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Se presenta la determinacion de los coeficientes de intercambio de poblacién por colisiones con dtomos y electrones
entre el nivel 2p4 y los niveles 2p2, 2p3, 2p5 y 2p7 de la segunda configuracién excitada del 4tomo de Neén.

Los valores se calculan a partir del analisis de las sefiales de fluorescencia inducida desde los distintos niveles,
obtenidas al irradiar el plasma generado por una lampara de catodo hueco con pulsos laser a una frecuencia resonante
con la transicion 1s5 — 2p4, en funcién de la presion y de la corriente de sostenimiento de la descarga de
luminiscencia negativa. En dichos célculos se evaluaron cuidadosamente diversos mecanismos de pérdida 6 ganancia

de poblacion que dependen de los niveles estudiados

Se concluye que el mecanismo preponderante para el intercambio son las colisiones con 4tomos en el estado
fundamental cuyos coeficientes superan en un orden de magnitud los de intercambio por colisiones con electrones en

el rango de presiones y corrientes utilizado.

Population collisional exchange rates by atom or electron collisions from the 2p, to the 2p,, 2ps, 2ps y 2p; levels of
Neon are determined. The values are obtained from the analysis of laser induced fluorescence signals recorded when
a hollow cathode lamp is irradiated by laser pulses on the 1s5 — 2p, transition. The dependence of the LIF signals on
the sustaining discharge current and the pressure of a hollow cathode lamp is studied. Contributions to the gain or
loss of the population densities by several processes are carefully evaluated and discussed. The 2p, collisions with
the ground state atoms are the main mechanisms of the 2p population exchange.

Introduccién

Para poder modelar la dindmica de una descarga de
luminiscencia negativa en gases atémicos es necesario
conocer los diferentes coeficientes que caracterizan los
distintos procesos colisionales que tienen lugar en el
plasma y que a su vez definen la magnitud que alcanzan
las poblaciones de los niveles atémicos y las densidades
de cargas. Si bien muchos de estos coeficientes son bien
conocidos, los que describen el intercambio de poblacion
entre niveles excitados por colisiones con atomos o
electrones estan pobremente determinados.

En un trabajo realizado anteriormente "), por medio de
la comparacién de resultados tedrico-experimentales,
llegamos a la conclusién que el proceso de intercambio de
poblacién entre niveles excitados es gobernado
primordialmente por colisiones con 4tomos en estado
fundamental. Sin embargo, en estas experiencias so6lo se
era sensible al intercambio producido por colisiones con
ambas especies determinandose el orden de magnitud del
coeficiente de intercambio global.

En este trabajo se estudia el proceso de intercambio de
poblacién entre los niveles 2p; del Neén (1 < j < 10,
notacién de Paschen) y se analiza la contribucién de cada
especie colisionante en una descarga producida en una
lampara de cétodo hueco. Con esta finalidad y por medio
de la deteccion de fluorescencias inducidas desde la
segunda configuraciéon (2p;) al excitar una transicion
1sq4 — 2py, con pulsos laser, se establece la dependencia de
las tasas de intercambio de poblacién con la presién y la
corriente de sostenimiento de la descarga.

A fin de mejorar la precision de las determinaciones
alcanzadas en el trabajo anterior, se realizaron mayor
nimero de mediciones eligiéndose condiciones
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experimentales  particulares que favorecieran la
predominancia de uno de los colisionantes y se desarrotls
un método de analisis de datos diferente.

Teoria

Las ecuaciones de balance que describen las
poblaciones de cualquiera de los 9 niveles 2p; vecinos al
bombeado 2p, en un plasma generado por una descarga
de cdtodo hueco en Nedn deben incluir términos de aporte
por excitacion electronica desde el nivel fundamental y la
1™ configuracién excitada (Apo), de pérdida (Per) por
ionizacién y fundamentalmente por decaimientos
fluorescentes. La estructura fundamental de la ecuacion
de balance se muestra en la ecuacion (1), donde el
término de intercambio de poblaci6n entre el nivel 2p; y
todos los demds niveles, ha sido separado en
contribuciones desde o hacia niveles distintos al nivel
bombeado (Mez) y los relacionados con el nivel
bombeado. Ademads, ha sido puesto en evidencia el
término de pérdidas por fluorescencia.

dpP,
—== Apo~ Per - Z A8 ;P + Mez —
dt 2 i <5
(Ra,N,+Re,N, )P, +(RayN, + Re,N, )P, )]

En dicha ecuacion Ra,, y Re,, son las tasas de
intercambio de poblacion desde el nivel 2p, al 2p, por
atomos y electrones, N, y N, son las densidades de
dtomos y electrones, P, es la poblacién del nivel 2p,, A
es el coeficiente de Einstein y g es la transparencia del
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medio para la transiciéon 2p; —1s; funcion a su vez de la
poblacion 1s;.

Si Pi(t) se escribe como P;® + AP(t) con Py la
poblacién de equilibrio obedeciendo dP® / dt = 0, la
expresion (1) se transforma en :

dAP,
L=A(dpo)—A(Per) - > A,g AP +A(Mez)-

dt 25 <5 ‘
(RayN,+ ReyN, JAP, + (Ra,N, + Re,N, JAP, )

donde A(Apo) tiene en cuenta la variacion de los niveles
1s; y A(Per) las variaciones del P; .

Cuando se irradia con un laser pulsado sintonizado a
una transicion 1sq —» 2py, de duracién menor que el tiempo
de vida media del nivel 2p,, su poblacion (Py) se eleva
respecto de la estacionaria al orden de magnitud de la
poblacion del nivel 1sq4 la cual es, para descargas en Neon,
aproximadamente 1000 veces mas grande. Por lo tanto, el
término que describe la redistribucién del nivel bombeado
se incrementa fuertemente.

La mayor parte del incremento de poblacion
provocado por la irradiacién laser en el nivel 2p, decae
por fluorescencia a los niveles 1s; y el resto es
redistribuido por colisiones con 4tomos y electrones a los
niveles vecinos 2p; la cual puede ser calculada utilizando
la ecuacidén (1).

Resolviendo un sistema de ecuaciones similar a la
ec.(1) desarrollado para estudiar el efecto optogalvénico™
se evalud la influencia del primero y segundo término de
la ec.(1) frente a los demds al variar sustancialmente la
poblacién P; suponiendo que los coeficientes de
intercambio variaban entre 10* a 10°seg™’. Para todas las
transiciones estudiadas y en todos los casos se encontro,
como se muestra en la Fig.1 para un caso desfavorable de
un nivel relativamente alejado del bombeado, que la
contribucion de Apo, Per y Mez para tiempos del orden
de los de decaimiento de 2p; era despreciable.
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Figura 1. Evaluacién de las contribuciones de cada término de
la ecuacion (1).

En consecuencia, para tiempos del orden del tiempo
de vida media del nivel y aplicando el principio de
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balance detallado entre Ry, y Ry, la ecuacion (1) puede
aproximarse por:

dAP,
Jo—
L= ) 4,8, 8P+
2 si <5

2, +1 E, -E
+Ra,?,N‘,[APh-[2;h+lJexp[ /kT ”jAR/J+ 3)
j a

2j E ~E
+ ReyN | AP, | 220 L g 20720 \np
2, +1 kT, )

donde (2j, +1) y (2j; +1) denotan las degeneraciones de
los niveles.
Cuando AP; = AP, €s méximo puede despejarse:

1 .
Ray, N, + Re,,jNe(% ] = (EJ > 4,8, @

2 <i &5
donde

a:[ AP ‘[%HJW{E}_Ehj

AP, |2/, +1 kT,

e AR 2y 1) e E, - E,
Aijdx 2]] +1 k Ta

con AP* = AP, y gji* = gji evaluados en el instante en que
APjalcanza su maximo valor. N, se considera constante ya
que las sefiales optogalvénicas producidas son del orden
del 0,1%.

Teniendo en cuenta que la intensidad de fluorescencia
de la transicién 2p; — 1s; detectada es:

I;=RQ) gA) AQQ) Q P )

donde R(A) es la respuesta instrumental, A(A) es el
coeficiente de Einstein y Q el angulo sélido subtendido
por el volumen bajo estudio al detector entonces puede
expresarse:

AP[: = R(z’l ) & max (/1/) A(/lj)
Aijdx R(/lh ) g (}“b ) A(}'h )
a condicién de realizar las medidas a Q constante.

En consecuencia, de la medicion de las variaciones de
intensidad de fluorescencias de cada nivel 2p; y del
incremento de fluorescencia del nivel bombeado 2p,
puede deducirse, a partir de la ecuacién (4), sélo el valor
global de las tasas de intercambio de poblacién por
impacto atémico y electrénico.

AT,

Jjmdx

AL J ©

Experiencia

Con pulsos de un laser de colorantes (Taam = 6 nS)
sintonizado en resonancia con la transicién 1s5-> 2p, se
irradié el plasma generado por una descarga de
luminiscencia negativa en una lampara de catodo hueco
en Neodn transfiriéndose parte de la poblacién del nivel 1s;s
al nivel 2p,. La ldmpara construida en nuestro laboratorio

CORDOBA 2002- 50



posee un catodo en forma de cilindro hueco, dos anodos
en forma de anillo y posibilita el llenado a distintas
presiones de Neon de alta purezal’!

= ESP }_
— 1

FMJ

. [ Aar o]
FT Fuente de tension /] ——'I_D | BSQ-—] I_)_Cl

FP Fabry-Perot
" JLASER
trigger |

I D Detector de energia
‘ ESP Espectrémetro l

Figura 2. Arreglo experimental para medicion de fluorescencia

inducida.
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Las intensidades de fluorescencia inducida desde los
niveles 2p, fueron detectadas por medio de un
fotomultiplicador ( Tuepada < 1 ns ) a través de un
monocromador y, luego de ser promediadas en un
osciloscopio digital Tektronix TDS540, transferidas a una
computadora. La estabilidad en intensidad y frecuencia de
la radiaci6n de bombeo fueron monitoreadas
permanentemente por medio de un detector piroeléctrico
y un Fabry-Perot. El arreglo experimental utilizado para
la medida es mostrado en la Fig.2.

Para mejorar la relacién sefial-ruido se resté de la
sefial obtenida la registrada con la emisi6n laser fuera de
resonancia la cual contiene ruidos electrénicos repetitivos
provenientes de la fuente del laser y la fluorescencia
estacionaria de la transicién elegida.

Analisis datos

Con la finalidad de determinar los coeficientes de
intercambio de poblacion Ray y Rep se realizaron
medidas de fluorescencia para distintas presiones de Neon
y distintas corrientes de sostenimiento de la descarga.
Teniendo en cuenta que:

N, =9.65 10'® (K Torr ecm™) Pre / T, = y Pre
Ne=i/(m12 vge)=i/n @)

donde Pre es la presion, i la corriente, r es el radio de la
descarga, v4 la velocidad de arratre y e la carga del
electrén, la ecuacion (4) resulta en:

(//Rahj[P:e] +(ﬁ} Re, = (z ﬂlSZ/SA,, g;=RN (8)

La expresion (8) puede simplificarse teniendo en
cuenta que para niveles con pequefia separacién de
energia y para las T, y T. tipicamente encontradas en
descargas de luminiscencia negativa resulta a = . Por
otro lado hemos comprobado que para niveles con mayor
separacién AP; << AP, y por lo tanto los términos con
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exponenciales  pueden encontrdndose
nuevamente o ~ f.

Adicionalmente, si se eligen decaimientos que no
involucren el nivel 1s4 despoblado por el pulso laser, la
variacion de transparencia del plasma, la cual depende de
la poblacién de los niveles 1s;, es despreciable y por ende
se puede considerar que g'(A) permanece constante
facilitando la obtencion experimental de los coeficientes
de intercambio de poblacion.

Graficando el término derecho de la expresion (8) en
funcién de Pre / i se obtiene del valor de la pendiente el
producto y Ray; y de la ordenada al origen el cociente
Rey; / 1. Las figuras 3-6 muestran las medidas obtenidas
para los niveles 2p,, 2ps, 2ps ¥y 2p; a 24 Torr (circulos
llenos) y 10 Torr (circulos huecos).
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Figura 3. Coeficiente global de intercambio de poblacién para
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Figura 4. Coeficiente global de intercambio de poblacién para
la transicion 2p,—2p; .

En la Tabla I se listan los valores de los coeficientes
de intercambio de poblacién de 2p, a los distintos niveles
estudiados por colisiones con electrones y &tomos
mostrando una buena concordancia entre estos dltimos y
valores hallados en Ia literatura™. La mayor dispersion de
datos que se aprecian en la Fig.3 es debida a la pequefia
magnitud de las intensidades de las fluorescencias
inducidas para la transiciéon 2p,—2p, En general, este
problema se manifiesta para pequefios valores de Pre / i
en las otras transiciones teniendo mayor error la
determinaciéon de la ordenada al origen. Los valores
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obtenidos muestran ;que el principal mecanismo de
intercambio de poblacién 2p; para este tipo de descarga
son las colisiones con atomos neutros. Valores t]plcos de
N. ¥y N, para 1as condiciones de trabajo son 10" em? y

0” cm™ dando una tasa de 3,6 10° seg! y 5.6 10° seg
respectlvamente conﬁrmando la afirmacién realizada en
nuestro anterior trabajo!'!,
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Figura 5. Coef ciente global de intercambio de poblacién para
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Figura 6. Coeficiente global de intercambio de poblacién para

la transicion 2p ~»2p; .
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. AE Re - Ra: Rall
(meV) | (cm’seg) | (cm’seg™) | (cm’seg™)
2p—2p2 | 23 8.610% | 8510% | 8.010" =
2p—2p; | 8 5610 | 3610" | 1.710""
2ps—2ps | 10 33107 | s110t | 2.110M
2ps—2p; | 91 L6107 | 1.410" | 22107 N
Tabla 1. Valores del coeficiente de intercambio de poblacion por -

colisiones con electrones Re y dtomos Ra.

En la Tabla I es importante observar que a pesar del
mayor salto de energfa, la poblacién del nivel 2p; se
incrementa mas que la del nivel 2p, Estos
comportamientos se extienden a lo largo del rango de
presién y corriente presentado en este trabajo y sugieren
que el célculo de estos coeficientes basado en un modelo
de impulso semicldsico, en el que se supone mayor
probabilidad de intercambio de poblacién cuanto menor
sea la diferencia de energfa entre los niveles involucrados,
no tendria validez. S

Conclusiones

Se ha logrado determinar los valores de los
coeficientes: de intercambio de poblacion por colisién con
electrones y atomos desde el nivel 2p, a los nlveles 2pa,
2ps, 2ps y 2ps.

Confirmamos la- predominancia de los dtomos en el
estado fundamental como la especie que provoca el
intercambio de poblacién.

Asimismo la magnitud del intercambio de poblacion
no dépende en forma mondtona de la diferencia de
energfa entre el nivel bombeado y los niveles vecinos.

Y
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