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Cap. 1 Introduccion 1

1. Introduccion

1.1 Reseiia Historica

Los gases nobles, descubiertos hacia el afio 1894 por W. Ramsay y Lord
Rayleigh[1], han deslumbrado a los investigadores desde entonces por su peculiar
comportamiento, caracteristicas fisicas y aplicaciones. El solo hecho de asignarles
diferentes nombres a través de la historia como “gases raros” o “gases inertes” en virtud de
su comportamiento quimico, muestra la intensa actividad investigativa que sobre ellos atn
hoy dia permanece. Aparte del estudio de su reactividad quimica, tratando de obtener
mezclas con ellos, las investigaciones sobre su obtencidén, propiedades fisicas y
aplicaciones diversas han jugado un rol de gran importancia tanto en el desarrollo de la

Ciencia Moderna como en la mejor comprension de la estructura de la materia [1].

Por su parte, el estudio espectral sistematico moderno (que tiene en cuenta las
correlaciones interelectronicas y efectos relativistas) sobre estos elementos ( y demés de la
Tabla Periodica) ha proporcionado abundante informacién estructural de gran utilidad y
abierto grandes posibilidades de sus usos y aplicaciones que ha derivado, por ejemplo, en el
desarrollo de nuevas fuentes espectrales, laseres, estudios de plasmas confinados y

astrofisicos, etc.[2-5]

Adicional a lo anterior, la observacion relativamente reciente de especies atémicas
altamente ionizadas empleando diversas fuentes de excitacion tales como fuentes de alta
frecuencia, sparks, catodo hueco, beam foil, tokamacs y plasmas generados por laser[4,5]
ha posibilitado también una enorme actividad investigativa tanto en el campo tedrico como

experimental asi como de aplicaciones diversas.

Entre las distintas fuentes desarrolladas, las descargas (Zeta y Theta Pinch) pulsadas

en capilares han sido utilizadas para generar plasmas de gases nobles mediana y altamente
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ionizados cuya radiaciéon ha sido objeto de estudios tanto en modo espontdneo como
estimulado[6-9]. La ventaja de este tipo de fuentes espectrales radica en la alta densidad de
corriente por pulso que con ellas se logra para producir los plasmas altamente ionizados y
cuyo espectro de emision se ha observado desde la regién de VUV hasta la regién del IR
[9,10,11].

Dado que con este tipo de descargas se excitan simultdneamente distintas especies
ionicas, es necesario realizar la asignacion de cada especie y posteriormente establecer su
estructura de niveles de energia de cuyas propiedades o transiciones (permitidas y
prohibidas) se pueden determinar diversos parametros caracteristicos del plasma:

densidades, temperaturas, conductividad, etc.

Siguiendo esta sistemética, en el Centro de Investigaciones opticas, CIOp, se han
investigado plasmas de gases nobles mediana y altamente ionizados, descargando un banco
de capacitores a través de un tubo capilar cuya radiacién ha sido analizada desde los 200
hasta los 6800A utilizando para su registro espectrégrafos para VUV y UV-VIS-IR [12-
12h]

Paralelo al desarrollo experimental esta la implementacion de los programas de
célculos de parametros atémicos, los cuales son utilizados actualmente como una gran
herramienta y hoja de guia en la interpretacion de los espectros atémicos. Tales programas
que incluyen tanto tratamiento de sistemas de una configuracion (single-configurational
aproximation) como de multiples configuraciones (multi-configurational aproximation)
[13,13a,14], permiten al investigador actual correlacionar sus observaciones experimentales
con estos calculos ab-initio que lo llevan a inferir elaboradas conclusiones de las

propiedades de los sistemas y las diversas interacciones que tienen lugar.

Sin embargo, muchas de las propiedades de las estructuras atémicas tales como

regularidades, linealidades, discontinuidades, no son predichas por los célculos ab-initio,
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teniendo que recurrirse a la sistematizacidn semiempirica, para utilizarlas en

conjunto[2,5,15].

Continuando con la linea de trabajo del Grupo de Espectroscopia Atémica del
CIOp, la presente Tesis se enmarcé en la investigacion de estructuras atémicas de gases
nobles mediana y altamente ionizados utilizando las técnicas propias de la espectroscopia
dptica de emision y en la que se presenta un nuevo aporte que permitird interpretar mejor

estos sistemas.

1.2 Motivaciones y esquema general

El presente trabajo, motivado por mejorar y ampliar el conocimiento existente, esta
relacionado con el estudio espectral en xenén, particularmente sobre el anilisis de
transiciones entre configuraciones en los iones cinco veces ionizado (XeVI) y siete veces
ionizado ( XeVIII), proporciona informacidn estructural de sus niveles de energia y otros
parametros energéticos, potencial de ionizacién y pardmetros de polarizabilidades del
carozo “core” ibnico. El interés de suministrar datos espectroscopicos se debe a sus
importantes aplicaciones en fisica del laser, fisica de plasmas y fisica de altas temperaturas.
Por ejemplo, el estudio de lineas de intercombinacion resulta de gran utilidad en el

diagnéstico de plasmas confinados y astrofisicos.

Las fuentes espectrales, descripcion de los equipos asi como los procedimientos
experimentales utilizados para la obtencién de los espectros son detallados en el Capitulo 2.
Las fuentes espectrales fueron tubos de descarga tipo capilar excitadas por pulsos de alta
densidad de corriente[9] y en las que se obtuvieron las especies atémicas estudiadas. Los
espectros analizados se generaron en las regiones del ultravioleta de vacio (VUV) y visible

(UV-VIS-IR) del espectro electromagnético. La region de VUV es una zona de gran interés
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espectral ya que en ésta se presentan las transiciones de mas alta energia (transiciones
cuanticas al nivel fundamental y primeros niveles excitados asi como transiciones entre
configuraciones de carozo excitado) correspondientes a iones altamente ionizados. Para las
mediciones de lineas espectrales sobre las placas, asignacién idnica y demds criterios
utilizados en el andlisis espectral llevado a cabo, se aplicaron técnicas similares a las
realizadas en Tesis anteriores [16,17] dentro del Grupo de Espectroscopia Atomica del

CIOp, asi como el registro de espectros con camara CCD y fotomultiplicadores.

En este mismo capitulo se da una descripcién de algunos mecanismos de excitacién
que toman lugar en este tipo de plasmas al igual que se describe el proceso de entrega de
energia al gas con la variacion de ciertos pardmetros (tensién, presidn, etc.), como
fundamento para establecer la asignacion idnica a través del comportamiento de las lineas
espectrales. Todo el proceso sistemético seguido para el analisis espectral se esquematiza
en la Figura 2.4. En la parte final de este capitulo, se presentan resultados preliminares
sobre el efecto de campos magnéticos pulsados sobre la descarga gaseosa, manifestada en
el desdoblamiento de lineas de xendn [18] asi como la variacién en su intensidad.
Igualmente se presentan espectros a diferentes presiones del gas dentro del tubo tomados
con registro optoelectrénico, para observacion del comportamiento de lineas cuando se

cambia la presion y cuando se utilizan mezcla de gases.

El Capitulo 3 contiene una descripcion general de la teoria basica de 4tomos
multielectronicos basada en la aproximacién de campo central y empleando el
acoplamiento vectorial LS. Como soporte a la parte experimental de este trabajo, se
realizaron calculos tedricos de tipo Hartree-Fock Relativista (HFR) y de diagonalizacién de
matrices de energia. Los valores experimentales de los niveles energia de las
configuraciones estudiadas asi como los demdas parametros energéticos fueron interpretados
ajustando las expresiones de energia tedrica a los niveles observados mediante técnicas
Least-Squares (LSF); todo esto contenido en el paquete de programas desarrollado por R.

D. Cowan y que son brevemente comentados en este capitulo de la tesis. En este mismo
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capitulo se plantea en forma muy general la teoria sobre transiciones radiativas,
ampliamente desarrollada en textos especializados en la tematica [14,19] al igual que se
presenta una breve descripcion de la estructura de 4tomos altamente ionizados [2,5,15] la
cual es aplicada para el andlisis de parametros de polarizabilidades del carozo i6nico del
atomo hidrogenoide XeVIII.

El anlisis espectral nuevo de las configuraciones desconocidas 5sSp5d, 5p° y
5s5p6s pertenecientes al XeVI permitié determinar dieciocho niveles de energia para la
primera configuracién, cinco niveles de energia para la 5p’ y tres niveles de energia para la
ultima configuracion, asi como los demas parametros energéticos [20] es detallado en el
Capitulo 4. Para este mismo ion se adelantaron también estudios de la configuracion 5s5p4f

cuyos resultados preliminares son presentados aqui mismo.

En este mismo capitulo se presenta una revision de los niveles de las
configuraciones tipo n/ en XeVIII, reportados por Larsson et-al [21] y Wang et-al [22] los
cuales fueron ajustados para un nuevo célculo de los parametros de polarizabilidades del
carozo idnico [22]. En este ion también se adelantdé un anilisis espectral de transiciones
entre las configuraciones de carozo excitado (abierto) 4d°5s5p — 485s5d y 48 S5s5p -
4&5p° . La primera de ellas, la 4d’5s5p, fue parcialmente conocida por los trabajos de
Blackburn et-al [24] y de Kaufmann et-al [11,25] con transiciones al nivel fundamental, por
lo que en este capitulo de la tesis se presentan, por primera vez, los resultados de las
configuraciones 4’ 5s5d'y 44 5p’. Adicionalmente se presentan resultados teéricos de los
parametros de energia de estas configuraciones para el XeVIII y demdis iones de la
secuencia isoelectronica desde la Agl hasta el LaXI. Las transiciones entre este tipo de
configuraciones con este tipo de fuente, permiten ampliar las expectativas de trabajo en la

bisqueda de emision estimulada cerca de la regién VUV vy de los rayos-X blandos[26,27].
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En la parte final, capitulo 5, se expresan las conclusiones generales de esta tesis
doctoral asi como las sugerencias para futuros trabajos tendientes a continuar las
investigaciones en gases nobles ionizados mediante la técnica de espectroscopia éptica de

emision.
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2.  Instrumentacion y procedimientos experimentales. Mecanismos
de excitacion

2.1 Introduccion

En el presente capitulo, se describen y especifican, en forma general, 1la
instrumentacién y equipos empleados para la adquisicién, medida y procesamiento de los
espectros asi como también las caracteristicas de operacion del sistema de descarga
incluyendo los mecanismos de excitacién e ionizacién por impacto directo. Los distintos
esquemas experimentales para la obtencion de los espectros y su evaluacién son también

presentados en esta seccion.

2.2 Equipamiento utilizado

La instrumentacién utilizada para la obtencion de los espectros de los iones
estudiados asi como los equipos para el procesamiento de la informacion estd

conformada bésicamente por los siguientes elementos:

- Fuentes espectrales: acopladas a sistemas de descargas pulsadas (excitacién) y a
sistemas de vacio.

- Espectrografos para las regiones del ultravioleta de vacio, V.U.V y de ultravioleta-
visible —infrarrojo, U.V-VIS-IR, equipados con redes de difraccién céncava y plana,
respectivamente, para el analisis y registro de la radiacion.

- Monocromador Digikrom, totalmente automatico, para la regiéon de UV-VIS-IR,
equipado con dos redes de difraccion.

- Céamara CCD, intensificada para el UV (ST-6I) y enfriamiento tipo Peltier, con
software para PC para la adquisicion y procesamiento de los espectros.

- Fotomultiplicador acoplado a un osciloscopio de lectura rapida para la deteccion de
lineas espectrales

- Comparador automatico Grant y, manual Carl-Zeiss, destinados a las medidas de las

lineas espectrales sobre las placas.
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- Espectroproyector para la asignacién iénica.

- Para los célculos ab-initio se utiliz6 una work-station equipada con programas tipo
Hartree-Fock relativista (HFR) y de ajuste de parametros por el métodos de minimos
cuadrados (LSF).

2.3 Fuentes espectrales

Las fuentes espectrales utilizadas son de tipo capilar, operando en régimen
pulsado por la que pueden circular altas densidades de corriente por pulso [9]. El disefio
de una de tales fuentes se muestra en la Figura 2.1, la cual consta de un tubo de vidrio
Pyrex de unos 3mm de didmetro interno, dentro de un sistema de refrigeracién con agua
y conectado al sistema de vacio y al tanque del gas. Los tubos de descarga utilizados que
tienen una longitud entre =10 cm y 1.7 m y estan terminados con cortes en angulos de
Brewster y sellados con ventanas de cuarzo. La descarga, de tipo longitudinal, se realiza
entre los dos electrodos de tungsteno recubiertos con indio para favorecer una atmésfera

poco reactiva y menos contaminada de impurezas.

Al sistema de vacio

T

Entrada de gas l Entrada de agua

| |

\ / | \ /

AN /
el Y
ungs T_ j

Electrodos

Figura 2.1 Esquema de la fuente espectral (no a escala)
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Para el desarrollo de este trabajo se utilizaron cuatro tubos: tres de ellos de
configuraciones similares al de la Figura 2.1 y otro de configuraciéon diferente para
estudio cualitativo de efecto Zeeman pulsado [18], cuyas caracteristicas geométricas y

rangos de presiones de trabajo se presentan en la Tabla 2.1

L(cm) |S(cm) |D;(mm) | Emision Efecto P(mTorr) | Observ. Refrigerado
170 150 5 Esp y laser 50-120 |UV-VIS-IR Si
140 110 3 Esponténea 5- 80 UV-VIS-IR Si
100 85 3 Espontanea 50-200 VUV Si
8 45 3 Espontédnea | Zeeman | 5- 80 UV-VIS-IR No

Tabla 2.1. Caracteristicas geométricas, tipo de emision, efecto observado, rangos de
presion y region de observacion de los tubos de descarga. L: Longitud, S: separacién
entre electrodos, D;: didmetro interno, P: presion

Para la evacuacién de los tubos se utiliz6 un sistema convencional de vacio
obteniéndose presiones del orden de 10° mTorr cuando se trabajé en las regiones de
UV-VIS-IR y de 10” mTorr para la regién de VUV. Como gas de trabajo se usé xen6n
espectroscOpicamente puro. Para evitar la contaminaciéon del gas con impurezas
provenientes de los vapores de las bombas de vacio, se intercalé una trampa refrigerada

con aire-liquido en el tubo que comunica a la bomba con el tubo de descarga.

La calidad de los espectros asi como de sus lineas espectrales estuvo determinada
fundamentalmente por las presiones de operacion dentro del rango de 5 a 200 mTorr.
Los rangos de presiones para la obtencion de “buenas” lineas espectrales en XeVI y
XeVIII fueron de 5 a 100 mTorr y de 5 a 60 mTorr, respectivamente. Como criterio para
la asignacidn iénica se tomd en cuenta las variaciones de estas presiones la cual implica
una variacion en la intensidad de los espectros (y de la lineas) de los iones; en xenén, a
medida que se baja la presion del gas dentro del tubo, aumenta la intensidad de las lineas

de iones altos (XeVII, XeVIII y XeIX), ya que el hecho implica un aumento de energia.
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2.4 Circuito de la fuente de descarga. Descargas pulsadas

El sistema utilizado para la excitacién del gas corresponde a un circuito de
descargas eléctricas rapidas a través del tubo. La carga se acumula en un banco de
capacitores C1 de baja inductancia los cuales operan con tensiones entre 15 y 20 kV
como se muestra en el circuito de la Figura 2.2. Para la obtencion de altos grados de
ionizacion en xendn se trabajé con una capacidad de hasta 240 nF. La frecuencia de

pulsos fue controlada por medio de un trigger (disparador de pulsos) conectado al spark-
gap (SG).

40-200 KQ C1: 40-240 nF
I {
1l
Fuente
Alta ®1520kV . 3> 10KQ Espectral
Tension
T — T =
: N
Disparador de pulsos * Al espectrografo

Figura 2.2  Esquema del circuito de descarga

La operacion del circuito se puede describir del siguiente modo. La tension de
carga al sistema se hace por medio de un variac conectado a la linea de alimentacién
(~220 V) el cual le entrega tension a un transformador de alta alcanzandose tensiones
entre 15 y 20 kV. Todo el ciclo completo se hace en dos etapas: una de carga y la otra
de descarga. Durante el semiciclo de carga no hay conduccién a través del Spark-Gap
almacenandose la energia en el capacitor Cl1. Cuando la energia almacenada en el

capacitor alcanza el nivel deseado, el trigger cierra el circuito (conduccion a través del
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Spark-Gap) y la energia es entregada al gas contenido en el tubo en un unico pulso.
Cuando la corriente que fluye por el gas cae por debajo del valor de la corriente en el
Spark-Gap, se abre el circuito, el capacitor comienza a cargarse nuevamente y el ciclo se

repite.

En resumen, por medio del disparador de pulsos se cierra (y abre) periédicamente
el circuito de descarga con un pulso de alta tension, produciéndose la ruptura dieléctrica
del gas (breakdown) contenido en el tubo. La capacidad dieléctrica del gas ofrece mucho
menos impedancia que la resistencia de 10 kQ al paso de la corriente, por lo que esta
define el tiempo de descarga del capacitor.Valores de intensidad de corriente obtenidas
en las puntas de una espira de Rogowski y medidos con un osciloscopio de 100 Mhz
estuvieron entre 1.5 a 3.0 kA con duraciones entre 1.5 a 3.0 ps a FWHM (Full Width
Half Maximum)[18].

2.4.1 Proceso de excitacion

La técnica de excitacion de un gas por medio de descargas pulsadas permite la
introduccién de grandes potencias en la descarga en tiempos muy cortos. Si una tensién
V suficientemente alta es aplicada en los electrodos del tubo de descarga que contiene al
gas, éste en el “breakdown” conduce y la corriente tenderd a ser muy alta a una tensién
particular. Esta caida de tension en el breakdown (V) depende de la naturaleza del gas,
de la presion del gas, de la separacion entre los electrodos y del didmetro del tubo. En

general, la excitacion dependeré de la relacion V/p del gas [28,29].

En el breakdown la corriente sube abruptamente a un valor determinado por la
inductancia, la resistencia en el circuito y, la energia disponible en la fuente. Después de
esta subida inicial de la corriente, el campo cae hasta que la corriente logra un valor
particular después de la cual, la tension suministrada es independiente de la corriente. La

corriente entonces decae de acuerdo con la constante de tiempo del circuito [29].
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Dada la naturaleza de estas descargas, se obtienen por tanto altas densidades de
corriente como resultado de la considerable ionizaciéon que ocurre. Ya que en el periodo
de ruptura del gas (breakdown) en que V/p tiende a ser muy alto, el grado de excitacion
e ionizacion del gas quedan determinado por esta relacion. Esta razén determina la

energia ganada por un electrén en cada recorrido libre medio.

2.4.2 Descripcion cualitativa de la excitacion e ionizaciéon por impacto

electronico

En una descarga gaseosa estan presente simultaneamente distintos mecanismos de
colisiones; las colisiones por impacto electronico directo (ID) con atomos son las mas
comunes y estudiadas. Dentro de éstas, las colisiones elasticas son las de mayor interés

como medio de obtener excitacion selectiva y generalmente se esquematizan de la forma

€+X 95X TV rete 2.1

donde X representa un atomo. X (= XI ) es un atomo neutro, X (= XII) es un atomo

una vez ionizado, X>* (= XIV) un 4tomo triplemente ionizado y asi sucesivamente.

El parametro de seccién eficaz Q para excitacion directa a un estado excitado 2
desde el estado fundamental 1 por impacto electronico, es en primera aproximacion,

proporcional a la probabilidad de transicion radiativa de Einstein

Q12 ¢ Ay (2~2)

esto indica que las grandes secciones eficaces son obtenidas para transiciones
Opticamente permitidas donde A,; es grande [29]. En el caso de los gases nobles donde
la principal fuente de excitacion se debe a impacto electronico directo desde el estado

fundamental, ocurre a través del mecanismo [29]
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5 -
np’ ms + e
6+e-/ (2.3)
np \ .

np’ md + ¢

con m=n+l, n+2, nt+3, ..., donde n=23,4 y 5 para nedn, argén kriptén y xenén ,

respectivamente.

Un electrén con energia suficiente excitard un atomo siempre y cuando se
cumplan ciertas condiciones. En general, las colisiones son no frontales por lo que el
momentum angular del electrén y del 4tomo con respecto al centro de masa del sistema
debe conservarse. Esto significa que la variacion del momentum angular del sistema
antes y después de la colision 1; - I, debe ser igual a Al, es decir, a la variacién del
momentum angular interno del atomo. En otros términos, la variacién Al conlleva a la

variacion del momentum angular total Aj (j=1+s).

Como resultado del impacto, el 4&tomo usualmente puede eyectar uno o varios
electrones quedando cargado positivamente (ion). Cuando el electron incidente se
aproxima a un 4tomo, aquel, puede en virtud de su campo eléctrico, interactuar con uno
de los electrones ligados mds préximo a su trayectoria. Si la fuerza ejercida por el
electrén incidente es suficiente y acta por un tiempo apropiado, el electrén ligado puede
ser arrancado de éste. El grado de “penetracion” del electrén incidente dentro del atomo
depende de su direccion inicial y velocidad y también del niimero y configuracion de los

electrones atomicos.

Puesto que el atomo no es una distribucion rigida de cargas, la aproximacion del
electron incidente desplazarda a los electrones del atomo con respecto al nucleo
produciéndose un dipolo eléctrico inducido. El grado de polarizacién es mayor en los

atomos mas pesados, el cual se incrementa con el nimero atémico [28].
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De esto se concluye entonces que el intercambio de momentum, el potencial de
ionizacién y la probabilidad de ionizacioén estdn muy relacionados con la polarizacién del

atomo[28].

Algunos de los mecanismos de ionizacién de 4tomos por impacto electrénico son

esquematizados de las siguientes maneras:.

1. Ionizacion simple de la capa externa con el ion resultante en el estado fundamental

e+X->X +e+e (2.9)

2. Jonizacion simple de la capa externa con el ion resultante en un estado excitado

e+Xo>X "+e+e (2.5)

3. Doble ionizacion de la capa externa

e+X>X¥+e+e+e (2.6)

Para atomos pesados se obtiene

4. Ionizaci6on miltiple de la capa externa

e+X—->X"+(t+l)e , con n>2 2.7

5. Ionizaci6n de una capa interna con eyeccion de electrones Auger o emisién de rayos X

e+X>X"+e+e > X +(ktl) e (2.8)
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El tratamiento detallado de esta temdtica se encuentra en bibliografia mas
especializada [29,30,31]. Por otra parte, técnicas de diagnéstico de plasma para medidas
de temperatura, densidades y otros parametros son ampliamente descriptos en el texto de
Griem [32].

2.5 Equipos de registro y de medida de lineas espectrales

El presente trabajo se realiz en su totalidad en el Centro de Investigaciones
Opticas, CIOp, con la utilizacién de los equipos de andlisis y medidas de las lineas
espectrales y cuyas especificaciones se dan en la Tabla 2.2

[Equipo Montaje Red(li/mm) | Focal(m) | Rango(A) | Disp. Recip.
Espectrografo | Ebert 600 plana 3.4 2000-10000 | 5(A/mm)
Espectrografo | Ebert 600 plana 3.0 2000-8000 | 5(A/mm)
Espectrografo | Robin 1200 concava 3.0 250-2100 2.7(A/mm)
Monocromador | Czerny-Turner |600, 1200 planas {0.5 2000-11000 | 16(A/mm)

para 1200

Tabla 2.2 Especificaciones y caracteristicas de operacion de los equipos utilizados. La

dispersion reciproca lineal estd referida al primer orden de difraccion.

El trabajo experimental desarrollado con estos equipos permitié la obtencién de
valiosa informacién de lineas espectrales de xenén desde =250 hasta 6800 A y
asignaciones ionicas hasta XeIX. La deteccién de grados intermedios y altos de
ionizacion garantizan la eficiencia de la fuente espectral para estudios de gases nobles
cuyos resultados son de gran interés en fisica de colisiones, diagnéstico de plasmas

confinados, astrofisica y fisica del laser.

Las medidas de las lineas espectrales sobre las placas se realizaron con un ayuda

de dos comparadores: un comparador automatico Grant, con registro fotoelectrénico,
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con una precisiéon reportada de 1 um y otro comparador manual Carl-Zeiss, con
desplazamiento en los ejes X e Y (para asignacion i6nica) perpendiculares a la linea de
vision y con una escala graduada en micras. Las precisiones de estos equipos permitié
medir las posiciones de las longitudes de onda de las lineas con una incerteza estimada de
0.02 A. Como criterio para las asignaciones i6nicas se tuvo en cuenta la variacién de la
intensidad de las lineas en los espectros conforme a como cambia ésta con la presion del

gas en el tubo.
2.6 Montajes experimentales y procedimiento
Diferentes disposiciones experimentales de los equipos fueron utilizadas para

llevar a cabo las investigaciones que dieron lugar a esta tesis. Una de estas disposiciones

se esquematiza en el siguiente en el diagrama de bloques de la Figura 2.1

Fuente de Descarga Espectroproyector
4
Fuente Espectral Espectrografo Placa Espectroscdpica
Sistema de Vacio Comparador
Calculo y ajustes

Estructura de niveles

Figura 2.3 Esquema del método experimental

Para la obtencion de los espectros estudiados, las fuentes espectrales (en cada
caso) se observaron longitudinalmente, siendo enfocada la radiacién en la rendija de
entrada de los espectrégrafos. Valores tipicos de los parametros ajustables utilizados en

el procedimiento y toma de datos experimentales son mostrada en la Tabla 2.3.
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Pardmetro Valores Observacion

Presiéon (mTorr) 5-200 XeVI: 5-80, XeVIII:5-60 en UV-VIS-IR
XeVIy XeVIII: 5-200 en VUV

Tension aplicada (kV) 15-20 -
Tiempo de Exposici6én (min) 3-10 Placas para Visible: 3 min
Placas para VUV: 5-10 min
Frecuencia de pulsos (s™) 5-8 -
Rendija de entrada (um) 15-40 -

Tabla 2.3 Valores de operacion de algunos de los equipos utilizados y mejores rangos de

observacion de los espectros.

El procedimiento experimental general, descripto también en tesis anteriores
[16,17], se inicia con una adecuada limpieza del tubo de descarga a través del sistema de
vacio. Una vez se tengan las condiciones favorables, se toman los espectros excitando el
gas por medio de la fuente de descarga descripta anteriormente, llevando la radiacién a
los espectrografos con la Optica apropiada y registrando los mismos sobre placas
espectroscopicas en la region de interés. Las placas son . llevadas posteriormente a los
equipos de medidas. Los resultados, contenidos en tablas que especifican los nimeros de
onda en vacio(ovs), Intensidad (I), asi como la respectiva asignacion i6nica de las lineas
espectrales observadas sirven como soporte fundamental para el andlisis espectral
propiamente dicho esquematizado en la Figura 2.4. Paralelo a este procedimiento, se
realizan los cdlculos de parametros atomicos con programas instalados en una

workstation asi como el estudio de regularidades presentes.

Los espectros analizados fueron registrados en placas espectroscopicas
apropiadas para la zona espectral estudiada. Para la region de VUV se usaron placas
Iiford Q-2 y Kodak SWR, mientras que para la region del UV-Visible placas Kodak 103-
a0 y 103- aF y para el infrarrojo cercano placas Kodak I-N. Cuando se quiso observar




Cap.2 Instrumentacion y procedimentos experimentales 18

el comportamiento (intensidad) de lineas de xenén con registro optoelectrénico, se uséd
una camara CCD intensificada para el UV y un fotomultiplicador.

Para la identificacion y medida de las lineas espectrales obtenidas con el
espectrografo montaje Robin para VUV, se usaron patrones internos de espectros de
xen6n analizados y lineas conocidas de C, O y N, las cuales aparecen como impurezas
en esta regiéon. En cuanto a las lineas de xendén en el visible obtenidas con el
espectrografo montaje Ebert, se determinaron por comparacién con las medidas

interferométricas de Valero et-al [33].

El célculo de los niveles de energia de los iones analizados, se realiz6 con
programas tipo Hartree-Fock relativista instalados cuyos resultados fueron
correlacionados con los datos experimentales. El resultado final dentro de los limites del
error instrumental, refleja la conjugacién de un trabajo experimental con un andlisis
espectral soportado por los célculos tedricos, métodos semiempiricos, (secuencias

isoelectrénicas, homdlogas, homonucleares, etc  y la bibliografia existente.



Cap.2 Instrumentacion y procedimentos experimentales

ESQUEMA GENERAL DEL PROCEDIMIENTO

19

Fuente Espectral » - Espectrografo »- - Comparador (A, I, Ion)
Espectro Patrén Calculos
Calculos Ab-Initio Regularidades Tabla de lineas (A, Ovac, I, Ion)

» Determinacion experimental de niveles de energia.

y

Ajuste de niveles de energia experimentales a los calculados

Clasificacion de lineas- probabilidades de transicion,

Resultado Final
Niveles de Energia- porcentajes de composicion

Pardametros de energia ajustados, eftc.

Figura 2.4 Esquema

general del procedimiento seguido en el andlisis espectral.



Cap.2 Instrumentacion y procedimientos experimentales 20

2.7 Otros métodos experimentales

Diversos experimentos fueron utilizados como técnicas complementarias a los
métodos descriptos anteriormente, los cuales sirvieron, por un lado, como soporte
para el andlisis espectral llevado a cabo, utilizando nuevas herramientas de trabajo:
fotomultiplicadores, camara CCD, etc, y por otra parte, para dejar abierta la
posibilidad de nuevas lineas de investigacion tales como, estudios temporales de
lineas espectrales, andlisis del comportamiento de las mismas bajo diferentes

condiciones de trabajo, estudios dindmicos de plasmas, etc,

2.7.1 Campo magnético pulsado sobre la descarga de xen6n

Una variante del esquema mostrado en la Figura 2.2 para observacion del efecto
sobre la descarga gaseosa cuando se le aplicé un campo magnético pulsado, es mostrado en
el montaje experimental de la Figura 2.5. Las condiciones de la descarga eléctrica son las
mismas que las descriptas en la seccidén 2.4 de esta tesis. Para este experimento, la descarga
eléctrica fue sometida a la accién de un campo magnético pulsado y axial al eje del tubo, el
cual fue generado por el inductor L de unas 100 espiras enrolladas alrededor de él. El
campo magnético se obtiene cuando se descarga el banco de capacitores C2 = 100 nF,

cargados a una tensién de 2 kV.

Para que los pulsos de descarga eléctrica que excitan el gas se produzcan dentro de
los pulsos magnéticos, un circuito de disparo magnético (trigger o disparador magnético),
que descarga el capacitor C2 por medio de la valvula de ignitrén de mercurio de catodo
frio(BK 472), es acoplado a un retardador de tiempo (Delay), que a su vez controla el
disparador del pulso eléctrico (trigger o disparador eléctrico) por medio del Spark- Gap
(SG) [18,34].
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Figura 2.5 Esquema del montaje para la observacion del efecto de campos magnéticos
pulsado sobre la descarga: R, 3 ; : resistencias, C) ; :capacitores, T: tubo de
descarga, L: Inductor.

Tanto el pulso magnético como el pulso eléctrico fueron registrados
simultaneamente a través de las espiras de Rogowski (R) conectadas a un osciloscopio de
100 MHz como se muestran en la Figura 2.6. En esta se aprecia que la duracion del pulso
magnético a FWHM (Full Width Half Maximum) es de unos ~150 ps, mientras que la
duracion del pulso eléctrico es de unos ~3 ps. Esta condicion asegura que los pulsos de la
descarga en el gas ocurran siempre dentro de los pulsos magnéticos, esto es, las descargas

eléctricas ven siempre un campo constante.
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Figura 2.6 Pulsos de la descarga eléctrica y de la descarga magnética

A pesar de las inestabilidades del circuito retardador de tiempo causadas por las

interferencias electromagnéticas, se pudo observar sobre las placas espectroscopicas un

ensanchamiento de algunas lineas de xendn cuya descarga fue sometida a la accion del

campo magnético [18]. El ensanchamiento observado en algunas lineas de Xell y Xelll esta

de acuerdo con los resultados de desdoblamiento Zeeman anteriormente publicados por

Humphreys [35,36], utilizando un método experimental distinto. Asi mismo se observo

ensanchamiento en

Tabla 2.4.

otras lineas no observado antes, las cuales son presentadas en la
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MA) Grado de ionizacién | Asignacién Referencia
4651.90 Xell (P)6s “P1y, - CP)6p “Diys [35]
4683.53  [Xelll (*S)6s7S, - (*S)6p P, [35]
4723.62*  |Xelll (*S)6sS; - (*S)6p P, [18]
5007.80* |XeV 5s°5p4f(°P) °Ds - 5s*5p5d(“P)' D, |[18]
5191.34  |Xell CP)6s *Poy; - CP)6p Doy [35]
5339.31 Xell (°P)6s “Pay, - CP)6p “Piy [35]
5372.39 Xell (P)6s *P1y, - CP)6p *Poy [35]
5438.95 Xell (°P)6s °Pyy, - CP)6p “Sow [35]
5472.58 | Xell (°P)5d “Dsy, - (CP)6p “Dsy, [35]
5531.03 Xell (P)5d “Dsy, - CP)6p Doy, [35]
5714.67* XeVIII No clasificada [18]
5976.44 Xell (°P)6s “P1y, - CP)6p “Pyy, [35]

Tabla 2.4 Lineas de xenon ensanchadas por la accién de un campo magnético.

Como puede apreciarse de la Tabla 2.4 la mayoria de las lineas desdobladas
pertenecientes tanto al Xell como al Xelll y observadas en este experimento, corresponden

a la transicién 6s — 6p (excepto las lineas 5472.58 y 5531.03 A), cuyo analisis detallado

(*) ensanchamiento no observado antes

sera tema de investigacion en trabajos posteriores a este.

Para observar la variacién en la intensidad que sufren algunas lineas de xen6n
cuando se aplic6 el campo magnético, se disefié otro experimento en el que se detectaron
las lineas espectrales con un fotomultiplicador acoplado a un osciloscopio como se muestra
en el esquema de la Figura 2.7. En este caso se utilizo el espectrografo 3.4 m de distancia
focal para la regién visible como monocromador, adosando a la rendija de salida el

fotomultiplicador y éste conectado al osciloscopio. El espectro de xen6n fue observado

entre 4500 y 6000 A
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Fuente de Descarga Campo magnético
Fuente Espectral Espectrografo

T FM Osciloscopio || Graficador
Sistema de Vacio

Figura 2.7. Diagrama de la disposicion experimental para observacion de la variacion de
la intensidad con el campo magnético.

Los trazos simultdneos del pulso de la corriente de la descarga en el gas y de las
intensidades de algunas lineas de xenén sin y con campo magnético son mostradas en cada
una de las Figuras 2.8. En todas las graficas, las tres curvas representan la intensidad de la
corriente A (curva similar a una sinusoide), las intensidades de las lineas sin campo B, y
con campo magnético C. En todas las lineas observadas, su intensidad disminuye por la
accion del campo aplicado como puede apreciarse, cuyo estudio serd tema de investigacién

en trabajos futuros.
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Figura 2.8 Intensidad de la corriente A, intensidades de las lineas sin campo B y con
campo C. En (a) 2. =5419.154 € al Xell, en (b) A = 4723.604 € Xelll, en
(c) A =4954.134c al XeV'y en (d)A = 5159.084  al XeV.
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2.7.2 Variacion en la intensidad de lineas de xen6n por efecto del cambio

de presion

Otro experimento fue llevado a cabo para observar la variacion en la intensidad de
lineas del espectro de xenén a medida que se cambia la presion del gas dentro del tubo.
Como sistema de deteccion en este experimento se utilizé6 una cdmara CCD acoplada a la
rendija de salida de un monocromador de 50 cm de distancia focal. Este sistema de
deteccion, fue implementado en el Laboratorio de Espectroscopia Atémica del CIOp como
soporte para la asignacion idnica de las distintas especies atémicas y andlisis temporal de
espectros a tiempo real como técnica complementaria al registro convencional fotogréfico,

que ofrece aun una mejor resolucién espacial.

La Figura 2.9 muestra en forma esquematica la disposicién experimental utilizada
para la observacion de la variacién de la intensidad de algunas lineas de xen6n cuando se

cambia la presion del gas dentro del tubo de descarga.

Fuente de Descarga
Fibra
Fuente Espectral Monocromador
T optica
CCD PC
Sistema de Vacio

Figura 2.9 Diagrama de la disposicion experimental para observacion de la variacion de
la intensidad con el cambio de presion.

Las caracteristicas de la fuente espectral con su sistema de descarga y de vacio

fueron descriptas en las secciones anteriores de esta tesis. El tubo utilizado fue de 140 cm y
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de 3 mm de didmetro interno cuya radiacién fue llevada a la rendija de entrada del
monocromador por medio de una fibra éptica. Todos los espectros fueron registrados con
una camara CCD modelo (ST-6I) de 375x242 pixeles, con enfriamiento termoeléctrico tipo
Peltier para reducir el ruido de fondo. La cdmara es operada a través de un sotfware
CCDOPS compatible a PC’s cuyo ment es de ficil manejo. Para obtener los espectros, los
datos son adquiridos en formato ASCII los cuales son levantados con graficadores

comerciales.

En este experimento se pudo de observar el comportamiento de la intensidad de
lineas de xendn conocidas, pertenecientes a distintos grados de ionizacidon cuando se varié
la presion del gas dentro del tubo de descarga. La grafica de la Figura 2.10 corresponde al
espectro de xen6n para una longitud de onda centrada en 578 nm donde aparecen sefialadas
las longitudes de onda de algunas lineas de xenén neutro y una vez ionizado. Una primera
observacién para esta region es la presencia de las lineas de xen6n neutro solo a presiones
altas (> 180 mTorr), las cuales levantan el fondo por su gran intensidad respecto a los de
mas bajas presiones. Otra caracteristica que se observa es la disminucion gradual de la
intensidad de lineas de Xell a medida que se baja la presién. Sin embargo, lo que
caracteriza a las lineas de Xell (y Xelll) en esta fuente espectral, es que ellas aparecen en
todos los espectros cuando se hace un barrido de presion, disminuyendo su intensidad a

medida que esta se baja.

I(ua) 5776 3AIl
5750 9AM
5758.6All

5814.5A1
5823.8A

5726.8AIl

180

90

70

40mTorr

Figura 2.10. Espectro de xendn centrado en 578 nm, 3 s de adquisicion
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Para el espectro de la Figura 2.11, el cual fue registrado para longitud de onda
centrada en 440 nm, a distintas presiones, se observa el mismo comportamiento en las
lineas de Xell. En este tubo espectral, lineas de XelV aparecen a presiones intermedias en

el rango de 200 a 5 mTorr como se aprecia en la linea a 4401.0 A de este ion.

I(ua) 4462.2 All

4448.1A11

4434.1AI1  44148A11 4393.2A11

4367.0A 11

280 mTorr

’\ 4401.$AIV 1% mTorr
120 mTorr

70 mTorr

Figura 2.11. Espectro de xendn centrado en 440 nm, tiempo de adquisicién 3 s

Una de las ventajas que ofrecen estos sistemas de adquisicién optoelectrdnico, es la
posibilidad de observar diferentes espectros tomados en diversas condiciones, lo cual
permite sacar conclusiones cualitativas de una manera muy rapida. Tal es el caso de los
espectros de mezcla xenén-helio y de xendn puro mostrados en la Figura 2.12. Estos fueron
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