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Resumo

Estudamos a dinamica da corrente de descarga de um laser de CO; no regime
cadtico. O laser, de modelo convencional, tem como meio amplificador um tubo de des-
carga de comprimento 75 cm, que contém uma mistura dos gases COs, Ny e He nas
proporcoes 1:1:3 respectivamente e uma pressao média de 7 Torr. Esta mistura constitui
o meio amplicador. Dentro da cavidade ética, do tipo Fabry-Pérot, ha uma célula de 5
cm de comprimento com gds saturdvel de SFg, a uma pressao média de 75 militorr. A
cavidade 6tica com 150 cm de comprimento, tem em um dos extremos um espelho de raio
de curvatura de 5 m e 100% de refletividade, colocado num PZT para movimentos finos.
No outro extremo hd uma grade de difracdo com 150 linhas/mm e 20% de acoplamento
de saida. O PZT faz uma varredura de comprimento de cavidade que cobre de 60 MHz

sobre a linha de transi¢ao 10P(18) do Laser de COs.

Neste trabalho estudamos a dinamica do efeito fotogalvanico, com o laser de COq
operando em modo Q-switching. Para observar tal efeito colocamos um resistor de 1k¢2
em série com o circuito da corrente do tubo de descarga. Medimos entao a queda de
potencial neste resistor, sensivel as variacoes que ocorre na corrente em funcao da poténcia
da radiacao laser dentro a cavidade. Para obter ter um bom sinal, estas flutuacaes da
diferenca de potencial sao estudadas atraves da modulacdao da cavidade laser e com um
amplificador Lock-in. Neste caso o que se observa é uma média de pulsacoes rapidas. Estas
medias mostrarao um comportamento parecido com as médias temporais da intensidade

do laser de CO, observadas continuamente.

A dinamica para a corrente é mais lenta que a dinamica da intensidade, o que estd
de acordo com modelos de transferéncia de energia entre os niveis excitados do CO- e a

descarga do plasma.



Abstract

We study discharge current dynamics of a COy laser in the chaotic regime. The laser
is of conventional type, formed by a discharge tube 75 cm long, containing the mixture
gases CO,, Ny and He in the proportion 1:1:3 respectively with average pressure of 7 Torr.
Within the optical cavity there is a 5 cm long cell with SFg as saturable gas at 75 mtorr
average pressure. The optical cavity is 150 cm long. One end has a spherical mirror with
5 m radius of curvature and 100% reflector mouted on a piezoelectric transducer (PZT).
The other side has a grating of 150 lines/mm and 20% output. The PZT tuning could
cover near 60 MHz over the 10P(18) of CO, laser line.

This work we study the dynamics of the optogalvanic effect, with the CO, laser
operating in Q-switching mode. For doing is, we put a resistor of 1k{2 connected in serial
the current circuity of the discharge tube and we measure the variation on the current
with lock-in amplifier in function the laser power. The time average of the current is

similar to the time average of the CO, laser intensity.

We observed that the current dynamics is slower than the intensity and population
dynamics, in agreement with energy transfer models for the exited levels of the CO,

molecule in gas mixtures.
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INTRODUCAO

A emissdo laser em regime continuo pelas moléculas de CO4 foi descoberta por Patel em
1964 em uma mistura de CO, e Ny. Antes desta data tinham-se observado descargas em
gas CO, com emissao pulsada. Com este resultado iniciaram-se estudos para aumentar a
poténcia do laser CO,. Patel mesmo demostrou em 1965 que uma mistura de CO,, Nj e
He consegue aumentar a eficiéncia e a poténcia no regime continuo. O laser de CO, pode
operar nos regime continuo e com pulsos, com chaveamento do fator de qualidade QQ da
cavidade (Q-switched). O primeiro modelo tedrico feito para explicar o funcionamento
do laser de CO, foi, pensando que o laser funcionada entre dois niveis rotovibracionais, o

estado fundamental e um primeiro estado excitado [1, 2].

Atualmente o laser de CO, tem um larga numero de aplicagoes dentro e fora da
fisica, usado por exemplo na industria em corte e solda de metais, na perfuracao de pogos
petroliferos (Informagao classificada como segredo comercial por USA), em odontologia
para inibir o crescimentos de céries e lesdes nos dentes [3, 4], em meteorologia para
monitorar condi¢oes atmosféricas. Em pesquisa vem sendo usada como uma fonte radiagao
infravermelha de alta poténcia e grande pureza espectral. Suas aplicacoes vao da separagao
de isétopos por selecao espectral até a realizacdo de armadilhas 6ticas para dtomos usando

forcas dispersivas [5].

O efeito Fotogalvanico ou Optogalvanico, consiste nas mudancas das propriedades
elétricas dos gases em uma descarga tluminada com radiacdo de comprimento de onda

correspondente a uma transicao atomica ou molecular. No laser de COqy este efeito foi



reportado em 1967 com o nome propriedades do plasma em um laser de C(O,. No mesmo
ano apareceu um trabalho com um modelo tedrico explicando este efeito e dando boas
aproximacao para os dados experimentais [6]. O modelo toma a impedancia da mistura

de gas e do circuito eletronico em funcao da intensidade do laser de CO,.

Hoje existem varios fenomenos que se superpoem para explicar o efeito foto-
galvanico em descargas de gases: A conductividade na coluna de gas é alterada por
ionizagao de moléculas e atomos; pelo mecanismo de intercambio de momento em colisoes
inelasticas eletron-molécula; e pela variacao do livre caminho médio entre colisoes por

mudanga termodinamica da densidade do géas [7, 8, 9].

Na atualidade o efeito fotogalvanico tem um grande nimero de aplicacoes : em
espectroscopia de alta resolugao; para estudar a transicao de dois fotons, sem efeito Dop-

pler; como velocimetro de eventos lentos e como estabilizador de poténcia em lasers de

CO, [10, 11].

Historicamente se reconhece ao Poincaré como o primeiro cientista que discutiu
o Caos, na mecanica do problema da gravitacao dos trés corpos. Lorentz descobriu o
movimento cadtico e o atractor estranho em 1963, associados a sistemas dissipativos,
quando ele fazia um modelo atmosférico para previsio do tempo [12, 13]. Haken demostrou
em 1975 que as equagoes para um laser monomodo sao equivalentes as equagoes de Lorentz.
Os laser sendo osciladores nao lineares, podem exibir o fenomeno de caos deterministico.
Os lasers da CO, com pulsagdes Q-switch cadtica foram demostrados em 1988 [13, 14].
Nestes lasers a pulsacao de Q é obtida de modo passivo com a introducao de uma célula

contendo um gas absorvedor saturavel dentro da cavidade ética do laser.

O estudo aqui apresentado consiste em observacao do efeito fotogalvanico em lasers
de CO, em regime continuo e com pulsagdo passiva por Q-switching. As técnicas de
observacao sao pela medicao da variacao da corrente no laser seja diretamente, seja pela
medigao com um detetor sincrono (Lock-in) usando modulagao da freqiiéncia do laser. Nos

regimes pulsados periddicos e cadticos sao examinados os tempos de relaxacao presentes



nos processos de transferéncia de energia interna para energia translacional dos gases.
Estes termos de relaxagdo sdo longos e ndo permitem a observacao dos atratores obtidos
com a poténcia varidvel do laser. A deteccao feita com o amplificador de freqiiéncia
entrevada (Lock-in) vai permitir observar os comportamentos das médias temporais das

varidveis dinamicas.



Capitulo 1

LASER DE CO»

Quando em 1964, Pantel descobriu as propriedades amplificadoras do CO, (gds carbénico
puro) em transi¢oes rotovibracionais no infravermelho, em torno do comprimento de onda
de 10 pm, s6 conseguiu uns poucos miliwatts de poténcia por amplificagao laser. Alem
disso o oscilador laser funcionava apenas de forma pulsada. Logo apds, com a adigao
de nitrogénio gasoso (Nj), misturado ao CO,, Legay sozinho primeiro, e apds em 1964
Legay-Sommaire juntos conseguiram obter um laser de CO5 operando de forma continua

e com uma poténcia de saida da ordem de watts [1].

Desde entao, um laser de COy convencional é constituido basicamente por dois
tubos concéntricos de Pyrex, com o tubo menor contendo a mistura de gases e o outro
com agua fria para refrigerar o sistema. No tubo interno sao colocados dois eléctrodos em
contato com a mistura gasosa para produzir um plasma e desta forma obter a inversao
de populacao nas moléculas de CO,, necessaria para o efeito laser. O tubo amplificador
é fechado es extremidades por janelas 6ticas, com transmissao em 10 ym, de KCI, NaCl
ou ZnSe. As janelas sao colocadas em angulo de Brewster, como mostra a Figura 1.1. No
eixo do tubo amplificador é disposta a cavidade 6tica com dois espelhos esféricos, ou um
espelho plano e outro esférico, ou ainda um espelho esférico e uma grade de difracao. O

laser de CO5 pode operar em regime continuo ou pulsado por Q-switching. Este tltimo



regime podendo ser passivo ou ativo. Diz-se de Q-switching ativo quando na cavidade
Otica existe um elemento que varia bruscamente o fator de qualidade. Pode ser um
espelho girando ou se movimentando ao longo do eixo 6tico suficientemente rdpido ou
também devido a presenca de uma roda mecéanica dentada (chopper) dentro a cavidade.
Q-switching passivo é obtido colocando-se dentro da cavidade 6tica uma célula com gés

saturavel, que pode ser SFg, CO,, BCls.

FONTE DE TENSAO
R R
GASES )
— Anddo VACUO
ESPELHO i )
A k Cétodo Catodo h
GRADE EI
\ / ESPELHO
ESFERICO

AGUA
FRIA

Figura 1.1: Laser de CO4 com espelho esférico e grade de difragao. O. gds é uma mistura
de COQ, N2 e He.

O laser de CO, é 0 que até agora tem dado melhores resultados, em simplicidade e
poténcia de saida trabalhando regime continuo com emissao no infravermelho de 10 pm.
Tem-se conhecido lasers de CO, operando com poténcia de saida de até 102> W continuas
e com pulsos de megawatt com pico de duracdo de microsegundos. Este laser tem sido

muito bem aproveitados em aplicagoes industriais, na medicina na odontologia, etc.
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1.1 Otimizando um laser de CQO,

Sao muitos os parametros que influem no funcionamento étimo de um laser de CO,. Aqui

descrevemos brevemente os mais importantes.

1.1.1 Mistura dos gases

O agente ativo do laser de CO, tipico é a mistura dos gases COs, Ny e He. As moléculas
de CO, fazem a emissao estimulada, as molécula Ny excitadas pele descarga transferem
energia para as de CO, e o gis He estabiliza a descarga para que o plasma tenha N e
CO4 excitados. Para achar as proporcoes 6timas dos gases, pode-se variar um de cada
vez, fixando sempre o CO, assim: deixado constante o dioxido de carbono e nitrogénio,
variando o hélio [CO9,Ny|:[He], aqui tem-se uma aproximagdo ndo muito 6tima, mas
fixando o dioxido de carbono e o hélio, variando o nitrogénio [COq,He|:[Ny| para obter uma
otimizacao da mistura de maior precisao e ter uma poténcia de saida maxima do laser.
Estudos destas proporg¢oes mostraram que as taxas mais eficientes sao [COq]:[No]:[He]
respectivamente [0.8]:[1]:[7] com uma pressdo total entre 5 a 20 Torr. lasers com altas
pressoes, atingindo até uma atmosfera na mistura, operam em regime pulsado. Estes

tipos nao serao considerados aqui.

1.1.2 Fluxo de gas

Quando ocorre a descarga na mistura dos gases, esta torna-se um plasma com temperatura
translacional alta, tipicamente de 600 K. A energia térmica translacional é dissipada de
duas formas. Uma delas é através das paredes do tubo de descarga (difusdo), que sdo
esfriadas pela jaqueta de dgua mostrada na Figura 1.1. O outro resfriamento é por
introducao de gas frio no plasma, mantendo-se uma pressao média no tubo descarga e
bombeado-se para o exterior o gds quente (convec¢do) [1]. A propor¢iao da poténcia

dissipada com resfriamento por difusdo P4 e por conveccao P, vale Py/P, o Av;/Duv,
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onde A é o caminho médio entre colisoes da molécula de CO,, v; a velocidade térmica da
molécula de COy, D o diametro do tubo de descarga e v a velocidade do fluxo. Assim
a maior parte da energia térmica dissipada no tubo de descarga ocorre por conveccao

quando a velocidade do fluxo e o diametro do tubo forem grandes.

1.1.3 Diametro do tubo de descarga

Mesmo que a maior parte da energia térmica no tubo seja dissipada por conveccao a
dissipacao térmica por difusao ajuda a manter o equilibrio no tubo; é ai onde joga um
papel importante a escolha do diametro do tubo para manter a pressao média constante,
sem comprometer a eficiencia de nenhuma da duas formas de dissipacao térmica. O
diametro do tubo de um laser convencional emitindo entre 1 e 50 Watts é de cerca de 1

cim.

1.1.4 Corrente na descarga e pressao do gas

Quando aplicamos uma diferenca de potencial em um gds e este transforma-se em um
plasma, a corrente tem um comportamento tipico (que serd explicado mais diante). A
corrente no plasma aparece s6 a partir de um valor de tensao caracteristico, que é funcao
da pressao do gas no tubo. Entao podemos dizer que a corrente é fungao da tensao aplicada
no gas e a pressao média do mesmo. SO para ter uma idéia da ordem de grandeza das
quantidades é possivel dizer que para uma pressao de 6 Torr, e um potencial aplicado
12-15 kV teremos uma corrente de cerca de 10 mA, para um tubo de descarga de 1 m de

comprimento e com diametro de 10 mm.

1.1.5 Cavidade otica

A cavidade 6tica determina a qualidade espectral da emissao do laser. Ela pode ser do

tipo Fabry-Pérot, com a onda electromagnética confinada axialmente entre dois espelhos
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planos ou esféricos. Em geral um dos espelho tem refletividade 100% e o outro espelho
tem refletividade na faixa de 80-90% [15]. Assim a fracdo refletida realimenta e sustenta
a oscilacao laser enquanto a parcela transmitida forma o feixe de radiacao emitida para o
exterior. Outra variante que pode ter esta cavidade é colocar em um extremo um espelho
e no outro uma grade de difracao. Neste caso a realimentacao é feita pela reflexao da
primeira ordem da grade. O feixe que sai para o exterior corresponde a reflexao de ordem
zero. As cavidades feitas com espelhos esféricos possuem maior estabilidade especialmente
quando sao confocais. Quando a cavidade ética é feita com grade em um extremo e no
outro lado tem um espelho esférico, a grade funciona como seletor de freqiiéncia em
banda larga. Esta selecdo da grade vai determinara a linha de emissdo da molécula de

COg. Dentro de cada banda sao selecionados os modos longitudinais da cavidade.

—q_d
971 % 14 {H><ﬂ
2

%1 8 1 1 3 2 " BVH
; 0714, 12{"/ )]
%) A |
Rz 9,11 -
10 4,5,6 \' ﬂ

Figura 1.2: Diagrama de estabilidade para cavidades 6ticas tipo Fabry-Pérot com espelhos
planos e esféricos. Os nimeros com cada tipo de cavidade, indicam a zona no diagrama
de estabilidade, respetivamente. As setas indicam o raio de curvatura dos espelhos [15].

Na Figura 1.2 temos uma série de oito cavidades 6ticas feitas com espelhos esféricos
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e o diagrama de estabilidade, onde d é o comprimento da cavidade e R;, Ry os raios de
curvatura dos espelhos. A cavidade confocal contém estabilidade maxima e no diagrama
de estabilidade se ubica na zona um, enquanto que o laser de CO5 usado em este trabalho

localiza-se no diagrama de estabilidade entre as zonas um e trés.

1.2 Espectroscopia da molécula de CO,

Estudos espectroscépico feitos nas moléculas de CO4y e Ny, de seus modos vibracionais e
rotacionais, mostram que a fisica dos processos de relaxacdo radiativos e nao radiativos
assim como de troca de energia de excitagao, funcionam da forma que é apresentada na

seguinte se¢ao.

1.2.1 Modos vibracionais das moléculas de CO; e N;

Os experimentos espectroscépico realizados durante a segunda metade do século XX mos-
traram que a molécula de CO, é linear. Esta molécula tem seis graus de liberdade,
representados na Figura 1.3. Quatro sao vibracionais, sendo dois vibracionais longitudi-
nais (um modo longitudinal simétrico e outro longitudinal antissimétrico) e dois modos
vibracionais transversais (bending). Dois modos sio rotacionais em torno de eixos per-
pendiculares ao eixo da molécula. Os graus de liberdade de rotagdo em torno do eixo da
molécula tem o momento inércia muito pequeno, comparado com o momento de inércia
perpendicular, é portanto desprezado. Também é possivel representar na Figura 1.3 a
molécula de Ny com seu modo vibracional. Este tem aproximadamente a mesma ener-
gia que o modo vibracional antissimétrico do CO,. Por tanto este modo desempenha
um papel importante na eficiéncia do laser de CO,, fazendo transferéncias de energia de

excitacdo do Ny para o CO,, na descarga.
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MODO VIBRACIONAL DE ESTICAMENTO ASSIMETRICO

CO:2
A
P ‘ O—»
Ke: co ol
® CO:2

MODO VIBRACIONAL DE ESTICAMENTO SIMETRICO

MODO VIBRACIONAL
DE DOBRAMENTO

CO 2
CO 2
O:O
- N 2 t
O:O
MODOS ROTACIONAIS MODO VIBRACIONAL

Figura 1.3: Esquema das moléculas de CO5 e Ny com indicacao dos modos vibracionais e
rotacionais [15, 7.

1.2.2 Niveis de energia das moléculas de CO; e N,

Quando ocorre a descarga na mistura de gas, esta transforma-se em um plasma onde
podemos achar Het + NT 4+ CO + e + OT. Além de He nos estados eletrénicos
excitados; Ny e CO,, excitados vibracional e rotacionalmente. Por colisoes vibracionais a
molécula de Ny excitada, passa energia de forma eficiente a molécula de CO,, excitando
os modos vibracionais assimétricos, cuja nomenclatura espectroscépica é [0 0° 1]. Neste
nivel de excitagdo a molécula tem dois canais de relaxagao radiativas. Um do nivel [0 0°
1] para o nivel [0 2° 0] em os modos vibracionais de dobramento (bending) com energia
1372 cm ! e comprimento de onda 9.6 um. O outro canal radiativo do nivel [0 0° 1] para
o nivel [1 0° 0] do modo vibracional simétrico com energia 1388 cm™! e comprimento de

onda 10.6 pm.

As transicoes radiativas entre niveis rotovibracionais da molécula de CO, sao do
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tipo dipolo elétrico forgado e sao regidas pelo teorema de Wigner-Eckart [16], cuja regra
para as transicOes entre niveis segue a regra Jguie - Jehegada = AJ = £1,0. Na notagdo
espectroscopica temos para a molécula de COy de transigdes P(Jchegada) = AJ = -1 €
R(Jchegada) = AJ = 1. A transicdo tipo Q(J chegada) = AJ = 0 s@o proibidas pela simetria da
molécula. Podemos ver na Figura 1.4 a indicagao das transigoes radiativas tipo P(J chegada)

do laser de COas.

Os tempos de relaxacao da molécula de COy dentro da mistura do laser foram
extensivamente estudados [2]. Na descri¢ao a ser dada no préximo capitulo, para o efeito

fotogalvanico sera feito um resumo das relaxagdo mais relevantes para este trabalho.

030
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Mal. CO, Mol €0 Mol €0y

Figura 1.4: Estrutura dos niveis de energia vibracional das moléculas CO, e N, e a
estrutura rotacional da molécula de CO,, com indicacao de algumas transicoes tipo P.
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1.3 Laser de CO; no regime Q-switching passivo

O laser de CO, com abservador saturdvel intracavidade (LSA) é um sistema muito estu-
dado do ponto de vista da dindmica nao linear [17]. Do ponto de vista fisico, o sistema
oscila com pulsos periddicos ou cadticos devidos a competicao entre o ganho e a absorcao,
saturados pela radiacdo na cavidade. Pelas equacoes matematicas o sistema tem dois
pontos fixos que ficam instaveis quando ocorrem as pulsacées. Iy é um ponto fixo de
intensidade zero que corresponde a um ponto de sela e I, é um ponto fixo correspondente
a uma intensidade diferente de zero. Quando nao ha gas SFg na célula o ponto fixo I,
é estavel e o laser funciona em regime continuo (cw). Este ponto fica instavel por uma
bifurcacao de Hopf quando os parametros do laser sao variados apropriadamente. Com a
variacao de um sé parametro de controle o Q-switching passivo entra em uma cascada de
dobramento de periodo, gerando uma série de comportamentos cadticos e periddicos, cuja
interpretacao tedrica corresponde a uma bifurcagdo homoclinica quando sao satisfeitas
algumas condigbes de Shil’'nikov. Lefranc et.al. [18], fizeram em 1990 uma caracterizagao
completa deste regime. A primeira previsao e observacao experimental de caos no laser de
CO. operando em Q-switching passivo foi feita por Tachikawa et.al. [13, 14], usando para
explicar este regime, um modelo de equacoes de taxas com trés niveis para a molécula de
CO. (meio amplificador) e dois niveis para o absorvedor saturdvel, como se pode ver na

Figura 1.5.

A notacao para os complementos da dinamica do laser que usaremos neste trabalho,

foi tomada de Tomasi et.al. [19], é resumida como segue:

Regime T : Este refere-se ao comportamento de pulsos periddicos de periodo T do
Q-switching passivo, oriundo de uma bifurcagao de Hopf. A partir da operacao
cw observa-se uma cascata de dobramentos de periodo 2"T, que levam o laser a
um comportamento cadtico. Estas bifurcacoes ocorrem para ganhos préoximos do

maximo de emissao do laser.

Regime P : Refere-se ao regime periédico do Q-switching passivo com pulsos sempre
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do mesmo formato. Um pulso alto e estreito seguido de uma série de n pulsos

pequenos de periodo T.

Regime C™ : Este regime resulta de dobramentos de periodo do regime P quando

os valores dos parametros de controle provocam pulsacdo entre P(") ¢ P(+1).

1.3.1 Modelamento do laser de CO> com absorvedor saturavel

| . M1 E X
| 'Y LASER
I LN TN e
:\40 \:/
P | |
I | M 2 v
: | M \
S
v V' Mo

Figura 1.5: Diagrama do modelo de trés-dois niveis, para o laser de CO45 com o absorvedor
saturavel.

Sao muitos os modelos feitos para explicar a autopulsacdo do Q-switching passivo
no laser de COy com absorvedor saturavel, sempre baseados na modificacdo do nimero
de niveis para o meio de ganho. Os primeiros modelos consistiram em usar dois niveis

para as equagoes de taxa de laser de CO4 e dois niveis para o absorvedor saturavel.

Uma reproducao quase quantitativa dos resultados experimentais foi conseguida

Tachikawa et.al. [13], quando nas equagoes de taxa para o laser de CO4 levaram em conta
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um nivel a mais, conforme ao esquema mostrado na Figura 1.5. Este modelo consegue
prever os estados periédicos P(™ e caéticos C(™. Este sistema de equacoes de taxa foram

também resolvidas por Paulo de Oliveira na sua tese de doutorado [17] e corresponde a:

i = n[B(My — My) — (B, M — 2K] (1.1)

M1 = —BgTL(Ml —_ MQ) + PMO — (’Yl() + "}/12)M1 (12)
M2 = Bgn(M]_ - MQ) —_ ")/20M2 + ")/12M1 (13)

M() = ’}/10M1 =+ ’YQ()MQ — PM() (14)

M = —2B,Mn —5(M — M") (1.5)

Nestas equacoes, n é a densidade de fotons da emissao laser, M; a densidade de populacao
do nivel mais alto da transicao laser, My a densidade de populacao no nivel inferior da
transi¢ao laser e M, corresponde ao nivel fundamental. Para o absorvedor saturavel temos
M, a densidade de inversdao de populacdo. Ademais temos que £ = 4,/L e ¢ =1{,/L, onde
L é o comprimento da cavidade ética, ¢, o comprimento do tubo de descarga e ¢, o
comprimento da célula que contém o gis saturdvel. P é a taxa de bombeio; 2k = ¢T/L
a taxa de perdas da cavidade Gtica; o T a transmitancia do espelho. M é a diferenca
de populacao, em equilibrio térmico do absorvedor; e B, e B, sao os coeficientes de
amplificacao e absorcao respectivamente. Estes coeficientes tem uma correcao da funcao
de particao rotacional e do fator de degenerescéncia nos niveis. v;; € a taxa de relaxagao
do nivel i para o nivel j e ¥ a taxa de relaxacao da inversao de populacao do absorvedor

saturavel.

Somando as equagoes 1.2 e 1.3 e fazendo as seguintes substituicoes:

N:M0+M1+M2
M:MI'MQa
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I =2B,n/v
M= %(720 - Y10 - 2712)
Y2 = 5(720 + Y10 + 2712)

nas equagoes 1.1, 1.2, 1.3, 1.4 e 1.5, de ai fazendo um pouco de algebra [17], é possivel

chegar ao conjunto de equagoes seguente:

I = I(B,tM — ¢B,M — 2k) (1.6)

M = —(I +1)y,M + PMgy + (N — M) (1.7)
My = y,N — nM — (75 + P)M, (1.8)

M = —2B,Mn —5(M — M") (1.9)

Este sistema de equacoes tem sido resolvidas numericamente para o estado estacionario
e para as pulsacbes periédicas e cadticas com bons resultados [13]. O modelo foi testado
em dois trabalhos experimentais por P.C. Oliveira et.al [20, 21]. Num deles estudo-se
as bifurcagoes dos estados periddicos para os cadticos ou de cadtico para cadtico e de
periddico para periddico, tirando-se médias temporais da intensidade do laser de COs.
No outro estudo-se a dinamica, medindo-se a intensidade e o coeficiente de amplificacao
do laser. As varidveis dinamicas sao, neste caso, correlacionadas para achar projecoes do

atrator do sistema.



Capitulo 2

EFEITO FOTOGALVANICO

O efeito fotogalvanico (ou optogalvanico) foi observado pela primeira vez em descargas
em gases e reportado por Penning em 1928 [22]. A observagdo deste efeito em lasers de
CO,, foi feita em 1967. O efeito optogalvanico pode ser definido assim: sao mudanc¢as nas
propriedades elétricas de descargas em gases submetidos a iluminacdo, com radiagdo de
comprimento de onda correspondente a uma transicao atomica ou molecular [23]. Tem-
se feito muitos modelos tedricos para descrever o efeito optogalvanico e uma revisao

detalhada pode ser vista nas referéncias [29, 30].

O efeito fotogalvanico é muito utilizado no estudo espectroscopico de alta resolucao
em gases, na construgio de velocimetros [11], na estabilizacao de lasers [10] e na andlises
de taxas de carbono isotépico [24]. Apresentamos a seguir uma descrigdo qualitativa do

efeito e da técnica de sua deteccao em um laser a gés.

2.1 Descargas em gases

As primeiras experiéncias com descargas em gases foram em tubos de raios catdédicos,
onde colocavam-se dois eléctrodos dentro de um tubo de pirex com gas a baixa pressao.

Quando o gas é submetido a um certo nivel de tensao ele comeca a conduzir e aparece uma

16
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luminescéncia, cujo espectro é caracteristico do gas. Com estas experiéncias iniciaram-se
os estudos da estrutura da matéria [25]. A Figura 2.1 mostra um esquema do comporta-
mento de uma ampola de gés, submetida a uma tensdo externa e conduzindo eletricidade
no estado de plasma. Estas ampolas, com emissao eficiente de luz visivel, deram origem as
atuais lampadas fluorescentes. Ampolas com vapor de mercirio (Hg) dao as luzes bran-
cas e com vapor de sédio (Na) as lampadas que tem cor amarelada, vistas na iluminacao

publica.

Luz
Vo

Gases

Te?ra
Luz

g e 8
D a )
S
e

Figura 2.1: Iustragao do efeito fotogalvanico: Ampola de gas que apresenta fluorescéncia
com a descarga elétrica.

Nas condigoes ordindrias os gases sao maus condutores da corrente elétrica, porem
se baixamos a pressao eles se tornam bons condutores quando se aplica uma diferenca
de potencial suficientemente elevada. Podemos ver um esquema do comportamento da
corrente em fun¢do da tensdao na Figura 2.2. A corrente é zero para tensdes pequenas.
Para um dado valor de V; o gds comeca a conduzir. Ocorre que a coluna do plasma
gasoso tem resposta biestavel, isto é, para um mesmo valor de tensao acima de V; ha dois

valores possiveis da corrente. Esta é uma caracteristica da conductividade dos gases que
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Figura 2.2: Esquema do comportamento tipico da corrente em fun¢ao da tensao aplicada
em uma ampola de gas.

se manifesta fazendo a corrente crescer de modo explosivo quando a tensao ultrapassa o
valor V. Freqiientemente em misturas a baixa pressao V;, é muito préxima de V;. Quando
se aplica uma tensao V > V, qualquer pequena flutuacao faz ultrapassar o valor V; e a

ampola de gés é entdo instavel para conduzir uma corrente finita.

Uma resisténcia elétrica é dita Ohmica quando o resistor obedece a lei de Ohm
J=0E, onde o, é a conductividade, E o campo elétrico e J a densidade de corrente [26].
O comportamento da corrente total em fungao da tensao é linear, como mostra a Figura

2.3a.

Quando conectamos em série a ampola do gds e o resistor podemos solucionar o
problema de biestabilidade e da instabilidade que a corrente no gas apresenta. O resistor

limita a corrente no gas. Na Figura 2.3b podemos ver um esquema do comportamento
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Figura 2.3: Esquema do comportamento da corrente em funcao da tensdo aplicada: (a)
em um resistor 6hmico, (b) na ampola de gis com resistor em serie.

que tem a curva corrente versus tensao para o gas e o resistor conectados em serie. E
desta forma que o laser de CO, esta conectado a fonte de alta tensao continua. Resistores

de 50 a 100 k€2 sao usados para controlar a corrente de descarga, que em geral é da ordem

de 40 mA.

2.2 O efeito fotogalvanico

O efeito fotogalvanico ocorre quando uma ampola de gas sob acao de uma corrente recebe
um feixe de luz. Temos na Figura 2.4 uma representacdo do arranjo para a observagao
desse efeito. I,reda € um feixe luminoso com um comprimento de onda A que pode estar
na faixa do ultravioleta até infravermelho distante (~150 nm até ~20.000 nm). Na ampola

de gds MT, M, e~ é uma mistura de gases no estado de oxidacao, no estado excitado e
b ) )
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de elétrons livres, respectivamente, em um plasma formado pela descarga. 1544, € 0 feixe

apés atravessar o plasma.

——1 TENSAO

1
R -
TERRA

|saida

|entrada
M+M'+¢ —

Figura 2.4: Esquema da montagem para estudar o efeito fotogalvanico em uma ampola
fora do laser.

Conforme a valor de A e o tipo de mistura de gases, o valor da intensidade do feixe

apoés atravessar a descarga pode apresentar um dos trés casos seguintes:

Isaida < Ientrada
Isaida = lentrada (21)

Isaida > Ientrada

O primeiro caso corresponde a uma absor¢ao do gas, o segundo caso é quando o gas é
transparente para A e o 1ltimo caso corresponde a uma emissao estimulada por I.,;rq4, COM
comprimento de onda A. Neste 1ltimo caso podemos colocar o sistema da Figura 2.4 dentro
de uma cavidade 6tica e obtemos um laser emitindo um comprimento de onda préximo
do comprimento A\. Como tinhamos definido antes, o efeito optogalvanico corresponde as
mudancas elétricas dos gases na corrente descarga como fungao de Io;4r04q- A Figura 2.5
mostra um esquema tipico do comportamento da corrente em funcao da intensidade do

feixe incidente.



2.2 O efeito fotogalvanico 21

<
o
g A [
< | -
8 B -7 Issida < lentrada
4% -
o 1. i
Ll e
a i (0]
L
l— -
5 J lssida > lentrada
[ne _
[a'd
O -
(&) _
| entrada

Figura 2.5: Comportamento da corrente de descarga em uma coluna de gas como fung¢ao
da intensidade de luz incidente e atravessando o gés.

Quando nao incide luz a corrente na descarga é ip. A incidéncia da luz pode
aumentar ou diminuir este valor da corrente. No grafico da Figura 2.5 a linha cheia indica
o efeito fotogalvanico tipico quando temos ganho 6tico ou seja amplificacao da luz pelo
gds. A corrente tende a diminuir e diz-se que o efeito fotogalvanico é negativo. O efeito
optogalvanico quando o gas é absorvedor esta, representado pela curva tracejada. Aqui
a corrente cresce quando a resisténcia do gas diminui. A Figura 2.5 é uma representacao
muito simplificada e sé vale para o regime continuo da luz incidente e para condi¢oes do
plasma onde a mistura dos gases perde energia de translagao para a emissao estimulada.
Veremos que em nossos experimentos, o laser de COy usado mostra o efeito com sinal
oposto ao representado na Figura 2.5. Quando a coluna de gas recebe pulsos de luz a
resposta fotogalvanica ganha uma dindmica muito mais complexa. Tal dindmica depende

das taxas de relaxacdo dos gases e esta descrita na seguinte secao.
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2.3 O efeito fotogalvanico no laser de CO,

Em osciladores laser o efeito fotogalvanico é produzido pela propria radiacao do laser
dentro da cavidade 6tica, passando pelo gis amplificador. O efeito optogalvanico no
laser de CO; foi tratado com dependéncia temporal e independentemente do tempo por

pesquisadores em nos EUA, no Japao e na Itdlia [27, 10, 28, 29, 30].

2.3.1 Tratamento termodinamico do efeito fotogalvanico

Quando ocorre a descarga no tubo, a mistura dos gases COs, Ny e He transforma-se em
um plasma de alta temperatura. O laser de CO, operando em modo continuo, pode ser
visto como um sistema em equilibrio térmico para trés sub-sistemas. O primeiro sub-
sistema consiste no gas CO, misturado com os outros componentes em um movimento
translacional. Um quase-equilibrio, devido as colisoes que s6 mudam as velocidades dos
componentes do plasma, que permite definir uma temperatura translacional do plasma,
Tr. Outro sub-sistema, que resulta das colisdes transferindo energia entre os niveis de
vibragdo assimétricos (0, 0, ) da molécula de CO,, d4 lugar a uma temperatura Ty, as-
sociada ao nivel superior da emissdo do laser. Finalmente os niveis vibracionais simétricos
e de dobramento (v, 0, 0) e (0, v, 0) podem também ter uma temperatura, Ty, definida
(aproximadamente) de acordo com a distribui¢do de populagio estabelecida por colises
ressonantes com transferéncia de energia. Nos lasers de CO, tem-se em geral T,, > Tp >
Tr. Observe-se que Ty e T, pode ultrapassar milhares de graus enquanto T, a tempe-
ratura do movimento das moléculas precisa ser limitada para nao destruir as paredes do
tubo. A temperatura translacional vai ser determinante no processo de variacdao da cor-
rente elétrica no plasma. Seu valor vai depender do mecanismos de relaxacao colisionais

conforme indicados na Figura 2.6 para a molécula de CO, no laser.

A Figura 2.6 mostra os niveis de energia e as taxas relaxacoes de corrente de

colisOes inelasticas vibracional-vibracional-translacional (V-V-T) na molécula. As flechas
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indicam as saidas de energia dos niveis vibracionais superior, U, inferior, L, e de emissao
do laser. O aquecimento/resfriamento de gds produz diminui¢do/aumento da densidade
local de moléculas na regido de radiacdo, cujo resultado é um aumento/diminui¢do da

corrente de descarga.
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Figura 2.6: Esquema representativo das relaxacdes da molécula de CO, na descarga do
laser [10].

H4 trés formas de diminuir a temperatura translacional dentro do tubo de descarga:
por difusdo, por convecgdo e por radiagdo (ver secdo 1.1.2). Em presenca da emissio
estimulada as populagoes dos niveis vibracionais mudam e a energia vibracional pode
ser transformada no aumento ou diminui¢ao da temperatura do gas, através do processo
de relaxagao vibracional-translacional (V-T). Entdo com a emissdo o laser tira ou coloca

energia térmica translacional no plasma. A variagdo da temperatura no plasma produz
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entao uma variacao na corrente de descarga. Este fenomeno pode ser explicado em termos
da variagio na densidade local de moléculas (olhando para o modelo termodinamico) que
faz variar a resisténcia elétrica, quando a temperatura varia com a pressao quase constante

22, 27).

Na Figura 2.7 podemos ver gréficos obtidos por Meucci [27], observando efeito
fotogalvanico no laser de COs. A Figura 2.7a mostra a diminuic¢ao da corrente de descarga,
quando a poténcia do laser de CO, aumenta e a Figura 2.7b apresenta um aumento
linear da corrente de descarga com a temperatura, dissipada por difusao para a adgua de
resfriamento do laser de COy. O nosso laser descrito no capitulo trés, apresenta o efeito

com sinal oposto ao da Figura 2.7
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Figura 2.7: Gréficos das variages da corrente de descarga em laser de CO, [22].
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2.3.2 A fase do efeito fotogalvanico

A técnica de medicao do efeito fotogalvanico, usando o amplificador Lock-in e modulagao
da amplitude de radiacdao mostra um sinal que depende da fase da referéncia. A referéncia
usualmente tem a sua fase escolhida como zero quando a radiagao cresse com a modulagao.
Quando a freqiiéncia de modulagdo varia, o efeito fotogalvanico no laser continuo pode
mudar de fase. Esta mudanca ocorre de forma regular quando aumentamos a freqiiéncia
de modulagdo do PZT e mantemos e mantemos todos os outros parametros fixos [10] ou
mudando-se a pressao do gas no tubo de descarga. Por exemplo, fixando uma freqiiéncia
de modulagao baixa no PZT, o efeito pode ter sinal positivo ou negativo variando a pressao

no tubo de descarga, [28, 29, 30].

A mudanca na fase em funcao da freqiiéncia de modulacao foi estudada nos tra-
balhos feitos por Moffatt et al [10]. A amplitude do sinal e a sua fase sdo mostradas na
Figura 2.8. Moffatt mostra que a fase do efeito fotogalvanico, medida em relagao a fase

da radiagdo do laser, esta muda em aproximadamente 2 kHz.

Na Figura 2.8, pode-se ver que a variacao relativa da corrente de descarga e a
mudanga de fase como fungao da freqgiiéncia de modulagao medida por Moffatt [10]. O
sinal do efeito fotogalvéanico, de acordo ao modelo termodinamico, é de fase oposta a baixa
freqiiéncia de modulagao, mas de forma estacionaria a fase diminui em amplitude com o
aumento da freqiiéncia de modulagao. A sinal do efeito fotogalvanico se anula entre 2 e
3 kHz. O sinal deixa de ser nula de novo a altas freqiiéncia de modulagao, mas com a
fase trocada e amplitude maxima na regiao 10 e 20 kHz. Em 100 kHz de freqiiéncia de

modulagao aproximadamente a corrente relativa desaparece.

A Figura 2.6 apresenta um esquema dos niveis de energia da molécula de CO; e a
grande diferenca entre os tempos de relaxagao dos niveis U e L para explicar a mudanga de
fase no efeito fotogalvanico por modulacao do PZT. Na Figura 2.6 vemos que a transi¢ao
estimulada da radiacao hvp.s., do nivel mais alto compete com o processo de relaxacao

vibracional vibracional translacional (V-V-T) que em baixas freqiiéncia de modulagao
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Figura 2.8: Fase do efeito fotogalvanico com respeito a fase de modulagao da poténcia de
um laser de CO,

varia, e se converte em um processo dominante. Quando a depopulacido do nivel (0,
0, 1) ndo é radiativa, caem para o grupo de niveis (0, 1, 0) por processos exotérmicos
e convertida estd, em energia translacional. A emissao leva a populacao excitada ao
grupo de niveis (0 19 0), onde ocorrem outros processos de colisdes muito rdpidos. Do
grupo de niveis (0, 1, 0) a molécula é rapidamente relaxada para o estado fundamental,
por processos de vibracdo translagdo (V-T), convertendo toda a energia vibracional do

sistema em energia translacional.

Quando freqiiéncia de modulacao do PZT é baixa e a poténcia do laser de CO, é

aumentada por varia¢do do comprimento da cavidade (aplicando 0 a 500 Volts no PZT),
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U diminui porque a maior parte da populagao do nivel (0 0° 1) é relaxada radiativamente
(hVraser de energia por fotén emitido) e hé relativamente poucas relaxagdes por colisdes
(V-V-T). Entdo quando a poténcia do laser aumenta, a temperatura Tr aumenta, a
impedancia da descarga aumenta também e a corrente diminui. A fase relativa e de 180°,

portanto o efeito fotogalvanico tem sinal negativo.

Quando a freqiiéncia de modulacao é alta, Ty permanece constante para quaisquer
variacao da poténcia do laser de CO,, enquanto T aumenta quando a poténcia do laser
aumenta, entao a impedancia da descarga diminui e a corrente de descarga aumenta. A

corrente de descarga agora esta em fase com a freqiiéncia de modulacao da cavidade.

Para freqiiéncias de modulagao perto de 1/27y;, onde estdo valendo os processos
de relaxagao (V-V-T) ( 7901 é 0 tempo que leva a relaxagio desde o nivel (0 0° 1)) e vale
cerca de 300us. A taxa de relaxagio colisional (V-T) do grupo de niveis (0 1° 0) é uma
ordem de grandeza mais rédpidas, com valor aproximado de 13 us. As taxas de relaxagao
medidas por Tachikawa e Shimizu [13, 14] sdo 70 Hz/Torr para o estado excitado U e de

1.7 kHz/Torr para os estados L da transigao laser.

Estes valores sao para pressoes suficientemente altas, quando a taxa de relaxacao
vibracional do nivel (0 0° 1) para o grupo de niveis (0 1° 0), é maior que a taxa de emissdo
espontanea, entao Ty aumenta e T, fica constante. Para pressoes suficientemente baixas,
a maior parte da populacao do nivel (0 0° 1) relaxa diretamente para o estado fundamental,
via transicao radiativa espontanea de comprimento de onda 4.3 ym, com uma taxa de 385
Hz. Este valor faz com que para pressoes abaixo de 7 Torr o efeito fotogalvanico tenha
fase de 0° em baixa freqiiéncia de modulacao e 180° para alta freqiiéncia de modulagao.
Esta situacao, oposta a da Figura 2.8, é a que vai ocorrer em nosso experimento descrito

no capitulo seguinte.



Capitulo 3

RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Este capitulo tem como objetivo descrever experimentos com a dinamica do laser de CO,
operando em regime continuo, e pulsado no modo Q-switching passivo. Como foi discutido
anteriormente o regime pulsado possui uma larga variedade de comportamentos periddicos
e cadticos interessantes de estudar, do ponto vista da 6ptica nao-linear. Nos experimentos
mede-se a corrente de descarga do laser de CO, e suas variacdes nos regimes cadticos e
periédicos operando no modo Q-switching. Inicialmente é mostrado um esquema da
montagem experimental, explicando-se a técnica de modulagao em freqiiéncia e detecgao
com amplificador um Lock-in. E apresentado em seguida o comportamento do laser
continuo sintonizado e o correspondente efeito fotogalvanico. Finalmente sao relatados
os efeitos de bifurcagoes dinamicas observados com efeito fotogalvanico, com o laser em

regime Q-switching.

3.1 Montagem experimental

Na Figura 3.1 podemos ver um esquema do laser de CO,; e da montagem usada para
capturar as médias temporais assim como também as séries temporais da corrente de

descargas e da intensidade do laser de CO;5. A montagem contém o laser de CO, com os

28
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Figura 3.1: Esquema do montagem experimental para estudar o efeito fotogalvanico no
laser de CO4, operando no modo Q-switching.

seguintes componentes: um tubo de descarga com comprimento de 75 cm pelo qual flui
uma mistura de CO,, Ny e He nas proporcoes 1:1:3 respectivamente e uma pressao média
de 7 Torr da mistura de gds; uma célula de comprimento 5 cm, que contém o gas SFg
misturado com gds amortecedor, é o absorvedor saturavel intracavidade que vai provocar
pulsacoes de Q-switching; e a cavidade ética tipo Fabry-Pérot tem que comprimento de
150 cm. Em um extremo da cavidade ha um espelho esférico de raio de curvatura de 5
m e refletividade 100%, montado num cilindro de ceramico piezoeléctrico (PZT) que é
movido com uma tensao de 0 a 450 Volts. No outro extremo hd uma grade de difracao
com 150 linhas/mm e 30% de saida na reflexdo de ordem zero. Esta grade reflete como

realimentacao cerca de 69% na primeira ordem de difracdo. Tal reflexdo atua como seletor
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de freqiiéncias de linhas rotovibracionais do CO,. Dentro de cada linha selecionada o
movimento do espelho pelo PZT faz uma sintonizacao de 50 MHz. O feixe de saida do
laser é levado através de espelhos para um divisor de feixe. Um deles vai para um detetor
de poténcia e o outro para um fotodetetor de intensidade rapido (Hg-Cd-Te). Este sinal é
levada por um cabo coaxial para o amplificador Lock-in [31], cuja freqiiéncia de referéncia

é produzida por uma roda dentada (chopper) ou pelo mudulador do PZT.

O tubo de descarga tem dois eléctrodos, um catodo no qual é aplicada um potencial
de 15 kV e um anodo conectado a terra. Para medir-se a corrente é conectado um resistor
de 1k em série no circuito. A diferenca de potencial no resistor passa por um capacitor
de 450 pF em série com o Lock-in para eliminar o nivel DC. O sinal saida do capacitor é

levada através de um cabo coaxial para Lock-in [31].

O Lock-in é um amplificador sensivel a freqiiéncia e a fase de um sinal em relacao
a uma referéncia. Se o sinal de entrada no Lock-in contém a componente de freqiiéncia
w, entao esta componente de freqiiéncia w vai ser amplificada. A referéncia do Lock-in
tem dois tipos de utilizacdo. No caso de modulacao do feixe com uma roda dentada
(chopper), o sinal vinda do fotodetetor Hg-Cd-Te esta modulado em amplitude com a
mesma freqiiéncia da roda dentada, que é usada como referéncia no Lock-in. A Figura
3.2 mostra esta amplificacdo. A modulagao por roda dentada no exterior da cavidade do

laser nao afeta a corrente na descarga, logo nao serve para detectar o efeito fotogalvanico.

A Figura 3.2 mostra o perfil da intensidade em funcao da freqiiéncia 6tica do laser
de CO, obtido sem absorvedor saturavel na célula. Este sinal foi obtido no detetor Hg-
Cd-Te usando o chopper na frente do feixe com freqiiéncia de 554 Hz. Esta freqiiéncia
foi usada como sinal de referéncia no Lock-in. O PZT faz uma varredura de 0 a 500
volts, que correspondem a 60 MHz na freqiiéncia 6tica da cavidade. A varredura tarda
60 segundos. O controle da rampa do PZT e a aquisicdo de dados foram feitos por um
computador para garantir que a aquisicao dos dados e o movimento do PZT iniciaram ao

mesmo tempo.
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Figura 3.2: Intensidade do laser de CO45 em operagao continua, com chopper de referéncia
no Lock-in. Na ordenada temos uma intensidade maxima de 3 Watts, medida no detetor
de poténcia. O valor de pico ocorre em v é 28359773,8165 MHz correspondente a linha
espectral P(18) da banda de 10.6 um [Pag.22 da ref. [2]].

O segundo tipo de amplificagao Lock-in é usada tanto para a poténcia da luz laser
no fotodetector como para a corrente no circuito de alimentacao da descarga. Neste caso
nao hé roda dentada (chopper) na frente do feixe de luz. A tensdo aplicada no PZT é
modulada com uma pequena amplitude de 2 Volts pico a pico e o sinal desta modulacao,
é que vai ser o sinal de referéncia do Lock-in. O laser tem entao sua freqiiéncia 6tica de
emissdo modulada (modulagdo FM). A poténcia emitida e a corrente no circuito estao
também (a variagao da corrente) modulados na mesma freqiiéncia da modulagao do PZT.

Deste modo o efeito fotogalvanico pode ser detectado no Lock-in. Sendo uma “ variacao”
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AS a parte modulada do sinal na entrada do Lock-in, a saida do lock-in vai apresentar

um sinal amplificado na forma:

AS = <%) dv (3.1)

Onde dv ou Av é a profundidade de modulagao (freqiiéncias varridas em em periodo de
modulagdo) na referéncia ética produzida pela modulacao do PZT. Este sinal de saida
é portanto a derivada da intensidade ou da corrente em relacao a freqiiéncia do laser.
Consequentemente nossos sinais experimentais, correspondem ao perfil de emissao do
laser e do efeito fotogalvanico vao aparecer como derivadas em relacao a freqiiéncia otica

do laser. Tais experimentos serao descrito na se¢ao seguinte.

3.2 Intensidade e corrente com o PZT modulado

Para os dados recolhidos aqui, a célula do absorvedor intracavidade estava com vacuo.
Deste modo o laser opera em regime continuo e sua poténcia cresse e diminui quando a
cavidade ética é sintonizada sobre a linha P(18) de 10.6 ym. Os graficos da Figura 3.3
foram feitos modulando a rampa de tensao do PZT, com uma funcao senoidal de 4 Volts
pico a pico, gerada por um gerador de fungdes e freqiiéncias como estd indicado na Figura

3.1.

Os graficos A e B da Figura 3.3 mostram a derivada da intensidade do laser de
COg e a derivada da corrente de descarga, respectivamente, obtidos com o Lock-in com
amplificacdo usando modulacao de freqiiéncia de 100 Hz no PZT. E possivel ver que o
sinal depende linearmente da freqiiéncia do laser ¢ a derivada do sinal da Figura 3.2.
Um comportamento parecido ocorre com a derivada da corrente de descarga apresentada
no grafico B. Esta variacdo da corrente corresponde ao efeito fotogalvanico. A fase da
referéncia do Lock-in para todas as duas Figuras foi a mesma, escolhida para das o maximo

sinal na modulacao de poténcia.
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Figura 3.3: Derivada da intensidade e da corrente do laser em funcao da freqiiéncia de
sintonizagao. A e B com modulacao de 100 Hz, C e D com 500 Hz, E e F com 1 kHz, G
e H com 2 kHz, I e J com 4 kHz, K e L com 5 kHz respectivamente. Notacdo (i) para a
corrente e (I) para a intensidade do laser de CO,. As unidades usadas para os graficos sao
Watts/MHz para a derivada da intensidade e Ampere/MHz para a derivada da corrente

Nos gréaficos C e D da Figuras 3.3 é possivel ver que para freqiiéncia de modulagao
de 500 Hz no PZT, a fase fotogalvanica continua aproximadamente igual a fase do sinal

da intensidade. O efeito fotogalvanico continua positivo.
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Os graficos E e F da Figura 3.3, correspondem ao PZT modulado com freqiiéncia
de 1 kHz, mostra que o sinal da derivada da corrente caiu, quando medido com a fase de
referéncia 6tima para a derivada da poténcia. Isto significa que a boa fase para medir o

efeito fotogalvanico nao é mais a mesma para a modulagao da poténcia .

Ainda na Figura 3.3, nos gréaficos G e H faz-se mais evidente a diminui¢ao do
sinal da derivada da corrente da descarga, quando é usado 2 kHz de freqiiéncia para
modular o PZT. O grafico H da Figura 3.3, mostra um sinal pequeno que indica que
estd acontecendo a mudanca de fase do efeito fotogalvanico. Este fenomeno tinha sido
reportado por Moffatt et al [10] e por Tachikawa et al [13, 14]. Como foi explicado no
capitulo anterior, as relaxagoes V-V-T do nivel (0, 0°, 1) para o grupo de niveis (0, 1,
0) e a emissao expontanea para o nivel fundamental diminuem quando o laser aumenta
a poténcia. Enquanto as relaxagdes V-T dos niveis (0, 1, 0) para o nivel fundamental
fica quase constante. Para modulacao em torno de 2 kHz os efeitos de aquecimento do
sub-sistema translacional se cancelam, entao a derivada da corrente de descarga quase
que se anula. Nao ha manifestacao do efeito fotogalvanico nesta freqiiéncia de modulacao

do PZT.

Os graficos I e J da Figuras 3.3 correspondem a os sinais da derivada da intensidade
e da corrente de descarga respectivamente, usando 4 kHz de freqiiéncia na referéncia do
Lock-in. O grafico J mostra que a fase do efeito fotogalvanico foi trocada. Para esta
freqiiéncia, acontece que a relaxagoes V-V-T e por emissao expontanea do estado U ficam
constantes, enquanto as relaxagdes do grupo de niveis (0 1 0) para o estado fundamental,
¢ aumentado segundo a modulagao do PZT. Entao o sinal da derivada da corrente tera

fase oposta ao sinal em baixa freqiiéncia de modulagao.

Os graficos K e L da Figuras 3.3 mostram que os sinais das derivadas da poténcia
e da corrente continuam com fases opostas. O sinal da corrente aumentou mostrando
que a sua fase estd mais proxima de 180° em relacdo a fase do sinal da intensidade,
com modulacao de 5 kHz no PZT. No final da varredura em freqiiéncia, o sinal mostra

uma pequena perturbacgao, causada pela nao linearidade na resposta do PZT, quando é
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modulado com altas freqiiéncias. No grafico L da Figuras 3.3 aparece a mesma alteracao,
mas com amplitude maior. Este fendmeno esta associado ao surgimentos de pulsacoes do
laser induzidas pela modulagdo do PZT. O laser apresenta caos por modula¢do (muito
estudado pelo grupo de florénga na Itdlia). O caos no laser de COy é provocado pela
presenca de um modulador acusto-otico dentro da cavidade 6tica. As alteracgoes sao
bifurcagoes nas séries temporais da intensidade do laser quanto a corrente de descarga.
Tal fenomeno de dinamica cadtica deve ser distinguido da dinamica cadtica produzida
pela presenca do gds absorvedor saturavel. Esto ultimo vai ser apresentada na secao 3.4

e ocorre mesmo sem modulacao do PZT.

3.3 Perfil da intensidade e da corrente

Para obter os perfis da intensidade do laser e da corrente de descarga, a partir dos sinais
experimentais das derivadas foram usados os dados experimentais apresentados na Figura
3.3 e 0 programa xmgrace para integracdo numérica. O resultado deste processamento
dos dados sao os perfis da intensidade do laser de CO, e da corrente de descarga mostrados
na Figura 3.4. Pode-se ver diretamente nas Figuras que os perfis apresentam curvas suaves.
O gréfico L da Figura é o inico que mostra uma alteracao abrupta da suavidade, reflexo
da dinamica caética induzida pelo PZT modulado a 5 kHz. Os graficos da Figura 3.4
apresentam uma falta de simetria em relagao ao eixo da intensidade (ordenada), causada
pela resposta nao linear do PZT, perto de 500 Volts. Os perfis destes graficos devem ser
comparados com o da Figura 3.2. A mudanca de fase do efeito fotogalvanico em torno de

2kHz de modulagao pode-se ver também representada, na seqiiéncia da Figura 3.4.

Trabalhos recentes apresentam resultados para medigoes do perfil da intensidade

do laser de CO4 [20] e perfis da corrente de descarga [32].
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Figura 3.4: Perfil da intensidade e da corrente do laser com freqiiéncia de modulagao. O
pico da poténcia corresponde a 3 Watts e o valor de iy é 18 mA.

3.4 Intensidade e corrente com o PZT modulado e

com SF¢ na célula

Para estudar o efeito fotogalvanico com o laser pulsado, colocou-se na célula intracavi-

dade um absorvedor saturavel (gis SFg). Com este gis na célula o laser de CO, opera
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em modo Q-switching, mostrando uma larga variedade de comportamentos dinamicos,
quando se faz a varredura no PZT. A Figura 3.5 mostra uma série de quatro graficos
da poténcia captados pelo detetor Hg-Cd-Te onde é possivel ver os comportamentos pe-

riédicos e cadticos das pulsagoes do laser. Os graficos (a-c) da Figura 3.5 mostram séries
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Figura 3.5: Evolugao temporal da dinamica do laser indo de um comportamento periédico
para outro através de bifurcagoes incluindo por um comportamento cadtico.
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temporais da intensidade do laser de CO5 com pulsos periédicos. No grafico d a evolugao

da pulsagao é cadtica, como pode ser visto na mudanca da forma dos pulsos. A Figura
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Figura 3.6: Pulsos peridédicos da intensidade do laser e representacao das bifurcagoes na
dinamica.

3.6 mostra trés tipos individuais de pulsos da intensidade do laser de CO,, corresponden-
tes a diferentes comportamentos das dinamicas do sistema. Estes tipos diferentes podem
aparecer em sequéncia periddicas ou embaralhados de forma cadtica e sao obtidos para
diferentes valores do ganho do laser. A variagdo do ganho é produzida durante a varre-
dura do PZT. As séries temporais foram obtidas com uma placa de aquisicoes rapidas
GageScope e os dados passados por um programa TISEAN, para tirar um pouco de

ruido das séries.

O trabalho de Lefranc [18] com o modelo de trés niveis para o médio ativo e
dois niveis para o absorvedor saturavel, descreve bem o comportamento do laser CO5 no
modo Q-switching. Lefranc apresenta diagramas de bifurcacao que sao aproximadamente

reproduzidos com os dados da Figura 3.5.
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O efeito fotogalvanico observado com o laser pulsado pode ser visto na Figura
3.8. Duas séries temporais sdo coletadas simultaneamente. Sdo seqiiéncias de pulsos da

poténcia do laser e da corrente de alimentacdo. Em segmentos temporais longos podemos
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Figura 3.7: Series temporais dos pulsos da corrente da descarga e da intensidade do laser
em transicao cadtica.

Observando a dinamica temporal mostrada nos graficos da Figura 3.8 é possivel

ver que para um mesmo periodo de tempo, a largura e forma dos pulsos nao sao iguais.
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Nao da para ver a dinamica rapida dos pulsos nas séries temporais da corrente. Os
acontecimentos na corrente de descarga sao aproximadamente 12 vezes mais lentos que os
mesmos nos pulsos da intensidade do laser. Entretanto o pico e a area total do pulso da
corrente varia, dependendo do pulso da poténcia. Isto pode ser observado no pico central

da Figura 3.8.

Uma analise detalhada da forma dos pulsos da corrente estd sendo desenvolvida
por H. L. D. Cavalcante [33]. Usando o modelo de 3-2 niveis das equagoes 1.1 a 1.5,
calculam-se as pulsagoes da molécula de COq, M;(t) e My(t). Com estas populagoes é
possivel resolver uma expressao para a temperatura translacional e para a corrente em

fungao do tempo [22].

A Figura 3.9 mostra um grupo de gréficos das derivadas das médias temporais da
intensidade do laser e das derivadas de médias da corrente de descarga com gds SFg na
célula intracavidade em funcao da freqiiéncia do laser. Tais medidas foram feitas com a
mesma modulagdo FM com amplificador Lock-in j& apresentado para o laser em regime
cw. Nos graficos cada pico nas curvas das derivadas (Figura 3.9) significa uma mudanga na
dinamica do sistema, quando sai de um regime periddico para outro ou de um cadtico para
periddico e vice-versa. Estes picos caracterizam as bifurcacées na dinamica do sistema

21].

Nos graficos A e B da Figura 3.9 mostram-se as derivadas das médias temporais da
intensidade do laser e da corrente descarga, respectivamente, com freqiiéncia de modulacao
do PZT em 500 Hz. No grafico A desta Figura pode-se ver as bifurcagoes que tem o
sistema, olhando-se para a derivada da média temporal da poténcia do laser. Aqui cada
pico ocorre quando o sistema passa de um modo periédico (P(™) para outro periédico
(P+1) ou de (P™) para (P™~1) e a dindmica do sistema fica temporariamente cadtica.
Assim, cada pico do grafico indica uma mudanca dinamica do sistema. O grafico B da

Figura 3.9, corresponde a derivada da média temporal da corrente de descarga.

Os gréaficos C e D na Figura 3.9 correspondem a intensidade do laser e corrente
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Figura 3.8: Series temporais dos pulsos da corrente da descarga e da intensidade do laser.

de descarga respectivamente, usado 1kHz como freqiiéncia de referéncia no lock-in. No
grafico C pode-se ver que o comportamento da média temporal da intensidade do laser,
tem de forma geral a mesma dindmica que o grafico A. Aqui neste gréfico (C), tem-
se filtrado ruido de baixa freqiiéncia e perdido intensidade nas bifurcacées da dinamica.
Enquanto a média temporal da corrente de descarga (grafico D da Figura 3.9) permanece

igual na dinamica e forma das bifurcagoes.
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Figura 3.9: Bifurca¢oes na dinamica manifestadas na média da intensidade (%) e da
corrente ((‘;—f}) do laser.

Nos grafico E e F da Figura 3.9, mostra-se a média temporal da intensidade e
da corrente de descarga do laser de CO,, com freqiiéncia de modulacao 4kHz. Estes
graficos apresentam anomalias nas médias temporais, que podem ser explicadas em termos
das condigcoes de operacao do laser. O que pode-se ver nos graficos sao dois modos
transversais electromagnéticos competindo na cavidade Fabry-Pérot, e isto é causado

pelas mudancas nos parametros de operacao do laser de CO,, como a pressao do gas SFg
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na célula intracavidade, a abertura da iris, o comprimento da cavidade e pressao do gas
no tubo de descarga. No grafico F da Figura 3.9, d4 para ver-se que a fase do efeito
fotogalvanico trocou de sinal como no caso de funcionamento continuo (ver Figura 3.3 e
3.4). Isto mostra que a mudanga de fase no efeito fotogalvanico é independente do modo

de operacao do laser.

3.5 Perfil da corrente e da intensidade com o laser

em Q-switching

Os perfis da intensidade e da corrente de descarga do laser de COs, apresentados na Figu-
ra 3.10 foram obtidos por integracao numérica dos dados tomados nas médias temporais
da Figura 3.9. Esta transformacao de dados foi feita usando um programa computacional
instalado em FreeBSD chamado xmgrace. Os graficos A e B da Figura 3.10 corres-
pondem a intensidade do laser e a corrente de descarga respectivamente. O grafico A
pode-se ver que possui simetria parabdlica quase perfeita, como ocorre no caso do mo-
do de funcionamento continuo, além de apresentar pequenas ondulagoes. Cada pequena
ondulacao sobre a pardbola esta associada a uma mudanca da dinamica do sistema, re-
presentada nos graficos da Figura 3.9 por um pico. A simetria da curva tao perto da
parabola, pode-se explicar assim: a resposta nao linear do PZT concordo com uma curva

% ~ —1®, entdo a integral desta fica parabdlica. No grafico B da Figura 3.10,

de equacao
correspondente a corrente de descarga, mostra uma forte assimetria, mas é possivel ver

as mudancas na dinamica da corrente na varredura do PZT.

Nos graficos C e D da Figura 3.6, os perfis obtidos da intensidade do laser e a cor-
rente de descarga respectivamente, sao altamente assimétricos, mas é possivel reconhecer
as trocas na dinamica do sistema. Nestes graficos nao observamos diferencias importantes

em relacao a A e B, isto é, s6 mudou a freqiiéncia de modulacao para 1kHz.

Os gréficos E e F da Figura 3.10, apresentam os perfis da intensidade e a corrente
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Figura 3.10: Mudanca na dinamica manifestadas na média da intensidade e da corrente,
com o laser trabalhando em Q-switching.

de descarga do laser de CO,, com o PZT modulado a 4 kHz. Estes apresentam uma
assimetria muito mais marcada que os graficos anteriores da Figura 3.10, conseqiiéncia
dos modos transversais electromagnéticos em competéncia. A troca de fase é aqui muito
mais evidente e é possivel também ver-se a mudancas na dinamica nas ondulacoes sobre

a curva.



CONCLUSOES

Em um estudo precedente ao do efeito fotogalvanico, tentamos primeiro medir a fluo-
rescéncia visivel através do tubo de descarga de um laser de CO5 com absorvedor saturavel
intracavidade, operando em regime cadtico por Q-switching passivo. Para isto foi preciso
montar um circuito amplificador com baixo ruido e rapido o suficiente para detectar os
pulsos de luz gerados pela fluorescéncia do tubo de descarga, com o laser de CO4 traba-
lhando em modo Q-switching. Para tal objetivo foi necessdrio um importante trabalho
de instrumentacao; com eletronica discreta, fotodetectores rapidos e sensiveis em diferen-
tes faixas de freqiiéncias e fazendo circuitos impressos de baixo ruido. Os resultados da

fluorescéncia visivel nao foram apresentados nesta monografia.

O efeito fotogalvanico foi entao observado como variacao da corrente do tubo ampli-
ficador do laser em func¢ao da poténcia emitida. Os primeiros experimentos para observar
a variagdo da corrente de descarga do laser foram realizados com o laser de CO4 conven-
cional em regime continuo. O sinal do efeito fotogalvanico foi detectado simultaneamente
com a variacao da poténcia do laser usando-se uma varredura da freqiiéncia da cavidade
do laser com modulacao. Um amplificador sincrono foi usada para capturar simultanea-
mente as derivadas da poténcia do laser e da corrente de descarga em funcdo da freqiiéncia
de emissao. O efeito fotogalvanico do nosso laser em regime continuo ocorre com sinal
positivo. A corrente cresse quando a poténcia da radiacao na cavidade aumenta. Este
resultado é igual ao encontrado em laser com baixa pressao dos gases, por pesquisadores

do Japao em 1990 [13, 14].
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Para o laser operando pulsado por Q-switching foram feitas observagoes dos pulsos
da poténcia e da corrente no laser. Tais medidas mostram que os pulsos de Q-switching,
sejam com o laser periédico ou cadtico, tem uma dindmica muito mais radpida que a re-
posta da corrente no plasma. Entretanto a area dos pulsos da corrente tem indicacao da
energia total de cada pulso emitido pelo laser. Com medigoes feitas usando varredura
na freqiiéncia da cavidade e modulacoes de freqiiéncias do laser, estudamos também bi-
furcagoes dinamicas por observacao de médias temporais. Diferentes modos de pulsacao
manifesta-se no efeito optogalvanico do laser de CO,, operando em modo Q-switching.
Para as médias temporais da corrente encontramos as mesmas bifurcacoes que se apre-

sentam nas médias temporais da intensidade do laser operando em modo Q-switching.

Com este trabalho consegui habilidade para manipular o instrumental do labo-
ratorio, operando osciloscopios, amplificadores lock-in, laser de CO, e interfaces aqui-
sicoes de dados com computador. O tratamento das equacoes de taxa com o modelo 3-2
niveis esta sendo desenvolvido pelo aluno de doutorado H. L. D. S. Cavalcante [33] para

comparagao com nossos resultados experimentais.
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