo de
(nm) (em™) (em™") transi¢ao
751,46 | 93750,59 | 107054,27 | 3p°4s [2], - 3p%4p [2], 1F
751,66% | 9455366 | 121161,31 | 3p°4s'[], - 3p%6s'[L], | 2F
753,50 | 94553,66 | 121096,60 | 3p°4s’[1] - 3p%6s'[L], | 2F
753,60% | 93143,76 | 119683,08 | 3p°4s [2], - 3p°6s [3], OF
753,78 | 95399,83 | 121932,85 | 3pP4s’[1] - 3p°5d [3], | 2F
755,91% | 9455366 | 121011,92 | 3p°4s'[L], - 3pPad’[L], | 2F
756,94% | 93143,76 | 119566,03 | 3p°4s [3], - 3p°ad [2], |  2F
757,74 | 95399,83 | 12179410 | 3pP4s’[1] - 3p°5d [3], | 2F
760,43 | 93143,76 | 119444,83 | 3p%4s [2], - 3poad [2], |  2F
761,83 | 107496,42 | 120619,02 | 3p54p'[], - 3pad’[2], | 1F
762,88 | 107496,42 | 120600,89 | 3p54p'[1], - 3pad’[2], | 1F
763,51% | 93143,76 | 106237,55 | 3p°4s [2], - 3p°4p [2], 1F
766,37 | 9375059 | 119847,77 | 3p54s [2], - 3pad [2], | oF
767,01 | 105617,27 | 118651,39 | 3p>4p [3], - 3pP4d [1], | 1F
767,19% | 9314376 | 119212,87 | 3p°4s [2], - 3p4d [3], | 2F
767,30% | 9455366 | 120619,02 | 3p°4s'[L], - 3pPad’[3], |  2F
T67,84% | 94553,66 | 120600,80 | 3p%ds’[1], - 3pPAd’[3], | 2F
768,95 | 93750,59 | 119760,17 | 3p°4s [2], - 3p%6s [3], |  2F
770,48 | 106237,55 | 11921287 | 3p%4p [2], - 3pP4d [1], |  1F
771,25 | 93750,59 | 119683,08 | 3p°4s [2], - 3p%6s [2], | 2F
772,37F | 93143,76 | 106087,26 | 3p°4s [3], - 3pPap 2], | IF
T72,42% | 9455366 | 107496,42 | 3p°4s'[L], - 3pPap'[L], | 1F
772,80 | 93143,76 | 119023,65 | 3p°4s 2], - 3p°ad [I], |  2F
776,31% | 9314376 | 118906,61 | 3p°4s [2], - 3p4d [3], |  2F
776,35 | 9539983 | 121161,32 | 3p°4s’[1], - 3p°6s’[L], |  2F
778,31 | 95399,83 | 121096,60 | 3p°4s'[1], - 3p°6s'[4], | 2F
778,38 | 93750,50 | 11944483 | 3p°ds [2] - 3p°ad [Z], | oF
779,86 | 106087,26 | 118906,61 | 3p>4p [2], - 3p54d [2], | 1F
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Fig. 5.9: Esquema mostrando as transicoes ressonantes de 1F e 2F no intervalo de
751 a 780 nm e onde a excitagao do laser foi centrada. O simbolo (i) indica
que a absorcao de um segundo féton com esta energia fotoioniza o atomo.
O * indica transigdes que partem de niveis metaestéaveis.
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Fig. 5.10: SOGIM excitados em: a) Ay, = 760,0 nm e b) A\ = 761,5 nm em fungao
do atraso temporal T entre os dois pulsos do laser para diferentes valores
da duragao temporal 7, dos pulsos. A largura de banda espectral Aw, dos
pulsos esta expressa em funcao da dessintonia § entre o laser e a transicao
de 1F em 763,51 nm.
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Fig. 5.11: SOGIM excitados em: a) A\, = 763,5 nm e b) A\, = 765,0 nm em fungao
do atraso temporal T entre os dois pulsos do laser para diferentes valores
da duragao temporal 7, dos pulsos. A largura de banda espectral Aw, dos
pulsos esta expressa em funcao da dessintonia § entre o laser e a transigao
de 1F em 763,51 nm.
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Fig. 5.12: SOGIM excitados em A\;, = 767,0 nm em funcao do atraso temporal T entre
os dois pulsos do laser para diferentes valores da duracao temporal 7}, dos
pulsos. A largura de banda espectral Aw, dos pulsos estd expressa em
funcao da dessintonia ¢ entre o laser e a transicao de 1F em 763,51 nm.
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Fig. 5.13: SOGIM excitados em: a) A, = 769,5 nm e b) A\ = 772,0 nm em fungao
do atraso temporal T entre os dois pulsos do laser para diferentes valores
da duragao temporal 7, dos pulsos. A largura de banda espectral Aw, dos
pulsos esta expressa em funcao da dessintonia § entre o laser e a transicao

de 1F em 772,37 nm.
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Fig. 5.14: SOGIM excitados em: a) A\, = 774,0 nm e b) Ay, = 776,0 nm em fungao
do atraso temporal T entre os dois pulsos do laser para diferentes valores
da duragao temporal 7, dos pulsos. A largura de banda espectral Aw, dos
pulsos esta expressa em funcao da dessintonia § entre o laser e a transigao

de 1F em 772,37 nm.
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fundo dos sinais medidos depende do quao ressonante a excitacao laser estd de uma
dessas transicoes de 1F e do valor da largura espectral do pulso. Ou seja, a magnitude
do SOGIM para |7| > 500 fs é proporcional a convolugao entre o espectro do laser
I(w — wr) e uma dessas transigoes de 1F de frequéncia wy com um perfil de linha

L(w — wp): .
SOGIM / I (w—wp)L(w — wp)dw.

—00

Podemos reescrever esta expressao em termos da dessintonia § = wy — wy entre o laser
e uma das transicoes de 1F citadas anteriormente como

“+o0o

SOGIM(Aw,, §) o / I

—00

w—20
Aw,

)L(w)dw,

sendo Aw, a largura espectral do pulso laser. Quando a dessintonia ¢ diminui, a mag-
nitude do nivel de fundo dos sinais cresce. Por sua vez, a alteracao na duracao 7,
dos pulsos também influencia o valor do nivel de fundo. Como os pulsos sao aproxi-
madamente limitados por transformada de Fourier, o efeito de alargar temporalmente o
pulso, implica em torna-lo espectralmente mais curto. Entao, o estreitamento espectral
do pulso, dependendo do valor da dessintonia d, pode favorecer ou nao a convolucao
entre as duas fungoes I e L. Ou seja, a magnitude do nivel de fundo depende se 9 é

: 1
menor ou mailor que Tp.

A figura 5.15 resume as consideracoes anteriores sobre a dependéncia do nivel de
fundo dos sinais com T}, e A\;. Esse grafico foi construido tomando-se apenas os valores
de SOGIM para 7 = 1500 fs. Nele observa-se com facilidade que a altura do nivel
de fundo dos sinais cresce (decresce) quando o Ay do laser se aproxima (afasta) das
transicoes de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm. Nota-se também que a magnitude do
nivel de fundo aumenta a medida que 7}, se alarga (neste caso, Aw, diminui) nas me-
didas onde A;, do laser se encontrava ressonante ou quase ressonante com as transicoes
de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm. Para medidas longe dessas ressonancias, a

magnitude do nivel de fundo decresce quando 7, se alarga.

O SOGIM excitado em Ay = 776,0 nm apresenta para Tp = 287,39 fs um
batimento com um periodo de cerca de 250 fs (veja fig. 5.14b). Este batimento surge
do fato de existir duas freqiiéncias de 1F dentro da largura de banda do laser: a da
12 transicdo em 772,37 nm e a da 22 transicao em 779,86 nm (conforme indicado na

tabela 5.1), o que da uma diferenca entre elas equivalente a um periodo de 268 fs.
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Fig. 5.15: Dependéncias do nivel de fundo do SOGIM com Ay, e T, para 7=1500 fs.

Outra caracteristica a examinar é o perfil temporal dos sinais em torno do
atraso zero. Para |T| < T, é esperado que os efeitos de coeréncia entre os dois fétons
se manifestem. A analise que faremos a seguir se baseard nos processos de absorcao de
dois fétons entre os sistemas tipo Xi (=) apresentados na figura 5.16: (a) absorc¢ao de
2F ressonante, (b) absor¢ao de 2F nao-ressonante e (c) ionizacao ressonante de 2F. Os
sistemas Vé (V) e Lambda (A) estao descartados.

Os esquemas que envolvem absorcao de dois fétons em sistemas tipo Xi sao os
processos mais provaveis para explicarem os sinais medidos pois eles levam a variacoes
de populacao em niveis de alta energia devido a sua configuracao em escada. Uma
vez que a secao de choque de ionizacao por colisao com um elétron o; e a secao de
choque de fotoionizagao oy aumentam com a energia do nivel (91-93), popular niveis
préoximos do limite de ionizagao implica numa maior contribuicao para a geracao de
pares elétron-ion e, assim, do SOGIM. Esta idéia é reforcada pelo fato dos sinais medi-

dos corresponderem a valores positivos de tensao, isto €, um acréscimo de corrente. Ou
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Fig. 5.16: Esquema simplificado dos niveis de energia apresentando os trés principais
processos de absor¢ao de dois fétons envolvidos nas medidas: (a) absor¢ao
de 2F ressonante, (b) absor¢ao de 2F nao-ressonante e (c) ionizagao resso-
nante de 2F. wy, é a frequéncia central do laser. o7 e 035 sao as dessintonias
entre o laser e a freqiiéncia da 1* e da 2% transicao, respectivamente.

seja, novos portadores de carga foram criados apds a absorcao dos dois fétons. Além
disso, a configuracao em escada produz uma variagao de populacao para o tltimo nivel
maior que a produzida pelo sistema V, uma vez que a variacao de populacao do terceiro
nivel é proporcional a variagao de populacao do primeiro nivel. Por sua vez, transi¢oes
em sistemas tipo A, passando ou nao pelo continuo, nao ocorrem dentro do nosso inter-
valo de medida pois a separacao entre o primeiro e o terceiro nivel, para as transicoes
que obedecem as regras de selecao de 2F, é maior que a largura de banda espectral dos
pulsos. As tabelas 5.2 e 5.3 apresentam as possiveis transicoes de 2F existentes dentro

da largura de banda do laser para o pulso temporalmente mais curto.

Avaliando nas tabelas 5.2 e 5.3 as transicoes excitadas dentro da largura de
banda do laser para cada valor de A, percebemos que os SOGIM podem ser classifi-
cados espectralmente em apenas dois conjuntos: o conjunto dos sinais que nao envolve
o processo de fotoionizagao (isto é: A\, = 774,0 e 776,0 nm) e o conjunto dos sinais que
envolve a fotoionizagao (todos os demais). Dentre os SOGIM onde a fotoionizacao esta
presente temos os sinais que sao ressonantes ou quase ressonantes com as transicoes
de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm (A, = 763,5, 765,0 e 772,0 nm) e os que nao
s@o ressonantes com elas (A, = 760,0, 761,5, 767,0 e 769,5 nm). E interessante cons-
tatar que os SOGIM do conjunto livre de fotoionizacao apresentam uma depressao em

T = 0 % Por sua vez, para o conjunto onde hé fotoionizacao, temos uma estrutura

6 A depressdo que aparece no sinal excitado em Ay = 765,0 nm para T, = 222,58 fs em torno
de T = 600 fs resultou de uma variacao brusca na pressao da célula de descarga provocada por um
transiente no funcionamento da bomba de vécuo.
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Tab. 5.2: Transicoes de 2F existentes dentro da largura de banda do laser para cada

valor de Aj,.
AL E; Es Es Identificacao

(nm) | (cm™!) (em™1) (cm™1) da transicao
93143,76* | 105617,27 | 119444,83 | 4s [3], - 4p [2], - 4d [3],

760,0 | 107496,42 | 120619,02 | 133776,92 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo
107496,42 | 120600,89 | 133758,79 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo
93143,76* | 106237,55 | 119212,87 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [1],
93143,76* | 105617,27 | 119444,83 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [3],

761,5 | 107496,42 | 120619,02 | 133751,00 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo
107496,42 | 120600,89 | 133732,87 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo
93143,76* | 106237,55 | 119212,87 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [5],
93143,76* | 105617,27 | 119444,83 | 4s [3], - 4p [2], - 4d [3],
107496,42 | 120619,02 | 133716,60 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo

763,5 | 107496,42 | 120600,89 | 133698,47 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo
93143,76* | 106237,55 | 119212,87 | 4s [2], - 4p [3], - 4d [3],
93750,59 | 106087,26 | 119847,77 | 4s [3] - 4p[3], - 4d [3],
107496,42 | 120600,89 | 133672,79 | 4p’[3], - 4d’[3], - continuo
93143,76* | 106237,55 | 11921287 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [T],
93750,59 | 106087,26 | 119847,77 | 4s [3] - 4p[3], - 4d [3],

765,0 | 105617,27 | 118651,39 | 131723,29 | 4p [3], - 4d [3], - continuo
93143,76* | 105617,27 | 11921287 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [1],
94553,66* | 107131,71 | 120619,02 | 45’ 3], - 4p’[3], - 4d’[2],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[5], - 4p’[5], - 4d’[3],
93143,76* | 106237,55 | 11921287 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [1],
93750,59 | 106087,26 | 119847,77 | 4s [3] - 4p[3], - 4d [3],
105617,27 | 118651,39 | 131689,20 | 4p [3], - 4d [3], - continuo

767,0 | 93143,76% | 105617,27 | 119212,87 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [Z],
94553,66* | 107131,71 | 120619,02 | 45’ [5], - 4p’[3], - 44’[3],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[3], - 4p’[5], - 44’[3],
93750,59 | 106237,55 | 119760,17 | 4s [3], - 4p [2], - 65 [3],
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Tab. 5.3: Continuacao da Tabela 5.2.

AL E; E, Es Identificacao

(nm) | (em™!) (cm™!) (em™!) da transigao
93143,76* | 106087,26 | 118906,61 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [3],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[3], - 4p’[5], - 44’[3],
105617,27 | 118651,39 | 131646,74 | 4p [3], - 4d [3], - continuo
93143,76* | 105617,27 | 11921287 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [3],

769,5 | 94553,66* | 107131,71 | 120619,02 | 45’ [5], - 4p’[3], - 4d’[3],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[3], - 4p'[3], - 4d’[3],
93750,59 | 106237,55 | 119760,17 | 4s [3] - 4p [3], - 65 [3],
106237,55 | 119212,87 | 132208,32 | 4p [3], - 4d [1], - continuo
93750,59 | 106237,55 | 119683,08 | 45 [3], - 4p [2], - 65 [2],
93750,59 | 106237,55 | 119760,17 | 4s [3] - 4p [3], - 65 [3],
106237,55 | 119212,87 | 132166,24 | 4p [3], - 4d [1], - continuo

772,0 | 93750,59 | 106237,55 | 119683,08 | 45 [2], - 4p [2], - 65 [3],
93143,76* | 106087,26 | 118906,61 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [3],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[3], - 4p’[5], - 44’[3],
93143,76* | 105462,76 | 119023,65 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [5],
93750,59 | 106237,55 | 119683,08 | 45 [3], - 4p [3], - 65 [3],
93143,76* | 105462,76 | 119023,65 | 4s [3], - 4p 3], - 4d [5],

774,0 | 93143,76* | 106087,26 | 118906,61 | 45 [3], - 4p [3], - 4d [3],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[3], - 4p'[5], - 44’[3],
95399,83 | 108722,62 | 121161,32 | 4s'[5], - 4p’[3], - 65'[3],
93143,76* | 105462,76 | 119023,65 | 4s [3], - 4p [3], - 4d [3],
93143,76* | 106087,26 | 118906,61 | 4s [2], - 4p [3], - 4d [2],
94553,66* | 107496,42 | 120600,89 | 4s'[3], - 4p’[5], - 4d’[2],

776,0 | 95399,83 | 108722,62 | 121161,32 | 4s'[3], - 4p’[5], - 65'[3],
95399,83 | 107496,42 | 121096,60 | 4s'[3], - 4p’[5], - 65'[3],
93750,59 | 106087,26 | 11944483 | 4s [3] - 4p [3], - 4d [3],
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de “W” com um pico coerente em torno do atraso zero para os sinais nao-ressonantes
com as transicoes de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm e, para os sinais ressonantes ou
quase ressonantes com essas transicoes de 1F, nenhum tipo de estrutura aparece em

torno do 7 = 0.

As consideracoes apresentadas aqui explicam em parte as caracteristicas dos
sinais, como por exemplo, o comportamento da linha de base em funcao da dessintonia
0 do laser e da largura temporal 7, dos pulsos. Entretanto, o seu perfil em torno
do atraso zero entre os pulsos ainda nao foi esclarecido. Para ajudar-nos a entender
as caracteristicas dos SOGIM recorreremos a uma simulagao numérica, baseada num
modelo de um atomo de 3 niveis interagindo com um trem de par de pulsos ultracurtos.

Este modelamento tedrico e a simulacao serao apresentados nas proximas segoes.

5.3 O atomo de trés niveis

Nesta secao discutiremos a excitacao coerente de um atomo de trés niveis, num
sistema aberto, pelo campo de um par de pulsos do laser e a sua posterior relaxacao
parcial na auséncia de campo. A escolha de um sistema com apenas trés niveis para o
atomo de argonio tem como motivo exclusivo a simplificacao do nosso trabalho tedrico.
Primeiramente, iremos obter expressoes para o problema quando os trés niveis de ener-
gia sao discretos e, em seguida, quando dois niveis sao discretos e o terceiro esta no
continuo, incluindo a ocorréncia de fotoionizacao. Essas expressoes serao empregadas
na simulacao dos resultados experimentais obtidos com a descarga de catodo oco. Neste
tratamento tedrio nao foi necessario considerar os efeitos relacionados a propagacao do
pulso (efeitos de absorcao e dispersdo) por um meio ressonante (94, 95), pois cons-
tatamos ser o meio opticamente fino”. No desenvolvimento que se segue utilizaremos o
formalismo de amplitudes de probabilidade e nao o formalismo baseado na matriz den-
sidade e nas equacoes de Bloch correspondentes. Isto se justifica apesar de os campos
elétricos dos pulsos seqiiénciais que saem da cavidade do laser manterem uma relacao
de fase constante entre si. Segundo Xu e colaboradores (96) um laser de Ti:Safira
pode gerar trens de pulsos contendo mais de 10® pulsos com fases relativas fixas (o que
corresponde a uma duragao de alguns microsegundos). O motivo fundamental para o
uso do formalismo de amplitudes de probabilidade é que as coeréncias associadas aos
dipolos atomicos relaxam antes da chegada do préximo par de pulsos do laser. O pro-

cesso de decoeréncia é devido as colisoes com dtomos de argonio no estado fundamental

" No nosso experimento obtemos, para o maior coeficiente de absorcao «, calculado, o produto
o2 21072 < 1 (2 é a distancia de propagagao do laser pelo meio).
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(97) (para a pressao de Ar utilizada na DCO, o tempo de relaxacao Ty da coeréncia
dos dipolos atomicos é cerca de 1 ns 8). Isso exclui, portanto, a necessidade de um
acompanhamento da relaxacao das coeréncias fazendo uso da matriz densidade. Esta
randomizacao das fases dos dipolos atomicos, a cada nova interacao do atomo com o
laser, impede a acumulagao de coeréncia (98). Uma vez que o dtomo de argonio, que
aqui consideramos um sistema de trés niveis, se encontra imerso num meio junto com
varios outros estados de energia populados pelos processos da descarga e com canais de
relaxacao entre eles, a evolucao temporal das populagoes dos seus trés estados, entre

pares de pulsos consecutivos do laser, é analisada através de equagoes de taxa.

5.3.1 Trés niveis discretos

Consideramos um atomo de trés niveis nao degenerados (99) (veja figura 5.17)
numa configuragao de escada com estados |1), |2) e |3) tendo respectivamente energias
E\, Ey e E3 (B3 > Ey > FEjy). A freqiiéncia da transigdo atomica entre o estado
fundamental |1) e o estado intermedidrio |2) é wis e, entre o estado fundamental |1) e

o estado mais excitado [3) é wy3, onde hwy, = Ey — E;.

Es — y 13)
haoy
E, ———— A———— 2)
hoy
E: |1)

Fig. 5.17: Atomo de trés niveis nao degenerados.

Vamos definir a energia do estado fundamental como sendo zero. Portanto,
segue que as energias dos autoestados sao Fy = hwis e E3 = hwiz. Se o hamiltoniano

do atomo opera no estado fundamental, ou no intermediario, ou no mais excitado,

8 Usando uma descarga de radio-freqiiéncia em Ar, Baer (97) mediu um valor para Ty igual a
(2,5£0,5)ns.Torr.
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entao
Holl) = Ei|1) =0[1), (5.1a)
H0|2> = E2|2> = hw12|2>, (51b)
H0|3> = E3|3> = hw13|3>. (5]_(3)

Um estado quantico arbitrario para um sistema é definido como uma combinacao

linear de todos os possiveis estados multiplicado por um coeficiente dependente do

tempo, |¥) = >, ax(t)|k).

Assumimos que |¥) é normalizada. Assim, multiplicando |¥) por seu conjugado

hermitiano, obtemos a equacao
a1<t)a1(t)T + &Q(t)ag(t)T -+ Clg(t)ag(t)T =1. (52)

la1|?, |as|? e |az|? sdo as probabilidades de se encontrar o 4tomo no estado fundamen-
tal, intermedidrio e mais excitado, respectivamente, no instante t. Estes ax(t) sdo as
amplitudes de probabilidade. E entendendo como estas fungoes variam no tempo que

saberemos como variam os estados e, portanto, como o atomo é afetado pelo campo.

O hamiltoniano total do sistema é dado por H = Hy+ V', onde H é o operador
hamiltoniano do atomo livre e V' é o potencial dependente do tempo que descreve a
interagao com o campo. Na aproximacao em que o atomo ¢é considerado um dipolo

elétrico, o hamiltoniano de interacao entre o atomo e o campo externo é
V = —er - E(7)1) (5.3)

onde e é a carga do elétron, 7 é o vetor posicao que localiza o atomo no espaco e F
é o campo elétrico aplicado. Considerando que o campo elétrico do pulso de laser de
Ti:Safira é plano-polarizado, assumimos que a diregao do campo determina a orientagao

do eixo z no espaco. Assim, o campo elétrico do laser pode ser escrito como
E_;L(F? t) = EL(Ea ’F, t) 27 (54)

sendo Z um vetor unitario na dire¢ao z. Escrevemos Ep(k,7,t) como uma oscilagdo
harménica, com freqiiéncia igual a freqiiéncia central do laser (wr,), modulada em am-

plitude por uma funcao € que se propaga no mesmo sentido do vetor de propagacao k
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do pulso e com velocidade de grupo v,:

et — %)e—i(ﬁf—%t)

2

+ce . (5.5)

Consideramos que a envoltéria do pulso € varia lentamente quando comparada com wy,
e que ela é uma quantidade real (¢(t) = €*(t)) de amplitude maxima unitéria. No nosso
caso, o meio de propagacao ¢ um gés rarefeito e fino e, portanto, mesmo na ressonancia,
a dispersao é desprezivel para o comprimento de propagacao. Deste modo, a velocidade

de grupo ¢ igual a velocidade de fase. Podemos entao reescrever a expressao anterior

B et — E)e—i(E-F—th)
Ep(k,7,t) = Ey L 5 +cc |. (5.6)

CcOo1mo

Estamos interessados na atuagao de um par de pulsos sobre um atomo no meio
da descarga. Este par de pulsos se origina da passagem de um tnico pulso do laser por
um divisor de feixes, o qual separa o pulso em duas componentes de mesma amplitude
com vetores de onda /% e EQ. Uma das componentes segue por uma linha de atraso antes
de se superpor com a outra componente dentro do plasma. O campo elétrico referente
a um par de pulsos com atraso temporal relativo 7, propagando-se com pequeno angulo

entre eles, pode ser escrito como
E(7.t) = B(7,t)2 = [Ep(ky, 7, t) + By (ka, 7.t — 7)]2. (5.7)
Entrando com a equacao (5.6) na expressao acima vem

_ kLT iRy wr ) — o — kT iRy Fwr (t-7))
gt — Lr)e Tl pg(t — 7 — B e TL

“L + c.c.
2

2. (5.8)

Introduzindo as mudancas de varidveis s =t — ’fj—; eT, =T+ Aka"", com Ak = ky — kq,

temos

. {ei%se(s) +e(s — 7 )e LT

E(s, 1) = Ep 5 + c.c} z. (5.9)

Note que na equagao anterior o primeiro termo é uma fase comum aos dois pulsos
que independe de posicao. Agora, para dar conta que os campos elétricos dos pulsos
seqiiénciais que saem da cavidade do laser podem manter uma relagao de fase constante
entre si, somamos aquela fase uma fase ¢ (0 < ¢ < 2m) que representa a fase que os
campos do proximo par de pulsos tem em relagao ao anterior dentro do trem de pares

de pulsos. Também, por conveniéncia, renomeamos s por t. Assim a expressao (5.9)
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fica

t— 7. )e LT

2

. o ¢
E(t,r,) = E(t,7,)% = By [el%we( ) e + c.c} 5. (5.10)

Finalmente, o hamiltoniano de interacao do atomo com pares de pulsos consecutivos

de laser, que possuem fases relativas diferentes, pode agora ser reescrito como

—d . . t t — T’ WL Tr
V =—er - E(t,7,) = —er - 2Ey {ememtg( )+ 5 mr)e + C.C.:| . (5.11)

Entao, a equagao de Schrodinger dependente do tempo fica
. d
Zh%‘\m = H|V) = (Ho+ V)|U). (5.12)

Escrevendo |W) como >r_, ax(t)|k) e substituindo este resultado na equagio (5.12)

vem

m%Zak(tw = (Ho+ V) _a(t)|k),
iy an®)k) = > a(t)(E,+V)Ik). (5.13)

Multiplicando a equagao (5.13) por um (i| arbitrario temos

ihy  an( Zak N(Ee(ilk) + (i|VI]E)). (5.14)

O termo ainda nao definido nestas equagoes é (i|V'|k), que é um elemento de

matriz para o hamiltoniano de interagao

—

(i|V]k)y = (i|(—er - E(t,1,))|k). (5.15)
O tnico operador ¢é o vetor posicao. Esta expressao pode entao ser reescrita como

(@iIVIk) = —(ilerlk) - E(t,T)
= —fu- E(t,7), (5.16)

onde (ilerk) = [i; é o elemento de matriz para o momento de dipolo elétrico.

O elemento de matriz do momento de dipolo determina se uma particular
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transicao é ou nao é permitida. 1—2 ou 2—1 e 2—3 ou 3—2 sao transigdes possiveis.
Como (1|V|2) = (2|V|1) e (2]V|3) = (3|V'|2) podemos escrever a equagao (5.14)

ihay(t) = Eiai(t) — ax(t)(fe
ihas(t) = FEaas(t) — ai(t)(fie
ihas(t) = FEsas(t) — as(t)(fos

Procuramos solugoes da forma

aq (t)
a9 (t)
as (t)

Esta transformacao define um

CE(7)2) (5.17a)
’ E<t7 7—7")’2> - a3(t>(/j23 : E(tv Tr)’%)? (517b)
CE(t,7m)3). (5.17¢)
C1 (t),

o (t>67ith7

cy(t)e 2wrt,

sistema chamado de onda girante que gira na

freqiéncia do campo eletromagnético. No sistema de onda girante, as equagoes (5.17a-

¢) ficam
at) = ico(t) {—ﬁ”'i f(“’")]e—ma (5.18a)
é(t) = dcy(t)(wp — wiz) +ici(t) {’ZHZTE(”)} et +
ics(t) [%ZTE@T)} e Wt (5.18b)
alt) = ieat)(2en — ) +ia(t)|[PEEEEE e ase)

Devemos agora substituir a expressao (5.10) para o campo elétrico nas equagoes

(5.18a-c). Note que estas dltimas equagoes envolvem a multiplicagdo do campo elétrico

E(t,7,) com as exponenciais e™L! ¢ e~ *“Lt,

encontramos

E(t, Tr)ei“’Lt

E(t,1,)e et

Fazendo estas multiplicacoes separadamente

(5.19)

(5.20)

onde fizemos o uso da aproximagao da onda girante (que consiste em desprezar as

oscilagoes com o dobro da freqiiéncia do laser). Agora podemos substituir as equagoes
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acima nas expressoes (5.18a-c) que ficam

il 5 Te(t t—71) .
o) = z’ew’“l% : {5(2) 4 & 5 i )6_”“7’“} es(t)E (5.21a)
t t—1.) .
Bll) = i~ waealt) + i Z{S(QH‘?( QT)GMLT’} 1 (1) Ey +
) et—-7)
ze“’ﬁm% : [5(2) + e( 5 i )e WLTr e3(t) By, (5.21b)

, sz 2 [e(t)  e(t—m)
Cg(t) = 2(2wL —w13)03(t) + Z€Z¢M2:;_L |: (2> + ( 5 7 )eleTT:| CQ(t)ED. (521(})
Resolvendo estas equacoes encontraremos ¢y, co e c3. A populagao p, dos niveis, logo
apés a passagem do par de pulsos, serd pi=|ci|?, pa=|c2|* e ps=|c3|*> . Para obter a

solugao das equagoes (5.21a-c) precisamos dos momentos de dipolo das transigoes.

O momento de dipolo ji;;, = (i|er]k) entre dois niveis ndo degenerados i e k (onde
E; < E}) esta relacionado com a probabilidade de emissao espontanea Ay; através da

expressao (100)

AR ) (522)

sendo € a permissividade elétrica do vacuo e ¢ a velocidade da luz no vacuo.

A =

Uma questao que devemos considerar agora é como a analise feita até aqui pode
ser adaptada ao caso em que as transigoes acontecem entre niveis degenerados como
ocorre no argonio. Um atomo que se encontra em um nivel de energia caracterizado
pelo nimero quantico momento angular total J pode existir em qualquer uma das 2.J+1
possiveis orientacoes com respeito a qualquer eixo de referéncia, tal como o vetor campo
elétrico do laser. Cada orientacao, identificada pelo nimero quantico magnético M,
tem um valor diferente para o angulo entre o momento de dipolo atémico e o vetor
campo elétrico na expressao [i - E. Portanto a nossa descricao quantica do atomo
deve ser adaptada, incorporando novos nimeros quanticos: J e M. Isto nao altera a
obtencao das equagoes (5.21a-c), mas influi na determinacao do momento de dipolo
de cada transicao pois agora a probabilidade de emissao espontanea A; leva em conta
que pode existir mais de um caminho entre os estados |k) e |i). Quando apenas o
nivel de baixo é degenerado, a taxa total de decaimento espontaneo serd a soma das
probabilidades de transicao de todos os possiveis canais de decaimento para o nivel

inferior, entao
e? wl A

Api =
k 3meghc?

Z\ (@i MR [s7, (5.23)

9 Cada ¢,, abre em parte real e imaginaria levando a uma duplicacido das equagoes (5.21a-c).
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onde J; e M; sao os numeros quanticos atrelados ao nimero quantico 7. Se agora o
nivel superior é também degenerado esperamos intuitivamente que os diferentes estados
degenerados |kJy M) irdo decair todos com a mesma taxa. Se isto nao fosse verdade,
existiria uma direcao preferencial no espaco e a polarizacao da radiagao emitida mudaria
com o tempo. A eq. (5.23) também d4, entdo, a taxa de decaimento radiativo entre dois
niveis degenerados k e i. Vamos porém reescreve-la introduzindo uma soma adicional

sobre M), e, dividindo-a pela degenerescéncia g, = 2J; + 1 do nivel superior, temos

6 wzk

Ay = Z | (i M| 7k Je M) 2 s (5.24)

3meohc? G

Nos precisamos saber avaliar o elemento de matriz associado ao operador 7 na
equagao anterior. Quando o momento angular é conservado, entao as autofungoes
correspondentes aos possiveis estados de nosso sistema também sao autofuncoes de .J?
e J,. Esta situacao impoe vinculos sobre a dinamica do sistema e tiramos vantagem
disso através do formalismo de tensores irredutiveis. Para um tensor irredutivel de
ordem k, T%, h4 um conjunto de ¢ =2k +1 (¢ = —k,—k +1,...,+k) operadores Tq(k)
que devem se transformar frente a uma rotacao seguindo as regras que governam os
esféricos harmonicos de ordem k. Um vetor é um tensor irredutivel de ordem k£ =1 e,
assim, no nosso caso 7 esta associado a 3 tensores rél) com ¢ = —1,0, 1. Nesse contexto

podemos reescrever a equacao (5.24) como (99)

ew
Api = i M| D kT M P[5 2
¢ SMohc?’ngsz;'” rOk TP 57, (5.25)

onde os possiveis valores de ¢ indicam as trés polarizacoes que o féton gerado no

decaimento espontaneo pode assumir.

Empregando a teoria quantica do momento angular (99), fazemos uso do teo-
rema de Wigner-Eckart para extrair do elemento de matriz da equagao (5.25) a de-
pendéncia em relacao aos nimeros quanticos magnéticos. Segundo esse teorema, na
equacao anterior, o elemento de matriz formado por autofuncoes de J? e J, pode ser

escrito como

Jp 1 J;

i T, M| r DNk M) = (—1)7k M
( o [k M) = (=1) M, ¢ M

) (1 ||7| Kk Tx.) - (5.26)

O fator entre parénteses é o simbolo de Wigner 3-j: na primeira linha escrevemos na

A , . . 1
sequéncia o momento angular total J; do nivel superior, o indice £ = 1 do tensor 7“((, )

e o momento angular total J; do nivel inferior; na seqiiéncia da segunda linha temos
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o numero quantico magnético do nivel superior negativo —M}, o indice ¢ do tensor
1 , L " e . ,
ré ) e 0 niimero quantico magnético do nivel inferior M;. O elemento de matriz apds
o simbolo de Wigner 3-j é denominado de elemento de matriz reduzido; note que ele

agora nao depende mais de ¢ e nem de M; ou M.

A finalidade da equacao (5.26) é agrupar a informacao contida no elemento
de matriz de uma forma diferente. Fatora-se toda a dependéncia angular em termos
do simbolo de Wigner 3-7; ele contém toda dependéncia geométrica ou rotacional do
clemento de matriz (iJ;M;|r$"|kJ.My). O elemento de matriz reduzido, por sua vez,
nao depende da escolha da orientacao do sistema de referéncia. De fato ele s6 depende
das propriedades dinamicas do sistema. Com essa formatagao serd mais facil obter

uma expressao para o momento de dipolo elétrico.

O somatorio na equagao (5.25) pode agora ser escrito como
J 1 J J; 1 J;
Z (i J M |riD kT M)|? = Z ( ’ ) ( g ) X
Q1MiaMk q,Mi,Mk _Mk q Mz _Mk q M’L

x| (@i ||7] /ka:HQ

Los R
= Y SlGHIFI kI = G P kTP, (5.27)

q

Para obter a expressao anterior fizemos uso do seguinte resultado para a soma finita

de dois simbolos de Wigner-37
”Zl ]Z Joode g N[ d G ds )\ _ SpiuOmems (5.28)
mi1=—ji1 ma=—j2 my Mz g My Mma M 2‘72+1 ,

onde j1 = Ji, Jo = jus = 1, j3 = J;, my = =My, mo = my = q e mz = M,; sendo
qg=0,=%1.

Definindo €?|(iJ; ||7]| kJx)|* = p2,, obtemos das equagoes (5.25) e (5.27)

3meghc3

ik
que é a expressao usada para o momento de dipolo na resolugao das equagoes (5.21a-c).

Tendo em mente as consideracoes anteriores, voltamos a analisar as equacoes

(5.21a-c). Usando a notagdo de tensores irredutiveis, podemos escrever o produto



5. O Sinal Optogalvanico Intermodulado na Descarga de Catodo Oco 80

[Lir - 2 nessas equacoes como sendo (z'JZ»M,-|e7’(()1) |kJp My). Tomando Fy como a amplitude

méxima do campo elétrico (eq. (5.10)), é usual definir a quantidade

2h

como sendo a freqiiéncia de Rabi da transicao ¢ < k; ela é a freqiiéncia com que o

atomo faz a transicao.

Empregando o teorema de Wigner-Eckart (eq. (5.26)) reescrevemos a freqiiéncia

de Rabi como

=52 1) (_Mk o ) e, (5.30)

onde, ao fazer g=0, explicitamente levamos em conta que o campo é plano-polarizado e
que a direcao do campo determina Z. Assim, fica evidenciado que a freqiiéncia de Rabi
depende, através de um simbolo de Wigner 3-j, dos niimeros quanticos magnéticos.
Isto implica que, quando consideramos uma transicao entre niveis degenerados, na
verdade ha varias possibilidades de efetuar a transicao. Todas elas sao compativeis
com as regras de selecao permitidas entre os subniveis e cada uma delas, em funcao
do respectivo simbolo de Wigner 3-j, tem uma freqiiéncia de Rabi distinta. Portanto,
conclui-se que nao ha uma unica freqiiéncia de Rabi apropriada para uma transicao
entre niveis degenerados. Em vista disso, adota-se uma freqiiéncia quadréatica média
dada por (99)

Q= | > () (5.31)

M; M,

Combinando os resultados das equagoes (5.28) e (5.30) com a equagao (5.31) vem

Q 1|<'J ler ]| kJx)]? Bo (5.32)
ik — —|(2J; ||€er —_— .
3 " [ on
ou seja,
_ 1, |E
Qe = =2 |2 .
=15 |5 (5.33)

e usando p;, dado pela eq. (5.29)

= EO gkﬂ'thC?’Aki 1
Qup = =2 [0 K : 34
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Finalmente reescrevemos as equagoes (5.21a-c) empregando as freqiiéncias de

Rabi média correspondentes as transigoes

G(t) = i€y [e(t) +e(t — 7)e ™7 ] eaft) (5.35a)
CQ(t) = ?:(WL — u)lz)Cg(t) + e ¢Q12 [ (t) + E(t — TT) ZwLTT} C1 (t) +
i€i¢923 [g(t) + €(t — 7",« _ZwLTT] Cg(t s (535b)

é3(t) = (2w —wig)es(t) +ie¥Qos [e(t) + e(t — 7)™ ™ ] eo(t).  (5.35¢)

Devemos resolver essas equagoes para se obter a populagao p, dos niveis logo
apoOs a passagem do par de pulsos do laser pelo meio da descarga. Agora, a seguir,
analisamos como se comportam essas populacoes até a chegada do proximo par de

pulsos.

Mantendo fixas as condicoes de operacao da descarga, o plasma possui uma
distribuicao de populacao estacionaria. A absorcao do par de pulsos do laser pelo
plasma, provoca uma alteragdo nesta distribuicao de populacao. Esta redistribuicao
de populagao evolui no tempo e deve voltar, para um tempo suficientemente longo, a
distribuicao de equilibrio induzida pela descarga. S6 que antes disso, um novo par de
pulsos do laser interage com o sistema (tempo de repetigao do laser Tx é de 13,16 ns).
Entao, resta avaliar que fragao da redistribuicao de populagao, provocada pelo par de

pulsos anterior, sobrevive até o proximo par de pulsos.

Os principais processos que alteram a redistribuicao de populagao induzida pelo
par de pulsos do laser sao a repopulagao promovida pela descarga, o decaimento ra-
diativo dos niveis e a saida do atomo excitado do volume de interacao do laser com a
descarga. Os processos de colisao que alteram as populagoes dos niveis envolvem uma
escala de tempo muito maior, portanto, implicam numa contribuicao muito pequena
para uma alteracao da populacao, logo, a taxa de colisao entre o atomo excitado e
qualquer outra particula é praticamente zero'®. H4, porém, as colisdes que alteram a
fase dos dipolos atomicos. Segundo Baer (97) a coeréncia dos atomos metaestaveis de
argonio ¢ destruida em um tempo menor que 109 ns, devido as colisdes com &tomos
no estado fundamental. Logo, o efeito destas colisoes, entre pares de pulsos consecu-
tivos do laser, é a nao acumulagao das coeréncias. Assim, quando implementarmos o
calculo computacional do modelo, a expressao do campo elétrico serda adaptada para

esta situacao.

10 Nas condicoes de operacao da nossa descarga que correspondem a uma, pressao de cerca de 600 Pa
e a uma temperatura de equilibrio térmico em torno de 4600 K (101) (na ZLN), o tempo médio entre
colisoes t. para o par Ar*+ e~ é t. ~ ms e para o par Ar*+Ar é t. ~ us (7).
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Fig. 5.18: Diagrama mostrando as taxas de ganho e perda de populagao dos niveis
conforme descrito no texto.

Vamos agora analisar a evolucao temporal das populacoes, p,, dos trés niveis
apos a interagao de um par de pulsos do laser com o atomo de argonio. As taxas de

relaxacao das populagoes dos niveis sao

ﬂl (t) = R1 + A21p2 — A/lpl s (536&)
p2(t) = Ry + Asaps — (A,Q + Asi)p2 s (5.36b)
pa(t) = Ry — (A3 + As2)ps, (5.36¢)

onde R, é a taxa de reposicao de populacao do nivel n, A,,, é a taxa de perda de
populacao do nivel n e também é a taxa de acréscimo de populacao do nivel m por
decaimento radiativo e A/, é o somatério das taxas de perda de populagao do nivel n
por decaimento radiativo para niveis que estao fora do sistema considerado (veja figura

5.18) e por escape do atomo da frente dos pulsos do laser. No equilibrio temos

Rl = Allptl — Aleé s (537&)
Ry = (Ay+ Asi)ph — Asapy (5.37b)
Ry = (Aj+ Asp)ph, (5.37c)

onde pf é a populagao térmica do nivel n no equilibrio. Reescrevendo as equagoes
(5.36a-c) em termos da variagao de populagao, Ap, = p, — pl, lembrando que pf, = 0

veiml

Apl (t) = AQIAIOQ — AllApl s (538&)
A,OQ(t) = A32A,03 - (A/Q + AQl)ApQ ) (538b)
Aps(t) = —(Aj+ As2)Aps. (5.38¢)
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Resolvendo estas equacoes diferenciais temos

A21A32Apg —Ast —Aqt
A t — _ il _ _ 3t 1
101() (AQ—A;;)(Al—Ag) <6 € >+
Ay [ 0 A32AP3 ] — Aot —Aqt 0 fA t
— = |A — = 2 e 2 —em M) A ! 5.39a
(A — A2) P2 (Ay — Aj) ( ) e ( )
Az A i i

Sl = (B (o oas) g s
Aps(t) = Apde st (5.39¢)

onde A, = A" + Anm e Ap? = pd — pt é a variacao de populacao logo depois do par
de pulsos. As expressoes (5.39a-c) fornecem para t = Tg as variagoes de populagao
dos niveis provocadas pelos processos de relaxacao, antes da chegada do par de pulsos
seguinte (Ap,(t = Tg) = Aplr). Assim a populagio dos niveis quando atua o préximo

par de pulsos serd plr = pt + Aplr

5.3.2 Dois niveis discretos mais um no continuo

Agora o ultimo nivel do dtomo de trés niveis se encontra no continuo, podendo
ter portanto qualquer valor de energia E3. Um diagrama dessa nova configuracao é
ilustrado na figura 5.19. Assumimos que o laser esta sintonizado muito proximo da
ressonancia entre os estados |1) e |2) e que um segundo féton de mesma energia hwy,
ioniza o atomo. O tratamento que aplicaremos aqui é o mesmo que foi empregado antes

para o atomo com trés estados discretos, s6 que devido a fotoionizagao, incluiremos

7

Y
ha)L
E, Y |2)
ha)L
Ex 1)

Fig. 5.19: Atomo de trés niveis com o terceiro nivel no continuo. v € a taxa de perda
de populagao do estado |3) devido a fotoionizagao.

uma perda de populacao do terceiro nivel durante o tempo em que o campo do laser
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estd atuando (102). Para esta nova situagao, as equagoes (5.3ba-c) ficam

¢(t) = i€ [e(t) +e(t — 7 )e ™ 7] ea(2), (5.40a)
eo(t) = i(wp —wiz)ea(t) + i€y [e(t) + e(t — 7)™ ] er(t) +
i€i¢923 [8(75) + E(t — 7_7” _ZwLﬂ] c3(t), (540]3)

¢3(t) = i(2wp — wig)es(t) +ie" Qs [2(t) + e(t — 7)™ ea(t) — ves(t), (5.40¢)

sendo 7y a taxa de perda de populagao do estado |3). v = %, onde t,. é o tempo que o
elétron ainda permanece vinculado ao atomo (em outras palavras, é o tempo de vida
da populagao do nivel |3)). Vérios processos podem desfazer este vinculo, como por
exemplo, colisoes do elétron ou do fon com um atomo de argonio, ou mesmo a saida
do elétron da regiao de interacao com o laser. Estes tempos de colisao, nas condicoes
de operacao da nossa descarga, para um elétron que chega no continuo com energia
cinética de 0,5 eV (o que corresponde ao processo de ioniza¢ao ressonante de 2F em

AL = 767,0 nm na tabela 5.2), sdo cerca de 10 ns (e”+Ar) (103) e 7 us (Art+Ar)

1
3

no volume de interagao do plasma com o laser é cerca de 1000 ps. Entao como este

(16). Por sua vez, o tempo médio ¢ (= 3(1‘}’:) + (4?}%)) de permanéncia deste elétron
tltimo é o tempo mais curto, assumimos que = 0,001 /ps. Devemos lembrar que
é proporcional a p, (veja eq.(5.33)) e, portanto, precisamos saber o valor do momento
de dipolo. p12 é obtido através da equagao (5.29), mas a determinagao de o3 segue

outro raciocinio que passaremos a apresentar.

Estamos considerando |2) ser um estado ligado e |3) ser um estado imerso
numa distribuicdo continua e “homogénea” ! de estados. Levando em conta que o
laser tem uma dada largura de banda espectral Aw, nao sé o estado |3) no continuo
(B3 = FEy + hwp) vai ser populado mas também um conjunto infinito de niveis vizi-
nhos a |3) com energias entre E5 — hAw, e E5+ hAw,. Portanto ha uma infinidade de
possibilidades para a transi¢ao |2)—|3) e a cada uma delas corresponde uma freqiiéncia
de Rabi distinta. Adotamos a seguinte simplificacao: consideramos ser possivel definir
uma freqiiéncia de Rabi média Q. que s6 dependa de w3 e nio de Aw, (102) cuja

derivagao apresentamos a seguir.

A “segunda regra de ouro” de Fermi dé a taxa total com que ocorre a transi¢ao

i — k através da expressao (99)

2m .
N = %w|(z|‘/|k‘>|2 (5.41)

1 Com isso queremos dizer que nao h4 singularidades nessa distribuicio como a presenca de estados
autoionizantes.
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onde @ = 4megag/e® é a densidade de estados por intervalo de unidade de energia
préximo a Fy (ag é o raio de Bohr e k é um estado no continuo) e V' é o potencial que

descreve a interagao entre o 4tomo e o campo externo (ver expressao (5.3)). No nosso

caso
[GIVIR)N = | - 2Bl
= [20Q]?
Assim, a eq. (5.41) fica
R = 8mhw . (5.42)

Por sua vez, a taxa de fotoionizacao se relaciona com a secao de choque de

fotoionizacao oy; e com o fluxo de fétons F' da seguinte forma
R =opF. (5.43)

Sabendo que F' = I /hw onde I = ¢ycEZ/2 é a intensidade do campo elétrico aplicado,

entao 2
R = oy 250 5.44
Tfi o (5.44)
Igualando as expressoes (5.42) e (5.44), lembrando que w = 27¢/A, vem
= o fi)\ike2 Ey
Q= | LAk =0, 5.45
g 3213y 2h (5.45)
Nesta ultima expressao ¢é facil identificar que
o ae? (Coa] (5.46)
Hik = 2mdag - '

Essa ¢é a expressao utilizada na determinagao do momento de dipolo para uma transicao
onde o nivel superior se encontra no continuo (isto é, p93). Na equagao anterior usamos
para a segao de choque de fotoionizagao do dtomo de Ar excitado o valor oy, = 1072 m?.
Este valor foi calculado usando-se o programa TOPbase 12 (104) que pode ser acessado

via Internet (105).

Seguindo o desenvolvimento da sub-secao 5.3.1 devemos avaliar a relaxacao par-

2.0 programa TOPbase, estabelecido no Centre de Données Astronomiques de Strasbourg (Franca),
calcula, entre outras quantidades fisicas titeis para a comunidade astronémica, a se¢ao de choque de
fotoionizacao das espécies astrofisicas mais abundantes.
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cial das populagoes dos estados |1) e |2) até a chegada do préximo par de pulsos. Entre

pares de pulsos consecutivos, as variacoes de populacao para estes estados ficam

1121Ap8 —Ast —Aqt 0 —At
t) = (A —A) ? = ! ! 4
Api(t) = 4 > (e e > + Apy e, (5.47a)
Aps(t) = Apg e‘AQt, (5.47b)

onde eles agora nao mais recebem populagdo do estado |3). Assim, as populagoes

dos niveis |1) e |2) quando atua o préximo par de pulsos (ou seja, em t = Tg) serdo
T T T T

p1" = pL+ Ap" e pp"t = py+ Apy".

5.4 Simulacao

Antes de descrevermos em detalhes a simulagao, é importante relembrar que no
experimento medimos variagoes de tensao V' sobre o resistor R; (veja figura 5.1) e que
sao, portanto, proporcionais as variacoes de corrente I. Estas variagoes de corrente sao
resultantes da producao de novos pares elétron-ion na descarga induzida pela interacao
com o laser. Essas cargas adicionais podem ser geradas diretamente através de fotoioni-
zacao e indiretamente através de colisoes ionizantes entre os elétrons e as populacoes
alteradas pelo laser. O sinal optogalvanico, entao, esta relacionado com a quantidade

de pares elétron-ion (e”-fon) gerados apds a interacao do plasma com a radiagao laser.

Deste modo, na simulacao, quando ocorre a absorcao do trem de par de pulsos
do laser pelo nosso atomo de trés niveis, além de uma variacao de populagao nos
niveis discretos, consideramos também a possibilidade da ocorréncia de fotoionizagao.
Quando nao ha fotoionizacao, temos trés niveis discretos e o sinal optogalvanico que

queremos simular serd, entao, proporcional a seguinte expressao (7):
3
SOGIM o (14 3) Y A>T p / ve 0y, (', E)g(E)dE, (5.48)
n=1

onde A?Tp0 é a variacdo de populagao do nivel n induzida pelo laser apds a passagem
de um trem de par de pulsos, p. é a densidade de elétrons, v, é a velocidade dos
elétrons (=4/2E/m,, sendo m, a massa do elétron e E a sua energia), o; (E) é a
secao de choque de ionizacao por colisao com um elétron para o correspondente nivel
efetivo n/, em funcdo da energia eletronica E e g(F) é a fungao que dé a distribuicao

de elétrons em fungao da sua energia E. O termo (1+ () é o fator de multiplicagao de



5. O Sinal Optogalvanico Intermodulado na Descarga de Catodo Oco 87

elétrons da regido de operacao subnormal da descarga'® cujo valor experimental nao
se tem conhecimento, mas é razoavel esperar que seja um pouco maior do que um.
Essa equacao se refere a producao de pares elétron-ion via colisdes entre os elétrons e
os atomos excitados pelo laser e o resultado apresenta uma unidade de portadores de

carga/(m?s).

No caso de ocorrer fotoionizagao, o terceiro nivel esta no continuo. Agora o sinal

optogalvanico simulado sera:

2
SOGIM x (1 + f) <nfl- + ZAZTpg pe/ve Uin<nl,E)g(E)dE) ’ (5.49)

n=1
sendo ny; = A*pY/Tx o ntimero de pares elétron-fon gerados por fotoionizagao.

As expressoes anteriores se aplicam quando apenas uma transicao é excitada.
Mas, no nosso experimento, empregamos um laser ultracurto, o que significa que ele
possui uma largura de banda espectral grande. Para o pulso mais curto utilizado no
experimento, que foi da ordem de 122 fs, tem-se A\, ~ 7 nm. Devido a esta propriedade
intrinseca do laser, o SOGIM que medimos ¢é, portanto, proporcional a excitacao das

varias transigoes existentes dentro da largura de banda espectral do laser. Entao o
SOGIM simulado fica:

2
SOGIM o« (1+p4) Z <nﬂ + ZAszg pe/ve Uin(n’,E)g(E)dE> +
n=1

n® trans
3
1+5) > (Z A% pe/ve Uin(n’,E)g(E)dE> : (5.50)
n? trans \n=1

Como o periodo de repetigao Tx do laser (cerca de 13 ns), é menor que os tempos
de relaxacao da populacao do sistema, a amostra nunca relaxa completamente entre
dois pares de pulsos consecutivos do laser: ha uma fracao das populacoes induzidas
pelo laser que sobrevive (98). Nesta situagao, o meio passa a acumular populagdo nos
estados excitados, a medida que a seqiiéncia de pares de pulsos o atinge. O sinal de
fundo que aparece nas nossas medidas tem sua origem neste acimulo de populacao.
Por sua vez, a acumulagao das coeréncias nao ocorre ja que elas ndo sobrevivem (97)

entre pulsos consecutivos do laser de Ti:Safira.

Na simulacao consideramos um trem de par de pulsos tipo secante hiperbdlica

13 A questao da amplificacio do SOG na regiao de operacio subnormal é discutida no apéndice 7.3.
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interagindo com o atomo de trés niveis. A fungao envoltéria é entao
(t) = eosech(1,763t/T,),

onde gy ¢ a amplitude de pico do pulso e T}, ¢ a sua largura temporal a meia altura. A
populagao inicial considerada para os niveis foi a populagao térmica (sendo computado
a degenerescéncia dos niveis no calculo da distribuigao térmica). Os niveis metaestéveis,
entretanto, nao seguem esta distribuicao. A populacao destes niveis é maior que a
térmica pois eles nao podem decair radiativamente para o estado fundamental. Para
esses niveis, uma populacao 10 vezes maior que a térmica foi adotada. O fator 10 foi
obtido da comparacao de uma distribuicao totalmente térmica para a populacao dos
niveis metaestaveis com a distribuigdo de populagdo dada na referéncia (65) para os
mesmos niveis. As probabilidades de transicao A,; para o argonio foram obtidas da
ref. (72).

A fungao adotada para g(FE) foi a de Maxwell-Boltzmann normalizada, uma vez
que os atomos de argonio no estado fundamental e em estados excitados, os fons e
também os elétrons lentos existentes na ZLN estao em equilibrio térmico com o campo
elétrico (106). Segundo Bogaerts (101), na ZLN, os elétrons ndo ganham mais energia
do ja fraco campo elétrico (veja fig. 2.10) mas eles perdem muito eficientemente sua e-
nergia devido as colisoes. Assim, a funcao distribuicao de energia dos elétrons se desloca
para baixos valores de energia e um pico pronunciado aparece em torno de 0,4 — 2 eV.
Quando os elétrons alcancam energias de poucos eV, eles tém grande probabilidade de
sofrer espalhamento coulombiano elétron-elétron e assim trocarem sua energia muito
eficientemente com outros elétrons, levando a uma distribuicao quase Maxwelliana para
baixas energias. A funcao distribuicao de energia é similar em toda a ZLN porque os
elétrons sao espalhados nesta regiao. Como nossas medidas ocorreram incidindo o laser
na ZLN do plasma e na falta de um dado experimental mais compativel com as nossas
condicoes de operacao da descarga, assumimos nos calculos da distribuicao térmica dos
atomos e da distribuicao de energia dos elétrons a temperatura que corresponde a uma
energia de 0,4 eV para estas espécies presentes nesta regiao da descarga. No célculo
de g(FE) consideramos os elétrons com energias que variam entre o valor minimo para
ionizar os atomos e o valor maximo de 284 eV, pois as medidas foram todas realizadas
com a descarga operando com uma tensao entre catodo e anodo em torno de 284 V

(veja figura 2.7).

A expressao utilizada para calcular a secao de choque de ionizacao por im-
pacto com elétron o;, (n', E) foi tomada da ref. (107). As segoes de choque empiricas

fornecidas por ela para os estados 4s e 4p estao em satisfatério acordo com os valores
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experimentais apresentados por Hyman (91). Para estados mais excitados, ndo se tem
conhecimento de dados experimentais. Apesar dela fornecer as se¢oes de choque para
diferentes niveis efetivos n’, resolvemos adotéd-la mesmo assim, devido a falta de dados

para as nossas condicoes experimentais. A referida expressao é a seguinte:

: e’ E 17°[ E E
o, (0, E) = dma? [m} Ent [ AL (n,)} l N 1} n {1’ 256 AEi(n’)} |
1

sendo

ap = 5,29x10~"" m, o primeiro raio de Bohr;

el = 13,5984 eV, a energia de ionizacao do dtomo de hidrogénio;

AFE;(n') = E;i—F...(n'), a energia que falta para o atomo, com energia de excitacao
E...(n') [eV], atingir a energia de ionizacao E; [eV];

& = o numero de elétrons energeticamente equivalentes na camada n' (§,, = 6

paran’ =1e &, =1 paran’ > 1);

o, e (B, = parametros dependentes do nivel efetivo n’ (o = 0,51; o,y = 0,35 para
2<n <5 ay=045paran =6, ay =039 para 7<n <9
o = 0,32 paran’ =10 e 11; oy = 0,67 paran’ > 12; f; = 1; B =4
para2 <n' <1le 3, =1 paran’ > 12).

Na tabela 5.4 sao apresentadas as energias de excitagao dos niveis efetivos e
suas designacoes para o atomo de argonio. Para o argonio ha dois possiveis niimeros
quénticos j. (1/2 ou 3/2), o que resulta em dois niveis fundamentais de energia 2P,/ e
2P3/2 para o Ar(II) com valores de 15,9381 e 15,7606 eV, respectivamente. Na tltima
coluna desta tabela apresentamos o resultado da integral que aparece na eq. (5.50) ape-
nas para os niveis efetivos envolvidos nas nossas medidas. Na figura 5.20 sao mostradas
as curvas para g;, em fungao da energia dos elétrons para os niveis efetivos de interesse,

obtidas aplicando a expressao (5.51).
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Tab. 5.4: Numero do nivel efetivo n’ de energia para o atomo de argonio, junto com
a sua designagao e energia de excitagao efetiva (107). A ultima coluna da o
valor da integral que aparece na eq. (5.50) para os niveis efetivos envolvidos
na nossa simulagao.

n' | Designagdo do | Eepe | [ve0i, (0, E)g(E)dE
nivel efetivo (eV) (m?/s)
2 | 4s[3], 11,548 8,609x 10~
3| 4s[3], 11,624 1,228%107%
4 | 45[3], 11,723 8,588x 10~
5| 4s'[3], 11,828 1,334x10720
6 | 4p[3], 12,907 3,890x 10718
T Ap[3],,+ 3], | 13,116 8,621x10~ '8
8 | 4'[3],, 13,295 8,639x10718
9 | 4p'[3], 13,328 1,007x 10717
10 | 4p [5], 13,273 1,439x10717
11| 4p'[3], 13,480 1,651x10°17
20 | 4d + 6s 14,792 1,615x10~ 14
21 | 4d'+6s’ 14,976 1,686x 10~
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Fig. 5.20: Secoes de choque de ionizagao do atomo de Ar em fungao da energia dos
elétrons para os niveis efetivos n’ de interesse, calculadas da eq. (5.51).

5.4.1 Desenvolvimento computacional

Na tentativa de explicar as medidas obtidas na descarga de catodo oco, cons-
truimos um modelo para a situacao fisica do experimento que considera as carac-
teristicas essenciais para a sua reproducao via calculos computacionais. Assim, supo-
mos o atomo de argonio um sistema de trés niveis interagindo com um trem de par
de pulsos cujo periodo de repeticao é menor que os tempos de vida das populagoes
dos niveis atomicos. Na implementacao da simulacao, tomamos o cuidado de incor-
porar os processos da descarga que julgamos serem dominantes na geracao do sinal

optogalvanico e na sequéncia temporal com que eles acontecem.

Vamos agora descrever sucintamente o programa desenvolvido para calcular
as variacoes de populacao A?Tp? dos niveis alteradas pelo laser com a ajuda da fig.
5.21. Partindo da populacao térmica correspondente a uma temperatura de 0,4 eV, o
programa calcula primeiramente a variacao de populagao provocada pela interagao de

um tnico trem de pulsos (1T)!* que segundo a fig. 5.21, teve inicio em t’. Na auséncia

4 Isto se faz necessario porque a roda dentada ndo libera imediatamente a sobreposicdo dos dois
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populacdo

. e

Ly e e e .

Trem de pulsos (1T) Trem de par de pulsos (2T)

Fig. 5.21: Diagrama mostrando a ordem temporal de interacao dos trens de pulsos
com a amostra e o acimulo das variacoes de populacao dos niveis.

do laser, até a chegada do proximo pulso, separado do anterior de um periodo Tk,
ocorre a relaxacao parcial das populacoes. O segundo pulso ird agora interagir com
a populacao remanescente, provocando uma nova variagao de populagao que acabara
também por relaxar parcialmente até a chegada do terceiro pulso. Esta seqiiéncia se
repete varias vezes até convergir para uma situacao onde os processos de ganho e perda
de populagao dos niveis atingem um equilibrio de forma que a variacao de populacao
mantenha-se estaciondria. Nessa condicao ¢ dito que houve a acumulacao da populacao
dos niveis e A'Tp? na fig. 5.21, é o valor acumulado da variacio de populagao apds
a incidencia do trem de pulsos 1T. A seqiiéncia é interrompida antes se o nimero de
pulsos for maior que 70, o que, de acordo com as condigoes da descarga, implica que o

atomo j4 saiu do volume de interacao do plasma com o laser '°.

Quando o segundo trem de pulsos é também liberado (no instante t” da fig.
5.21), comegamos a analisar o efeito de um retardo T crescente entre os pulsos do par
no trem de par de pulsos (2T). Para cada valor de T, o primeiro par de pulsos do trem
2T nao encontra mais a distribuicao térmica para a populacao dos trés niveis, mas as

populacoes que foram acumuladas pelo trem de pulsos 1T anterior. Apds a passagem do

trens de pulsos.
15 Para maiores detalhes, leia o apéndice 7.2.
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par de pulsos, o sistema relaxa parcialmente. Salientamos que desprezamos a relaxacao
da populagao entre os pulsos do par. O par de pulsos seguinte chega, interagindo com
a populacao remanescente e todo o procedimento se repete. Depois de varios pares de
pulsos, a populacao acumula. Como antes, se o nimero de pares de pulsos for maior
que 70 interrompemos a seqiiéncia e preservamos o resultado obtido para 70 pares de
pulsos. Agora A?TpY é o valor para o qual converge a variacio de populagao apds a
incidéncia do trem de par de pulsos conforme sinalizamos na fig. 5.21. Quando ha
fotoionizagao, a simulacao leva em conta os efeitos da perda de populagao do terceiro
nivel, uma vez que ele se encontra no continuo e, portanto, um elétron nesse nivel pode

se desvincular do atomo.

E oportuno mencionar que utilizamos um artificio para dar conta da auséncia
dos efeitos interferométricos na zona de superposicao dos dois trens de pulsos. Se
considerarmos uma segao transversal da zona de interagao dos dois feixes (ou seja: uma
area que contém Alg) e levando em conta o tempo de coeréncia dos pulsos, deveriamos
observar variagoes de intensidade devido a interferéncia dos dois pulsos. Note que
essa interferéncia tem uma dependéncia temporal em funcao do atraso 7 entre os
pulsos do par e uma dependéncia espacial em termos da posicao que se considera na
referida secao transversal. Ambas contribuicoes estao contempladas na expressao de
T, que usamos na obtencao da equagao (5.10). Em relagdo a dependéncia espacial,
argumentamos que sobre uma secao transversal da regiao de superposicao dos dois
feixes, devido ao angulo de cruzamento deles, temos um padrao de intensidade variavel
para o campo resultante. Deste modo, os dtomos espalhados pela regiao de interacao
experimentam condigoes interferométricas diferentes. Portanto, o sistema de detecgao
mede uma média sobre o padrao de interferéncia. Em vista disso, a fim de facilitar
a resolucao numérica, adotamos o seguinte estratagema: ao invés da situacao real de
dois trens de pulsos propagando-se com pequeno angulo entre eles, consideramos os
dois trens como sendo colineares. Obviamente que agora 7,, = T, situagao que é mais
simples de solucionar. A média sobre o padrao de interferéncia obtemos calculando
uma média sobre a oscilacdo interferométrica de periodo T tal que e ™r™ = e=wr(T+T)
na equacao (5.10). Esse resultado corresponde no caso real a situagao de um atomo
excitado pelo campo elétrico no cruzamento dos eixos dos dois feixes que formam um
pequeno angulo entre si. A partir desse valor para um atomo, calcula-se depois o
efeito considerando-se todos os atomos dentro da zona de interacao da superposicao
dos dois feixes com a descarga elétrica. O procedimento adotado para obter a média
sobre o padrao de interferéncia faz lembrar da hipdtese ergddica segundo a qual uma
média espacial sobre o conjunto de configuracoes de interferéncia possiveis equivale a

média temporal de uma configuracao de interferéncia (no nosso caso, aquela para qual
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T, = T). Na tabela 5.5 sdo fornecidos os parametros da descarga elétrica usados no

programa obtidos da referéncia (65).

Tab. 5.5: Parametros da descarga elétrica usados no programa obtidos da ref. (65).

Densidade de elétrons
Densidade de d4tomos de Ar

Densidade de atomos no nivel:

Temperatura média dos elétrons na ZLN

Temperatura de equilibio térmico na ZLN
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3,8 x 1018 / m?
0,2 x 10" / m?
2,4 x 10" / m?
0,1x 10" / m?
0,2 x 10 / m?
0,6 x 10% / m?
0,2 x 10% / m?
0,6 x 1014 / m?
0,2 x 10" / m?
0,4 x 10 / m?
1,0 x 10 / m®
1,0 x 10 / m?

5.4.2 Resultados

De posse das A*Tp? dos niveis nas transigoes excitadas utilizamos a expressao

(5.50) para obtermos a quantidade de pares elétron-ion gerados apds a interacao do

laser com o plasma da descarga elétrica, em funcao do atraso entre os pulsos do par.

Assim, partindo da classificacao espectral para as medidas apresentada na secao 5.2,

escolhemos trés valores de \j, que representam esses grupos de medidas para simular-

mos. A seguir, apresentamos as simulagoes obtidas para A\, = 776,0, 772,0 e 767,0 nm.

Tal como foi feito para os resultados experimentais, analisaremos, para atrasos grandes,

a dependéncia da magnitude do nivel de fundo dos sinais simulados com a largura

temporal T, dos pulsos e com a ressonancia entre as transicoes de 1F em 763,51, 772,37

e 772,42 nm e, para atrasos pequenos, o seu perfil temporal. Também discutiremos a
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dependéncia dos sinais simulados com a proporcao entre os valores dos momentos de

dipolo da 12 e 22 transicoes, com o valor de A; e com a intensidade do laser.
I. Sinal sem fotoionizacao: simulacao para A\, = 776,0 nm

A fig. 5.22 corresponde a simulacao da medida feita para A;, = 776,0 nm para
dois valores de 7),. Neste conjunto de medidas, onde nao esta presente o processo
de fotoionizagao, o resultado da simulacao indica que os processos de absorcao de 2F
ressonante e nao-ressonante (processos (a) e (b) respectivamente da fig. 5.16) pare-

cem explicar os SOGIM. Inicialmente fizemos uma sondagem calculando as variagoes
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Fig. 5.22: Numero de pares e -fons obtidos aplicando a equacao (5.50) para
A, = 776,0 nm em funcao do atraso 7.

de populacao dos niveis envolvidos em cada uma das seis transicoes de 2F indicadas
na tabela 5.3 para A\, = 776,0 nm. Este levantamento preliminar evidenciou que as
transicoes que partiam de estados metaestaveis geravam uma variacao de populacao
expressivamente maior para o 22 e 32 niveis do que aquelas que partiam de estados
nao-metaestaveis. Este resultado ja era esperado, conforme discutimos na segao 5.2,
uma vez que os niveis metaestaveis sao os mais populosos da descarga. Com base
nesta sondagem prévia, optamos por excluir das simulagoes (inclusive para A\, = 767,0
e 772,0 nm) as transi¢oes que partiam de niveis ndo-metaestaveis cujos terceiros niveis
eram estados ligados. Em geral, verificamos que as variacoes de populacao dos treés

niveis das tres transicoes de 2F originarias de niveis metaestaveis exibiram a seguinte
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tendéncia: o primeiro nivel apresentou uma variagao de populagao negativa, enquanto
que o segundo e o terceiro niveis apresentaram variagoes de populagao positivas. Ao
se aplicar a expressao (5.50), verificou-se que a principal contribui¢ao para a produgao
de portadores de carga vem do tltimo nivel de cada transicao devido ao grande “peso”

que a integral que aparece na tabela 5.4 tem para os estados proximos do continuo.

Semelhante & medida apresentada na fig. 5.14b, para |7| > 500 fs a magnitude
do nivel de fundo é maior para o 7T}, mais curto. Este resultado reforca que a duracao
temporal dos pulsos é um dos fatores determinantes na convolugao entre o laser e as
transicoes de 1F em 772,37 e 772,42 nm. Como ja tinhamos discutido na segao 5.2,
uma vez que os pulsos sao aproximadamente limitados por transformada de Fourier,
estreitar temporalmente o pulso, resulta em alarga-lo espectralmente. Assim, para
Az, longe da ressonancia com as transigoes de 1F em 772,37 e 772,42 nm, a referida

convolugao aumenta para 7;, curto.

Também constatamos a ocorréncia de batimentos para os dois valores de T,
com um periodo de aproximadamente 270 fs, coincidindo com o periodo dos ba-
timentos entre a 12 (772,37 nm: 93143,76—106087,26 cm™!) e a 22 (779,86 nm:
106087,26—118906,61 cm™!) transi¢oes de 1F existentes dentro da largura de banda
do laser (veja a tabela 5.1), cujo valor é de 268 fs. Além disso, percebemos que a
amplitude destes batimentos cresce com a diminuicao de 7, e que, em 7 = 0, temos
um pico coerente. As outras duas transi¢oes de 2F simuladas para A\, = 776,0 nm nao
apresentaram batimentos. Nos sinais experimentais, os batimentos s6 ocorreram para
o T, mais longo (7, = 287,39 fs). Nao sabemos o real motivo da néo ocorréncia destes
batimentos nas medidas para T}, curtos, mas talvez seja devido a perda da coeréncia
espacial. Quando a duracao do pulso diminui, sua largura de banda espectral aumenta

e isso pode borrar a coeréncia dos dipolos atomicos dentro da regiao de excitacao.

II. Sinal com fotoionizagao:
A. Nao-ressonante com transicoes de 1F: simulacao para \;, = 767,0 nm

Representando os sinais onde o processo de fotoionizacao esta presente e que nao
esta ressonante com nenhuma das transicoes de 1F em 763,51 nm, 772,37 e 772,42 nm,
tomamos A;, = 767,0 nm, cuja simulacao pode ser vista na fig. 5.23. As medidas para
este A\;, encontram-se na fig. 5.12. Nosso estudo preliminar sugeriu que os SOGIM que
apresentam uma estrutura de “W” em torno do atraso zero, tém a ionizacao resso-
nante de 2F (processo (c¢) na fig. 5.16) como o principal processo responsavel pela

sua producao. Esse indicativo foi evidenciado de duas formas sondando a variacao
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Fig. 5.23: Numero de pares e -fons obtidos aplicando a equagao (5.50) para
A, = 767,0 nm em funcao do atraso 7. Aqui a fotoionizacao domina sobre
a ionizacao por colisao com elétron.

de populacao para os terceiros niveis das quatro transi¢oes de 2F que partem de
niveis metaestaveis e da transigdo que leva ao continuo quando A;, = 767,0 nm (veja
tabela 5.2). Primeiro, observando a dependéncia da variagdo de populac¢do em fungao
do atraso T para essas transicoes, verificamos que apenas a transicao correspondente a
ionizacao ressonante de 2F produzia uma estrutura que pode ser associada a um “W”
(na verdade a estrutura era tipo “M”, lembrando um “W” invertido). Em segundo
lugar, comparando o niimero de pares e -fons produzidos, a ionizacao ressonante de

2F predominava sobre as outras transigoes.

Embora o sinal simulado tenha a forma de um “M” em torno do atraso zero e nao
a de um “W” como nas medidas, é interessante notar que os pontos de maximo da curva
simulada e os pontos de minimo da curva experimental ocorrem aproximadamente para

os mesmos valores de 7.

Tal como na medida, na simulagao a magnitude do nivel de fundo para |7| > 500 fs
tem a mesma dependéncia com o valor de T, corroborando com a tese que a duragao
temporal dos pulsos é um dos fatores determinantes na convolugao entre o laser e a
transicao de 1F em 763,51 nm. Aqui, as simulacoes para os dois valores de T}, estao

quase que totalmente sobrepostas em torno de 7 = 0.

A escolha de A\, = 767,0 nm nao foi fortuita. Como foi explicado na segao 5.3.2,
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assumimos que o laser esta sintonizado muito proximo da ressonancia entre os estados
1) e ]2) e que a energia do estado |3) seja dada por E5 = Es+ hwy. Uma conseqiiéncia
disso é que as freqliéncias wis € wo3 Sao0 invariavelmente muito préximas e, portanto,
a combinacao delas deve dar origem a batimentos. Os resultados experimentais que
envolvem fotoionizacao nao evidenciaram batimentos na linha de fundo do sinal. Como
nao registramos, neste conjunto de sinais, um sinal para um 7, préximo a 300 fs, é
possivel que aqui tenhamos o mesmo comportamento observado para A\;, = 776,0 nm, ou
seja, os batimentos nao sao evidenciados para 7}, curtos. Por sua vez, na simulacao dos
sinais com fotoionizacao, os batimentos sempre estao presentes. Isso gera uma grande
dificuldade para comparar os resultados da simulacao com os correspondentes experi-
mentais, pois as oscilagoes geradas pelo batimento mascaram a estrutura do sinal perto
do atraso nulo (o “W”) e o comportamento da linha de base (para |7| > 500 fs). Isso
ainda ficaria pior quando para um dado Ay, terfamos que considerar a superposi¢ao dos
efeitos de duas transigoes de 2F levando a fotoionizagao (veja, por exemplo, na tabela
5.2 para Ay, = 760,0 nm). Por sua vez, para A\, = 767,0 nm, temos a situagao favoravel
de uma transicao de 2F com fotoionizacao em que wis é praticamente idéntico a wog
e, portanto, o periodo do batimento é muito grande. As asas pendentes na fig. 5.23
sao um reflexo disso. S6 para efeito de comparacao fizemos uma nova simulacao para
A, = 767,0 nm em que consideramos um valor de Ej ligeiramente diferente tal que

wo3 = wig. Nessas condicoes nao ha batimento e obtemos a fig. 5.24, muito similar
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Fig. 5.24: Nova simulacao para A\;, = 767,0 nm agora considerando wy3 = wis para
eliminar o batimento nas asas da fig. 5.23.

a anterior, diferindo apenas nas asas onde se evidencia um patamar. E interessante
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salientar que, para essa situagao (w3 = wis), fizemos simulagoes para varios valores
de v. Notamos que o patamar nas asas da figura sé se apresenta para valores muito
pequenos (como o que consideramos que foi de 0,001/ps). J& valores maiores fazem
aparecer um decaimento das asas que nao estd presente no sinal experimental. As-
sim, essa analise d4 suporte as conjecturas e hipdteses feitas na se¢ao 5.3.2 quando se

determinou o valor de 7.

Procurando a origem da estrutura em “W” que aparece em torno do atraso zero,
fizemos uma investigacao tedrica adicional. Conforme descrito no inicio deste capitulo,
achamos que essa estrutura era uma assinatura da presenca da fotoionizagao no sinal
medido. Acreditavamos que o “W” estava associado a taxa ~ de perda da populagao
do terceiro nivel nas transicoes de 2F em que a segunda transicao fotoioniza o atomo.
Porém, a simulacao mostrou que a mudanga do valor de ~y entre 0 e o valor considerado
originalmente nao altera a estrutura em “W” invertido no resultado numérico. Assim,
ainda procurando relacionar o “W” com a fotoionizacao, analisamos as diferencas entre
as transicoes de 2F em que nao ocorre fotoionizacao e as transi¢oes de 2F em que hé
fotoionizagao. A simulagao permitiu-nos constatar que nessas ultimas po3 > p12 a0
contrario do outro caso em que j12 > po3. A fim de esclarecer essa questao, investi-
gamos o comportamento do sinal calculado para A\;, = 767,0 nm quando diminuimos
o valor de ug3 até que 9z = p12. Conforme mostra a fig. 5.25 quando o3 decresce
a estrutura de “W” invertido em torno de 7 = 0 vai se desfazendo. Este resultado
realmente sugere, dentro da aproximacao destas simulagoes, que o “W” esta relacionado
com o fato de que po3 > 112 € isso sé ocorre, no intervalo de medida investigado, para

as transicoes de 2F que terminam no continuo.
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Fig. 5.25: Dependéncia do ntimero de pares e -ions com o3 para A\p=767 nm em
funcao do atraso 7 mantendo-se ji1o fixo.

B. Ressonante com transigoes de 1F: simulagcao para A\, = 772,0 nm

Para A\;, = 772,0 nm temos um sinal com fotoionizagao, segundo a tabela 5.3,
que ¢é praticamente ressonante com as transicoes de 1F em 772,37 e 772,42 nm. Com
a experiéncia adquirida na simulagao do SOGIM para A\;, = 767,0 nm, ja esperavamos
que a ionizacao ressonante de 2F sozinha fosse dar origem a estrutura de “W” invertido
como realmente ocorreu. A fim de evidenciarmos no SOGIM a influéncia da ressonancia
com as transicoes de 1F em 772,37 e 772,42 nm e de 2F de 772,80 nm, também calcu-
lamos as variacoes de populacao dos niveis nas transicoes de 2F que partiam de estados
metaestaveis. Os calculos nas duas transicoes de 2F originarias de niveis metaestaveis
cuja primeira transicao era ressonante com essas transicoes de 1F forneceram para o
segundo nivel, como era esperado devido a ressonancia, uma variacao de populacao
maior do que aquela para o terceiro nivel. Entretanto, ao multiplicar essas variacoes de
populagao pelas respectivas integrais da tabela 5.4, o resultado foi a producao de um
numero muito baixo de pares e”-ions, contribuindo de forma minima para a composi¢ao
do SOGIM simulado pela eq. (5.50). Por sua vez, uma contribuigao mais significativa
para essa composicao foi obtida a partir da variacao de populacao do terceiro nivel da
transicao de 2F de 772,80 nm. Na fig. 5.26 apresentamos as contribuicoes da fotoioni-
zacao e da ionizacao decorrente da excitacao da transicao de 2F de 772,80 nm e sua
soma em funcao do atraso 7. Note que essas contribuicoes tém a mesma ordem de

grandeza e que elas apresentam uma dependéncia com o atraso entre os pulsos do par
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Fig. 5.26: Numero de pares e -fons obtidos aplicando a equagao (5.50) para
A = 772,0 nm em funcao do atraso 7. Os tragos mais fortes representam a
soma das contribui¢oes. Embaixo temos as contribuicoes da fotoionizagao
(linha continua) e da transigao de 2F de 772,80 nm (linha tracejada); ver-
melho para T, = 246,50 fs e preto para T, = 138,20 fs.

para os dois valores de 7T}, simulados. A sua soma para T, = 138,20 fs quase cancelou
esta dependéncia com o atraso, mas o mesmo nao aconteceu para 1, = 246,50 fs. O
sinal medido em A;, = 772,0 nm (fig. 5.13b) nao demonstra qualquer forma de de-
pendéncia com 7. Também se nota na simulagao que a magnitude do nivel de fundo

para o 1, mais longo ¢ menor do que para o 7}, mais curto, diferentemente da medida.

5.4.3 Discrepancias entre experimento e modelo

Algumas discrepancias entre os sinais medidos e os simulados sao evidentes.
Sao varios os parametros que devem ser bem ajustados na tentativa de reproduzir as
medidas através desta simulagao. A falta de dados experimentais para alguns destes
parametros, nas condicoes de operacao do nosso tipo de descarga, é um dos provaveis
motivos para estas diferencas. Por exemplo, as densidades de elétrons e de populagao
dos estados excitados do argonio. Estes valores foram obtidos por Bogaerts (101) para
uma descarga de eletrodos planos e paralelos, operando com uma pressao 4,5 vezes
menor e sob uma tensao 3,5 vezes maior que as utilizadas na nossa descarga de catodo

oco. Outros parametros foram por nés medidos e, portanto, podem estar sujeitos a
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Fig. 5.27: Diagrama mostrando a dependéncia do nimero de pares e -ions com o
comprimento de onda central do pulso do laser para valores de A; em
torno de 767,0 nm.

erros de medida. Decidimos entao investigar como a simulacao se comportava se alguns

desses ultimos parametros sofressem pequenas variagoes nos seus valores.

A diferenca mais evidente entre as medidas e as simulagoes foi a inversao dos
picos e buracos em torno do atraso zero, ou seja, o comportamento do valor do sinal
para T = 0 em relacao ao valor para 7 = 1500 fs. No que se segue exploramos como esse
comportamento muda com respeito a dois parametros experimentais. O comprimento
de onda central do laser A\, e a freqiiéncia de Rabi §2;;, sao dois parametros experimentais
importantes nos cédlculos e uma escolha acertada para os seus valores deve se refletir
nas simulagoes. Na fig. 5.27 apresentamos a dependéncia do niimero de pares e -ions
com o comprimento de onda central do pulso do laser para valores de Ay, em torno de
767,0 nm. O nimero de pares e -fons é calculada para dois atrasos (7 = 0 e 7 = 1500 fs)
uma vez para 1, = 192,60 fs e outra vez para T, = 223,18 fs. Assim, verificamos que
mudando Ar, para um dado valor de T},, o que era um buraco em 7 = 0 em relacao a
7 = 1500 fs pode se converter num pico e vice-versa. Por outro lado, observa-se que
tende a manter-se o comportamento do sinal para 7 = 1500 fs para os dois valores de
T, quando se altera Az. De um modo geral, a fig. 5.27 mostra que quando Az, se afasta

da ressonancia (wy, = wyy) o sinal calculado tende a diminuir.

A dependéncia do nimero de portadores de carga com multiplos e submultiplos
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Fig. 5.28: Diagrama mostrando a dependéncia do nimero de pares e -ions com
multiplos e submultiplos das freqiiéncias de Rabi da 12 e da 22 transicoes
para A\;, = 767,0 nm.

das freqiiéncias de Rabi da 12 e da 22 transicoes, Q1o e Q3 respectivamente, para
A, = 767,0 nm pode ser vista na fig. 5.28. Como a freqiiéncia de Rabi é proporcional
ao campo do laser, o que fizemos equivale a alterar o valor do campo do laser incidente.
De novo, o nimero de pares e -fons é calculada para dois atrasos (7 = 0 e 7 = 1500 fs)
uma vez para 1, = 192,60 fs e outra vez para T, = 223,18 fs. Agora as variagoes sao
mais drasticas em relacao a situacao anterior no que se refere ao valor calculado para
7 = 0 em relagao ao calculado para 7 = 1500 fs. Nota-se que para os submuiltiplos
das freqiiéncias de Rabi ha uma tendéncia de que o sinal cresca a medida que as
freqiéncias de Rabi crescem. Se essas freqiiéncias crescem mais (na regiao de multiplos
das freqiiéncias de Rabi), nota-se que hd uma tendéncia a saturagao do sinal a qual se
sobrepoe uma oscilagao. Essa oscilagao é muito mais pronunciada para 7 = 1500 fs do

que para 7 = 0.

O que podemos concluir da andlise feita acima ¢ é que o resultado da nossa
simulagao apresenta uma sensivel dependéncia em relacao aos valores dos parametros
usados. Ou seja, uma pequena variagao de alguns parametros pode alterar bastante o
comportamento quantitativo e também qualitativo obtido na simulagao, como demons-

trado nas figuras 5.27 e 5.28. Desse modo podemos entender e justificar parcialmente

16 A mesma andlise pode ser feita para Ay, = 776,0 nm e A\;, = 772,0 nm com resultados similares.
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porque a nossa simulacao nao descreve exatamente o sinal experimental.

5.4.4 Consideracoes finais

A independéncia dos sinais medidos para A\, = 772,0 nm com o atraso 7 entre
os pulsos do par sugere que um fendmeno incoerente esteja envolvido. Uma possivel
origem para esse comportamento incoerente é a presenca de outros mecanismos de re-
laxagao das coeréncias, ja que a simulacao desses sinais evidenciou uma dependéncia
com o atraso, embora tenhamos considerado explicitamente no modelo tedrico o de-
caimento das populacoes entre pares de pulsos do laser. Lembramos que a relaxacao
das populacoes durante a atuacao do campo é desprezivel pois ocorre numa escala de

tempo muito maior que a duragao do pulso.

Comparando os resultados da simulagao para A, = 776,0, 767,0 e 772,0 nm, veri-
ficamos que a ordem de grandeza da magnitude do sinal para A\;, = 772,0 nm é maior
que a obtida para A\;, = 776,0 nm mas menor que a encontrada para A\;, = 767,0 nm.
No entanto o sinal medido para A\;, = 772,0 nm é maior que os medidos para os ou-
tros comprimentos de onda considerados. Na andlise do sinal experimental, atribuimos
este comportamento a ressonancia entre a excitacao e as transicoes de 1F em 772,37 e
772,42 nm. Concluimos, entao, que a opcao inicial de se considerar na composi¢ao do
SOGIM simulado a soma das contribuicoes de transi¢goes de 2F desacopladas nao evi-
denciou a dependéncia do sinal com a ressonancia entre o laser e as transi¢oes de 1F em
772,37 e 772,42 nm. Acreditamos que um sistema de 4 niveis, envolvendo transicoes de
trés fotons, onde o primeiro nivel é metaestavel e o ultimo estd no continuo, deve evi-
denciar a observada dependéncia com as citadas ressonancias. Nesse sistema, o ntimero
de portadores de carga gerados pela fotoionizagao seria maior, uma vez que o seu valor
depende das variagoes de populagao do segundo e do terceiro niveis que, como foi visto
na simulacao feita para o sistema de 3 niveis, sao significativas pelo fato da primeira
transicao partir de um nivel metaestavel. Dessa forma, estariamos implementando
conjuntamente o comportamento relacionado com a fotoionizagao e o comportamento
de uma possivel ressonancia do laser com as transigoes de 1F em 772,37 e 772,42 nm.
A implementacao da simulacdo num sistema de 4 niveis é bem mais trabalhosa; por
exemplo, ha agora uma riqueza maior nos processos que alteram a redistribuigao de
populacao induzida pelo par de pulsos do laser, ou seja, a repopulacao promovida pela
descarga e o decaimento radiativo dos niveis considerados. Essa investigacao estd sendo

preparada para posteriormente ser submetida para publicacgao.

Apesar das discrepancias, a simulagao que realizamos trouxe importantes resul-
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tados, a saber: reforcou a participagao relevante que a alta concentracao de populacao
dos niveis metaestaveis tem na geracao do sinal optogalvanico, validou a suposicao ini-
cial da acumulacao de populagao nos estados excitados, reproduziu a dependéncia do
sinal de fundo com T}, para os sinais nao-ressonantes com transicoes de 1F, confirmou

a acertada escolha para a ordem de magnitude do v e

a viabilidade da fotoionizagdo como um dos processos na geragao de determi-
nados SOGIM. A simulacdo também sugere que o “W” esta relacionado com o fato
do momento de dipolo u da 22 transicio ser maior que o da 12 transicao e que a nao
reprodugao via simulacao do SOGIM para A;, = 772,0 nm pode estar relacionada com

a nao utilizagdo de um sistema de 4 niveis.

Para finalizarmos este capitulo apresentamos uma comparacao entre os nimeros
de pares e -ions gerados pelo SOGIM, um obtido a partir da simulacao e o outro, a
partir de consideracoes sobre as condigoes experimentais. Vamos fazer uma estimativa
da quantidade de pares e™-ions produzida, nas condigoes de operacao da descarga de
catodo oco, pelo efeito optogalvanico. Considerando que os sinais optogalvanicos inter-
modulados sao da ordem de 1V para A\, = 767,0 nm (veja fig. 5.12), medidos sobre o
resistor R; de 60 2, obtemos uma carga eletronica, por segundo, igual a 1,7x107% C/s.
Dividindo esse resultado pela carga de um elétron, obtém-se cerca de 10! elétrons/s
gerados pelo SOGIM. Considerando que o volume de interacao do laser com a ZLN
da descarga ¢ 5,65x107!% m? obtemos em torno de 10* pares e -fons/(m?s). Por sua
vez, o sinal simulado para o mesmo valor de A\ (veja fig. 5.23) d4 cerca de 10?? pares
e -fons/(m3s). A diferenca de apenas uma ordem de magnitude entre os dois valores
¢ mais um importante indicativo da necessidade de se implementar um sistema de
4 niveis para o atomo de argonio, onde o primeiro nivel é metaestavel e o tultimo esté

no continuo.
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O sinal optogalvanico SOG consiste na mudanga da impedancia de uma descarga
elétrica gerada pela absorcao de radiacao pelos atomos ou moléculas do plasma resso-
nante com uma de suas transicoes. Nesta tese foram apresentados e discutidos os re-
sultados obtidos investigando o sinal optogalvanico em dois tipos de descargas elétricas
luminosas em argonio: a descarga de eletrodos paralelos e a descarga de catodo oco.
Ambas operavam no regime subnormal, o qual corresponde a regiao da curva V x [

onde a resisténcia dinamica da descarga é negativa.

No segundo capitulo fizemos uma descricao geral das descargas luminosas uti-
lizadas, apresentando os aspectos fundamentais que as caracterizam, os circuitos elétricos
para suas implementagoes e como obtemos as medidas de V' e I. Uma breve discussao
sobre os mecanismos fisicos para formacao do efeito optogalvanico e suas aplicacoes

espectroscopicas foram abordadas no capitulo treés.

As medidas do SOG na descarga de eletrodos paralelos em argonio foram tratadas
no quarto capitulo. Aqui o sinal optogalvanico foi observado excitando transi¢oes de
1F no intervalo de 415 a 434 nm usando um laser de corante tipo Hansch bombeado por
um laser de nitrogénio pulsado de 10 Hz, emitindo pulsos de 50 pJ com uma duracao

de aproximadamente 4 ns. Observamos que:

1. Na regiao onde a resisténcia dinamica da descarga é negativa, o SOG apresentou
a forma de uma oscilagdo amortecida cujas caracteristicas (freqiiéncia angular,
constante de amortecimento e modulagao na amplitude) eram independentes do
tipo particular de transicao excitada e, portanto, nao revelaram informacoes sobre

o processo atomico de absorcao.

2. O mesmo tipo de oscilagao amortecida foi também induzido por um sinal elétrico
externo, reforcando a idéia de que elas sao um resultado da variacao coletiva das

caracteristicas do plasma.

3. As oscilagoes amortecidas induzidas pela absorcao ressonante da radiacao laser

tinham uma forma bem préoxima da solucao de uma equacao diferencial que des-
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crevia a dependéncia temporal do circuito equivalente que representou o circuito

elétrico do nosso experimento.

4. O modelo elétrico desenvolvido prevé a relagao entre a freqiiéncia angular, a

constante de amortecimento e a modulacao na amplitude com Ry.

5. A amplificacao no SOG, observada quando o ponto de operacao da descarga
encontrava-se na regiao de resisténcia dinamica negativa, combinada com técnicas
de detegao otimizadas para sinais oscilatérios (amplificacdo em banda estreita,
retificagao e integracao) pode ser usada para melhorar a sensibilidade da detegao

optogalvanica.

Assim, em relagao a investigacao empreendida na descarga de eletrodos parale-
los, podemos concluir que a origem das oscilagoes amortecidas no SOG foi desvendada

com sucesso e a respectiva anélise originou as publicagoes das referéncias (68-71).

Por sua vez, no quinto capitulo deste trabalho, foram apresentados os sinais
optogalvanicos medidos na descarga de catodo oco também em argonio. Sinais opto-
galvanicos intermodulados SOGIM, resolvidos no tempo, foram observados no intervalo
de 760 a 776 nm gerados pela incidéncia de um trem de par de pulsos ultracurtos de
um laser de Ti-Safira, em funcao do atraso 7 entre os pulsos do par, para diferentes
valores da duracao temporal dos pulsos (81). O tempo de repetigao do laser foi de
76 MHz, entregando no intervalo de 760 a 780 nm cerca de 200 - 300 mW de poténcia
média com uma duracao que variou entre 120 a 300 fs. Os SOGIM medidos foram
discutidos para duas regides de atrasos: a regiao de atrasos grandes (|7| > 500 fs) e
a regidao de atrasos pequenos (|T| < 500 fs). Na regiao de atrasos grandes discutiu-se
a dependéncia da magnitude do SOGIM com o comprimento de onda central e com a
largura temporal do pulso laser. Para a regiao em torno do retardo zero (|7] < 500 fs)

analisou-se o seu perfil temporal.

Com relagao a magnitude do nivel de fundo dos SOGIM, ou seja, a magnitude
dos SOGIM para atrasos grandes, a analise das medidas revelou que ela dependia do
quao ressonante a excitacao laser estava das transicoes de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43
nm e também do valor da duracao do pulso. Ou seja, a intensidade do SOGIM para 7 =
1500 fs era proporcional a convolucao entre o espectro do laser e uma dessas transicoes
de 1F. Essa convolucao dependia da dessintonia entre o laser e uma das transicoes de
1F anteriores e da duragao temporal do pulso. Na ressonancia ou muito préximo dela, a
convolucao aumentava quando 7}, aumentava e diminuia quando 7, diminuia. Longe da
ressonancia, ocorria o inverso: a convolu¢ao aumentava quando 7, diminuia e diminuia

quando 7, aumentava. Acontece que os pulsos eram aproximadamente limitados por
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transformada de Fourier, entao o efeito de alargar temporalmente o pulso, implicava
em torna-lo espectralmente mais curto. Logo, o estreitamento espectral do pulso,

dependendo do valor da dessintonia, podia favorecer ou nao a convolucao.

Na andlise do perfil temporal dos SOGIM em torno de 7 = 0, foram considera-
dos trés processos de absorcao de dois fétons: absorcao de 2F ressonante, absorgao de
2F nao-ressonante e ionizacao ressonante de 2F. Guiados por esses processos, levanta-
mos as possiveis transicoes de 2F existentes dentro da largura de banda do laser para
cada valor do comprimento de onda central \; que foi utilizado. Assim, classificamos
espectralmente os SOGIM em dois grupos: o grupo dos SOGIM que nao envolvia o
processo de ionizagao ressonante de 2F e o grupo dos SOGIM que envolvia esse processo
de fotoionizagao. No primeiro grupo encontravam-se os sinais nao-ressonantes com as
transicoes de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm. Estes sinais apresentaram uma de-
pressao em torno do atraso zero. J& no outro grupo, além de sinais nao-ressonantes,
havia também aqueles que eram ressonantes ou quase ressonantes com essas transicoes
de 1F. Nesse grupo, os sinais nao-ressonantes possuiam uma estrutura de “W” em
torno de 7 = 0, enquanto que os ressonantes ou quase ressonantes nao apresentaram
de forma evidente uma dependéncia com o atraso entre os pulsos. Além disso, esses

ultimos sinais eram os mais intensos.

A fim de entendermos a dependéncia dos SOGIM com o atraso entre os pulsos
do laser recorremos a uma simulacao numérica baseada num modelo de um atomo de
3 niveis, num sistema aberto, interagindo com um trem de par de pulsos ultracurtos
e com relaxacao parcial das populagoes entre pares de pulsos. Sendo o periodo de
repeticao do laser menor do que os tempos de relaxacao do sistema, na auséncia do
campo, a populagao alterada pelo laser nao voltava para a distribuicao de equilibrio
induzida pela descarga. Nesta situacao, a medida que a sequéncia de pares de pulsos

atingia o meio, ele passava a acumular populacao nos estados excitados.

No modelo consideramos duas situacoes: um atomo com 3 niveis de energia dis-
cretos e degenerados e, a outra situagao corresponde a um atomo com dois niveis discre-
tos e degenerados e com o terceiro no continuo, incluindo a ocorréncia de fotoionizacao.
Resolvendo para cada caso a equacao de Schrodinger dependente do tempo obtemos as
expressoes para a evolucao temporal das populagoes dos estados imediatamente apds
a passagem de um par de pulsos do laser. Na auséncia do campo, computamos a

relaxacao parcial das populacoes em termos de equagoes de taxa.

Sabendo que o sinal optogalvanico era proporcional a variacao de corrente na

descarga e que esta variacao de corrente era resultado da producao de novos pares
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elétron-ion no plasma induzida pela interacao com o laser, a simulacao dos SOGIM
envolveu o calculo do nimero de pares elétron-ion gerados apds a interacao do meio
com a radiacao laser, em fungao do atraso entre os pulsos do par, para diferentes valores
de T,,. Na simulagao consideramos a geragao de novos portadores de carga através de
colisoes ionizantes entre as populagoes alteradas pelo laser e os elétrons da descarga e
também através de fotoionizagao. Assumimos a principio que o SOGIM simulado era
composto pelas contribuicoes de todas as transicoes de 2F excitadas dentro da largura

de banda do laser.

Na simulacao do sinal para A\, = 776,0 nm, o qual representou o conjunto das
medidas que nao envolvia o processo de fotoionizacao, os processos de absorcao de
2F ressonante e nao-ressonante reproduziram de modo satisfatorio o sinal experimen-
tal. Uma contribuicao expressiva para a produgao de pares e -ions veio, segundo os
calculos, das populacoes dos terceiros niveis das transicoes de 2F que partiam de estados
metaestaveis. Tal como na medida, o sinal simulado apresentou a mesma dependéncia
do nivel de fundo com 7, reforcando que a duragao temporal dos pulsos era um dos
fatores determinantes na convolucao entre o laser e as transicoes de 1F em 772,37 e
772,43 nm. A dependéncia com o atraso entre os pulsos também ficou evidenciada,
mas em vez de uma depressao em 7 = 0, apareceu um pico. Os batimentos, que na
medida somente ocorreram para o pulso de duracao mais longa, foram reproduzidos
nos dois valores de T}, simulados. O periodo desses batimentos coincidiu com o periodo
dos batimentos entre a 12 e a 22 transicoes de 1F existentes dentro da largura de banda

do laser.

Para o grupo dos sinais com fotoionizacao que nao era ressonante com as
transicoes de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm, simulamos a medida para A\;, = 767,0 nm.
A simulacao evidenciou que somente o processo de ionizagao ressonante de 2F era ca-
paz de gerar uma estrutura, em torno de 7 = 0, que lembrava um “W” invertido.
Esse resultado corroborou com a nossa idéia inicial de que o “W” estaria associado a
fotoionizagao. Mais especificamente, as simulagoes sugeriram que o “W” estava rela-
cionado com o fato de que o momento de dipolo da 22 transicao era maior que o da 12
(t23 > p12), € isso sé ocorreu, no intervalo de medida investigado, para as transigoes
de 2F que terminam no continuo. O nivel de fundo do sinal simulado apresentou a
mesma dependéncia com T}, que a medida, reforcando a idéia original que a magnitude
do nivel de fundo dependia da convolugao entre a excitacao laser e a transicao de 1F
em 763,51 nm. A simulacao para este A;, também deu suporte a escolha feita para o
valor da taxa 7y, associada a perda de populagao do terceiro nivel nas transi¢oes de 2F

em que a segunda transicao fotoionizava o atomo.
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Por sua vez, para o grupo dos sinais com fotoionizacao que era ressonante ou
quase ressonante com as transicoes de 1F em 763,51, 772,37 e 772,43 nm, simulamos
a medida para A\, = 772,0 nm. Para esse sinal, verificamos que as contribuicoes do
processo de ionizacao ressonante de 2F e também do processo de absor¢ao de 2F de
772,80 nm (o qual partia de um nivel metaestével) tiveram a mesma ordem de grandeza
e apresentaram uma dependéncia com o atraso entre os pulsos. A soma dessas con-
tribuigoes ou seja, o SOGIM simulado, também apresentou a referida dependéncia,
diferentemente do sinal experimental. Com relacao a magnitude do nivel de fundo, ao
contrario da medida, a simulagao para o 7, mais longo foi menor do que para o 7}, mais

curto.

A inversao dos picos e buracos em torno do atraso zero foi a diferenca mais
evidente entre simulacao e medida. As discrepancias entre os sinais medidos e os simu-
lados foram discutidas analisando a mudanca de dois parametros por nés mensurados: o
comprimento de onda central do laser A, e a intensidade do laser que afeta a freqiiéncia
de Rabi €. Essa andlise evidenciou que a nossa simulacgao é sensivelmente dependente
do valor dos parametros. Na verdade, sao varios os parametros que devem ser bem
ajustados na tentativa de reproduzir as medidas através de uma simulacao. Portanto,
uma mudanca pequena em cada um deles pode provocar no final um resultado signi-
ficativamente diferente. Com isso queremos dizer que, usando como exemplo o caso de
A, = 767,0 nm, a estrutura em “M” pode se transformar em um “W” tomando um

conjunto de parametros ligeiramente diferentes.

Aparentemente a discussao do paragrafo anterior “desqualifica” a simulagao pois
devemos considerar dois resultados diferentes (“M” e “W”) como compativeis com o
resultado experimental. Nao concordamos exatamente com esta posicao pois, apesar
das discrepancias entre simulagao e experimento, acreditamos que a simulacao trouxe
importantes resultados: reforcou a participagao relevante que a alta concentracao de
populagao dos niveis metaestaveis tem na geracao do sinal optogalvanico, validou a
suposic¢ao inicial da acumulacao de populagao nos estados excitados, reproduziu a de-
pendéncia do sinal de fundo com 7}, para os sinais nao ressonantes com transigoes de
1F, confirmou a acertada escolha para a ordem de magnitude do v e a viabilidade da
fotoionizagao como um dos processos na geracao de determinados SOGIM. A simulagao
também sugere que o “W” estd relacionado com o fato do momento de dipolo p da
22 transicao ser maior que o da 12 transicao e que a nao reproducao via simulacao
do SOGIM para A;, = 772,0 nm pode estar relacionada com a nao utilizacdo de um

sistema de 4 niveis.

Assim, em relacao a investigacao realizada na descarga de catodo oco, vimos que
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as conclusoes apontadas nos paragrafos anteriores indicam que, apesar de todo o esforco
empreendido, essa analise nao esta esgotada pois ainda hé aspectos que precisam ser
esclarecidos melhor. Mesmo assim, os resultados obtidos ja nos permitiram escrever
um artigo em fase final de elaboracao. Depois, na sequéncia, estamos trabalhando em

outro artigo sobre questoes pertinentes a simulacao.

Como perspectiva para continuidade deste trabalho, entre as varias alternati-
vas possiveis, podemos apontar, para a descarga de eletrodos paralelos no estudo das
oscilagoes amortecidas do SOG, a questao da pouca informagao sobre os processos mi-
croscépicos (atomicos) na descarga. Uma forma de obter alguma informagcao a esse
respeito parte da constatacao que a indutancia do circuito equivalente tem um valor
muito grande (da ordem de henry) para ser devida apenas a fiacado do circuito. Como
ja mencionamos, nesse valor estd embutido a inércia dos ions em relagao a acgao do
campo. Assim, por exemplo, poderiamos inferir do valor da indutancia uma estimativa
para o tempo caracteristico de transito dos fons entre eletrodos e, portanto, relacionar
parametros medidos para o circuito equivalente da descarga com o comportamento mi-
croscépico do meio em que ocorre a descarga. Phelps e colaboradores (89) procuraram
estabelecer essa relagao, mas teriamos que adequar o seu modelo as condigoes da nossa

descarga.

Em relacao a investigacao feita na descarga de catodo oco, poderiamos tirar
mais um proveito do fato da descarga estar operando na regiao subnormal. E bem
conhecido que nessa condi¢ao a descarga pode apresentar oscilagoes e instabilidades
com uma aparéncia ruidosa. Modulando a freqiéncia da roda dentada, poderiamos
tentar casar a sua freqiiéncia com a freqiiéncia das auto-oscilagoes da descarga. Esse
procedimento talvez possa resultar numa amplificacao adicional do sinal. Ainda nessa
descarga, para dar maior suporte a analise do SOGIM gerado, seria interessante medir,
para um determinado comprimento de onda central do laser A\, os sinais para o atraso
zero e para o atraso 7 = 1500 fs em funcao da intensidade do laser. Também poderiamos
medir um SOGIM, alterando o comprimento de onda central do laser. Ou seja, a idéia
é tentar obter os equivalentes experimentais das figuras 5.27 e 5.28. Finalmente, no
que se refere a analise do SOGIM em termos do modelo proposto com um atomo de 3
niveis, no intuito de obter melhores resultados podemos extendé-lo a um sistema de 4
niveis, envolvendo transigoes de 3F, onde o primeiro nivel é metaestavel e o tltimo esta
no continuo. A implementacao desse sistema se daria como foi comentado no capitulo

anterior.



7. APENDICES

7.1 A amplitude na simulacao do SOG na

descarga de eletrodos paralelos

A seguir apresentamos a solu¢ao do oscilador harmonico amortecido (OHA)
tratada exatamente para o caso subcritico (79). A modula¢do na amplitude e a en-

voltoria sao discutidas.

O OHA ¢ caracterizado pela equacao diferencial de movimento
F+2vi+wir=0. (7.1)

Quando v < w, , 0 caso subcritico, esta equacao tem a solucao geral

x(t)=Ae "cos(wt + @), (7.2)
onde
211/2
w=w, [1 = (y/we)’] """ (7.3)
A e ¢ sao constantes de integracao.
A velocidade do OHA é dada pela derivada temporal da equacao (7.2):
v(t)=i=—yr—wAc'sen(wt + ¢). (7.4)
A posicao e velocidade no instante inicial, t =0, sao dadas por
z, = Acos(9), (7.5)
e
Vo = — YT, —w Asen(o), (7.6)

conduzindo, depois de alguma algebra elementar, ao seguinte resultado para as cons-
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tantes de integracgao:

2
v
A=z,|1 211 Z 7.7
|14 O | +%H 77)
e

1Y Vo ™ ™
= —tan' |+ (1 —— <P < H— 7.8
¢ an L(+WO)}, 5 <P <3 (7.8)

Deve-se observar que A = z, e ¢ = 0 somente quando v, = — ,.

Os pontos de contorno da oscilagdo (méximos e minimos) ocorrem quando a

velocidade é nula. Os instantes correspondentes sao obtidos da equagao

tan(wt, + ¢) = —% (7.9)

e sao dados por

—tan~! — o+
, = Ztan W:j) ) (7.10)

Os pontos de retorno sao obtidos pela substituigao da eq. (7.10) em (7.2):

z (t,) =+ Ae 'rcos [tan™ (v/w)] . (7.11)

A curva que passa pelos pontos de maximos e minimos da curva de oscilagao
A(t) = £ Ae " cos [tan™ (/w)] (7.12)
¢ chamada de modulacao na amplitude.

Nos instantes dados por

(—¢ +nm)

=

n

(7.13)

a curva

A(t) = £ Ae7 (7.14)

tangencia a curva de oscilagao do OHA. Esta curva é chamada de envoltéria da curva

de oscilagao.

A modulagao da amplitude e a envoltéria interceptam a curva de oscilacao em
pontos diferentes. As diferencas de tempo entre os pontos de contato da envoltéria

com a curva de oscilacao e os pontos vizinhos mais proximos de amplitude maxima sao
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dados por

ot = [_mn:ww)]. (7.15)

Quando 7 < w,, vem v/w ~ v/w, ~ 0 e consequentemente a equagao (7.14) pode ser
usada para representar a modulacao na amplitude como ¢ utilizada por muitos autores

de livros.

7.2 O programa para determinar o SOGIM

simulado na descarga de catodo oco

Nesse apéndice vamos descrever passo a passo o programa criado para calcular
as variagoes de populacao dos niveis alterados pelo laser com a ajuda da figura 7.1,
que da um panorama da seqiiéncia temporal dos processos, e das figuras 7.2 e 7.3, que
sao o fluxograma da implementacao numérica do modelo. Consideramos inicialmente o
atomo com trés niveis discretos; portanto devemos resolver o conjunto de egs. (5.35a-c).
Os parametros e as varidveis dessas equacoes sao complexos, assim cada equagao se abre
em duas: uma para os componentes reais e outra para os componentes imaginarios da
equagao original. O resultado é um sistema nao-linear de seis equacoes diferenciais de
primeira ordem acopladas que integramos numericamente usando um método padrao

de Runge-Kutta-Fehlberg de 42 e 52 ordens com tamanho de passo adaptdvel (108).

O 4tomo inicialmente estd com populagao p,(t = 0) = p! que é a populacao
térmica correspondendo, conforme consideragbes anteriores, a uma temperatura de
0,4 eV. Lembramos que se F; é metaestdvel entao p; = 10p,. A partir dessa populagao
pn = |cn|?, obtemos as condicoes iniciais (CI) ¢,(t = 0) para as equacdes (5.35a-c)
adotando o seguinte sorteio: frac é um nimero randomicamente escolhido entre 0 e 1
e entdo tomamos (Re ¢,)? = frac p, e (Im ¢,)* = (1 — frac)p,. Como mencionamos
na se¢ao H.3.1, ¢ é uma fase constante, cujo valor inicial nao conhecemos. Entao o
termo €' nas equacoes (5.35a-c) ¢ desconsiderado. O programa desenvolvido calcula
primeiramente a variacao de populacao provocada pela interacao de um tnico trem de
pulsos (1T) que, segundo a figura 7.1, teve inicio em ¢'. Isto se faz necessério porque a
roda dentada nao libera imediatamente a sobreposicao dos dois trens de pulsos. Nesse
caso, eliminamos o segundo pulso fazendo €(t — 7,) = £(t — 7) = 0 na equagao (5.10).
Ao integrar as equagoes (5.35a-c) partimos das CI dadas (t = 0) e deixamos o sistema

evoluir por um tempo de 2 ps para entao disparar o primeiro pulso do trem (ou seja,
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populacéo
2T 0
L e ST . Spe
1T .0
PR == S e .
S N 2 ;

2ps 2 psTR 2ps

Trem de pulsos (1T) Trem de par de pulsos (2T)

Fig. 7.1: Diagrama mostrando a ordem temporal de interagao dos trens de pulsos com
a amostra e o acumulo das variacoes de populagao dos niveis.

t" = 2 ps). Com esse tempo eliminamos os efeitos do transiente numérico. Apds a
passagem do pulso, o sistema evolui por mais 2 ps quando a populacao p,(t = t' +
2 ps) = pY. O supraindice 0, conforme a resolugao das equagoes (5.39a-c), indica a
populacao logo depois do pulso. Finalmente, obtemos a variagao de populacao induzida
pelo primeiro pulso do laser: Ap? = p¥ — pt. Na auséncia do laser, até a chegada do
préximo pulso, separado do anterior de um periodo T, ocorre a relaxacao parcial das
populagoes evoluindo para a quantidade pl® = pt + Aplr onde Aplr é calculada das
equagoes (5.39a-c) para t = Tg (Ap,(t = Tr) = Apl®). O segundo pulso ird agora
interagir com a populagao remanescente pI* (sendo ela, portanto, a populacao inicial
(CI) quando da chegada deste pulso), provocando uma nova variacdo de populagao
que acabara também por relaxar parcialmente até a chegada do terceiro pulso. Esta
seqiiéncia se repete £ vezes até convergir para uma situagao onde os processos de ganho
e perda de populagio dos niveis atingem um equilibrio de forma que Ap? e, portanto,
ApI® mantenham-se estaciondrios. Nessa condi¢do é dito que houve a acumulagao
da populagao dos niveis, identificada por Tpl = pt + ATp0 (a solugdo numérica

das equagoes (5.35a-c) comega a acumular para cerca de 50 pulsos). A seqiiéncia
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t =0; distribuicdo térmica(MB). O aomo de 3 niveis
(n=1,2,3 possii popuacd pp, = pof-
Se E; é metaestavel entdo p1=10p}.

v

t=t'; =1

v

O pulso ¢ do trem de pulsos 1T atinge o a&omo. A decrrente
dterac® de popuacd® Ap, é ohtida da solucéo das egs (5.35
come(t—7) =0 e aom as Cl sorteadas por:

— | [ frac =n° randdmico (0 < frac< 1)

(Rec,)? = fracp,

(Imc,)? = (1—frac)p, .

Ao fim do puso £ o &omo estd om p, = p° e Ap? = p’ - pt.

v

Na ausénciadolaser, Ap? relaxadurante At = Tr. AsSm em
t=t+Ty: Ap] — Ap®.
Ap® € caculado pelas egs. (5.39 com t = T, edestaforma

T, T,
Pn = Pn+App = pat

0 T 0
Apn =A7 pp

t =t'+(T, ; chegao proximo
puso /+1 (¢ <« /+1).

£ >n° méximo
de pulsos?

A 4

MB: Maxwell -Boltzmann Cl: condcoesiniciais

Fig. 7.2: Fluxograma do programa que calcula as variagoes de populacao dos trés

niveis do atomo de argdnio apds interagir com um trem de pulsos (1T) do
laser de Ti:Safira.
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T=mAt7, (A7=0,1 ) [¢

v
O &omo de 3 niveis (n =1, 2e 3) possli popdacd pp, = p,t] + AlTpIR ElTpIR
v «
t=t"; k=1 0 nao
. > Akpl Arquiva
sim
Cez20 VTR =K b %ol em e(To15 )
ngo m<«— m+1 funcéo de 7. .
_ sim
=1
v

O par de pulsos ¢ do trem de par de pulsos 2T atinge o aomo.
Portanto hauma Ap,, que éobtida da solugéo das egs (5.35 sendc
as Cl sorteadas por:

frac =n° randémico (0 < frac< 1)
—» J(Rec,)? = fracp,

(Imc)?= (1-frac)p, .
Ao fim do par de pulsos £ o &omo esta @mp, =p’e
Apy = pn = Py

v

Na ausénciado laser, Apr? relaxa durante At = Tg. Assm em
t=t"+/Ty: ApS > Apl®.

Ap* € cdculado pelas egs. (5.39 com t = T, edestaforma
Pn = Pn+ AP = ppt

v

Ap? estadonow? sm

t=t"+/T, ; chegao proximo par
depulsos £ +1 (£ « ¢ +1).

¢ >n° m&imo
de pulsos?

Fig. 7.3: Continuacao do fluxograma da pégina anterior que calcula as variagoes de
populagao dos trés niveis do atomo de argonio apos interagir com um trem
de par de pulsos (2T) do laser de Ti:Safira.
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¢ interrompida antes se o nimero ¢ de pulsos for maior que 70, o que implica que o
atomo ja saiu do volume de interagao do plasma com o laser. Este nimero de pulsos foi
estimado do tempo médio de voo t, de um dtomo de argonio com 0,4 eV (v ~1380 m/s)
dentro do volume de interagao do plasma com o laser calculado da seguinte expressao:
ty = 2(%2)+%(*=). Embora o tempo para o dtomo escapar do volume de interagao ter
sido levado em conta explicitamente na relaxagao das populagoes (equagoes 5.39a-c),
no calculo numérico consideramos no maximo 70 pulsos no processo de acumulacao das
populagoes. Devido a pequena tolerancia usada para testar se as populagoes induzidas
pelos pares de pulsos sucessivos acumularam, algumas vezes era necessario um numero
maior do que 70 no calculo numérico. Abortamos o processo para 70 pulsos (pois para
um numero superior o dtomo ja escapou do volume de interagao) para nao prolongar

desnecessariamente o tempo da resolugao numérica.

Quando o segundo trem de pulsos é também liberado (no instante t” da fig.
7.1), comegamos a analisar o efeito de um retardo 7 crescente (partindo de 7 = 0)
entre os pulsos do par no trem de par de pulsos (2T) (agora e(t — 7,.) = £(t — 7) néo
é nulo na equagao (5.10)). Para nao prolongar exageradamente a duragao do trabalho
computacional, limitamo-nos a calcular a variacao de populagao para 16 valores de T
(T = mAT, onde m = 0,1,2,...,15 e AT = 0,1 ps). Para cada um desses valores de
T, o primeiro par de pulsos do trem 2T nao encontra mais a distribuicao térmica para
a populacao dos trés niveis, mas as populacoes que foram acumuladas pelo trem de
pulsos 1T anterior: Tp? = pt + AlTp0. Agora, na resolugao das equagoes (5.35a-c) as
CI sao obtidas dessa populagao p,, procedendo o mesmo sorteio referido antes. Com
a finalidade de eliminar o transiente numérico, também deixamos o sistema evoluir
antes por um tempo de 2 ps para entao disparar o primeiro par de pulsos do trem
2T. Apods a passagem do par de pulsos, o sistema evolui por mais 2 ps quando a
populagao é p,(t =t" + T + 2 ps) = p¥ e obtemos Ap® = p? — pl . Salientamos que a
populacao entre os pulsos do par nao relaxa. Para um tempo t = T posterior, essas
populagoes relaxam para novos valores pi®, calculados pelas expressoes (5.39a-c). A
partir desse resultado, determinamos as variagoes de populagao Ap,(t = Tr) = AplE.
O par de pulsos seguinte chega, interagindo com a populacio remanescente p% e todo
o procedimento se repete. Depois de ¢ pares de pulsos, a populacao acumula em
2Tp0. Como antes, se £ for maior que 70 interrompemos a seqiiéncia e preservamos o
resultado obtido para ¢ = 70. Agora A?Tp? ¢é o valor para o qual converge a variagao

de populagao apds a incidéncia do trem de par de pulsos conforme sinalizamos na

_ 2T 0

fig. 7.1. Como vimos, a obtencao de A?Tp? 0

— pl segue a mesma sistemdtica
adotada anteriormente para um tunico trem de pulsos, s6 que agora temos um trem

de par de pulsos e a populaciao dos niveis no inicio do trem de par de pulsos é *p,,.
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Para cada um dos m = 16 valores de 7 devemos eliminar os efeitos interferométricos
calculando uma média das variagoes de populagao obtidas ao longo de um periodo 7" da
oscilacdo interferométrica (e=t7 = e=L("+1)) Para tanto tomamos k = 20 valores de

retardo 7 eqiiidistantes entre si e contidos dentro de um periodo T' = 3—’; imediatamente

k 2
200

procedimento para a obtencdo das variacoes AFp? ¢é similar ao descrito anteriormente

posterior ao valor de 7 = mAT considerado (ou seja: T = mAT . Nesse caso o
s6 que as CI para o k-ésimo primeiro valor de 7 sao obtidas da populagao acumulada
para o k-ésimo valor de 7. Somente quando iniciamos um novo valor para T = mAT
tomamos para as CI a populacao 'Tp? acumulada no trem de pulsos 1T. Finalmente
de posse das 20 variagoes AFp? calculamos a média para achar A?Tp? cujo valor em

funcao do 7 = mAT considerado constitui a saida do programa e é arquivado.

Ainda verificamos que, na resolugao numérica, A?Tp? apresenta uma dependéncia
periddica com o tempo decorrido entre o inicio do calculo e a ocorréncia do pulso do
laser no trem de pulso (1T) e no trem de par de pulsos (2T). No desenvolvimento ante-

rior esse tempo era 2 ps; aumentando esse tempo, observamos uma oscilagao periddica

2T e 27
wr,—w31 wr—wa21”

em A*Tp? cujo periodo é determinado pelo maior valor entre 3 Para
minimizar essa dependéncia, repetimos todo o procedimento de calculo resumido no
fluxograma (figuras 7.2 e 7.3) para 20 tempos iniciais diferentes que varrem um periodo
dessa oscilagao, permitindo fazer uma média de A?Tp? ao longo desse periodo. De fato,
esse ¢ o valor de A*Tp? que é arquivado pelo programa; ele se aplica para um &tomo.
Por isso renormalizamos esse resultado numérico levando em conta as densidades de

populagio obtidas por Bogaerts (65) para obter um valor por m? (veja tabela 5.5).

As tabelas 5.2 e 5.3 apresentam as transigoes de 2F presentes dentro da largura
de banda do pulso temporalmente mais curto para todos os valores de A;. Dessas
tabelas vemos que existem transicoes que partem de niveis metaestaveis e nao-meta-
estaveis. Dentre as transicoes cujo nivel de partida é nao-metaestavel, temos as que
envolvem a fotoionizagao como um processo provavel. Essas distingoes sao importantes
na aplicagao do programa computacional. Especificamente para o caso em que ha
fotoionizagao, o programa é alterado para incluir a perda de populacao do terceiro
nivel que estd no continuo por intermédio da inclusao de 7, ou seja, a taxa de perda
de populagao do estado |3). Durante o tempo Tg entre pulsos do trem de pulsos 1T
e do trem de par de pulsos 2T a populacao armazenada no terceiro nivel pela acao
do laser esvai-se completamente. Desse modo, além das equagoes, o que muda no
processamento do calculo é que no inicio de cada pulso do trem 1T e de cada par de
pulsos do trem 2T a populagao inicial do terceiro nivel é nula. Em fungao disso, ha que

se considerar apenas a relaxagao parcial das populagoes dos estados |1) e |2) durante



7. Apéndices 120

o tempo Tx. Excetuando-se esses aspectos, o restante da sistematica de calculo segue

0 caso anterior.

7.3 A amplificacao na regiao subnormal

Observando a figura 2.7 correspondente a caracteristica V' x I da DCO, verifi-
camos que no intervalo em que a tensao aplicada sobre a descarga varia entre 281 V e
288 V ha duas possiveis correntes I. Qual delas é realizada pelo circuito é determinado
pela intersegao da reta de carga (eq. (2.1)) com a caracteristica V' x I. Alterando-se a
tensao da fonte (Vr), pode-se transitar de um ponto a outro pela curva. Quando a de-
clividade da curva corresponde a um valor negativo, a resisténcia dinamica R; também
sera negativa; como ja vimos, essa regiao de operacao da descarga é denominada de
subnormal. Quando temos a declividade da curva V' x [ positiva, estamos na regiao
anormal !. Em relacdo a condutibilidade elétrica, essas duas regioes tém caracteristicas
distintas (6). A medida em que a corrente na descarga aumenta, predomina de forma
crescente a multiplicagao de portadores de carga (elétrons e fons) através de colisoes
ionizantes entre atomos neutros e os portadores de carga. Eo que ocorre na regiao
anormal da nossa curva V' x I. Por sua vez, na regiao subnormal, ou seja, quando a
corrente é baixa, é vital para a multiplicacao dos portadores de cargas a emissao de
elétrons secundarios decorrentes da colisao dos ions com o catodo. Por sua vez Phelps
e colaboradores (109) mostraram que numa descarga entre eletrodos planos e paralelos
a resisténcia dinamica Ry negativa, caracteristica da regiao subnormal, estd associada
a distorcao do campo elétrico na descarga pelo acimulo de cargas espaciais nas pro-
ximidades do catodo, o que provoca mudancas na producao de elétrons secundarios.
Isso posto, podemos entender a razao da amplificacao do sinal optogalvanico quando
estamos na regiao subnormal. A incidéncia do laser na descarga gera uma fracao adi-
cional de portadores de carga. Quando a descarga opera na regiao anormal essa fragao
representa uma quantidade proporcionalmente pequena em relagao ao nivel de fundo
de portadores de carga. Se, por outro lado, o laser gerou a mesma fracao de porta-
dores de carga na regiao subnormal, esse valor agora representa uma quantidade maior
em relacao ao nivel de fundo de portadores de carga. Além disso, agora também é
mais significativo o efeito multiplicador de carga do ion quando esse colide no catodo
e libera elétrons. Assim, para o mesmo estimulo, quando a descarga opera no regime

subnormal, temos uma resposta amplificada em relagao a operagao na regiao anormal.

! Muitos autores preferem nao adotar a nomenclatura de regides subnormal e anormal para a DCO
eis que ela pode apresentar caracteristicas V' x I mais complexas que a do nosso caso, onde ocorrem
mais de uma regiao com declividade negativa para a curva V x I.
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