ESPECTROSCOPIA OPTOGALVANICA
Y FLUORESCENCIA EN DESCARGAS
ELECTRICAS DE NEON

M. Murphy*, D.Schinca**
Centro de Investigaciones Opticas (CIOp), Casilla de Correo 124, 1900 La Plata,
H.F. Ranea-Sandoval***
Instituto de Fisica "Arroyo Seco”, Facultad de Ciencias Exactas,
Universidad Nacional del Centro de la Provincia de Buenos Aires, Pinto 399, 7000 Tandil.

Cuando la frecuencia de un laser es sintonizada con una transicién entre dos niveles de un 4lomo o i6n en una
descarga gascosa, el cambio en las densidades de poblacién debido al bombeo éptico se traduce en una variacién
de la corriente eléctrica circulante (efecto optogalvéanico).

En el presente trabajo se muestran las caracteristicas del espectro optogalvanico resuelto en tiempo del Neén
I en distintos tipos de descargas y su dependencia con determinados parimetros experimentales. Se analiza,
ademds, la diferencia entre los espectros de fluorescencia obtenidos con y sin el laser sintonizado en una dada
transicién y su rclacién con la poblacion de los niveles involucrados.

También presentamos un estudio de fluorescen-
cia inducida por ldser (LIF) en ¢l sistcma de nive-
les 2p — 1s (figura 1), que dan lugar a la sefial
0O.G. .Se discuten mecanismos de poblacién de los
niveles involucrados.

I. INTRODUCCION

Cuando una dcscarga gaseosa es iluminada por
radiacién resonantc con una transicién de los 4to-
mos o iones presentes, se produce un cambio de
las poblaciones respectivas, que, dcbido a los pro-
cesos de ionizaciOn, sc traduce en un cambio de la
corricnte circulante quc se detecta como variacion
de tensién a través de una dada resistencia [1].
Este cs el llamado cfccto optogalvéanico (E.O.G.).

Desde su introduccién como técnica ldser en —-
1976 [2], se ha publicado un gran ndmero dc tra-
bajos sobre E.O.G., que se hallan convcniente-
mente condensados cn un recicnte articulo de re-
view [3]. En los mismos, los autorcs utilizan di-
versos tipos de descargas gaseosas (columna posi-
tiva, cdtodo hucco, 1dmparas de alta presion, etc.)
bajo diferentes condicioncs experimentales (pre-
sién, corriente, mezcla de gases, etc.) y con distin-
tos tipos de l4seres. Esto hace dificil comparar 1os
diversos resultados de forma de sistcmatizar un
estudio sobre las caracteristicas y gencracién del
E.O.G. en descargas gascosas.

Presentamos aqui un estudio comparativo re-
suclto en tiecmpo de las caracteristicas de la sefial
OG pulsada en N¢ para descargas longitudinales y
de cétodo hueco.
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Se muestran las transiciones del sistema 2p — 1s
(notacion de Paschen) mencionadas en el trabajo.
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II. MONTAIJE EXPERIMENTAL

El circuito utilizado en todos los casos puede
verse en la figura 2. La celda de descarga estaba
conectada a una fuente de tension continua (entre
300 y 600 V), cerrando el circuito una resistencia
de balasto de 6 k2. La caida de tensién en ésta se
observaba en el osciloscopio a través de un capa-
citor que desacoplaba la componcente continua.
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Figura 2: Circuito de descarga y de toma de senal.
C = 0.047 uF; R = 6 kQ; F: fuente de tensién
continua. (1) celda de descarga longitudinal. (2)
celda de ciatodo hueco.

Se usaron dos tipos de celdas: (1) de electrones

planos y (2) de cdtodo hueco, cuyas formas y

. dimensiones sc muestran también en la figura 2.
La primera dc las celdas estaba conectada a una
linea de vacfo que permitia su evacuacién y poste-
rior llenado con Ne de alta pureza (99,95%) a
presiones entre 0,5 y 10 torr. La scgunda cra de
tipo comercial con cdtodo (ciego) de Na/K a pre-
sién fija de 5 torr de Ne.

El ldser usado era de colorante bombeado por
lampara de flash, entre 590 y 620 nm y entre 630
y 670 nm, con un anchode 1 us y 1 kW de po-
tencia. En una de las esperiencias, se usé un l4ser
de colorante continuo entre 590 y 620 nm, cuyo
haz, modulado mecénicamente (chopper) y sin-
tonizado en detcrminada transicién se hacfa incidir
sobre la descarga. La fluorescencia inducida resul-
tante se analizaba con un sistema monocromador
fotomultiplicador, y la salida de éste se detcctaba
en forma sincrénica a través de un amplificador
lock-in.
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M. CARACTERISTICAS DE LA SENAL OP-
TOGALVANICA PULSADA

A. Descargas longitudinales

En este tipo dc descargas, el 14ser incidia per-
pendicularmente al eje longitudinal de la celda, de
tal forma que desplazando ésta paralelamente al
mismo era posible elcgir la region de la descarga a
estudiar. Asf, se observl que las sciiales OG dis-
minufan rdpidamente en intensidad al alejarse del
glow negativo y eran pricticamente nulas en la
columna positiva. Por esta razén las medidas aqui
presentadas corresponden a aquella region de la
descarga.

La intensidad, signo y comportamiento tempo-
ral de la sefial OG dependen, para una dada des-
carga, de la transicién a la cual se sintonizaba el
l4ser. Las caracteristicas tipicas dc las mismas y su
dcpendencia con determinados pardmetros pueden
verse en la figura 3.
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Figura 3: Caracteriasticas de la sefial OG en des-
cargas longitudinales. (a), (b) y (c): evoluciéon
temporal.

(d) variacién con la presion.

(e), (f) variacién con la comiente,

Como se ve en 3 (a), (b) y (¢), todas las lineas
observadas mucstran un comportamicnto temporal
"suave", que termina entre 15 y 20 us después de
iniciado el pulso ldser. Es de notar también la
diferente polaridad de las sefiales, dependiendo de
la transicion clegida. Esta polaridad (primer pico
positivo y segundo negativo o viceversa) no cam-
bian, para las lincas estudiadas, con pardmentros
tales como corriente, presion O intensidad del 14-
ser.

También es posible apreciar la diferencia en
amplitudes rclativas entre una y otra sefial, las que
resultan ser funciones crecientes de la intensidad
de iluminacién dentro dcl rango explorado. En
cambio, 1a raz6n cntre miximo y minimo no pare-
ce depender de 1a intensidad del 14scr.

Las dependencias de las sefiales OG con la
presion y la corricnte se muestran cn la figura 3
(d), (e) respectivamente. En la primera se observa
que al disminuir la presion, disminuye la in-
tensidad gencral de la sefial, hecho comin a todas
las lineas estudiadas. En la segunda, puede verse
quc la amplitud aumenta con la corricnte, presen-
tando a valores altos de ésta un leve efecto de
saturacién. También sufre una "compresion" tem-
poral al aumentar la corriente, 10 que puede verse
con mayor resolucién en la figura 3 (f). Es de
notar también quc, en este tipo de descargas, se
obscrva un rctraso en ¢l comicnzo de la sefial OG
respecto al pulso l4ser. El rctraso estd com-
prendido entre 150 y 250 ns, dependiendo de la
linca particular tratada, y disminuye al aumentar la
corriente.

B. Descargas de catodo hueco

Vamos a describir aquf las caracteristicas de la
sciial OG obscrvadas en una descarga de cétodo
hueco. En este caso, el haz del l4ser cra paralelo
al ejc longitudinal del c4todo e iluminaba unifor-
memente casi todo el glow. Al ser el citodo de
Na/K, se generaba inicialmente una sefial rdpida
dcbida a efecto fotoeléctrico para longitudes de
onda menores que 630 nm, la que era f4cilmante
restada de los trazos OG.

Las sefialcs OG en este tipo de descarga mues-
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tran algunas diferencias notables con réspecto-a‘las
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Figura 4: Evolucion tempoml de la senal O(‘
citodo hueco.” .+ T

»+ .L:a.figura 4 muestra las ‘mismas = sefiales ‘OG
*que la figura-3, pero obtenidas:en cdtodo hueco.
"Puede verse que, en general, 1a amplitud es similar
-a la-obtenida. anteriormente 'y-si bien la polaridad
decada™una ‘de -ellas no ha ‘cambiado, tanto la

'razén méximo/minimo como la duracién de%la’

sefial se -.modifican notablemente.’ En- todos 10s
-casos observados,la amplitud del segundo pico'es
‘mucho mayor que la del primeio, relacién ‘que rio
'varfa con la corriente.. Tampoco’se observé' in-
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versién de polaridad al variar la corriente o la

. intensidad del I4ser. S6lo se observé cambio de

signo en la sefial OG con la corriente para la tran-
sicion en 6030 A al trabajar con el ldser continuo.
Este efecto ha sido mencionado, por a] gunos auto-
res [4,5] para otras transiciones o tlpos ‘de descar-

ga‘ \ F
Las sefiales duraban tx’picameritefentre 100 y-

© 500 us, llegando algunas hasta el mlhsegundo El

comportamiento_temporal _tardio., de :las mismas
(tipicamente “posterior .a los 50-80 is) mostraba
una fuerte dependencia con la corriente, no asi la
parte inicial. Esto puede verse en lazfigura 5,
donde se muestra el espectro temporal OG de dos
trarisiciones que parten de distintos mveles in-
feriores. '

Figura § a.: . VAR RS
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Figura §: Variacién con la cormriente del espectro
temporal OG de transiciones con distinto nivel
inferior e igual nivel superior. (a) 6030 A
(Is,—2p,). (b) 5882 A (Is,—2p,).

En general y dentro del rango espectral estudia-
do, se observé que aquellas transiciones que com-
parten un mismo nivel inferior presentan compor-
tamicnto temporal similar entre si, para una dada
corricnte de celda. Este hecho constituye una mar-
cada diferencia con lo observado para descargas
longitudinales.

Cabe sefialar que, para descargas de cétodo
hueco, algunos de nuestros resultados contradicen
la informacion de Caesar y Heully [6] en el senti-
do que todas las transiciones que parten de los
niveles 1S,, 1S, y 1S; muestran sefiales OG prime-
ro negativas y luego positivas mientras que las que
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partcn del nivel 1S, son la imagen especular de las
anteriores. En la figura 5 (a) se puede ver la sefial
OG correspondiente a 6030 A que parte del nivel
1S, (figura 1) y no cumple con la condicién sefia-
lada en la refercncia {6]. Lo mismo ocurre con las
transiciones en 6096 y 6074 A.

Iv. ESPECTROS DE
INDUCIDA POR LASER

FLUORESCENCIA

El arrcglo experimental descripto en el ultimo
parrafo de la seccion II, permitfa observar la dife-
rencia en la fluorescencia de cualquicr linea cuan-
do el léser, sintonizado en determinada transicién
1s — 2p, iluminaba la descarga y cuando no lo
hacfa. Las longitudes de onda de excitacion elegi-
das correspondcen a transiciones con nivel superior
comiin (5882 A, 6030 A y 6163 A).
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Figura 6: Espectros parciales de fluorescencia
inducida por laser en citodo hueco. (a) fluores-
cencia de lineas que comparten el nivel superior
de bombeo; laser de bombeo en 5882 A. (b) y (c)
fluorescencia de lineas que no comparten el nivel
superior de bombeo. Laser de bombeo en 6030 A
y 6163 A (b) y en 5882 A y 6163 A (c).

TUCUMAN 1991 - 149



Algunos resultados tipicos se muestran en la
figura 6. Lo primero que sc observa es que la
fluorescencia correspondiente a transiciones que
comparten el nivel superior de bombco presentan
cambios positivos debido al aumento de poblacion
por absorcion resonante (figura 6a). Por otro lado,
lincas que no comparten el nivel superior de bom-
beo, como la 6074 A o la 5852 A, muestran una
diferencia de fluorcscencia positiva 0 ncgativa
dependicndo de la longitud de onda de excitacién
(figura 6b y 6¢, respectivamente). Un estudio simi-
lar con un arreglo experimental parccido fue lleva-
do a cabo por Sasso et al. [7] en columna positiva
en Ne.

V. DISCUSION Y CONCLUSIONES

Los resultados obtenidos en dcscargas lon-
gitudinales indican que los procesos de recupera-
cion dcl equilibrio en la descarga no van més alld
de los 20 us. Este valor es similar al tiempo de
relajacion de los niveles 1s medido por Fujimoto
et al. [8]. Estos autors proponen que l1a vuelta al
equilibrio estd fuertementc dominada por la recu-
peracién de los nivcles metacstables.

Con respecto al origen de 1a polaridad, algunos
autores [6,8] proponcn que las transiciones con
nivel inferior metacstable gencran sefiales OG
ncgativas mientras que las que parten de un nivel
radiativo muecstran el comportamicnto inverso.
Nucstras obscrvaciones en 6402 A y 6334 A (1ss)
cumplen con 1o primero, micntras que las lfncas
en 6599 A, 6678 Ay 6717 A (Is,) cumplen con
lo segundo. Sin embargo existen lfncas como las
6304 A, 6383 A y 6506 A que parten de un nivel
radiativo (Is,) y ticnen espectros temporales OG
de mctaestables. Al estar el nivel 1s, conectado
Opticamente al fundamental, el efecto de "radia-
tion trapping" es muy marcado para las presioncs
de trabajo y provoca un aumcnto de su vida me-
dia, convirtiéndolo casi en metaestable, 1o que
explicarfa el comportamiento de las tres ultimas
lineas mencionadas. Sin embargo, ¢l mismo razo-
namiento se puede hacer para cl nivel 1s,, 10 que
inhibiria entonces la interpretacién del compor-
tamiento de las transiciones que parten de este
nivel. Con estos datos no resulta posible establecer
un criterio claro que permita rclacionar la polari-
dad de la sciial con los niveles atémicos in-
volucrados. Nucstros resultados parccen mds bien
indicar que la polaridad y forma de la sefial OG
dependen tanto del nivel inferior como del supe-
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rior en una forma no trivial.

La marcada diferencia en duracion y forma
tardia de la scfial OG pulsada en cdtodo hueco
respecto de la descarga longitudinal, debe referirse
a que en aquél existe una mayor densidad de iones
y electrones en una regién libre de campo, de tal
forma que los procesos colisionales y de recom-
binacién adquieren preponderancia [9]. Asi, la
mayor duracién de la sefial OG y la corriente
pucde atribuirse a la mayor actividad colisional de
estas descargas. _

Las observaciones hechas en cdtodo hucco sum-
adas a los rcsultados obtenidos en la experiencia
de LIF, sugieren que los procesos de colision (ta-
sas de ionizacion, de cxcitacién y mezcla colisio-
nal) junto con los procesos radiativos, afectan el
ritmo de poblacién de los niveles atémicos, de
manera que al inducir un cambio en la poblacién
de un par de ellos por absorcién de la radiacién
laser, la poblacion de los demdés se altera de una
forma que depende fucrtemente del par de niveles
involucrados en la absorcién. Un cjemplo de esto
pucde verse en los resultados que muestra la figu-
ra 6b. Tomando cn cuenta quc los procesos rele-
vantcs en la descarga son.

/Ne (1s) + € (1) excitacion Is;
Ne ('Sp) + e'\
Ne (2s) + ¢ (2) excitacion 2p;
/Nc (2p) + ¢ (3) excitacion 2p;
Ne (1s) + ¢

N Ne* + 2¢  (4) ionizaci6n

Ne (1s)) + Ne (Is) — Ne*, + € (5) excitacion

Ne (2p) + Ne ('Sy) = Ne ('S,) + Ne (2p)
(6) mezcla colisional

y teniendo en cuenta los niveles correspondientes
a las transiciones dc la figura 6b, estos resultados
pueden interpretarse incorporando los procesos (3)
entre los niveles 1s; — 2p; y 2p, — 2p, respecti-
vamente: al excitar con 6030 A la intensidad de la
linea 6074 A aumenta debido a que el proceso (6)
transficre parte del exceso de poblacién del 2p, al
2p,. Pero al excitar con 6163 A se quita poblacién
al 1s; lo que rcduce el proceso (3) de tal forma
que el proceso (6) no puede compensar en este
caso la disminucién provocada por aquél, y 1a flu-
orescencia de la 6074 A cs ahora negativa.

Esta dependencia de la fluorescencia inducida
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con ¢l parjde niveles de absorcion, suglcre la exis-.

tencia -de fun delicado balance entre los procesos
de excuaaén desexcitacion. El mecanismo de
me7cla CO]lS]Oﬂdl entre 1os niveles 2p puede dar
lugar a una redistribucién de la poblacx()n de los
mvelcs 1s dependiente de la longitud de onda de
excnamén Si bien los resultados gcncrales con-
cuerdan c‘on los de Sasso et al. [7], nucstras
observacmnes parecen’ indicar que la poblacnén
final, y pmr lo tanto la.sefial OG, dcpcnde del par
de<mvelcs1 involucrados en la absorci6n; més que
del mvel{mfcnor {7,8]. Se halla en progreso ¢l
anéllsls d§ un modelo de poblacién que contemple
los dlstmtos Pprocesos microscopicos y reproduzca
1os cspcclros obtenidos.

Se realllz() un estudio comparativo rcsuclto en
tiecmpo' de la seial OG pulsada en dcscargas lon-
gltudmalcls y de catodo hueco, como asf también
se ‘obtuvicron espectros de fluorescencia inducida

por léscrJ en Ne. Los resultados sugieren que hay
un dehcado balance entre los procesos de exci-
tacion iy ]dcscxcuamén que hacen depender a la
sefial O.G. del par de niveles de absorci6n.
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