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I NTRODUGAO
O efeito optogalvanico CEOG) &  uma
mudanga das propriedades elétricas de wuma
descarga, gquando esta é Lluminada por
radiagdc ressonante com alguma transig3o
atédbmica ou molecular de espécies presentes
nesta descarga. Esta mudanga ¢ observada
como um aumento ou decréscimo de

condutividade e © efeito foi observado pela
primeira vez em 1828 numa descarga de nednio
€15, Sua utilizagZo pratica e extensiva teve,
entretanto, de esperar pelo advento dos
lasers de corante sintoniziveis.

O efeito optogalvanico vem sendo entio
ampl amente utilizado como uma técnica
espectroscédpica, considerada alternativa a
espectroscoplia de absorg¢Xo e de
fluorescéncia. Técnicas espectroscdpicas de
resolugdo sub-Doppler foram também extendidas
aov EOG,

Neste trabalho wutilizamos a técnica de
intermodul ag&c de frequéncias, demonstrada
pela primeira vez em 1972, pela detecg¥o da
fluorescéncia no Iz C2). Ela consiste em

modular os feixes laser contrapropagantes de
bombeamento e prova em frequéncias diferentes
Fi e F2. 0O sinal detectado contém termos
lineares em F1 e Fz&, com um perfil Doppler,
que representam a fluorescéncia induzida pelo

laser, e termos quadraticos com frequéncias
de modul ag&o F1 & F2. Estes Lermos
representam o efeite de saturagdo e a

detecg@o sincrona do sinal em qualquer uma
destas frequéncias permite obter espectros
com resolu¢fc sub-Doppler, livres do pedesial
Doppler ("Doppler background') inerente ao
esquema mals usual de espectroscopia de
saturagio, onde o feixe de bombeamento ¢
modulado e a atenuag3o do feixe de prova &
moni torada 3. Compar ando ambas as
situa¢Bes, os espectros obtidos pela técnica
de intermodul agdo geralmente apresentam uma
melhor resolugdo do sinal saturado, pols a
presenga de um pedestal Doppler usualmente
reduz a informa¢3o sobre o sinal sub-Doppler.
Contudo a presenga de colls@es que mudam a
velocidade ("velocity-changing collisions')
pode ainda contribuir para a presenga de um
pedestal Doppler nos espectros obtidos pela
técnica de intermodulag¢3oc. Esta dificuldade
pode ainda ser superada pelo uso da técnica
de espectroscopia de excitagic de polarizagfo
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intermodulag®o, para o urlnio,

elas apresentam um perfil lorentziano estreito sobreposto
devido a
minimos quadrados permite a covallagdo da

colisSes q@gue mudam o
larguras homogénea e

da pressdo e corrente na

intermodulada ("polarization intermodulation
excitation spectroscopy"-POLINEXD> (4.

O EOG foi, portanto, combinado com a
técnica sub-Doppler de intermodulagZo de
frequéncias, para estudar transi¢Bes do

urdnio (8). Utilizamos lampadas de catodo oco
de wuranio natural, contendo ér e _;vle como
gases "buffer'. As Lransig¢@es L';s i L7 ¢ Lo

5
¢ o estado fundamental) e 5L.6 & Ko

detectadas para o isdtopo ZSBU.

um estudo das formas de linha obtidas,
determinamos a temperatura eletrdnica da
descarga e as larguras i nomogéneas €
homogéneas das transig®es estudadas, supondo
um regime de "colisBes fortes'.

foram

A partir de

ESQUEMA EXPERIMENTAL

usual de
de

A montagem experimental & a
espectroscopia optogal vanica
intermodulagdo e esta ilustrada na Fig.1,
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Utilizamos

press3o de 8 Torr. As lAmpadas foran

operadas com valores de corrente Se ate 200

mA e refrigeradas com adgua (T =~ 15 CD.




Como fonte de radiagd3o foi utilizado um

laser de corante monomode operando em regime
contfnuo Clargura de linha da ordem de 1
MHzD . Os detalhes do seu funcionamento,

procedi mento  de operagio e sintonia em
frequéncia, além do sistema de aquisig¢io de
dados, foram descritos previamente (7).

O feixe laser & dividido em dois feixes

de intensidades iguais por um divisor de
feixes. Um felxe & ent3o modul ado em
amplitude por um chopper, a uma frequéncies

Fl, ¢ © cutro, a uma frequéncia diferente F2.
A detecgZo & feita por um analisador sincrono
de sinal C"lock=-in">., O sinal optogalvanico
foi =incronamente detectado na frequéncia F1
+ F2. Uma cela de iodo fol utilizada para a
do

calibragio em comprimento de onda
experimento (7). Espectros com resolugXo
Doppl er podiam ser simplesmente obtidos
bl oqueando um dos felxes, e detectando
sincronamente © sinal optogal vAnico na
frequéncia de modulag¢ic do outro.
RESULTADOS F DISCUSSAQ

A fig. & apresenta registros, com
resolugio Doppl er, das transi¢Bes em 5915. 4 X
e 6056.8 R do “°%°U, obtidos com detecgXo
optogal vAnica e apenas um feixe laser. As
Figs.2a Ctransig3o em ©5915.4 2> e 2c
(transigdo em B056.8 R foram obtidas com a

l&mpada contendo Ar, a uma pressZo de 2 Torr
e correntes de 80 mA e 78 mA respectivamente;
a Fig.2b (transi¢¥o em 5915.4 A) fol obtida
com a laAmpada contendo Ne, a uma press3o de 8
Torr e corrente de 80 mA. As linhas s3&o
alargadas por efeito Doppler. As larguras
CFWHMD , determinadas pelo ajuste
computacional a uma fungio gaussiana
Ccirculos na Fig.ad, s¥o de 7805 MHz
(Fig.2a), 865+5 MHz (Fig.2b) e 7255 MHz
(Fig.2c). A partir destes valores, estimamos
a temperatura cinética do plasma, para cada
caso (8. Os valores encontrados foram
T=1158+15 K, T=1425215 K e T=984*15 K
respectivamente, Estas diferen¢as devem-se
aos diferentes valores de correntes que foram

empregados em cada medida e As diferentes
pressdes nas lAaAmpadas.

A seguir passamos a discutir os
resul tados obtidos conm a técnica de
inter modul ag3o de frequéncias para a
transi¢3o em B9O15. 4 R, do zan' usando as
lAmpadas contendo Ar e Ne, e a transig3o em
6056, 8 do ﬂU. usando a lampada contendo
Ar. Os espectros optogalvanicos obtidos por

esta técnica usualmente apresentam um perfil
homogéneo estreito sobreposto a um pedestal
gaussiano largo, com largura correspondente a
largura Doppler. Este pedestal ¢ devido a
colisSes que mudam a velocidade
("vel ocity~changing collisions'™) 4D, Um

sinal saturado pode ser gerado se um atomo
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Fig.2- Espectros Doppler das transigoes
estudadas. Linha s&lida: curva experimental;
circulos: curva teérica; eixo x: varredura do
laser Cposic3o arbitraria do zero); eixo y:
sinal optogalvanico Cunidades arbitrarias);
ad) B916. 4 , laAmpada preenchida om Ar (2
Torr), corrente= Q0 mA; b)) 59185.4 A, lampada
preenchida com Ne (8 Torr), corrente= 80 mA;

IB056.8 R, lAmpada preenchida com Ar (2
Torr), corrente= 75 mA.

com velocidade v na direg3do de um f'el xe,
portanto ressonante com este feixe a
frequéncia v = k.v, muda sua velocidade para
-v, através de uma colis3o, e fica ressonante
com © feixe contrapropagante Cvo & a

frequéncia no centro da transigdo e k & o
vetor de onda da radiag®od.

O peso relativo do sinal homogéneo em
relagXo ao pedestal gaussiano ¢ fung¥o dos
tempos de vida dos . niveis, os quais
determinam se um Atomo, enquanto permanecer
num dado nivel, tera ou nXo tempo para sofrer
colisBes. O efeito & particularmente evidente
em transig¢des que partem do estado
fundamental ou estados metaestaveis.

Colis®es gque mudam a velocidade s&o
usual mente descritas por model os que
distinguem dois regimes (45,09),C10). Se
< Avc> & a variag¥o média da componente de
velocidade na direg¥o do feixe em unma
colis¥o, tem-se:

~ ColisBes '"fortes" ,para as quais

k<Av > >= Aub. Neste regime, uma sé colisio
<

vel ocidades
uma

de
reproduzir

distribuig¢&o
seja, tende a

termaliza a
atdmicas, ou



distribui¢io gaussiana (9).
- ColisBes ''fracas"
k<Avc> < AUD Neste caso,

efeltos de multiiplas colisBes. Col i sBes
fracas ocorrem normalnente quando ha  uma
grande raz3o de massas entre os Atomos que
colidem, como no caso do U e o He. Neste
regime, pode-se ainda distinguir dols casos,
dependendo se k<Avc> for maior ou menor do

que a largura homogénea da transigio. No

Ultimo caso, © sinal saturado aparece comoc umg
superposi¢io de uma fung¥o exponencial a um

pedestal gaussiano (9),010).

Neste trabalho, consideramos
regime de colisdes fortes pode ser aplicado
para as colisBes U-Ar e U-Ne, apesar da
grande razXo de massas entre estes pares.
Nesta condig3o, o sinal saturado ¢ calculado
por Smith e Hansch (11) como:

para as quals
o sinal ¢ devido a

que o

z
y /4 -
S=A + C exp - )
2 2
- A
r 74 + (v voD vy

2

exp, ) 1o
Av
D

onde A é um fator de normalizagdo, v
especifica a posigXo do centro da linha, y e
Aupsio as larguras homogéneas  CFWHMD e
Doppler das transi¢g@es e o parametro C
representa o peso relativo entre o sipal
homogéneo Clorentzianod e =] pedestal
gaussiano. A largura Doppler, Auu. &

determinada através dos espectros obtidos com
a técnica convencional (Fig.2) e mantida fixa
nestes ajustes. Os parametros A, y e C s&o os
par&Ametros ajustévels,

As Figs. 3a e 3b apresentam espectros
obtidos com a técnica de inLern?dulacﬁo para
a transic3o em 5815.4 X_ do U, com as
lampadas contendo Ar e Ne respectivamente. Os
circulos nestas figuras referem-se ao ajuste
da equagio (1) A curva experimental, pelo
método dos minimos quadrados. Através destes
ajustes, determinamos py = 157 MHz e C = 8.9,
para a Fig.4a, e y = 2056 MHz e C = 15.7, para
a Fig.4b. A alargamento homogéneoc é, no nosso
caso, predominantemente de origem colisional.
Como © tempo de vida do nivel superior desta
transigio & v= 208 ns (12>, a largura natural
é portanto Av 1/8nt = 0.77 MHz.
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Espectro sub-Doppler da transigio

Linha sélida: curva
experimental; circulos: curva tedrica; ad
lampada preenchida dom Ar (& Torrl; b
lAmpada preenchida com Ne (8 Torrd.

Fig. 3~
em 5915. 4

O mesmo foi feito para a transig¥o em
6056, 8 X, com a lAmpada contendo Ar. (6]
resultado é apresentado nha Fig. 4.Determinanos
¥y = &6 MHz e C = 3.75. Para esta transi¢Xo o

Ltempo de vida do nivel superior ¢ 1= 400 hs
12> e a largura natural &, portanto,
= 0.40 MHz.
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Fig.4- Espectro sub-Doppler da transigio
em B6056. 8 X obtido com a 1lampada contendo Ar
(2 Torr)., Linha sdélida: curva experimental;
circulos: curva tedrica.

Limitag®es no grau de ajuste da equagio

(1> aos dados experimentals (Fig 4 )
podem ser atribufdas ac fato de que a
condi¢¥o de colisBes fortes possa nZo ser

estritamente satisfeita para os casos U-Ar e

U-Ne, apresentados neste trabalho. Isto
ocorre, de fato, para o caso de colisBes U-
Ne, como assinalado por Barbieri et al C13).

s¥o de

Eles sugerem dgque as colisBes U-Ne

intensidades intermediarias entre os casos
extremos de colis@es ‘'"fortes" e 'fracas"
Além disto, numa descarga s3o possivels

colisBes nio sé entre espécies neutras cono

também entre fons, as quals nZo foram
consideradas neste trabal ho. Por westas
considerac®es, uma incerteza de até 20% pode
ser atribuida aos valores de p, apresentados

acima.
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ABSTRACT

We carried out an analysis of lineshapes
in intermodulated optogal vanic spectra of
uranium. Tipically the lines show a narrow
lorentzian peak sitting on a large gaussian
packground, which is due to vel ocity-changing
collisions. A least-square adjustment allows
Lo estimate the influence of these collislons
and to determine the homogeneous and
inhomogeneous  widths, as a function of
pressure and current densities in the

discharge.
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