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A espectroscopia optogalvdanica pode ser usada para fornecer informagées diretas muito uteis na
identifica¢do de niveis de altas energias, medidas de deslocamento isotopico, estruturas finas e hiperfinas,
eic., porem devem-se lomar cuidados especiais na utilizacdo de seus resultados para se determinar a
Jorma ¢ a largura de linha das iransi¢oes envolvidas. Neste trabalho utilizamos ¢ descrevemos a técnica de
espectroscopia oplogalvdnica de dois fotons para medir o tempo de vida do primeiro nivel excitado do
uranio. Para tal, sdo realizadas medidas do atraso entre os pulsos dos lasers utilizados em funcdo da
corrente de operagdo da ldmpada de catodo oco de urdnio. Além disso, apresentamos ¢ discutimos os
resultados preliminares obtidos para o nivel excitado 717 do urdnio, usando esta técnicq.

INTRODUGAO

A espectroscopia optogalvanica tem sido considerada como
uma técnica ‘muito atrativa, quando comparada com as outras
técnicas convencionais de espectroscopia na regido desde o
ultravioleta até o infravermelho proximo. Em primeiro lugar, ela ¢
uma teécnica mais simples e econdmica do que as outras. A
observacdo direta da variagio dos parametros da descarga
simplificam em muito os dispositivos de detecgao. Por outro lado, ela
e tambem muito util na analise de materiais refratarios, pois estados
gasosos destes elementos sdo obtidos eficientemente  por
pulverizacao catodica [1-2]. Contudo, existem algumas objegdes com
relagdo ao seu uso, sendo a principal delas ligada ao problema de
realizar espectroscopia de alta resolugdo em um meio que contenha
uma descarga elétrica [3]. A espectroscopia optogalvanica pode ser
usada para fornecer informagdes diretas muito uteis na identificagio
de niveis ‘de altas energias, medidas de deslocamento isotopico,
estruturas finas e hiperfinas, etc., porém devem-se tomar cuidados
especiais na utilizacao de seus resultados para se determinar a forma
e a largura de linha das transi¢des envolvidas.

Neste trabalho utilizamos e descrevemos uma técnica
alternativa de espectroscopia optogalvanica de dois fotons para medir
o tempo de vida do primeiro nivel excitado do urdnio. Para tal, sao
realizadas medidas do atraso entre os pulsos dos lasers utilizados em
fun¢do da corrente de operagdo da lampada de catodo oco de urénio.
Além disso, apresentamos e_discutimos os resultados preliminares
obtidos para o nivel excitado 7M7 do uranio, usando esta técnica.

TEORIA

Considere o diagrama de niveis de energia mostrado na
Figura 1. Deseja-se medir o tempo de vida espontineo do primeiro
estado excitado. Neste trabalho mede-se o sinal optogalvanico em
funcdo do atraso entre os pulsos dos lasers, usados para produzir
uma excitagdo sequencial de dois fotons como sera visto a seguir.
Considerou-se apenas os pontos relevantes que influenciam o tempo
de vida efetivo, 7., do primeiro nivel excitado. Assim a equagao de

taxa do primeiro nivel excitado é formada pela contribui¢io dos
processos de excitagiao estimulada, do proprio decaimento
espontaneo, do termo de decaimento colisional entre os atomos de
urénio excitados do gas tampao de argénio e do termo que leva em
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consideragdo o decaimento colisional- devido aos elétrons da
descarga. Desta maneira, a equagdo de taxa pode ser expressa por
[4-5):
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Figura 1: Diagrama de niveis excitados seqiiencialmente.
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onde, AN =n0-nl. Observe que o termo de decaimento colisional
uranio-uranio nao foi levado em consideragdo pois a densidade de
urdnio € muito pequena quando comparada com a densidade de
argénio (n, ~10" e n, ~10"). Desta maneira, podemos escrever a
Eq. (1) em fungdo do termo estimulado e do tempo de decaimento
efetivo, i.e.:
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onde, o tempo efetivo, 7,,, € expresso por:
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sendo que o segundo termo da Eq. (3) nada mais € do que a taxa de
decaimento colisional devido a pressdo do gas tampéao dada por [5]:
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onde p ¢ a pressdo do argdnio, a =088 A é o raio do atomo de
argoénio, M ¢ a massa do atomo de argdnio (3x10'26kg) ek éa
constante de Boltzmann.

O terceiro termo da Eq.(3) representa a colisio superelastica
com os eletrons da descarga. Supondo que (ov), ~cfe e que a
densidade de elétrons dada por [5]:

n, = 4 (5)
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na regido de descarga “glow” normal, onde ocorre o efeito
optogalvanico. o campo eletrico e a velocidade de deriva (v ,,.,) sdo
praticamente independentes da corrente. Resulta, assim, que a
densidade de elétrons, »_, € proporcional a densidade de corrente da
descarga. Portanto, pode-se escrever o terceiro termo da Eq.(3)
como segue.
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Desta maneira, pode-se escrever que o reciproco do tempo de
decaimento efetivo varia linearmente com a corrente de descarga de
operagao da lampada de catodo oco, isto €:

|
—=A+8/ (8)
onde os parametros 4 e 5 sdo ajustados a partir de medidas do
tempo efetivo de decaimento em fung¢do da corrente de descarga da
lampada de catodo oco, sendo:

A=—+— )

RESULTADOS E DISCUSSOES

O arranjo experimental usado esta mostrado na Figura 2. Este
consiste basicamente de: dois lasers de vapor de cobre sincronizados,
operando com uma taxa de repetigao de pulsos de 5 kHz e largura de
pulsos de 40 ns; dois lasers de corante, cada um dos quais libera uma
poténcia média em torno de 100 mW com durag@o de pulso de 25 ns,
com uma largura de linha em torno de 0,7 Ghz (0,01 A) e cuja
varredura de frequéncia € realizada por meio da variagdo de pressio
no recipiente que contém os elementos de sintonia do oscilador; uma
lampada de catodo oco de uranio natural preenchida com 2,6 Torr de
argdnio como gas tampao; um osciloscopio, um “boxcar averager” e
um registrador. Tanto as leituras do “boxcar" quanto as do
osciloscopio sio efetuadas apos a chegada de um pulso de referéncia,
o qual € suprido pelo gerador de atraso e de referéncia (G) mostrado
nesta figura. Um monocromador também foi utilizado para sintonizar
e calibrar o sinal optogalvanico com o sinal de emissdo espontaneo
emitido pela lampada. Os feixes dos lasers de corante, com diferentes
comprimentos de ondas, foram combinados espacialmente por meio
de um divisor de feixe (refletividade de 50%).

Realizaram-se medidas do temyo de decaimento efetivo do
primeiro nivel excitado (transigdo 'M; do urdnio) para quatro
correntes de operagio da lampada de catodo oco. Para tal, primeiro
selecionou-se a corrente de operagdo da limpada e a seguir
sintonizou-se o laser LC-1 sobre a transigio L% —'Ms (5915,39 A),
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Figura 2: Arranjo experimental utilizado.

de modo a popular o primeiro nivel excitado a 16900,39 cm’, e por
meio da varredura do comprimento de onda do laser LC-2, para um
determinado tempo de atraso entre os pulsos dos lasers, em torno de
6050 A, obtém-se, assim, uma transi¢do a partir deste primeiro nivel
excitado. Mantendo-se a corrente de operagdo da lampada fixa ¢
alterando-se os atrasos entres os pulsos dos lasers foi possivel medir

o tempo efetivo de decaimento do primeiro nivel excitado. A
Figura 3 mostra as medidas do sinal optogalvinico em fungdo do
atraso entre os pulsos dos lasers, LC-1 e LC-2, para as diferentes
correntes utilizadas. A partir destas medidas determina-se os tempos
de decaimento efetivos para cada uma das correntes utilizadas. A
Figura 4 mostra o reciproco do tempo de decaimento efetivo em
funcdo da corrente de operagao da lampada de catodo oco. Através
do ajuste pelo método dos minimos quadrados, segundo a Eq.J§,

obteve-se 4 = 3,48x107s” e B=1,02x10° (mA.s)™.
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Figura 3: Sinal optogalvénico em fungio do tempo de atraso
entre os pulsos dos lasers.
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Figura 4: Tempo de decaimento efetivo em fungao da corrente de
operagao da lampada de catodo oco
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Figura 5: Desvio do tempo de vida espontaneo e tempo de decai-
mento colisional em fungao da pressdo do gas tampao.

Como supde-se que a pressdo do gas tampao de argdnio seja
de 2.6 Torr e desde que para medir o tempo de decaimento
esponténeo deve-se eliminar os efeitos de colisao com os elétrons da
descarga, através da reducdo da corrente, € razoavel supor que neste
limite (/ —0) a temperatura do gas tampdo seja a do ambiente
(300 K). Desta maneira, usando as Egs. (4) e (9) obtém-se os valores
de 1464 ns para o tempo de decaimento colisional € o valor de
35,7 ns para o tempo de vida espontaneo da transi¢do. Este valor de
35.7ns possui uma discrepancia muito grande com o valor
encontrado na literatura [6-7] para o nivel excitado "M, do uranio
(Tesp = 205 ns). Por outro lado, esta discrepancia pode ser justificada
se observarmos os valores obtidos para o tempo de decaimento
espontaneo se a pressio do gas tampdo ndo for precisamente
conhecida, ver Figura 5. Nestas medidas preliminares foram medidos
poucos pontos e estas ainda apresentam um erro experimental da
ordem de 15%. A lampada utilizada foi construida em 1992 e o
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padrao de descarga dela indica que a mesma esta no final de sua vida
util de operagdo. Assim € de se esperar que a pressao nao seja mais
2.6 Torr e o valor indicado na Figura S de 11,4 Torr ndo nos parece
muito fora da realidade. Além disso, a Figura 5 mostra que a
dependéncia com a pressao do gas tampao € mais relevante do que a
dependéncia com a corrente de operaqao da lampada.

CONCLUSAO

Apesar dos resultados obtidos neste experimento nao serem
conclusivos, para a medida do tempo de decaimento esponténeo da
transi¢ao a partir da medida do atraso entre os pulsos de excitagdo de
dois fotons, elas indicam que em principio € possivel utilizar esta
técnica de medida. A proxima etapa deste trabalho € a construgio de
novas lampadas de catodo oco, para as quais se possa controlar a
pressao do gas tampdo, e repetir as medidas realizadas neste
trabalho, além de realizar medidas do sinal »optogalvanico para
diferentes pressoes do gas tampao e para outras transi¢des do uranio.
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ABSTRACT

The optogalvanic  spectroscopy can  give direct  useful
information for state assignments of high-lying levels and for
measurements of isotope shifts, fine and hyperfine structures and so
on, while great care must be taken in the utilization of the data for
line shape and linewidth. In this paper we described the two photons
optogalvanic spectroscopy used to measure the uranium first excited
level lifetime. Hence, we have made lasers pulses delay
measurements in function of uranium hollow cathode lamp
operation curren. Furthermore we shown and we discussed the
preliminary results for the M7 uranium excited level using this
technical.



