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Resumo

A técnica de medida de tempos de vida via espectroscopia optogalvdnica é
estudada, utilizando-se de um modelo numérico, baseado em equagdes de taxa,
visando avaliar a influéncia da duragdo dos pulsos de laser nos resultados
obtidos. E observado que mesmo quando a duragdo dos pulsos de laser é
compardvel com o tempo de vida da transi¢do a ser estudada, pode-se inferir os
resultados com razodvel precisdo.

Introducao

Em outro trabalho apresentado neste mesmo Encontro, apresentamos uma série
medidas de tempos de vida da transi¢do de 5915 A do uranio utilizando a técnica de
espectroscopia optogalvénica de 2 fétons /1/. Estas medidas foram realizadas em uma
lampada de catodo oco construida nas dependéncias do IPEN, variando-se a corrente de
descarga para permitir uma avaliagdo da influéncia da colisdo dos atomos com .os
elétrons na descarga no tempo de vida efetivamente observado. O tempo de vida
esponténeo encontrado na literatura para a transigdo citada acima ¢ da ordem de 250 ns; .
entretanto, na lampada de catodo oco, devemos considerar os efeitos colisionais (quer
com 4tomos e fons, quer com elétrons), e assim medimos tempos de vida da ordem de
35 ns. Este tempo ¢ da ordem da duragfio dos pulsos de lasers de corante utilizados em
nossas experiéncias (25 ns para o primeiro foéton e 43 ns para o segundo foton).
Infelizmente, o tempo de vida medido ndio ¢ decorrente de uma simples convolugio
entre a forma temporal dos pulsos de laser e o decaimento do nivel superior da transi¢do
de interesse, devido, provavelmente, a efeitos de saturagdo da absorg@o.

Neste trabalho apresentamos um modelo tedrico, baseado em equagdes de taxa,
que permite, no atual estagio, uma avaliagdo qualitativa do comportamento do sinal
optogalvanico em fungio dos pardmetros dos lasers de corante. Com este modelo
podemos delimitar, em uma primeira aproximagdo, as condi¢des ideais de trabalho para
a determinagiio de tempos de vida, em ldmpadas de catodo oco, utilizando-se da
absorgdo de 2 fotons.

O modelo teérico.

O modelo tedrico é baseado na aproximagdo de que a variagdo do sinal
optogalvanico devido a absorgdo do segundo féton € proporcional a variagdo de
populagdo do nivel superior da transi¢do devido a este segundo féton /2/. Assim, para a
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descri¢do do sinal optogalvanico devido a absor¢do do segundo f6ton, a menos de uma
constante de propor¢do, basta descrever o comportamento da populagdo do nivel 2 no
tempo. Para tanto, foram montadas as seguintes equagdes de taxa, para um sistema de 3
niveis, indicados pelos indices de 0 a 2, interagindo com dois feixes de laser (/; para a
transi¢do 0 — 1, [, para a transi¢do 1 — 2), supondo que o meio € opticamente fino:
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onde ; ¢ a populagdo do nivel i, w;; € a taxa de excitagdo por colisdo com elétrons do

nivel i paraj, I; € a intensidade do laser i, I; € a intensidade de satura¢@o do nivel ie 1;; €
o tempo de relaxagdo efetivo (incluindo efeitos colisionais e de relaxagdo super-

elastica).

Resultados e analise.

As Eq. 1 foram resolvidas, utilizando-se o método de Runge-Kutta de 4* ordem,
normalizando-se os tempos com relagdo a 1;, € as populagdes com relagdo a N,y
Foram assumidos: t; 9 = 250 ns, 1, ,= 30 ns /3/, 1,; « 1, , as taxas de excitagdo por
colisdo com elétrons foram arbitrariamente ajustadas de modo que, sem a presenca de
lasers, as populagdes apos atingido o equilibrio fossem N; ~10™ Ny € Ny~ 10° N,y ©
os pulsos de laser foram considerados, por simplicidade, como

£ ;
S; = _1_'_ =Sy exp(—t /7 ;) )
onde 1;; é a duragfo do pulso de laser i .
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Figura 1: Amplitude mixima do sinal optogalvinico em fung¢io do atraso entre os

“pulsos de laser (At > 0 quando o pulso do laser 2 ocorre depois do pulso do laser
1. a-)t,=011,,7,=011;,5,=10,8,=5;b-)1,=0,17,,7t,=0,51;,8;=10,
SZ =5,
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Na Fig. 1, onde € tragado o valor de pico do sinal optogalvanico em fungdo do
atraso entre os pulsos de laser, sdo mostrados dois resultados destes célculos quando
aplicados para a-) a duragfo do pulso de laser muito menor que o tempo de vida t;, €
b-) a duragfio do pulso de laser da ordem do tempo de vida t; 5. Em ambos os casos a
duraggo do pulso do laser 1 ¢ igual a durag@o do pulso do laser 2. Para o caso a-), como
esperado, observa-se que a amplitude do sinal optogalvinico acompanha basicamente o
processo de decaimento do nivel 1. Ajustando-se uma exponencial decrescente a parte
decrescente da curva obtém-se a constante de tempo igual a t;,. Para o caso b-), o
comportamento do sinal optogalvanico em fungdo do atraso entre pulsos tem trés
contribui¢des distintas (a taxa de excitagdo devido a absor¢do do laser 1, a taxa de
relaxacdo e a taxa de excitagdo pelo laser 2), sendo que ndo obtivemos sucesso,
provavelmente devido a ndo linearidade devido a efeitos de saturagdo, ao tentar
recuperar os tempos envolvidos realizando deconvolugdes. Entretanto, estas figuras
permitem estabelecer um critério qualitativo para andlise dos resultados de experiéncias
de medidas de tempo de vida descrito na Ref. /1/: se a-subida do sinal € suave, o tempo
de vida de relaxag¢do é da ordem de grandeza da durag@o do pulso do laser 2; o ajuste do

final da cauda do sinal a uma exponencial decrescente fornece uma boa estimativa do
tempo de relaxagdo.
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Figura 2: Comparacﬁo entre resultados experimentais e os valores previstos pelo
modelo tedrico. Os resultados experimentais foram tomados da Ref. 1.

Finalniente, na Fig. 2 sdo comparados resultados experimentais com resultados
de calculos, onde os pontos tedricos e experimentais foram normalizados. Esta figura
mostra que ao se ajustarem os pardmetros das equagdes de taxa para que os valores
calculados e tedricos apresentem uma boa concordéncia pode-se obter o valor do tempo
de relaxacdo desejado. Entretanto, este € um processo extremamente moroso €, no

‘momento, estamos trabalhando no sentido de, a partir da curva do sinal optogalvanico
contra o atraso entre pulsos de lasers, conhecidos os tempos de vida dos lasers
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utilizados, recuperar o tempo de vida desejado sem a necessidade de se resolverem as
equagdes de taxa de modo iterativo.
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