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Resumo

Montamos um Laser Semicondutor em Cavidade Estendida (LSCE) para contornar algu-
mas limitagGes de diodos laser isolados como pegueno intervalo de sintonia, grande largura
de linha e regides espectrais inacessiveis. Usamos a configuracdo Littman-Metcalf devido
a algumas vantagens importantes, uma das quais é a alta seletividade espectral devido
a0 uso de uma grade de difragdo com incidéncia rasante e dupla passagem.

Esta configuragdo permitiu sintonia continua de 10 GHz e descontinua de + 5 nm,
fornecendo poténcia ttil de 3 mW em um feixe eliptico estdvel usando um diodo laser
comercial sem coberturas refletoras ou anti-refletoras especiais. Usando controle de tem-
peratura ativo e uma fonte de corrente comercial de boa qualidade estimamos uma largura
de linha de 2 MHz.

Este protétipo fol empregado como um espectrometro laser no estudo da estrutura
hiperfina e desvios isotépicos de um conjunto de linhas espectrais intensas do titanio
proximas a 845 nm ( AJ = ~1;a 5F; — z3D?%). Através de uma Lampada de Catodo
Oco (“Hollow Cathode Lamp”), com um catodo de titdnio metdlico nao enriquecido e
uma atmosfera de argdnio, produzimos uma amostra gasosa de dtomos refratdrios alta-
mente populada nos niveis metaestdveis inferiores. A escala de frequéncias foi calibrada
pelos picos de transmissido de um interferometro Fabry-Perot confocal com ‘Free-Spectral
Range’ de 75 MHz. Usando técnicas de espectroscopia sub-doppler resolvemos a estrutu-
ra hiperfina e isotépica deste interessante dtomo na regiao de 845 mm, obtendo desvios
isotépicos € constantes hiperfinas com grande precisao, e permitindo a separacdo dos

desvios isotépicos especificos e de campo.
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Abstract

We use an Extended Cavity Semiconductor Laser (ECSL) to overcome some drawbacks
of solitary diode lasers as limited tuning range, large linewidth and inacessible spectral
regions. The Litman-Metcalf configuration was used because of its several advantages,
e.g., a very small passband due to using a grating in double passage grazing incidence.

This laser configuration allowed 10 GHz continuous and =+ 5 nm discontinuous tuning
range, with 3 mW output power in a stable elliptical beam, using a commercial diode laser
with no special coatings. With a good commercial power supply and active temperature
control we estimated a 2 MHz linewidth.

Employing this ECSL as a laser spectrometer we investigated by saturated absorption
sub-dopler techniques a strong set of AJ = —1 (o °F;, — 2z 5D2%) lines of neutral
titanium in the vicinity of 845 nm. Using a home made hollow cathode lamp with a
non-enriched titanium cathode and argon buffer gas we produced a gaseous sample with
highly populated lower metastable levels. The frequency scale was calibrated by the
transmission peaks of a Fabry-Perot confocal interferometer with 75 MHz free spectral
range. This apparatus enabled us to extract precise isotope shifts and hyperfine splitting
constants from the even and odd isotopes, allowing separation of the field and specific

mass shifts contributions.
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Itaca
Se partires um dia rumo a ftaca,
faz votos de que o caminho seja longo,
repleto de aventuras, repleto de saber.
Nem Lestrigbes nem os Ciclopes
nem o colérico Posidon te intimidem ;
eles no teu caminho jamais encontraras
se altivo for teu pensamento, se sutil
emocao teu corpo e teu espirito tocar.
Nem Lestrigbes nem os Ciclopes
nem o bravio Posidon his de ver,
se tu mesmo nao os levares dentro da alma,
se tua alma nao os puser diante de ti.
Faz votos de que o caminho seja longo.
Numerosas serdo as manhas de verao
nas quais, com que prazer, com que alegria,
tu hés de entrar pela primeira vez um porto
para correr as lojas dos fenicios
e belas mercancias adquirir :
madrepérolas, corais, Ambares, ébanos,
e perfumes sensuais de toda espécie,
quanto houver de aromas deleitosos.

A muitas cidades do Egito peregrina
para aprender, para aprender dos doutos.
Tem todo o tempo Itaca na mente.
Estés predestinado a ali chegar.

Mas nao apresses a viagem nunca.
Melhor muitos anos levares de jornada
e fundeares na ilha velho enfim
rico de quanto ganhaste no caminho,
sem esperar riquezas que Itaca te desse.
Uma bela viagem deu-te {taca.

Sem ela nao te ponhas a carminho.
Mais do que isso nao lhe cumpre dar-te.
ftaca néo te iludiu, se a achas pobre.

Tu te tornaste sibio, um homem de experiéncia
e agora sabes o que significam [tacas.

Konstantinos Kavdfis
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Capitulo 1

Introducao

1.1 Introducao

A invencao do laser na década de 60 forneceu & humanidade uma ferramenta cientifica
e tecnoldgica de potencial sem precedentes. Suas caracteristicas de radia¢do coerente
e estreita largura espectral possibilitaram a investigacdo de propriedades espectroscépi-
cas atOmicas e moleculares com resolugdo inimaginivel anteriormente. Em situacoes
particulares como o estudo de desvios isotépicos e estrutura hiperfina, os detalhes es-
pectroscopicos trazem informacoes sobre propriedades eletrénicas como niveis de energia
e correlagoes eletronicas, e nucleares como assimetrias de forma e volume e momentos
da distribuicéo de carga nuclear. Neste caso podemos dizer que estamos fazendo ‘fisica
nuclear’ de baixo custo !

Lasers tradicionalmente usados no meio cientifico empregam como meio ativo descar-
gas em gases ( argénio, CO, e HeNe ), moléculas organicas (corantes) ou cristais dopados
(T%: AlyO3 ou Nd : Y AG ). Estes equipamentos sao volumosos e caros e requerem uma
infraestrutura custosa de refrigeragao e poténcia elétrica.

Lasers baseados em jungdes semicondutoras jé tinham sido demonstrados em 1962,
mas sua disponibilidade cientffica e comercial era muito restrita. Com o desenvolvimento

da tecnologia de semicondutores e aplicagoes comerciais massivas como redes de trans-



missao por fibras 6ticas e toca-discos laser na década de 80, a pesquisa e aperfeicoamento
técnico de diodos laser teve um grande impulso. Um subproduto deste fenémeno foi
a disponibilizagao para a comunidade cientifica de uma fonte barata e versdtil de radi-
acdo dtica coerente. Lasers semicondutores possuem algumas caracterfsticas uinicas como
grande sintonizabilidade, alta eficiéncia de conversio eletro-ética e excelente capacidade
de modulagdo. Seu tamanho compacto, pequeno consumo de poténcia, facilidade de
uso, confiabilidade e caracterfsticas técnicas evoluindo constantemente o tornam dispos-
itivo ideal para experimentos de espectroscopia atdmica e resfriamento de dtomos. Sua
disponibilidade est4 se extendendo para a faixa vermelha ( 670 nm a 630 nm) e azul ( 420
nm ) do espectro, com a recente demonstragao de dispositivos usando compostos II-VI
de SeZn e compostos II-V de GaN [1]. Também recentemente foram demonstrados dis-
positivos operando de 2 um a 4,5 um, baseados em compostos semicondutores de InAsSb
operando a temperatura ambiente [2].

Contrabalancando suas qualidades técnicas, existem desvantagens que devem ser cir-
cundadas para sua plena utilizagdo : sensibilidade & temperatura, é facilmente danificado
por descargas eletrostdticas, grande largura de linha, feixe eliptico ndo-gaussiano astig-
mitico, envelhecimento e degradacao da faceta. Utilizado e manuseado corretamente, no

entanto, um laser semicondutor ¢ uma ferramenta cientifica poderosa.

1.2 Titanio

O Titanio é o nono elemento mais abundante na crosta terrestre, possuindo importantes
aplicacdes metalirgicas e médicas [3]. Seu nome deriva do grego Titan, os gigantes, filhos
de Uranus e Gaea (ou Terra na mitologia grega), que procuraram governar o Olimpo e
foram vencidos e suplantados pela familia de Zeus.

- Este ¢ uin elemento de transicdo apresentando camada d incompleta, pertencendo
ao periodo do ferro. E o elemento da tabela periédica a apresentar o primeiro espectro

realmente complexo [4,5]. A configuracio de suas camadas eletrénicas externas ( 3d? 452
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) possibilita o aparecimento de uma série de niveis metaestdveis baixos, devido princi-
palmente 4 pequena diferenca de energia entre os termos pares (d?*), (d3s) e (d?s?) [4].

Podemos ver na Tabela 1.1 virios dados relativos aos seus cinco isétopos estdveis
(46 — 50), sendo que oito isétopos adicionais séo instéveis (41 — 45,51 — 53). Entre os
cinco isétopos estdveis somente os de nimero atémico 47 e 49 possuem spin nuclear e
consequentemente apresentam estrutura hiperfina. A resolugdo dos picos da estrutura
hiperfina dos isétopos impares € uma. tarefa dificil, pois estes estdo distribuidos entre um
grande nimero de componentes que ficam mascarados pela grande intensidade do isétopo
central 48.

Os is6topos 50T e “*T' estdo sendo investigados através de técnicas de espectroscopia
e de separac¢do isotdpica laser como um possivel componente estrutural para reatores de
regeneracao rapida (“fast breeder”) e reatores de fusdo nuclear, devido & baixa secio de
choque na regido de neutrons rdpidos como visto na Tabela 1.1 [3,6]. Esta caracteristica
reduziria os nivéis de radiagdo induzida, com maior longevidade e confiabilidade dos
elementos estruturais e produziria menor quantidade de residuos radiativos em um reator
comercial [6,7], j& que amostras de titanio metdlico natural tornam-se muito radiativas
sob bombardeamento de deuterons.

O titanio ¢ também muito estudado pela comunidade astronémica {8-10], por ser
um elemento abundante em estrelas que fornece informagoes importantes a respeito da

composi¢io, temperatura, pressao ¢ intensidade de campos magnéticos em atmosferas

estelares.

46Ti 47Ti 4’8T'1 49Ti 50Ti
Abundincia 7,93 % 7,28 % 73,94 % 551 % 5,34 %
Protons 22 22 22 22 22
Neutrons 24 25 26 27 28
Spin Nuclear 0 5/2 0 7/2 0
Massa | UMA | | 45,952629 | 46,951764 | 47,947947 | 48,947871 | 49,944792
Cross Section 0,6 1,7 7,9 2,2 0,18

Tabela 1.1: -Dados sobre isétopos naturais do Titanio. O valor da unidade de massa
atomica ¢ UMA = 1,66054019 E-24 g. Cross-Section é dada em barns.
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1.3 Espectroscopia do Titanio

A estrutura fina deste interessante dtomo foi estudada experimental e tedricamente em
1927 por Russel [11] na faixa 2117 - 9787 Angstroms, em sua cldssica andlise do TiI e
Ti II. Virios trabalhos posteriores ampliaram a faixa espectral e os termos estudados,
culminando com o trabalho de Forsberg [12] em 1991. Neste admirdvel e completo estudo
do espectro e sistema de termos do titdnio neutro Ti I, a faixa espectral foi estendida,
do ultravioleta préximo em 1900 A no limite de ionizagdo, ao infravermelho distante em
55.000 A usando técnicas de espectroscopia por transformada de Fourier.

Channapa et al [13] estudaram em 1965 a estrutura hiperfina do multipleto a 3F 35
usando técnicas de ressonancia magnética em um feixe atémico, em um trabalho pioneiro
que forneceu excelente base para estudos posteriores.

Duas transicdes individuais do titanio ( @ 3Fs — z 3Dz ;a®Fs - y 3F; ) foram
estudadas por meios convencionais j4 em 1969 por Bruch et al [14], onde foi levantada a
hipétese de que o desvio de campo isotépico poderia ser desprezado e o desvio especifico
obtido diretamente.

Apds um periodo de relativa estagnacdo, nesta iltima década o estudo da estrutura
hiperfina e isotdpica do titdnio usando técnicas de espectroscopia laser em feixes atdmicos
e lampadas de catodo oco obteve um grande impulso.

No trabalho preliminar de Maruyama [6] o objetivo principal era medir parimetros do
processo de separagio isotdpica visando estudar a viabilidade de obtencao de amostras
enriquecidas com °T%. A precisio dos desvios isotépicos medidos era limitada pela
largura de linha do laser de corante pulsado, situando-se na faixa de 10 %.

Em 1990 Aydin et al [15] mediram a estrutura hiperfina de 11 niveis metaestdveis do
47T usando técnicas de ressonincia magnética em um feixe atémico e detegdo ressonante
por fluorescéncia laser. Com estes dados experimentais aplicados a um complexo método
de parametrizacéo foi inferido o momento de quadrupolo nuclear Q do T .

Esta situacdo insatisfatéria sobre a estrutura isotépica do titdnio foi detetada por

Gianfrani et al [16] em 1991. Usando uma limpada de catodo oco [17], otimizada para,
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espectroscopia de absor¢io saturada e espectroscopia de polarizagio [18], foi produzida
uma atmosfera de 4tomos neutros e ionizados altamente populada nos niveis metaest4veis
inferiores. Um laser de corante permitiu estudar transicces no visivel e, dobrando a
frequéncia com um cristal nao linear, no ultravioleta para o TiI e Ti II. A andlise dos
desvios isotépicos resultantes sugeria a existéncia de uma contribuicao de desvio de campo
ao desvio total.

Em 1992 Azaroual et al [19], do “Laboratoire Aimé-Cotton-France”, usando um feixe
atomico e lasers de corante, obtiveram espectros de alta qualidade de vdrias transigoes do
multipleto @ 3F; — 2 3D; . Usando resultados sobre desvios isot6picos muénicos, foram
capazes de separar as contribuigdes de desvios especificos ¢ de campo demonstrando
claramente a influéncia pequena mas mensurdvel deste dltimo. Estas medidas foram
refeitas em 1994 [20] com grande aumento na razdo sinal/ruido, permitindo resolver a
estrutura hiperfina e inferir o desvio isotépico dos isétopos fmpares. A separacio dos
desvios de campo mostrou um interessante efeito de agrupamento (‘staggering’), em que
0s is6topos impares situam-se marcadamente mais proximos dos isétopos vizinhos pares
mais pesados. Posteriormente, em 1996 [21], este grupo estudou transi¢des partindo do
nfvel metaestével a F; , fracamente populado no feixe atdmico, ao nivel {fmpar superior
y °F;.

Qutro grupo ativo nesta linha de pesquisa reside no “Flerov Laboratory of Nu-
clear Reactions - Russia”, onde em 1994 foram investigadas transigOesentre os niveis
a’P — y 3D, usando um feixe atomico e técnicas de evaporagdo de elementos re-
fratdrios por laser pulsado [22]. Os desvios isotépicos pares e fmpares obtidos foram
usados em uma andlise combinada, para fornecer diferencas de raio quadratico médio
§ < r® > a partir das diferencas rms 6 < r* >!/2 [23]. Em trabalho posterior estudaram
uma possivel dependéncia das diversas contribuicoes ao desvio isot6épico com o momento
magnético orbital J [24].

Quira linha de investigagdo foi aberta por Cruz et al [25] em 1994, usando técnicas

de espectroscopia optogalvanica sub-doppler em ldmpadas de catodo oco [27] e lasers de
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corante, para investigar a transicdo a 3Py — y *D; . Esta técnica é particularmente
adequada para a detegdo de dtomos refratdrios evaporados (‘sputtered’) em descargas
‘glow’ empregando gases nobres como argdnio. Com este aparato foram determinados
desvios isotépicos e mimeros de onda da transi¢do relativamente ao iodo I, . Posterior-
mente foram estudados processos colisionais, efeito Zeeman e efeito Hanle néo-linear [26]
demonstrando a versatilidade desta técnica.

Resultados de altissima qualidade foram obtidos em 1996 por Furmann et al [28],
aplicando a um feixe atomico algumas engenhosas solu¢les experimentais. Seu método
de evaporar elementos refratdrios por bombardeamento de elétrons, além da grande sim-
plicidade e economia, produz por colisdo elétron/dtomo niveis metaestdveis altamente
populados (> 18.000 ¢cm™!). Deste modo foram investigadas transicdes entre os niveis
e*H - YH blGy — YH,a%PF,; — 38, permitindo resolver a estrutura
hiperfina e extrair desvios isotépicos pares e fmpares. Através de uma andlise envolvendo

2 >48,A

desvios isotépicos mudnicos foram extraidos valores corrigidos de § < r , o fator

eletrénico F; do desvio de campo e o ‘screening factor’ v das transi¢es envolvidas.

1.4 Organizacao da tese

Na introdugao situamos a posigao especial de lasers semicondutores em relacio as prin-
cipais fontes de radiacdo sintonizdvel disponiveis atualmente, suas vantagens e desvan-
tagens. A seguir é feita uma breve revisdo bibliogréfica sobre espectroscopia laser do
titdnio e 4reas correlatas como espectroscopia de raios-x mudnicos.

O segundo capitulo é dedicado a Lasers Semicondutores em Cavidade Estendida
(LSCE). Nele discutimos as solugdes usadas para redugdo da largura de linha e cont-
role da sintonia contfnua e descontinua do LSCE. E apresentada uma teoria simplificada
que nos permite discutir pardmetros importantes como largura de linha, poténcia 6tica,
ca.racterfsti_cas e desempenho da grade de difragao, sensibilidade a ruido técnico e Hm-

ites de estabilidade. Calculamos o intervalo de sintonia continuo proporcionado pelo uso
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conjunto dos PZT’s que controlam a posigdo do espelho. Discutimos de maneira breve o
projeto mecéanico da cavidade e os dados relativos 4 caracterizacdo do LSCE.

O capitulo 3 é composto de vérias segbes independentes. Na primeira delas descreve-
mos o feixe atémico desenvolvido na etapa inicial do meu trabalho de doutorado, apon-
tando suas caracteristicas técnicas e dados de espectroscopia sub-doppler do calcio. A
seguir temos uma sec¢io tratando de lampadas de catodo oco, com uma discussdo do
principio de funcionamento e de suas caracteristicas técnicas de operagéo. As duas segdes
seguintes trazem introdugdes tedricas & estrutura hiperfina e a desvios isotépicos atomi-
o8, necessarios para interpretacdo dos resultados experimentais obtidos.

O quarto capftulo é dedicado 4 apresentacao e discussao dos resultados de espectro-
scopia sub-doppler. Descrevemos o arranjo experimental e fazemos uma anslise dos vérios
fatores de erro envolvidos e sua precisao relativa. Uma breve segao trata da espectroscopia
doppler e sub-doppler de uma linha intensa do argbnio, usada para fins de alinhamento e
calibragdo do espectrémetro laser. Nas 4 secOes seguintes sdo tratadas individualmente as
linhas do titanio investigadas. E apresentado o espectro de absorgio saturada e dados de
ajuste da escala de frequéncia e de curvas lorentzianas as linhas do titanio observadas. Na
sequéncia é feita uma analise da estrutura hiperfina dos isétopos fmpares para obtencio
do centro de gravidade da transi¢do e das constantes hiperfinas do nivel superior. Na
subsecdo seguinte procedemos & separacao das diversas contribuicoes ao desvio isotépico
total, e apresentamos gréaficos de King usando dados de desvios isotépicos mudnicos. A
ultima secdo faz uma analise global da estrutura isotépica do multipleto estudado.

Finalmente o quinto capftulo resume os resultados e apresenta sugestées para futuras

atividades baseadas nas conclusoes obtidas.
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Capitulo 2

Diodos Laser Semicondutores

2.1 Lasers Semicondutores em Cavidade Estendida

Um diodo laser isolado apresenta limitagoes de desempenho como faixa estreita de sinto-
nia, grande largura espectral ( dezenas de MHz ) e regiGes espectrais inacessiveis. Estas
restricbes podem ser superadas pela inclusdo de diodos laser em cavidade estendidas,
usando elementos 6éticos como grades de difragdo, espelhos e etalons [29-31]. Isto possi-
bilita uma largura espectral muito mais estreita e uma faixa de sintonia ampliada sem
apresentar saltos de modos (‘mode hopping’). A configuragio geralmente escolhida para
montagens em cavidade estendida é a Littrow [30], que no entanto apresenta desvantagens
como menor seletividade da grade de difracdo e a mobilidade do feixe de saida.

Um esquema alternativo demonstrado por Harvey [29] utilizou lasers semicondutores
na configuracéio Littman-Metcalf [32,33], que apresenta diversas vantagens sobre a config-
uragao Littrow. Esta nova configuragio permite o uso de lasers encapsulados comerciais,
sem requisitos especiais sobre as camadas refletoras ou anti-refletoras depositadas sobre
as facetas terminais, que tornam muito mais barato o desenvolvimento de protétipos.

Nesta configuragdo a radia¢do emitida pelo diodo laser incide em angulo rasante o
sobre a grade de difragdo como pode ser visto na Fig. 2-1. Esta incidéncia rasante do

feixe laser colimado preenche completamente e usa o maior mimero possivel de linhas da

16



Espelho

diodo
laser
Ja)
\’_ ) > \/.
v
Lente de Grade de Difragto
Focalizagdo

Figura™2-1: Laser Semicondutor em Cavidade Extendida : configuragdo Littman.

grade de difragdo, fornecendo maior dispersao e consequente melhor selecdo dos modos
axiais da cavidade. Adicionalmente, na configuragao Littman a grade é usada em duas
passagens sucessivas, duplicando intrinsecamente a resolucao espectral.

O feixe de saida do conjunto laser-cavidade externa é fornecido pela reflexdo especular
na rede de difragdo (ordem zero). O feixe difratado de primeira ordem é interceptado
pelo espelho e reenviado para a grade, de onde emergem dois outros feixes. O feixe de
primeira ordem desta segunda difracdo é reenviado ao diodo laser e fornece o esquema
bésico de realimentagdo 6tica. A segunda reflexdo de ordem zero (especular) é perdida
e deve ser absorvida para nio provocar realimentacdo ética em outros componentes ou
talvez provocar acidentes.

O feixe de safda colimado possui boa estabilidade direcional, pois a dire¢io de propa-
gacio do feixe depende apenas da posi¢do relativa entre o diodo laser e a grade de
difragio. Como estes componentes estdo rigidamente montados sobre uma base, ¢ apés o
alinhamento completado ndo sdo mais tocados, a estabilidade do feixe de saida depende

do isolamento acustico ¢ mecanico da estrutura como um todo.

17



A sintonia do LSCE é realizada, através da rotagio e translagao simultineas do espelho
de realimentagdo através de elementos piezoelétricos (PZT). Pela rotagdo do espelho
variamos o dngulo J e mudamos o comprimento de onda central da radiagio realimentada,

na cavidade, como pode ser visto através da equacio mestre da grade de difracio:
A
mT = seno + senf3 (2.1)

onde m & a ordem de difragao, d o espagamento das linhas da grade, A o comprimento
de onda ¢ o e 3 sao os angulos mostrados na Fig. 2-1.

Mudando o comprimento da cavidade pela translagao do espelho fazemos com que se
mantenha inalterada a relagao de fase entre o modo predominante da cavidade e a curva

de dispersdo da grade. A equagdo de fase é dada por
A
(h+l)=gq 3 (2.2)

onde (I; +l3) é o comprimento total da cavidade e ¢ um mimero inteiro.
A banda passante da cavidade Littman, devido a dupla passagem do feixe pela grade,

proporciona uma alta dispersio espectral dada por [29]

d ¢
Apg = (m N7 (3, ] 2)) cos o (2.3)

onde ¢,/ é o diametro do feixe laser colimado no plano da juncdo semicondutora, ¢ a
velocidade da luz, A o comprimento de onda, m a ordem de difragdo. Usando os valores
$, = 2mm,d™! =18001/mm, A =850 nm, m = 1 e = 80 graus, temos Adg = 0,15
que corresponde a Av, =6 GHz .

O ‘Free Spectral Range’ da cavidade semicondutora é dado por [34]

¢ 1

nay

v
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onde Iy € o comprimento do diodo laser { lp ~ 350 pm), n ~ 3,5 o indice de refraco
, dn/dv a dispersdio do meio ativo e (v/n)(dn/dv) ~ 1,5 . Substituindo os valores na
Equacdo 2.4 obtemos o valor tipico de uma cavidade semicondutora 6 ~ 50 GHz (
~ 1,5 Angstrom ).

O FSR da cavidade Littman é dado por

Avy == ¢ (2.5)

(I + )

onde !; e I sdo indicados na Fig. 2-1. Para (I +13) =12 cm , temos Avy = 1,25 GHz .

Dos dados acima vemos que, apesar da alta seletividade da configuracao Littman,
ainda é possivel a existéncia de aproximadamente 4 modos dentro da banda passante da
grade para a atual configuragdo. Se o ajuste da fase do modo mais préximo ao maximo de
transmissdo nao estiver correta, poderao ocorrer saltos de modos, propagacao simultanea
de dois modos ou mesmo uma situagdo cadtica onde o laser perde totalmente a coeréncia
(34,35]. Para um angulo de incidéncia mais rasante (o = 85 graus) proporcionado por
uma lente de focalizacdo com distdncia focal menor e uma cavidade curta, poderemos
ter menor mimero de modos dentro da banda passante da grade com um consequente

aumento da estabilidade.

2.2 Largura de Linha

Alargura de linha para um laser semicondutor monomodo é dada pela férmula modificada

de Schawlow-Townes [34]

V2 h
v 'g'g_;—"pp(_y—) Cm (0m +a5) (1+07) (2.6)
0

1 1
om = 57 In ( = Rz) (2.7)

onde o, represents as perdas externas da cavidade ( proporcionais & refletividade Ry, R

dos espelhos e ao comprimento da cavidade L), o, representa as perdas internas da
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cavidade por espalhamento e absorcao, 7, é o fator devido 4 emissdo espontinea, V; é a
velocidade de grupo, kv é a energia do f6ton e Py a poténcia 6tica.

O fator  é conhecido como fator de alargamento de linha ou de acoplamento fase/amplitude,
definido como a razao entre a parte imagindria e a parte real da variagio do fndice de

refracio em relagdo & densidade de portadores N

£ (5)/(5)

Este ¢ um dos pardmetros basicos de um laser semicondutor, sendo uma medida
da razdo entre a profundidade de modulagdo em frequéncia em relagdo a modulagao
em amplitude. Vérias propriedades importantes so governadas por este fator, como
mecanismos de guiamento 6tico, caracterfsticas de ‘injection-locking’ e a largura de linha
estitica e em modulagédo rapida.

Para uma dada refletividade R;, Ry de um laser Fabry-Perot, a perda da cavidade
am & inversamente proporcional ao comprimento L da cavidade. Examinando a Eq.
2.6 vemos que a largura de linha serd entdo proporcional a L=2 para a,, > a, , e se
aproxima assintéticamente de L™ para o, < a, ( ou se o comprimento da cavidade
estendida L. for muito maior que o comprimento do laser Ly ). Vemos entdo que é
vantajoso dispor de lasers MQW (‘Multi-Quantum Well’), onde as perdas internas a; e
os fatores de alargamento de linha « e de emissdo espontanea 7, sao reduzidos devido
ao confinamento quintico, O fator de alargamento de linha o é reduzido de um fator 2,
contribuindo quadriticamente para a reducao da largura de linha. As perdas internas o,
sa0 reduzidas devido ao reduzido fator de confinamento do modo 6tico (I'e;) e & melhor
qualidade das camadas epitaxiais que compoem a camada ativa e confinante. O fator de
emissao esponténea 7,, é reduzido devido & menor densidade de portadores necessdria
para obter inversdo de populagio na camada ativa.

A redugéo da largura de linha do LSCE se d4 principalmente pelo grande aumento no
comprimento da'cavidade, que aumenta o tempo de vida dos f6tons e reduz a influéncia

relativa de flutuagGes no indice de refracdo do meio ativo produzido por eventos de
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emissdo espontanea [29, 30].

2.3 Grade de Difracao

Um fator extremamente importante em um LSCE é o controle do nive] e qualidade da re-
alimentacao 6tica. A qualidade é assegurada pela escolha de lentes colimadoras limitadas
por difracdo, essenciais devido & alta abertura numérica ( AN 2= 0,5 ) requeridas para
uso com diodos laser, e um ajuste preciso da posicao e foco desta lente para minimizar
aberragoes éticas.

O nivel de realimentacdo necessério é determinado basicamente pela alteragdo ou nao
da refletividade natural das facetas do diodo laser pela presenca de camadas antirefletoras
(AR). Devido & dupla passagem pela grade o nfvel de realimentagio pode ser definido
como o produto da eficiéncia de acoplamento do conjunto laser/lente pela raiz quadrada
da eficiéncia da grade em primeira ordem 7y, /7.

Lasers sem camada AR requerem alto nivel de retorno 6tico, que tipicamente deve
ter valor superior ao apresentado pela faceta [34, 36] para operarem no regime estdvel
de realimentacio forte. Para a refletividade natural R ~ 30 % o valor de realimentacéo
serd /0,3 ~ 60 %. Neste caso teremos pequena poténcia de safda pois esta é inversa-
mente proporcional ao nivel de realimentacdo, desde que sejam descontadas as perdas
por espalhamento e absorgao na grade.

Se a refletividade da camada AR & pequena ( R4p ~ 1 % ) como em lasers de poténcia
comerciais, ou muito pequena ( R4g < 0,1 % ) como em lasers especiais e protétipos, o
nivel de realimentacéo pode ser estabilizado na faixa de 5 % que implica uma eficiéncia
da grade 17, ~ 20 % . Abaixo deste valor o nivel de realimentagéo decai acentuadamente
mas a poténcia de safda ndo se altera pois estd na regido de saturacao.

Para obtermos um alto fator de magnificagdo ( M = cosf/cosa ), o feixe deve ser
difratado préximo & diregao normal da grade (4ngulo 8 pequeno) e portanto teremos

d ~ ). Esta caracteristica permite construir protétipos mais compactos, pois permite
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que o espelho fique mais préximo da grade. Para os pardmetros tipicos da cavidade
(6, =6°; a =85 graus, A = 850 nm, 8 = 32°) produzindo uma amplia¢do do feixe
da ordem de 10 vezes. No entanto, se nosso interesse é obter uma banda passante menor
devemos usar uma grade com maior nimero de linhas ( como pode ser visto examinando
a Eq. 2.3, em nosso caso d > /2 que implica d~! < 2350 {/mm ).

As perdas da cavidade estao associadas & escolha da grade de difracao, sendo que o
requisito pricipal a ser obedecido é o de fornecer a realimentacéo 6tica necessdria para
operacio estdvel do laser. Este parametro est4 ligado a eficiéncia de difra¢do em primeira
ordem da grade, e pode ser minimizado pela escolha de uma grade tendo somente uma
ordem de difragdo para incidéncia rasante. Esta exigéncia é satisfeita se escolhemos
A2<d< A

O espalhamento é influenciado pela limpeza e homogeneidade da grade favorecendo o
uso de grades hologréficas, que além disso sao baratas e podem ser fabricadas com alta
densidade de linhas [I/mm] . A absorgdo é fortemente dependente da deposigio de filmes
metdlicos sobre a superficie da grade. A prata possui alta refletividade sobre a maior
faixa espectral { R > 98 % para A > 0,6 pm ), mas assim como o aluminio necessita de
camadas protetoras dielétricas. O ouro é uma 6tima solugio intermedidria, pois é muito
estével e apresenta refletividade R > 95 % para A > 0,6 um e ndo necessita de protecao.
Além disso devemos considerar que a refletividade desses metais aumenta para angulos
de incidéncia rasantes.

A eficiéncia de difracio de grades hologréficas estd ligada ndo s6 a modulacao do
perfil definido como h/d , onde h é a altura e d o espagamento do sulco, mas também
& polarizagdo e ao angulo de incidéncia. Grades com alta modulagdo ( h/d 2 0,22 )
apresentam também alta eficiéncia em primeira ordem ( 1, > 70 % ) para polarizacéo
no plano S ( vetor do campo elétrico perpendicular aos sulcos). Grades com baixa
eficiéncia ( 1, < 40 %) apresentam ( h/d < 0,12 ) para polarizacdo S e ainda menor para
polarizacio P ( vetor do campo elétrico paralelo aos sulcos).

A teoria eletromagnética desenvolvida para estudar a eficiéncia de grades [37] apre-
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Figura™2-2: Caracteristicas de perda, eficiéncia em 1* ordem e saida para incidéncia
rasante na grade de difragao.

senta excelente concordincia com dados de grades experimentais, mas este tratamento
falha para dngulos de incidéncia rasante. No entanto o comportamento geral pode ser
observado na Fig. 2-2, que conmtém os dados sobre perdas, eficiéncia de difracao em
primeira ordem e de poténcia de saida, medidos com a grade usada na montagem do
LSCE. O comportamento geral observado é que as perdas diminuem ligeiramente ( 30 %
para 25 % ) com o aumento do dngulo de incidéncia de 65 para 85 graus. A eficiéncia
em primeira ordem decresce acentuadamente e a poténcia de safda é multiplicada por
um fator 4, indicando as varidveis necessédrias para um ajuste fino do comportamento da
cavidade estendida. Vemos aqui que um fator limitante é a perda de 30 %, que afeta
negativamente a poténcia de saida, indicando que seria vantajosa a deposicdo de filmes

metélicos para reduzir este valor a um nivel mais razodvel de 10 %.
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2.4 Célculo da sintonia para LSCE Littman

Para obter equagbes que modelem o processo de sintonia do LSCE na configuracio

Littman, analisamos as equactes da grade e da condicdo de fase da cavidade.

pivd do
espelho

Figura™2-3: Geometria da Configuragao Littman.

Derivando 2.1 obtemos

6
?SE =dcosf (2.9)
Substituindo a derivada da relagdo v = ¢/X na equacdo acima
A2

Finalmente a variagio da frequéncia em funcao do dngulo de sintonia § é dada por

Sv=— ({5 d cosﬁ) 8 (2.11)

A derivada da equacao de fase nos fornece outra relagdo, considerando que /; e ¢ séo

24



constantes na Eq. 2.2 :

§ly = (g) 5\ (2.12)

A sintonia da cavidade é realizada por dois elementos piezoelétricos atuando simul-
taneamente em rotagdo e translacdo. O elemento PZT tubular controla a translagio
do espelho empregando o coeficiente ds; (deslocamento axial / tensdo transversal), sendo
que a tensdo elétrica com polaridade adequada é aplicada entre as superficies metalizadas
interna e externa.

O outro elemento consiste em uma pilha (‘stack’) de 4 discos PZT empregando o
coeficiente da3 (deslocamento longitudinal / tensdo longitudinal). Este atuador age sobre
um dos pontos de apoio do suporte do espelho, produzindo a componente de rotagio e
também um deslocamento transversal. O material constituinte dos elementos PZT tem
a sigla comercial EC-98 ( ‘Lead Magnesiumn Niobate’ - EDO Western {38]) e suportam
um campo elétrico méaximo (V/e) .. <2 kV/mm, onde V & a tensdo elétrica aplicada
e e a espessura.

O deslocamento produzido pela tensdo aplicada é dado por

8l = dy; | (g) (2.13)

onde 81 & o deslocamento, ! é o comprimento, e a espessura e ds; é o coeficiente piezoelétri-
co empregado.

Os coeficientes numéricos para tubos ds; € para discos ds3 sdo respectivamente (38

L —12 metro

ds; = —312,10 + 10% [ oli } (2.14)
_ -12 metro

dzgz = +730,10 + 10% [ -y ] (2.15)

Como o tubo PZT possui um coeficiente ds; negativo, ocorre contracdo pela aplicagao

da tensdo Vi com polaridade positiva. Se usamos l; para o comprimento e e; para a
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espessura do tubo o deslocarmento serd dado por

-
8l = dgy 1y (—t) (2.16)

€4

Para o disco PZT que possui um coeficiente positivo ocorre expansao com a aplicacao
da tensdo positiva V; sobre os N elementos. Como a espessura é igual ao comprimento

temos
8lg= N dss Vy (2.17)

A correspondente variacdo no comprimento da cavidade devida ao tubo &la sers
obtida se lembrarmos que [, aumenta se o tubo PZT se retrai  6loy = — 61, .

Outro fator é a expansao devida ao stack PZT( ély; ). Se chamamos a & distancia
entre o pivo de rotagao do espelho e o ponto de apoio do parafuso micrométrico sobre o

stack PZT , e b & distdncia entre o pivd e o ponto onde o centro do feixe colimado incide

no espelho, teremos

Slys = — (5‘-) 6l (2.18)
a

A variacdo total de I, serd entdo

b Vi
612 = 6lgs + 6l2t = — (E) N d33 ‘/d —_ lg d31 (e—t) (219)

t
A variagao do angulo 63 pela rotagdo do espelho em torno do pivs serd

1 N
66 = blg = (Fc-z—) da3 Va (2.20)

Substituindo él; e §3 nas Egs. 2.9 e 2.12 obtemos

b
‘—21 d cos B (%) dgs Vi = — ( ) N dsz Va — 1, day (E) (2.21)

a €
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Reagrupando os termos em V3 e V; chegamos a

b d33 e q N
=———|14+=—4d .
Vi adgllt( +2b cosB) Vg (2.22)
Substituindo valores tipicos na equagdo acima ( N =4 ; dg3/d3; = —2,3 ;e = 1,6 mm

sa=41mm ;b~25mm ;1 =254 mm ;q~2,8x 10°; 3~ 33° para A = 850 nm )
obtemos

V,=1,22 V, (2.23)

Portanto para os paridmetros da montagem apresentados devemos ter a tensao apli-
cada ao tubo maior que a tensdo aplicada nos discos PZT. A solucio experimental mais
simples foi implementada através de um divisor resistivo, onde colocamos uma resistén-
cia fixa de 1 M em série com um potenciémetro de 470 k€2, deste modo limitando a
dissipacdo de poténcia e evitando um posstvel curto circuito com a saida de alta tensdo.
Varreduras muito rdpidas podem provocar instabilidade pelo tempo de carga e descarga
da capacitancia dos discos PZT, com constantes de tempo da ordem de 10 ms . Em
nosso caso o tempo de aquisicdo de um espectro de alta resolugao é da ordem de vérios
segundos, e esta limitacao nfo causa problemas.

Um modo alternativo poderia usar dois amplificadores de alta tensdo alimentados
pelo mesmo gerador de rampa, mas com ganhos de tensdo obedecendo a relacdo da Eq.
2.22. Tsto permitiria estudar por exemplo o efeito de uma tensao de ’offset’ aplicada ao
tubo PZT, afetando somente a condigdo de fase dada pela Eq. 2.2. Virias referéncias
da literatura [34-36] citam a dessintonia entre os méximos de transmissdo da curva de
ganho do laser e da cavidade estendida como um fator determinante da estabilidade e da

largura de linha do LSCE.
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2,5 Projeto Mecanico

(O projeto mecanico foi realizado tendo em vista manter boa rigidez estrutural e pequenas
amplitudes de vibragao residuais. Os suportes mecanicos e microposicionadores foram
solidamente fixados a uma base rigida de aluminio, usinada e retificada de modo a man-
ter o alinhamento planar e angular. O amortecimento das vibragoes foi realizado pelo
uso de uma cobertura de espuma sobre o conjunto, obtendo bons resultados. Alguns
componentes foram anodizados para minimizar reflexdes espirias.

Os componentes utilizados na montagem sdo descritos abaixo :

- Laser : encapsulamento padrao de 9 mm e fabricante Mitsubishi , emitindo em
845 nm e poténcia Gtica nominal de 15 mW, sem nenhum recobrimento anti-refletor ou
tratamento especial.

- Suporte do Laser : construido com as menores dimensoes possfveis dentro dos reqg-
uisitos do projeto, de modo a apresentar pequena massa e inércia térmicas. Foi revestido
com banho de ouro para minimizar perdas por radiacdo. As perdas por convecgdo sido
controladas por meio de restricdo a correntes de ar, inserindo o suporte dentro de um
invélucro externo. Através de um termistor soldado a lateral do conjunto é realizada a
monitoracio e controle da temperatura do suporte. Todo o conjunto & montado sobre
um termoelétrico Peltier, fixado por parafusos isolados térmicamente, que atua como
um refrigerador de estado sélido e permite variar a temperatura dentro de uma faixa de
20 °C. Este conjunto pode ser usado em qualquer experiéncia onde seja necessdria a
estabilizacdo e sintonia precisas da temperatura do laser.

- Lente de Focalizagao : uma objetiva Melles-Griot GLC 002, de abertura numérica
AN = 0,50 e distancia focal f = 8 mm com cobertura anti-refletora otimizada para a
regido de 830 nm. Foi montada em um suporte com ajuste manual de altura e lateral e
ajuste micrométrico da distincia focal para colimagao.

- Grade de Difragio : holografica e com comprimento de onda nominal do ”blaze” em
500 nm. Possui 1800 linhas/mm e eficiéncia de difragdo de 43 % operando na configuragio

Littman em primeira ordem e incidéncia rasante de 82 graus.
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- Suportes da Grade : em bloco usinado de aluminio permite ajuste angular manual
da grade.

- Suporte do Espelho : é uma adaptagao de um suporte cinemdtico comercial New
Focus. Foram inseridos um elemento PZT tubular para translacao e um ‘stack’ de quatro
discos PZT para rotacao do suporte do espelho. Afravés do ajuste simultineo de uma
rampa de tensdo aplicada aos dois PZT’s podemos obter sintonia continua em alguns
GHz.

O controle ativo da temperatura do LSCE é realizado por um circuito eletrénico
incorporando as ag¢bes PID ( Proporcional, Integral, Diferencial). A temperatura do
conjunto é medida pelo termistor acoplado ao bloco do laser e comparada 4 temperatura
ajustada por um potenciometro. O sinal de erro resultante é tratado eletronicamente e
ird controlar a corrente que circula pelo elemento termoelétrico Peltier, que por sua vez

mudard a temperatura do laser assim fechando o lago de realimentac3o.

2.6 Caracterizacao do LSCE

O conjunto apresentou boas caracteristicas de operagéo, resumidas abaixo :

- Sintonia mecénica : através do controle do dngulo do espeltho pelo parafuso mi-
crométrico foi obtido um intervalo de sintonia descontinua de £5 nm, medida através de
um Wavemeter [39, 40].

-Sintonia elétrica : variando-se simultdnemente a tensao aplicada sobre os PZT"s de
rotagéo e translacio, usando as condigdes obtidas na secéo anterior, obtivemos sintonia
continua de 10 GHz observado através de um interferémetro Fabry-Perot de 2 GHz.
Este valor é limitado somente pela maxima excursao fornecida pelo amplificador de alta
tenséo ( < 1000 Vpe ). O sistema apresenta uma dependéncia residual do comprimento
de onda com a corrente da ordem de 30 M Hz/mA, aproximadamente 100 vezes menor
que o fator 3 GHz/mA de um laser semicondutor isolado.

- Largura de linha : a medida é limitada pela finesse do IFP, pois a largura de
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linha medida 8 M Hz situa-se no limite tedrico do instrumento que tem uma finesse
de 250. Tentativas de medida da largura de linha pelo método heterddino (batimento
de dois LSCE em um fotodiodo rdpido), nio foram bem sucedidas devido 4 excessiva
sensibilidade a vibragdo dos lasers.

- Poténcia de saida: medimos 4 mW no feixe de safda com o laser operando com
corrente de 50 mA. A eficiéncia de difracdo em 1% ordem & de 45 % e as perdas na grade de
difracio sao da ordem de 25 %, uma perda alta que pode ser reduzida depositando sobre
a grade um filme metélico (ouro) [37,41]. A poténcia realimentada no laser semicondutor
pode ser estimada supondo-se que a eficiéncia de difragao é constante nas duas passagens
pela grade e que as perdas no espelho e na lente de focalizagao sdo pequenas. Entdo
(0,45)% = 0,2 e temos que ~ 20 % da poténcia Gtica retorna ao laser, o que caracteriza
um regime de realimentagao forte [34].

- Estabilidade mecéanica : o conjunto apresenta muita sensibilidade & vibragao, como
normal em lasers de cavidade externa. Com a instalacdo de um conjunto de mesas
gticas amortecidas este problema foi reduzido, mas permaneceu o rufdo sonoro ambiental
produzido pelo sistema de ventilagdo e ar condicionado. Uma possfvel solugdo a ser
implementada é a montagem da cavidade dentro de uma caixa com isolamento actstico
e mecénico,

- Estabilidade térmica : o LSCE foi operado normalmente sem controle ativo de tem-
peratura, somente com corrente constante através do termoelétrico Peltier. Atribuimos
isto & extrema seletividade da grade de difragéo e realimentacao dptica alta. Os modos
da cavidade estdo fortemente acoplados & cavidade externa e dependem relativamente
pouco da curva de ganho do meio ativo semicondutor. Posteriormente adicionamos con-
trole ativo de temperatura com um Controlador Proporcional-Integral, que proporciona
estabilidade relativa a longo prazo de (10 ppm ), 0 que melhorou considerdvelmente a

reprodutibilidade espectral do LSCE.
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Capitulo 3

Aplicacoes

3.1 Feixe AtOmico

3.1.1 Padrao de Frequéncia Otica - Célcio

0 isétopo mais abundante do Célcio (*°Ca) é um elemento propicio para estudos de de-
saceleragio laser e bombeamento 6tico [43—46]. A transigo de dipolo elétrico (4s?) 1Sy —
(4s4p) 1P, em 422,6 nm é prépria para desaceleracio devido & grande largura espectral
(FWHM = 35 MHz ) e por formar um sistema de dois niveis. O spin nuclear do
©Ca ¢ nulo (J = 0) e seus niveis ndo possuem estrutura hiperfina. Além disso o nfvel
fundamental 'Sy nao & degenerado { J = 0 ) e a totalidade dos dtomos contribui para o
sinal de absor¢ao. Transicoes Am; = 0 apresentam dependéncia residual em segunda
ordem a campos elétricos (30 M Hz/[V/cm]?) e campos magnéticos (1 Hz/{gauss)? ).

A linha de intercombinagdo em 657 nm, transi¢do de dipolo magnético (4s%) 1S, —
(4s4p) 3P; com Am; = (e largura de linha Av = 400H z, é excelente para espectroscopia
de alta resolugdo. Esta linha foi proposta como um padrao de frequéncia ético para a
realizacdo do metro pelo Comité International des Poids et Mesures - CIPM {46], devido
a0 seu alto fator de qualidade ( @ = v/Av & 10'? ) e a reduzida sensibilidade a campos

magnéticos j4 citada. O atrativo de padroes de frequéncia primédrios 6ticos baseia-se em
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Figura™3-1: Diagrama de niveis atémicos do Célcio

que transi¢oes com frequéncias mais elevadas possuem menor incerteza fracional, sendo
que a realizacdo do metro com padrdes de radiagdo visivel permite o uso de comparacdes
interferométricas facilmente implementdveis. Também as transi¢des de dipolo magnético
entre os niveis de estrutura fina do tripleto metaestével (4s4p) 3P; sio adequados para
um padréo de frequéncia submilimétrico, como proposto por Strumia [43].

Um fator muito interessante nestas transicoes é a possibilidade do uso exclusivo de
lasers semicondutores, na transicdo de interrogagdo em 657 nm usando diodos GalnP, e
na transi¢do de desaceleragio em 422 nm dobrando a frequéncia de lasers AlGaAs em
845 nm usando um cristal ndo linear de K Nb(O3. Isto abre a possibilidade de construcio
de sistemas compactos, de baixo custo, transportdveis e de operagao continua. Estes
instrumentos seriam titeis como padrdes de transferéncia de comprimento e frequéncia
dtica, para uso industrial e comparagoes inter-laboratdrios, substituindo os atuais sis-

temas baseados em lasers de He/Ne estabilizados em uma componente hiperfina do Todo

L.
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Figura™3-2: Diagrama de nfveis atdmicos do Magnésio.

Os primeiros trabalhos para implementar este padrao foram feitos em feixes atémicos
por diversos grupos na Italia [45,47] e Alemanha [44], mas estes esfor¢os foram limitados
pela largura de linha residual imposta no método de Ramsey pelo tempo de interacio do
laser com o feixe atomico ( alguns kHz ). O grupo de pesquisa em que desenvolvi meu
doutorado no Brasil também esté trabalhando nesta direcdo [48], j4 tendo sido obtida a
desaceleracao do feixe atémico utilizando somente lasers semicondutores.

Recentemente grupos nos EUA [36] e na Alemanha [44], reportaram a obtencéo de
"melados 6ticos tridimensionais” de célcio (“calcium optical molasses”) em uma armadil-
ha magneto-6ptica. Neste sistema o desvio Doppler de primeira ordem é eliminado pelo
aprisionamento [18,47] e o de segunda ordem é minimizado pelo resfriamento, além da

jé citada reduzida sensibilidade a campos magnéticos e elétricos espurios.
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3.1.2 Caracterizacao do Feixe AtOomico

No infcio do meu trabalho de doutorado participei na montagem do sistema de feixe
atdmico que opera no laboratério. Este sistema é versdtil e permite operar com uma
grande variedade de elementos quimicos, entre eles célcio e magnésio. A configuragio de
safda do feixe foi projetada de forma a podermos operar com dtomos no estado funda-
mental ou, por meio de uma descarga longitudinal (‘hot cathode discharge’), com uma
mistura de dtomos nos estados fundamental e excitados. Através de wma janela 6ti-
ca posicionada convenientemente podemos observar a regido de descarga, permitindo a
obtencdo de espectros de emissdo em diferentes regimes de operacdo [45,47,48].

O sistema consiste de duas camaras de vdcuo, a da fonte de atomos/descarga e a
de propagacao do feixe atdmico, separadas por um colimador de didmetro 2 mm. Cada
cAmara é evacuada por uma bomba turbomolecular, permitindo atingir pressao final
de 2 x 1078 torr, que aumenta para 2 x 10~7 torr quando o forno estd no regime de
temperatura de trabalho em torno de 1000 Kelvin. A primeira cAmara contém o forno,
o sistema de descarga, flanges para conexdes elétricas, flange passante para termopares e
janelas 6ticas para observacao da descarga. A segunda cdmara consiste em um tubo de
Pyrex de comprimento 1 m e didmetro 5 cm. Janelas de Pyrex soldadas nos lados e na
extremidade final permitem acesso 6tico ao feixe atomico para realizar espectroscopia de
alta resolucéo e resfriamento a laser.

A fonte de dtomos é um forno cilindrico de aco inox onde se coloca o elemento quimico
a ser estudado, aquecido por um enrolamento resistivo coaxial. O conjunto é isolado
termicamente por outro cilindro externo de parede dupla para minimizar perdas térmicas.
Esta estrutura estd rigidamente montada em uma flange traseira removivel. A descarga
longitudinal pode ser opcionalmente montada no topo da fonte de 4tomos. Para evitar
condensagio e obturagio do canal de saida do feixe outra resisténcia coaxial mantém o
bocal em uma temperatura mais elevada que a do forno. A temperatura é controlada por
um circuito’consistindo de um termopar tipo K, um mdédulo de poténcia tiristorizado e

um controlador PID, permitindo atingir estabilidade de 1 K.
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Figura™3-3: Sistema do feixe atomico.

A eficiéncia de producéo de 4tomos nos niveis metaestaveis (4s4p) 3 P; foi inferida pela
intensidade de absorcio no centro da transigio (4sdp) *Fp — (455s) 38, em 610,2 nm. O
feixe de um laser de corante CR. 699-21, operando com Rhodamine 590 e bombeado por
um laser de argdnio Innova 200, foi enviado perpendicularmente ao feixe atémico 20 cm
ap6s o colimador. O gréfico resultante desta experiéncia de bombeio 6tico do célcio pode
ser visto na Fig. 3-4.

Supomos para este cdlculo que a populagao em 38, & muito menor que em 3F; , que a
largura de linha ¢ Gaussiana com largura Avg e que a largura de linha do laser é muito
menor que Avg.

Para uma linha com alargamento Doppler Avp a absorgio pode ser expressa em

termos do coeficiente de absorgéo k, no centro da linha [76,77]

1
2 (In2\% )2 /g
y=— 1| —] 2= NA 3.1
" AI/D ( s ) 8T ( 51 ( )
onde )\, & o comprimento de onda, g1 e g2 sé0 0s pesos estatisticos dos estados inferior e

superior, N a populacio do nivel (4sdp) °Pg e A o coeficiente de emissiao espontanea.
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Temos

I, =1, exp(—k, =) (3.2)

onde I, € o coeficiente de absorgido na frequéncia v , z a espessura do meio absorvedor e

I; e I, sao as intensidades do laser incidente e transmitido.
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Figura™3-4: Linha de absorcdo do Céicio em 612,2 nm

Usandoz =1em, A=94 MHz , Avp =104 MHz e Iy/I, = 0,94 com uma corrente

elétrica de 200 m A entre anodo e catodo, obtemos
N (®P)) = 1,7 x 10® &tomos/cm? (3.3)

Considerando as populagdes relativas do tripleto comosendo1:3:5(3F: 3P, : 3P)
é possivel determinar a porcentagem de 4tomos no nivel *P; e no tripleto metaestével.

A densidade de stomos a uma distancia d = 31 ¢m ap6s a descarga é dada por [76]

1 A
= — N;Z2 :
N=_—N 7 (3.4)

onde Ny é a densidade de dtomos no forno igual a 1,24 x 10'® dtomos/cm® na temperatura

36



de operagao de 970 K, A, é a drea do colimador e d a distdncia entre o forno e a regido
de interacao.

A densidade atomica total é de 3,3 x 10° dtomos/em® e a densidade de stomos no
tripleto € (40 4- 10) %. Este resultado concorda com as medidas realizadas por Giusfredi

[74], operando em um sistema semelhante ac montado em nosso laboratério.

3.1.3 Conclusoes

Foi implementado um sistema de feixe atémico para estudos espectroscopicos, otimizado
para uso com os elementos cdlcio € magnésio no estado fundamental ou estados excita-
dos produzidos em uma descarga. Caracterizamos diversos parametros do feixe atémico
e sistema de descarga como mecanismos e eficiéncia de produgao de dtomos nos niveis
metaestdveis de interesse. Desenvolvemos também a instrumentacao eletronica necessdria,
para a produc¢do da descarga, instrumentacgao 6tica para aquisicdo dos espectros de fluo-
rescéncia do feixe atémico e de emissao da regido da descarga, € instrumentacao mecéni-
ca para operagdo configvel do forno e da descarga. Foi desenvolvida uma fonte de alta
corrente/baixa tensdo/baixo rufdo, para a bobina magnética usada nas experiéncias de

desaceleracao do feixe atémico.
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3.2 Lampada de Catodo Oco

Descargas em gases nobres sdo um meio barato e eficiente de produzir espécies instdveis
e/ou excitadas para estudos de espectroscopia. Pode parecer que esta néo seja uma ferra-
menta adequada para investigagdes espectroscépicas de alta precisdo, devido as inumeras
perturbagOes inerentes aos processos que ocorrem em uma descarga ( como colisbes com
particulas neutras/ionizadas e campos elétricos ), mas evidéncias experimentais apontam
o contrario. No caso do magnésio [33,54] uma comparagao de dados para a mesma tran-
si¢do feita em uma ldmpada de catodo oco e em um feixe atémico indicou que os valores
obtidos estavain livres de efeitos ambientais dentro dos limites de incerteza experimental,
sendo que as principais fontes de erro eram campos magnéticos residuais e a medida de

frequéncia do laser.

Titénio

Figura™3-5: Lampada de Catodo Oco- vista lateral e frontal. C - catodo, A - anodo.

As dimensdes tfpicas desta LCO sdo 20 cm de comprimento e 5 cm de didmetro {27).
O catodo C & composto por um corpo de ago perfurado onde é inserido um cilindro oco do
material a ser estudado { em nosso caso titanio}, com 20 mm de comprimento e didmetro
interno de 3 mm. A superficie de ago exposta é recoberta com material isolante ( mica),
forgando a descarga a se realizar entre os anodos A ( feitos de téntalo) e a superficie

interna do cilindro de titdnio. A estrutura externa é conmposta por dois cilindros de
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Pyrex, soldados em uma extremidade a uma janela Stica e na outra extremidade colados
ao corpo de aco. A limpada é evacuada e preenchida com um gds nobre ( argénio, 1
torr ). O corpo de aco do catodo possui conexdes para refrigeracdo com &dgua gelada,
permitindo operar a lampada em altas correntes (até 300 mA) e melhorando a estabilidade
da descarga.

LCO sdo um tipo particular de ‘glow discharge’, em que é maximizada a regido de
‘glow’ negativo e minimizada a coluna positiva. Isto é conseguido usando um catodo
cilfndrico, onde a regido de ‘glow’ negativo se concentra ao longo do eixo de simetria
envolvendo o méximo volume possfvel da descarga. A coluna positiva fica confinada a
regiao entre os anodos em anel e a primeira superficie catédica. Nesta configuracio a
descarga pode operar com correntes da ordem de ampéres, no regime ‘glow’ em um gds
relativamente frio {17].

Uma caracteristica que se revelou muito interessante em LCO é o intenso campo elétri-
co que se desenvolve na ‘cathode dark region’. Este campo elétrico acelera enormemente
ions contra a superficie do catodo, provocando uma eficiente acdo de ‘sputtering’ quando
a lampada é operada em corrente mais altas (>100 mA). Os dtomos séo ejetados da su-
perficie do catodo com alta energia cinética inicial ( 1 a 5 eV [52]), mas ao se difundirem
entram rdapidamente em equilfbrio térmico com o gds. Uma utilizagao imediata deste
efeito & feita no estudo de elementos refratdrios como titanio, ferro, tungsténio, etc...,
que necessitam de altissimas temperaturas para serem evaporados ( ou entdo esquemas
alternativos como ‘electron-beams’ ¢ lasers pulsados [20, 21,24, 28]).

Uma LCO operando com baixa pressdo de um gés nobre em regime de descarga ‘glow’
apresenta outra propriedade espectroscépica muito 1til : a excitagao atébmica resulta
diretamente da temperatura eletrénica, que nio estd ligada & temperatura do gds. Os
elétrons acelerados pelo campo elétrico tem uma distribuicdo energética que corresponde
a uma elevada temperatura eletronica ( podendo alcangar 5 x 10* Kelvin em baixas
pressoes {17]). A descarga é sustentada somente através da energia cinética dos elétrons,

gerada pelo campo elétrico. Deste modo a descarga pode ser refrigerada e a largura

39



Doppler das linhas diminui, permitindo operar também em correntes mais altas.

A regido de ‘negative glow’ é caracterizada por intensa luminosidade e os processos
colisionais que ocorrem nela sdo numerosos € complexos. Apoés o grande aumento no
numero de eletrons na ‘cathode dark region’ causada por processos de ionizagdo, a energia
média dos elétrons torna-se pequena. A eficiéncia de ionizacao decresce acentuadamente,
a0 passo que processos de colisdo ineldstica a baixa energia fornecem um mecanismo
cficiente de excitacdo atémica. O fator de Boltzmann e~F/*T) ¢ alto permitindo obter
populagoes significativas mesmo para niveis atémicos metaestdveis altamente situados.

O titdnio tem uma baixa taxa de ‘sputtering’ [50, 51] por gases nobres ionizados
( ~ 0,1 dtomo/ion ) para energias ionicas da ordem de 100 eV, um valor tipico para a
LCO que utilizamos. Este é um dos menores valores entre todos os metais investigados,
variando muito pouco em relagdo ao gds nobre utilizado. Esta foi uma das razdes para
escothermos operar a lampada em alta corrente ( até 300 mA), seguindo também uma
sugestao do Prof. Nicold Beverini [17]. Um motivo adicional para operarmos em altas
correntes é o trabalho de Warner et al [52], onde foi detetado que o principal agente de
‘sputtering’ passa a ser fons metdlicos, com uma eficiéncia ordens de grandeza superior
a0 mecanismo anterior mesmo levando em conta a menor presenca destes fons em relacao

aos do gds nobre,
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3.3 Estrutura Hiperfina - EHF

A origem das corregoes de energia da estrutura hiperfina surge do acoplamento entre o
elétron e o campo eletromagnético produzido pelo nicleo, representado pelos potenciais
escalar e vetorial. Este acoplamento levanta a degenerescéncia dos niveis da estrutura
fina, como pode ser visto na Figura 3-6.

Um nidcleo com momento angular nuclear / apresenta momentos de multipolo elétricos
e magnéticos até ordem k < 2 I . Praticamente limitamos as andlises de estrutura
hiperfina aos termos de dipolo magnético A e quadrupolo elétrico B , pois momentos de
multipolo nucleares de ordem superior a 2 fornecem contribuigdes extremamente pequenas
a4 EHF e podem ser descartados.

(O Hamiltoniano para a parte magnética da interagdo é dado pela expressao AI-J,
onde podemos ver que estes momentos atuam sobre varidveis orbitais e de spin.

Para a parte elétrica o Hamiltoniano é muito mais complexo, como pode ser visto
em [4,5,67], sendo que estes multipolos elétricos atuam somente sobre varidveis orbitais
do elétron e o gradiente do campo. Adicionalmente temos o termo de ‘contato’ que surge
do tamanho finito do niicleo e da distribuigdo do campo magético em seu interior.

A férmula de Casimir [4,5,67] fornece a energia de perturbagio em primeira ordem

dos niveis de energia devido a estas contribuigdes

3K (K+1) =4I (I+1)J (J+1)

BT 2I-DJ @I-1) b (3:5)

K
Ath= -E‘A-i-

K=F((F+1)~I{I+1)—-J(J+1) (3.6)

onde A é a constante de dipolo magnético, B a constante de quadrupolo elétrico
da estrutura hiperfina, 7 ¢ o momento angular niclear, J é o momento angular orbital
e F=I+4+J éo momento angular total.

Podemos estimar os coeficientes A e B do **T% a partir dos coeficientes medidos

para o Y"T% , por meio de uma hipé6tese simples verificada pelos dados medidos por
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Figura™3-6: Diagrama de niveis hiperfinos para o *"T% da transi¢io J = 5 — 4, linha

8435,65 Angstroms.

Channapa e Pendlebury em 1965 [13]. Neste trabalho foram medidos os coeficientes da

estrutura hiperfina do multipleto a ®Fy34 , de mais baixa energia, para os isétopos 47

e 49 simultdneamente. Aydin et al [15] introduziram heuristicamente uma relagio entre

estes coeficientes comparando os dados para vdrios nfveis hiperfinos, obtendo as equacoes

3.7 ¢ 3.8. O erro introduzido pelo uso destas relagbes para os coeficientes é inferior a 100

KHz, sendo portanto plenamente justificado seu uso considerando a precisdo das medidas

realizadas neste trabalho.

A(47T)

AT (11,0000 + 0,0003 ) (3.7)
B(*'Ti) _
BT~ (1,2200 + 0,0003) (3.8)

A intensidade tedrica da transicio serd dada (4] pelas equagdes 3.9, 3.10 e 3.11, para
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transi¢bes AJ = +1 ( onde o mimero entre parenteses indica AF' )

B(J+F+I+1)(J+F+N(J+F-0H({J+F-1I-1)

I(+1) = = (3.9)
oy BUFFAI+ )+ F-D(J=F+)(1+F+1~J)(2F+1)
(0)= F(F+1)
(3.10)
I(_l)zB(J—F+I)(J-—F+I—1)(J—F—I-—1)(J—F-I—2) (3.11)

(F+1)

Estas férmulas foram originalmente derivadas para transigdes da estrutura fina, mas
podem ser imediatamente adaptadas para cdlculos de estrutura hiperfina fazendo-se as
substituicbes L — J , S — I e J — F [4,5]. Existe outro conjunto de férmulas
para AJ = 0 que ndo serdo reproduzidas, pois o multipleto estudado neste trabalho
possui somente transices AJ = —1 na faixa espectral acessivel em torno de 845 nm.
Este conjunto de equagoes pode ser normalizada em relacao & transi¢ao inais intensa,
fornecendo intensidades relativas que podem ser diretamente relacionadas as intensidades

observadas.

3.3.1 Centro de Gravidade da Estrutura Hiperfina

Para calcularmos o desvio isotépico de uma transicdo que apresenta estrutura hiperfina,
devemos encontrar seu centro de gravidade C; . Existem diversos procedimentos citados
na literatura incluindo integragio numeérica [22] e interpolagéo entre os picos da estrutura
hiperfina. Escolhemos o segundo método pois os picos mais intensos da EHF estio bem
resolvidos em nossas medidas, ao passo que muitos dos picos menos intensos estao sub-
mersos ou distorcidos pelo pedestal colisional presente em espectros de absor¢io saturada

de Lampadas de Catodo Oco [17].
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Montamos um sistema de equagoes envolvendo o centro de gravidade C, e os coefi-
cientes A; e B, do nivel superior. Este sistema serd geralmente superdeterminado pois
podemos identificar mais transi¢oes hiperfinas do que as 3 varidveis envolvidas. Neste
processo conhecemos as constantes A; e B; do nivel inferior a °F; medidas por Aydin [15],
e calculamos as constantes a,; e b;; dos niveis inferior 7 e superior s que dependem dos
ntimeros quinticos I, J e F. A frequéncia f,; da transigio hiperfina é identificada pela com-
paracio entre as intensidades tedricas e observadas, através das relagbes de intensidade

3.9,3.10 e 3.11.

5 (Cg;AsyBs) = i [Cg + (a's As + bs Bs) - (a"i Ai + bz’ Bz) - fsi]2 (312)
=1
K 1
as,z’=-§‘=-2-[F(F+1)—I(I+1)—J(J+1)] (3.13)

3K (K+1) -4l (I+1)J (J+1)
81 (271 —1)J (2J 1)

bs,i = (314)

Minimizamos a fungdo & (Cy,A,,B.) em relagdo as 3 varidveis independentes através

de um ajuste de minimos quadrados, obtendo seus valores e também uma estimativa dos

erros envolvidos no processo.
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3.4 Desvios Isotopicos

A massa nuclear é uma importante propriedade fisica, que varia de acordo com o mimero
de nucleons ( prétons e neutrons ) presentes no dtomo, dentro dos limites de estabilidade
nuclear. Esta variacdo de massa produz efeitos mensuriveis sobre linhas espectrais como
o desvio isotopico e a estrutura hiperfina, devidos & superposicao espacial entre as fung¢oes
de onda eletronicas e a forma/volume finitos do micleo.

O Titanio possui 5 is6topos estdveis ( 46-50 ) presentes em amostras de minério
natural, ¢ oito instaveis ( 41-43, 51-53 ) obtidos a partir de produtos de fissdo nuclear
em reatores de pesquisa [3]. Estes is6topos estdveis situam-se em uma regido de grande
estabilidade nuclear, Z > 20 e N < 28 | entre dois nimeros mdgicos de prétons e
neutrons. Suas propriedades qufmicas sao idénticas, razao pela qual somente podemos
obter amostras isotépicas enriquecidas com determinado isétopo usando métodos fisicos
como espectroscopia de massa, ultra-centrifugacao ou por separagao laser.

Para dtomos leves ( Z < 25 ), o desvio isotépico é causado principalmente pelas
corregdes de massa normal e especifica. Para dtomos pesados a correcdao de massa é
pequena, pois a massa reduzida varia muito pouco entre isétopos. No entanto, o desvio
de campo DC devido & variagdo do volume e da forma do micleo torna-se dominante com
0 aumento do ntimero de prétons Z.

Em transi¢oes que apresentam estrutura hiperfina ( EHF ) necessitamos encontrar o
centro de gravidade da transicdo, que corresponderia ao desvio isotépico do dtomo sem
spin nuclear I . Este procedimento estd descrito na secao que trata da EHF do titnio.

O hamiltoniano que fornece o desvio isot6pico em funcio da energia ( termo ) dos

elétrons, quando generalizada para o caso muiti-elétron fornece

_ < ¥ pf > < 2z‘:>j Pi'p; >
2(M+m) (M +m)

DM ps = Too — Tia (3.15)

onde M é a massa do isétopo € m a massa do elétron.

O desvio isotdpico é definido como a diferenga de frequéncia entre a mesma linha de
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diferentes is6topos. Pode ser considerado com boa precisdo como a soma de desvios de

campo e de massa ( separdvel ainda em desvio normal e desvio especifico )
DI = DMN + DME + DC (3.16)

Podemos ainda definir o Desvio Residual, composto do desvio isotépico total subtraido
do desvio de massa normal, onde temos somente contribuicoes do desvio especifico e de

campo

DR = DI - DMN = DME + DC (3.17)

- Desvio de Massa Normal { DMN ) : o nicleo atomico néo € infinitamente pesado
e nio permanece fixo em relagio a0 movimento dos elétrons. Levamos este efeito em
consideracéao usando a massa reduzida do sistema para calcular o desvio introduzido na

energia dos niveis. Esta correcio é facilmente calculdvel [42,66] e fornece :

(M2 — M)y)

DMNMQ,Ml =V Me M2 M1

(3.18)

onde v é a frequéncia da transigio, m,. € a massa do elétron e My > M, sao as massas
dos is6topos ( os valores numéricos sdo dados na Tabela 1.1 ).

- Desvio de Massa Especifico ( DME ) : esta contribuigio surge de correlagdes no
movimento dos elétrons envolvendo o operador de DME 4 Zf;jzl pP:'P; , onde p;; é
o momento linear dos elétrons, M ¢ a massa nuclear e N o nimero de elétrons. Este
parametro & de dificil avaliacdo pois depende de detalhes sutis das fungoes de onda
eletronicas [66,68]. O DME depende fortemente da configuragio eletrénica e relativa-
mente pouco dos valores do momento angular orbital J e de spin S dentro da mesma
configuracdo. O DME é grande especialmente nas transi¢oes Sticas que envolvem saltos
de elétrons 3d, como apontado por Bauche [68], sendo este o caso das transi¢oes estu-

dadas em nosso trabalho (3d® 4s — 3d? 4s4p). No entanto possui a mesma dependéncia
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funcional de massa que o DMN, sendo dado por

(M; — M)

=k
DM Ep, a1 E AL M,

(3.19)

onde a constante de desvio especifico kg independe dos pares isotOpicos e embute a
dependéncia com o momento angular J {68,82].
Devido a esta mesma dependéncia funcional com a massa, a razdo entre 0 DMN e o

DME para os dois pares de is6topos obedecerd a relacao

_ DMNsous _ DMEsous _ My (Mso — Mys)
DMNggae DMEsgse Msy Mso Myg

ap = 0,92077 (3.20)

onde foram usados os valores numeéricos da Tabela 1.1.

- Desvio de Campo ( DC ) : dentro do volume do micleo o potencial eletrostéti-
co desvia-se do potencial coulombiano cldssico, dependendo da distribuigao espacial e
angular da densidade de carga nuclear isotépica. Consequentemente os nfveis atémi-
cos de energia de elétrons que penetram no niicleo serao afetados. O DC entre dois
nfveis depende do valor da funcio de onda eletronica no micleo A¥2 (0), que varia muito
pouco dentro do volume nuclear devido as dimensées relativas entre o nicleo e a nuvem
eletrénica. Para dtomos leves o raio nuclear é menor, a densidade eletrénica no centro
é também menor devido & atracao elétrica mais fraca dos poucos Z prétons e portanto
o DC & proporcional & variagio do volume nuclear dentro de uma aproximacio muito
boa. Em 4tomos pesados esta situacdo se inverte e o DC aumenta rapidamente, sendo
que devemos considerar também vérias corregles relativisticas. O DC é representado

geralmente [28,80,82] como o produto entre dois fatores
DCMz,Ml = E A Mz My (321)

onde F; é chamado de fator eletrénico e A g, ar, de fator nuclear. O fator eletrénico F;

leva em conta o valor da funcdo de onda eletronica no nicleo ¥, (0), e o fator A p, i, 2
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variacao dos diversos momentos nucleares que afetam a distribuigao de carga nuclear.

Por sua vez o fator nuclear é proporcional 4 mudanga do raio quadratico médio de

carga do micleo

C C
Aorty, = 6<% >pp 0y + -C,—j §<r* > + -(f 6 < >ppan +o (3.22)
= Kr < r? > Ma My (3.23)

onde os C; sdo conhecidos como coeficientes de Seltzer [28,82].
A constante de proporcionalidade K definida como na equacao abaixo serd constante

para um dado par de isétopos, e para um elemento leve como o Titdnio terd um valor

muito préximo de 1 (K = 0,995 = 0,004) [28].

Cy, 6 < rt > Mg, My Cs 6 < r8 > Mg My

Kp=1+ 22 =3
F Ch 6<r? > Ma, My Cy 6<r? > Mo, My

(3.24)

Wohlfahrt et al [23] mediram as energias e desvios isotdpicos de raios-X mudnicos
associados & transicio 2 p3/;—1 1/ para os nicleos atémicos 63T com camada nuclear
1 f7/2 incompleta, e analisou os resultados em termos dos momentos de Barret < r¥e=2" >
da distribuigdo de carga nuclear. Combinando estes dados com se¢des de choque para
espalhamento eldstico de elétrons para os mesmos nicleos obtidas independentemente,
Wohlfahrt também deduziu valores ditos ‘independentes de modelo’ {23, 80, 82] para os

raios de carga rms nuclear < r? >,1‘§12 dos isétopos e suas diferencas rms § < r? >}£ My

Com os dados rms 6 < r? >§vf,: », Obtidos em {23] e transformados para 6§ <
r >, 0, Por Furman et al [28], fornecidos na tabela 3.1, obtemos a seguinte relacio

entre a diferenca do raio quadratico médio entre os pares de is6topos (48, 46) e (48,50) :

§<r? 5048 0,161 (8)

— = =1,48 (9 2
ﬁC s6<r? 48,46 0,109 (4) ( ) (3 5)
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6 < r? 48,46 &< re > 48,47 § < re 48,49 6 <l > 48 50
—0,109 (4) | —0,020 (9) | +0,137 (15) | +0,161 (8) | [fm?]

Tabela 3.1: Desvios quadrdticos médios entre pares isotépicos do titanio.

3.4.1 Grdficos de King

O desvio de massa DMy, ar, entre dois isétopos de massas M; e M; é dado por

(Mp — Mi)

DMMmM1 = KM2,M1 (3-26)

Se os desvios isotépicos DIy, pr, em uma linha espectral A, sdo multiplicados por um

fator normalizante dado por

. (Mg — My} (M2 + m) (M; +m)
sty = (3 M) (Ms + m) (M +m) (3.27)

entdo os desvios modificados serdo iguais para todos os pares de isétopos, considerando o
par [Mg, Mr] como padrdo. Supondo que foram medidos 0s desvios isotdpicos nas linhas

Ao € Ap , 05 desvios modificados serao dados por

Hafy My DIKJQ,M1 = DM Eg,T + Koty Dcifz.Ml

JU‘MQ,Ml DI)?Jz,Ml = DMEg,T +JU'M2,M1 DOﬁlz,Ml

Colocando os desvios da linha A, em funcdo de A; , método conhecido como grifico
de King [66], teremos uma reta que passara através dos pontos DMESr ¢ DME} . e
terd uma inclinagio dada por DCYy, 3 /DChy, 1r,- Podemos determinar a inclinagéo da
curva mas nio os desvios especificos, pois nao existe nenhuma linha ética do titénio onde
estes fatores tenham sido medidos inequivocamente.

Esta dificuldade pode ser resolvida se usarmos desvios isotépicos de raios-X muéni-

cos [23,66,82] dados na Tabela 3.1. Este procedimento remove a ambiguidade na deter-
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minacao do desvio especifico e de campo. A equacgao resultante € vista abaixo
_ 2
brey ats DIyt = DMEsy + pagy pr, 556 <1° >pp 01, (3.28)

onde fipg, a7, § < 78 >a5.00, € 0 desvio mudnico modificado.

3.4.2 Separacgao de desvios isotépicos de campo e de massa

Considerando o nivel relativo de precisdo de nossas medidas, é justificado empreender
a separacio dos desvios especificos ¢ de campo usando as equacoes 3.17,3.20 e 3.25 co-
mo delineado por Azaroual [19-21]. Para cada linha medida montamos um sistema de
equagdes envolvendo os DI de menor incerteza dos pares de is6topos (48, 46) e (48,50).
Para maior clareza usamos as seguintes abreviagbes : DMEsps = a3 ; DMEg46 =
by ; DCspus = @2 ; DCusas = b2 5 6 < 1 >(uga6)= 646 ; & < 1% >(5048= b50. Neste
processo também obtemos as importantes quantidades que s80 a constante de desvio

especifico kg e o fator eletrénico do desvio de campo F; .

DMEsy 48 + DCspus = @1+ a2 = Rso (3.29)
DMEygss+ DCysas = bi+br =Ry (3.30)
DM Esp 48
== = 3.31
DM Eys 46 e (3:31)
DCso,48
: = 3.32
DCusts ' ° (3.5

Resolvendo este sistema de equagdes e usando as definigoes de kg e F; , obtemos as

quantidades

Be Ris — Rso

DME43‘45 = __ﬁT (333)
o -
DME50’48 = g DME43'46 (334)
Ry — ap Ry
DCyas = —E%—E(m—ﬁ (3.35)
o~
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Rsp — ag Rug

DCsous = Bc DCusus = B¢ 3 (3.36)
c T QE
Mg Mys )
kp = | ——— | DME 3.37
E ( My — Mas 18,46 (3.37)
g o= Beo—oe s (3.38)

050 — ag b4

3.4.3 Anadlise da Variancia

Devido & complexa interrelagdo entre as diversas quantidades calculadas, a andlise da
propagagio de erros torna-se dificil e temos que fazer uso da férmula geral para célculo
de varidncias. A varidncia é definida como o quadrado do desvio padrdo V (o;) = (o;)>.
Entao se tenho uma fungao de diversas varidveis independentes f(X,Y),...), cada qual
com seu desvio padrao o, , a varidncia total serd dada por
3 f 2 a f 2
2 2 2
Nesta andlise tenho quatro varidveis independentes ( ag, 8¢, Ras, Rso ), mas como
a variancia de o é muito pequena podemos considers-la como uma constante ( as massas
isotdpicas sdo conhecidas com grande precisdo como pode ser visto na Tabela 1.1).

Fazendo os cdlculos acima para a primeira varidvel dependente ( by = DM Ejg4¢ )

temos
ob 1
= 3.40
ORsp (ag — B¢) (3.40)
aby Be
- 3.41
ORs5 (Bc — ag) (341)
aby Rsg—ap Ry
= 3.42
e~ (Bo- o) (3.42)

Portanto o desvio padrio estimado para o desvio especifico DM Eyg 46 = by serd

2 2 2 2
Thsy T 56 Thyg [Rso—aE R46] 5
7= T (B — ap)? Bo—ag)? | Pe (3.43)
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Para o desvio de massa especifico do par (50,48), dado por DM Ej5g 45 = a1, temos
Cay = QR O, (3.44)

Fazendo o cdlculo para a terceira varidvel dependente ( by = DClyg 46 ), temos

Oby 1

ORso (Bc — ag) (3.45)

e " T (340

CRps
Portanto o desvio padrao o, do desvio de campo DCyg 46 serd
ke T+ OF Ohis | (@B Ras — Beo)®

Opy = T4 (3.48)

(ﬁc - QE)2 (ﬂc - GE)4

Repetindo o procedimento para a quarta varidvel dependente (DCyp 4 = a2 = 8¢ by)

temos
day _ Be
dRss (B¢ — ak) (3.49)
Oay _ op Bo
OR4g B (ag —- B¢) (3:50)
Oay (ag Rag — Rso)
B = °F (Bo -y (3:51)
O desvio padrio para o desvio de campo DCsp 45 Serd entéo
— (0-2R59 + aEz 0?245) 2 (QE R46 - R50)2 2 2
7T \/ (Bo—awr Pt (Bo—apt °F % (3:52)

A constante do desvio de massa especifico kg , dada pela equagdo 3.37, é o produto

de um fator de massas conhecido com grande precisio e do desvio de massa especifico
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DM Eyg 46. Portanto a precisio relativa de kg serd a mesma, dada por

. Mg My
Tz = (M48 — M46) I (3.53)

A obtengao do fator eletronico do desvio de campo F; dado pela equagio 3.38 é obtida

substituindo as derivadas parciais obtidas abaixo na equacgao 3.39. Temos entdo

R = Guarw (354
gfi;s " (6% —_Zj 6 46) (3.55)
g~ Gaerier e
R 30
O desvio padrdo o5, apGs agrupar os termos serd entdao dado por
' (6s0 — o 646)* (Rso — ap Rye)*
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Capitulo 4

Resultados

4.1 Introducao

BEscolhemos para investigagdo um conjunto de linhas espectrais intensas pertencente a
configuracio 3d® (*F) 4s a°F; — 3d* (°F) 4s4p (*PRp) 2°D%*  do titénio, com AJ = -
1. Qs niveis de energia do titanio -48 podem ger vistos na Fig. 4-1, onde também séo
mostrados o nfvel fundamental e outro nivel impar 3d® (*F) 4p = 5D  de energia
mais alta. Este conjunto de linhas foi escolhido pelos seguintes motivos [12,57,83] :

- o comprimento de onda ressonante das transi¢coes recai dentro da faixa de sintonia
do LSCE de 840 nm a 850nm. Esta janela espectral ainda néo foi explorada devido a
falta de fontes laser estdveis e altamente coerentes.

- o multipleto metaest4vel a ° F; estd situado ~ 6500 e ™! acima do nivel fundamental
a ®F, e portanto intensamente populado em uma descarga "glow”, como na lampada de
catodo oco utilizada em nosso experimento [17,25,26,53, 54].

- as constantes hiperfinas do multipleto metaestdvel inferior ¢ °F; foram medidas
para o isétopo 47 por Aydin et al [15], facilitando enormemente a anglise da estrutura
hiperfina. Para analizar esta estrutura no isétopo 49 podemos usar a hipétese avancada
também por Aydin e dada pelas equacgtes 3.7 e 3.8, introduzindo uma constante de

proporcionalidade para os pardmetros A e B dos dois isétopos, procedimento justificdavel
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considerando as incertezas experimentais envolvidas em nossas medidas.

- as linhas sio permitidas pelas regras de selecdo de transi¢Oes dipolo elétrico, pos-
suindo valores altos de forga de oscilador ( “oscillator strenght” ) [83].

- existemn transi¢des no azul { 420 nm a 430 nm ) que partem do nivel 3d® (*F) 45 a 3 F;
em direcdo ao nfvel impar 3d® (*F) 4p x 5D9%, passiveis de serem investigadas com
radiacdo de lasers semicondutores de poténcia dobrada em frequéncia através de um
cristal nao linear de K NbQ3 colocado em uma cavidade externa ressonante {62-65]. Estas
transicOes possuem muitas caracterfsticas desejdveis para investigacdo e poderiam ser
estudadas fdcilmente, pois esta linha de pesquisa em duplicagio de frequéncia estd sendo

perseguida ativamente pelo nosso laboratério.
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Figura™4-1: Niveis de energia das configuracdes estudadas e de interesse do titanio 48.

4.2 Arranjo Experimental

Estudamos a estrutura hiperfina e desvios isotdpicos do titdnio natural usando um es-

pectrometro laser, como pode ser visto na Fig. 4-2. A montagem para espectroscopia de
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absorcao saturada e de polarizacao usou como referéncia as descrigdes de Demtroder {18].
O feixe colimado produzido pelo LSCE ¢ dividido por divisores de feixe (’beam-splitters

BS’) e enviado a diversos aparelhos para monitoragdo e andlise.

LSCE
ISOLADOR
FP 75 MHz
( ) BS1

WaveMeter

N

E2 LCO E1

Figura™4-2: Espectrémetro Laser usando Laser Semicondutor em Cavidade Estendida
(LSCE); BS - ‘Beam Splitter ’, LCO - Lampada de Catodo Oco, E - espelhos, CP -
‘chopper’.

Através de BS1 enviamos uma parte do sinal para o interferémetro Fabry-Perot con-
focal de 75 MHz com lentes menisco de raio 1 m, que serd nossa referéncia relativa de
frequéncia. A distdncia entre os espelhos foi medida com um paquimetro de precisio,
fornecendo como resultado um comprimento ! = (1000,43 £0,15) mm. O ‘Free Spectral
Range’ ¢ calculado, sem corre¢des para o indice do ar, como FSR = (74.916 + 15) kHz.
Esta precisdo relativa de 1 parte em 5.000 implica em desvio menor que 1 MHz para uma
varredura de 5 GHz. A finesse deste interfer6metro foi medida fornecendo F' = 30 e uma
largura a meia altura do pico de transmissio FWHM = 2,5 MHz.

Outra parte do feixe é enviada por meio de BS2 para o Wavemeter LM-10 (“Folded
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Travelling Michelson Interferometer” ), baseado no projeto de Hall et al [39,40] e fornecido
pelo NIST. Este aprarelho compara interferometricamente o comprimento de onda do
laser HeNe de referéncia com o do laser a ser medido. Os dois feixes laser sdo supefpostos
espacialmente mas percorrendo sentidos opostos, e as franjas de interferéncia provocadas
pela variagio dos bragos do interfer6metro sdo contadas simultdneamente. A razao entre
estas contagens fornece o comprimento de onda do laser a ser medido com precisio relativa
de =~ 1077.

O feixe é focalizado no centro da LCO por meio de duas lentes com distancia focal
de 1 metro, reduzindo o feixe a um didmetro 2 w = 350 ym na cintura { onde w & o raio
onde a intensidade reduz-se a 1/e ). Este fato aliado & baixa poténcia nos feixes ( 1 mW
no feixe de bombeio ¢ 100 uW no feixe de prova ) nio deve introduzir alargamento por
poténcia aprecidvel.

A largura Doppler évp do vapor de titdnio produzido na descarga foi medido na linha
de 8435,65 Angstroms e corrente de 100 mA, usando como referéncia de frequéncia o

interferéometro de 2 GHz, fornecendo
dvp ~ 950 MHz (4.1)

A temperatura equivalente inferida a partir desta largura Doppler para o YT é de
aproximadamente 650 a 700 Kelvin.
A absorcao foi medida nas mesmas condigoes, para um caminho 6tico I, ~ 2 cm,

fornecendo o valor

al~25%

A largura Doppler residual devida ao angulo finito de cruzamento dos feixes de

bombeio € de prova é estimada como sendo

5 mm

-‘?”f”“”D:(m

) (950 MHz )~ 10 MHz (4.2)
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A lampada de catodo oco foi operada a uma corrente até 300 mA e refrigerada com
dgua corrente. Usamos um ”chopper” SRS 530, um lock-in digital SRS 830, um pream-
plificador de corrente SRS 570 e fotodetetores de silicio Melles-Griot de 100 mm?2.
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Figura™4-3: Grafico de intensidade linear da linha 8435,65 Angstroms, J =4 — 3.

No gréfico mostrado na Fig. 4-3 podemos apreciar a excelente razéo sinal /rufdo do
espectro de absorgao saturada, onde a lampada. foi operada com pressao de argénio 1 torr
e corrente 300 mA . A largura de linha residual Af = 40 M Hz ndo pode ser creditada
completamente ao dngulo de cruzamento dos feixes contrapropagantes (Eq. 4.2). Além
disso ainda existe um alargamento residual, observado nitidamente nos pedestais dos
isétopos isolados 46, 48 e 50, devido a colisdes que alteram a fase das transicées. Devido
a esta caracteristica fol necesséria a inclusdo de uma curva extra, para compensar este
pedestal e fornecer um melhor ajuste matemdtico. Esta curva deveria ser uma gaussiana
ou methor ainda um perfil de Voigt [18,42], mas devido a limitagdes do software utilizado
( Origin 4.1 ) tivemos que impor ajuste por uma lorentziana.

Também foi necessério o desenvolvimento de instrumentacao eletrénica para operacio

dos protétipos, como amplificadores de alta tensdo ( 1 kVolt / 20 mA / 1 kHz ) para
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uso com os eler. ntos piezoelétricos de sintonia, e controladores de temperatura usando
elementos termoelétricos Peltier para estabilizacaoc da temperatura dos diodos laser. O
sistema de aquisicdo de dados espectroscépicos consiste de uma placa conversora AD
rdpida de 8 canais, para a qual foi desenvolvida um software dedicado para aquisicio e

tratamento dos dados.

4.2.1 Estimativa de Erros

O erro associado 4s medidas pode ser estimado levando-se em conta sua. origem :

- Interferometro Fabry-Perot usado como marcador de frequéncia. A incerteza do
processo de medida introduz erro de 1 MHz para uma varredura de 5 GHz.

- Ajuste polinomial dos picos de transmissio para fornecer o eixo de frequéncias.
O desvio padrao associado & localizacdo dos picos de transmissao e ao ajuste por um
polindmio de 5° grau € da ordem de 1,7 M Hz ( 1 sigma ).

- Localizacdo do méximo das linhas de absorgdo saturada. Para as componentes
intensas como os is6topos 46, 48 e 50 o processo de ajuste por minimos quadrados fornece
erro de 0,1 M Hz, ¢ para as componentes hiperfinas mais fracas erro de 1 M Hz.

Vemos que o fator dominante na incerteza das medidas & o segundo item. Atribuimos
isto & instabilidade na frequéncia do LSCE devido principalmente a ruido técnico como
vibracdo mecénica ¢ sonora, realimentacdo 6tica ou ruido da fonte de corrente do laser.
Se estabilizéssemos o LSCE em uma cavidade Fabry-Perot de referéncia e esta variacéo
fosse diminufda, poderiamos alcancar precisio de 1 MHz ou menor.

O erro quadritico médio resultante é da ordem de 2 MHz. Podemos observar que
as incertezas relacionadas as componentes hiperfinas sdo 10 vezes maiores que as rela-
cionadas aos is6topos principais, devido & menor razio sinal/rufdo e consequente incerteza
no processo de ajuste.

O procedimento usado para associar as transi¢ées observadas com as respectivas com-

ponentes hiperfinas & delineado nas segoes referentes as linhas.
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4.3 Argoénio - Linha 8424,65 Angstroms

Foram realizadas experiéncias preliminares com espectroscopia de absorcao e absorcgio
saturada em uma lampada de catodo oco de titanio [25-27], selada com atmosfera de
argdnio a uma pressdo de 1 torr. Foi investigada para fins de calibra¢do uma linha
intensa do argbnio em 8424,65 Angstroms operando a lampada com corrente de 2 mA,
mostrada na Fig. 4-4. A curva continua mostra o espectro doppler ( absorgao maxima de
67 % ), e no centro podemos observar o ‘Lamb-dip’ devido ao feixe contrapropagante. A
curva pontilhada é o espectro de absorgao saturada, mostrando um estreito perfil central
sobressaindo de um largo pedestal colisional. Para uma largura doppler do argénio de

700 MHz a temperatura ambiente, estimamos uma largura subdoppler de 250 a 300 MHz.
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Figura™4-4: Espectro de absor¢io saturada do Argénio - Linha 8424.65 Angstroms -
4s(3/2) — 4p[5/2).

Foi realizada também espectroscopia de polarizagdo [18], devido a algumas vantagens
importantes como maior razao sinal/rufdo e relativa insensibilidade a efeitos colision-
ais. Outra propriedade interessante deste esquema € a obtengdo de um perfil dispersivo,

que poderia ser usado para travamento do laser & linha do argdnio sem necessidade de
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modulagao externa.

Observando a Figura 4-5 vemos que o pedestal colisional foi totalmente suprimido,
confirmado pelo ajuste muito bom conseguido com uma lorentziana. A assimetria no
perfil é devida a um alinhamento ligeiramente incorreto do angulo entre os polarizadores,
como previsto teéricamente [18]. A largura de linha medida Av = 113 M Hz , calibrada
pelos picos de transmissdao de um interferdmetro Fabry-Perot confocal de 75 MHz, é
menos da metade da largura de linha medida anteriormente. Podemos atribuir isto &
mudanca de pressao da ldmpada entre uma medida e outra, um melhor alinhamento do

espectrometro laser, a refrigeragdo da LCO e & eliminacao do pedestal colisional.
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Figura™4-5: Espectro de Polarizagdo do Argonio - Linha 8424 65 Angstroms.

No entanto, quando tentamos estudar linhas do titdnio com espectroscopia de polar-
izacao nao obtivemos bons resultados, observando apenas um pequeno sinal superposto
a um grande ‘background’ que nio pdde ser eliminado. Entre as vdrias causas possiveis
podemos citar birrefringéncia excessiva das janelas épticas empregadas na LCO ou o fator
de extingao dos polarizadores de calcita empregados (~ 2 x 107°) que ndo era suficiente.
A partir destaconstatagdo procedemos ao estudo do Titanio empregando apenas técnicas

de absor¢ao saturada, como estd descrito nas secbes seguintes.
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4.4 Titanio - Linha 8435,65 Angstroms

Esta linha do titdnio & uma transicio AJ = —1 (J = 4 — 3), sendo a segunda linha
mais intensa do multipleto a 5F; — 2z ®D; com uma intensidade assinalada como
2100 {12]. Curiosamente esta linha apresenta maior comprimento de onda em relagao a
linha (J =5 — 4) em 8434,96 Angstroms.

O espectro de absorcao saturada desta linha pode ser visto na Fig. 4-7. Na Tabela
4.1 sdo mostrados os pardmetros das curvas lorentzianas ajustadas a este espectro( onde

X, € a frequéncia central da transicdo, W ¢ a largura a meia altura e A a amplitude).

Xe W | A | Is6topo X, W | A | Is6topo

1 {2000,7| 42 | 62,6 48 16 | 2773,3 | 37 ! 0,52 49

2 | 2022 | 408 | 27,9 | pedestal 17 | 1042,7 | 37 | 1,26 49

3 135353 43 | 7,03 46 18 | 1258,2 | 37 | 0,82 49

4| 5835 | 46 | 5,36 50 19 | 1436,9 | 37 | 0,58 49

5 | 2588,5 | 48 | 2,13 47 20 | 1575,2 | 37 | 0,45 49

6 | 27555 38 | 1,07 47 21| 1630 | 37 | 0,26 49

7 | 2892,7 | 43 | 1,09 47 22| 1671 | 370,23 49
8 | 2089,5| 37 | 0,68 47 23| 1542 | 37| 0,26 49

9 {3037,3! 38 | 0,61 47 24 | 1121,7 | 37 | 0,20 49
10| 2957,0 | 39 | 0,40 47 25 | 1726 | 37 | 0,06 | 47/49
11 } 2433,6 § 37 | 0,09 47 26| 7822 | 42 | 0,25 49
12 | 2362,1 | 40 | 0,20 49 27 11414,5| 37 | 0,18 49
13 | 2630,0 | 38 | 0,21 49 28 | 10834 | 37 | 0,16 49
14 | 2676,2 | 38 | 0,16 49 29 | 1467 | 37| 0,13 49
15 | 2867,6 | 37 | 0,26 49

Tabela 4.1: Ajuste de curvas lorentzianas a linha 8435,65 Angstroms do Titénio.

O eixo de frequeéncias foi calibrado através de um ajuste de mfnimos quadrados por
um polindmio de 5° grau aplicado aos picos de transmissido do Fabry-Perot com FSR de
TSMHz: f=A+B1* X+ Box X2+ Byx X®+ Byx X*+ By * X5 [MHz|

Os parametros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.2. O Desvio Médio Padréo
DMP = 1,55 MHz indica uma estabilidade razodvel do sistema de calibracio de fre-
quéncia, mas este continua sendo a maior fonte de erro do processo. O grafico polinomial

Juntamente com o residuo do processo de ajuste sdo mostrados na Fig. 4-6.
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Figura™4-6: Curva de ajuste dos picos de transmissio do FP 75 MHz e respectivo residuo,

para a linha 8435,65 A

Pontos Amostrados [ arbitrario }

Parameter | Value Error | t-Value | Prob>|t|
A +4011,2 1,7 2354,6 | <0.0001
Bl -0,3672 0,0033 | -110,9 | <0.0001
B2 -2,3E-5 2,02E-6 | -11,5 <0.0001
B3 +3,90E-9 | 5,2E-10] 7,6 <0.0001
B4 -3,92E-13 | 5,8E-14 | -6,8 <0.0001
Bb5 +1,57E-17 | 2,3E-18 | 6,6 <0.0001

Tabela 4.2: Parametros do ajuste do eixo de frequéncias por um polinémio de 5° grau,

4.4.1 Anidlise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 47

O isétopo 47 possui spin nuclear I = 5/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento orbital orbital J do elétron. Pelas regras de composicao

de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, o novo momento angular

total & chamado F =T+ J.
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O ntvel inferior a °F; possui J = 4 e sua composi¢do com I = 5/2 fornece :

) 3
m=|e-3|=3

3} 13
2

= a4+
Ra= i+

O nivel se desdobra em 6 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

O nivel superior z °Dj possui J = 3 e sua composi¢do com / = 5/2 fornece :

o 1 5 11

O nivel se desdobra em 6 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

As transigoes entre esses subniveis hiperfinos sdo permitidas por regras de dipolo
elétrico, onde o momento F pode variar como AF = 0, £1. Teremos entdo 15 transicoes
permitidas para o is6topo 47, rotuladas ( a.....0 ) e colocadas abaixo na Tabela 4.3. Em
cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( a.....0 ), 0s momentos magnéticos
totais F'; e F; dos nfveis inferior e superior, as energias de perturbacdo AW; e AW;
dadas pela férmula de Casimir ( Eq. 3.5 ), a intensidade tedrica da linha ( equacoes 3.9,
3.10, 3.11), e as frequéncias medidas { Ezper.) e calculadas (Calc.) para os intervalos da
estrutura hiperfina.

Atribuindo transicOes especificas através de uma comparacao entre intensidades tedri-

cas € observadas, chegamos ao seguinte sistema de equagdes superdeterminado:

C, + [7,54; +0,25B,] — [104; + 0,258, = 2588,5 (4.3)
1
C,+[24; —0,3B;] - [3, 5Ai—8—331-] — 27555 (4.4)
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Figura™4-8: Diagrama de niveis hiperfinos para o isétopo 47 da transicdo J = 4 — 3,
linha 8435,65 Angstroms.

83
Co+[-254;~ 0,3B,) - 24— =B] = 2892,7 (4.5)
C, + [~64; — 0,02B;] — [—6, 5A; — %Bi] ~ 2089.5 (4.6)
11
Cy+1-8,54;+0,33B,] - [~104; + =B — 3037,3 (4.7)

As constantes hiperfinas A; e B; do nivel inferior a °F} foram medidas pelo método

de LMIRF [15] e seus valores numéricos sio
A;=—-70,61 MHz B;=-17,4 MHz

A solucao do sistema de equacdes superdeterminado 4.3-4.7 fornece os valores para o

centro de gravidade C, do is6topo 47 ¢ as constantes hiperfinas A; e B; do nivel superior
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Fi Fj AW@ AWJ Int. E:L'pe'r. Calc.

a 3/2 1/2 —12,5 A,‘F%Bz —10 Aj“f"O,ﬁBj 18,4 - 3051,3
b| 5/2] 3/2| —10A,+:2B; | —8,5A4;+0,33B; | 27,6 - 1 3044,2
c| 7/2] 5/2] —6,5 A, —=B; | —6A;—0,02B; |40,1 | 2989,5 | 2989, 8

d| 9/2] 7/2| -2 A,—3%B; —2,5 A;—0,3B; [ 56,1 2802,712892,0
e|11/2] 9/2| +3,5 A; — & B +2 A; —0,3B; | 76,0 2755,5 | 2756,1

f{13/211/2| +10 4; + 3B; +7,5 A; + 3 B; 100 | 2588, 5 | 2588, 4

g| 3/2] 3/2| 12,5 A, + 2B, | —8,5 4;+0,33B; | 9,2 - [ 2872,8
h{ 5/2| 5/2| —10 A;+ :B; -6 A;—0,02B; |14,0 - [2747,9
ii 7/2| 7/2] -6,5 A;—#:B; | —2,5 4;-0,3B; | 16,0 - | 2577,6

i1 9/2] 9/2] —-24,-2B; +2 A; —0,3B; | 14,8 - | 2366,7

k[11/2]11/2| +3,5 A, — & B; +7,5 A; + 2B; 9,7 - 12120,9
1] 3/2] 5/2| -12,5 Ai+5B;| —6A4;-0,02B; | 1,0 - [ 2576,5

m| 5/2] 7/2| —10 A; + =B, —2,5 A, —-0,3B; | 1,3 - 12335,7
n| 7/2| 9/2] —6,5 A, — £ B; +2 A; —0,3B; 1,0 - | 2052,3
o 9/2]11/2] -2A,-2B; +7,5 A; + 3 B; 0,5 - | 1731,6

Tabela 4.3: Andlise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 47

z 8D3 como sendo

A =

B;
Cq

+6,6

-116,5 MH:z

MH:z

9749,3 (6) MHz

Podemos observar na coluna Cale. da Tabela 4.3 a frequéncia das transi¢oes hiper-

finas calculadas com os dados de C, , A; e B;. Levando em conta a largura de linha

homogénea de 40 MHz dos picos de absor¢ao saturada, vemos que existe uma série de

linhas misturadas (‘blendeds’): a-b, d-g, e-h, fi-l1 e jm .

Estas linhas misturadas

podem distorcer o processo de ajuste por minimos quadrados, ligadas ao fato de virias

linhas ndo terem sido identificadas ainda mas podendo ser linhas de ‘cross-over’.
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4.4.2 Andlise da Estrutura Hiperfina do Is6topo 49

O is6topo 49 possui spin nuclear I = 7/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento angular orbital J do elétron. Pelas regras de composicao
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, o novo momento angular
total é chamado F = I + J.

O nivel inferior a 5F; possui J = 4 e sua composi¢io com I = 7/2 fornece :

7_—
o 2

7 15
nefi-] -

F,=4+ =
o= i+ ]

O nivel se desdobra em 8 subnifveis hiperfinos com momento total

O nfvel superior z D3 possui J = 3 e sua composigido com I = 7/2 fornece :

7 1 71 13

O nivel se desdobra em 7 outros subniveis com momento total

As transicGes entre esses subniveis hiperfinos sdo permitidas por regras de dipolo
elétrico, onde o momento F pode variar como AF = 0, 1 . Teremos entdo 20 tran-
sigbes permitidas para a EHF do isétopo 49, rotuladas (A....T) e colocadas abaixo na
Tabela 4.4. Em cada linha ¢é discriminada sucessivamente a linha (A..... ), 08 momen-
tos magnéticos totais F; e F; dos niveis inferior e superior, as energias de peturbagio
AW; e AW, dadas pela férmula de Casimir ( Eq. 3.5 ), a intensidade tedrica da linha I
(equagdes 3.9, 3.10, 3.11), e as frequéncias medidas (Ezper.) e calculadas (Calc.) para

os intervalos da estrutura hiperfina.
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Figura™4-9: Diagrama de niveis hiperfinos para o isétopo 49 da transi¢io J =4 — 3,
linha 8435,65 Angstroms.

Atribuindo transi¢ées especificas através de uma comparacao entre intensidades tedri-

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equagdes superdeterminadas:

C, +[10,5A; — 0,25B;] — [144; + 0, 25B‘] = 1042,7 (4.8)
3
Cg+[4Aj—ﬁBj]—-[6,5A,- 112B] = 1258,2 (4.9)
4] 15
. ——B) = 14 i
C,+[—1,54; — 140}5’] [0A; 563] 1436,9 (4.10)
17
Og+[—6Aj—?Bj]—[-5,5Ai—§6 B] = 1575,2 (4.11)
3 5
Cy +[—9,54; +283] [—10A4; —196}3] = 1671,0 (4.12)

Para o is6topo 49 as constantes hiperfinas A; e B; do nivel inferior a °F e A; e B; do

nivel superior z 5D; s3o estimadas através da hipétese formulada por Aydin [15] e seus

valores numeéricos dados por
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F,| F; AW, AW; I(%)| Ezp. |Calec.

Al 3/2] 172 16 A+ £B; | —13,5 A;+ 22B; 6,7 - [ 1721
B| 5/2| 3/2| -13,5 Ai+B; | —-12A4;+ 3B, 14,7 - | 1719
Cc| 7/2] 5/2] -10 A;— ZB; —9,5 A;+=B; | 253][1671,0] 1670
D] 9/2] 7/2} -5,5 A, — 3B, —6 A; - 1B; 38,7 | 1575,2 | 1576
E|11/2] 9/2| +0 A — = B, —1,5 A; —2:B; | 55,4|1436,9 | 1438
Fl13/2[11/2] +6,5 A, — i5B; +4 A; — £ B 75,7 | 1258,2 | 1259
G|15/2]13/2] +14A;+3B; | +10,56 4;+3B; |100,0[1042,7 | 1040
H| 1/2] 1/2] 17,58 A+ =3B; | —13,6 A, + 2B, 9,4 - | 1617
I| 3/2| 3/2| —16 A+ %B; ~12 A; + =B; 14,3 - | 1545

J| 5/2] 5/2| -13,5 A;+2B; | —9,5A;+=B; | 18,9 - | 1426

K| 7/2] 7/2| -10 A — 3:B; —6 A; — 1B; 21,8 -1 1261
L| 9/21 9/2] —=55 A, —%B;, | -1,54; — B, | 22,0 - | 1057
M|[11/2]11/2| +0 A; — =2 B; +4 A; - 2 B; 18,9 -] 798
N[13/2]13/2] +6,5 4, - 2LB, | +10,5 A; +;B; | 11,8 -] 506
O] 1/2] 3/2|-17,5 A;+5B:| —124,+ B, 3,1 - | 1441
Pl 3/2] 5/2| —16 A:+ £ B; —9,5 A; + = B; 4,0 - | 1252
Q| 5/2| 7/2| —13,5 A+ 2= B; —6 A; — 2 B; 3,8 -1 1017
R[ 7/2] 9/2] -10A —Z%B: | -L54;, — 55 3,0 -] 736
S| 9/2]11/2] —5,5 A; — &£ B; +4 A; — % B; 1,8 -] 411
T]11/2113/2] +0 A, -2 B, | +10,5 A; + 2B, 0,7 - 45

Tabela 4.4: Andlise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 49, valores em MHz.

A9 =
Bl = 133
A;[49) =

1
Bil49) = 5

A;[47) = ~70,61 MHz

A;[47) = —116,4 MHz
B;[47} = 45,4 MHz

1
———Bi[47) = —14,3 MHz

A substituicio de A;[49] e B;[49] no sistema de equagoes superdeterminado 4.8-4.12

fornece os valores para o centro de gravidade C, do isétopo 49

C, = 1269 (6)

MHz
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Como para o is6topo anterior, também aqui observamos vérias linhas misturadas
dentro de sua largura homogénea de 40 MHz : A-B-o ( linha o do isétopo 47 ), E-J, F-K-P
e G-L-Q. Um possivel refinamento do método de ajuste por minimos quadrados aplicdvel

aqui seria incluir estas linhas mas ponderadas pela intensidade tedrica individual.

4.4.3 Separagao de Desvios de Massa Especificos DME e de
Campo DC

Seguindo o procedimento delineado na Secao 3.4.2 podemos separar as virias contribui¢bes
ao desvio isotépico total. Neste processo também obtemos as importantes quantidades
que s80 a constante de desvio especffico kg e o fator eletrénico do desvio de campo F;
para a linha 8435,65 A. Esta secio serd necessdriamente longa e detalhada pois pretendo
mostrar todos os passos e férmulas pertinentes agrupados, para que nas outras se¢des me
restrinja apenas a mostrar os dados j4 calculados e me referir a esta para os detalhes.

Os simbolos 8,6 € 85 indicam os desvios médios quadraticos mostrados na Tabela 3.1:

bag = 6 < r? >48,46= -0, 109 (4) fm2

bsg = 6< r? >50,48= 0,161 (8) fm2

R4s e Ry indicam o desvio residual DR obtido pela subtracdo do desvio de massa
normal DMN do desvio isotépico total DI, dados na Tabela 4.6. Seus valores sdo
Ry = —1711 (3) MHz; Rsp = —1580 (3) MHz. As constantes ag = 0,9208 e
Bc=1,48 (9) sdo definidas na Segdo 3.4.2.

O primeiro passo é obter os desvios de campo e especificos para os pares isotépicos
principais (48,46) e (50,48) através dos dados experimentais Rq¢ e Rgp € das constantes

do modelo ag e G, :
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DMEg 4 = Be Fas = Beo _ _ 170 (10) [MH2

,BC_QE

DME50,48 = g DME43,45 = —1569 (9) [MHZ]
—ag R
DCyga6 = B0 — o e _ -8 (8) [MHZz]

Be—og
DCs048 = B¢ V¢ asae) = —11 (11) [MHZz]

O desvio padrao estimado para o desvio especffico DM Eyg 46 = by serd

2 2 2 2
Theo T80 TR |, (Fls0 — ap Rag)®
Tp, = + ~10 [MH:z

. \/ (Bc — ag)? (Bc — ag)? ke [ ]

O erro para o desvio de massa especifico de DM Es 43 = a4
0oy = g 0p, =0,9208 x 10~9 [MHz|

O desvio padrao do desvio de campo DCyg 46 = b2

2 2 2 2
Ofso T OB Ohy |, (aE Ras — Rso)®
On = -+ gs ~8 |MH:z

% \/ (Bc — ag)? (B —ap)t P | ]

O desvio padrao para o desvio de campo DCio 48 = a9

(0he T @8% 0Rs) 22 (a8 Rus = Reo)® ,
ay = ~ 1
Tay \/ (ﬂc___aE)g i80+ (ﬁC—O.’E)4 Cr UJBC 1 [MHZ]

A seguir calculamos as constantes kg e F; e seus respectivos erros :

MMy o Hag — Rso

k =1882 |GHz
E Myg + Mg ﬁC - Qg [ ]
- Mg Mg
= e —— =1104.3 10=11 H
Okg M48 — M45 T, 10 0 X [G Z]
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Rso — ap Ry {Mﬂz}
F, = SRTCBEIM e |22
650 — ap O46 fm?
or (0}, +a20%,,) (Bso—ag Rus)?(0},, + a0, )? . [MHz]
: (650 — g 646)? (Rs0 — g Rag)? fm?

A partir da constante kg podemos calcular os desvios especificos entre dois isétopos

de massas M; e M; através da Equagao 3.19, como abaixo

DMEuy4 = kg %ﬁ = —871 (6) [MH2]
DMEg; = ke Mﬁ;—” = —833 (6) [MHz|
DMEyg,;s = kg Mﬁw—Mtﬁ“S = —802 (6) [MH2]
DMEsp 19 = kg MAZ;M%Q = —767 (6) [MH2

Os desvios de campo séo calculados através da diferenca entre os desvios residuais e
dos desvios especificos calculados acima. Este passo é extremamente sensivel a erros de
arredondamento, e devemos usar sempre uma casa decimal de precisdo apés a virgula em

todos os cédlculos, apesar dos resultados serem mostrados ja arredondados.

DCyr4s = DRargs — DMEy46 = —876(6) — [ —871(6) | = —5 (8) [MHz]
DCyg47 = DRygar — DMEg47 = —835(6) — [ —833(6) | = —2 (8) [MH?|
DCisg = DRagas — DMEyg 5 = —814(6) — [ —802(6) | = —13 (8) [MHZ]
DCsoss = DRsoas — DMEsgs0 = —T65(6) — [ —767(6) | = +2 (8) [MH2]

Na Tabela 4.5 sao resumidos os dados relativos as constantes kg e F; e seus respectivos

erros, e na Tabela 4.6 os dados relativos & separacao das diversas contribuicoes ao desvio
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isotdpico com seus respectivos desvios padrao.

Constante | kg Trs F o
Valor 1.882 GHz |11 GHz || +67 “J{—g}i 65 ﬂ}{gg

Tabela 4.5: Constantes de desvio especifico kg e o fator eletrénico F; - linha 8435,65
Angstroms.

Par Isotepico | DI DMN DR DME DC
47 - 46 —786(6) | 90,3(0,1) | —876(6) | —871(6) | —5(B)
8- 47 —749(6) | 86,3(0,1) | —835(6) | —833(6) | —2(8)
49 - 48 —731(6) | 83,1(0,1) | —814(6) | —802(6) | —13(8)
50 - 49 —686(6) | 79,5(0,1) | —765(6) | —767(6) | +2(8)
48-46 | —1535(3) | 176,6(0,1) | —1711(3) | —1704(10) | —8(8)
50-48 | —1417(3) | 162,6(0,1) | —1580(3) | —1569(9) | —11(11)

Tabela 4.6: Separacao de desvios especfficos e de campo - linha 8435,65 Angstroms,
valores em MHz.

Uma melhor visualizagao dos desvios isotépicos de campo € obtida combinando os
dados em um Gréfico de King, como explanado na Secdo 3.4.1. Multiplicamos os desvios
6ticos residuais DR da linha 8/35,65 Angstroms (Tabela 4.6) e os desvios mubnicos
(Tabela 3.1) pelo fator modificativo p,y, 5, (equagio 3.27), escolhendo arbitririamente
os is6topos 48-50 como par padrio.

A linha pontithada representa a reta obtida por um ajuste de minimos quadréticos
levando em conta todos os desvios isotépicos modificados colocados no grifico e suas
respectivas barras de erro. As linhas quebradas estabelecem os limites de confianca
inferior e supertor, que sdo um parimetro estatistico importante para julgar a qualidade
dos dados ¢ ajustes obtidos. Também foi colocada neste gréfico a reta obtida usando o
fator eletronico F; e o desvio especifico DM Eg 1 para o par 48-50 (linha cheia), usando

2

a equagdo simplificada u DI = DMEgr+ F, (pé<r?>) ondepd <r? >

representa a abscissa e ¢ DI a ordenada.
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Podemos ver que os desvios modificados dos isétopos {mpares situam-se sistematica-
mente acima da reta obtida com o uso dos dados muénicos. Esta caracteristica pode
indicar um erro sistemético no processo de encontrar o centro de gravidade destes is6to-
pos. Outra possibilidade é a presenca do efeito de ‘far configuration mixing’ [24, 67,68,

um efeito forte em titdnio devido aos seus niveis metaestdveis agrupados em baixa energia.

1605 : — . . ‘

1600 1 Linha 8435,65 Angstroms T 1

1595 ] A8-49) ]
= 1590 < ——
0 . g R
O - -
g 18- 0) — == T ~
E . - -
T 1580 ,
S J
£ 1575 e
3 1 e | ]
3 1 570 [} i Db 13T ——
m T L} 5D L} P 7
.8 1 565 O8I0  DA2478 + G018 [
7 ]
a 1560 . , ’ ——

0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,3

Desvios Mudnicos Modificados [ fm?® ]

Figura™4-10: Gréfico de King Mudnico para o par padrao 48-50, linha 8435,65 Angstroms.
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4.5 Titanio - Linha 8434,96 Angstroms

Esta é uma transicio AJ = —1 (J = 5 — 4), sendo a linha mais intensa do multipleto
a®F;, — z°D, com uma intensidade assinalada como 3100 [12].

O espectro de absorgio saturada desta linha pode ser visto na Fig. 4-12, e na Tabela
4.7 sao mostrados os pardmetros das curvas lorentzianas ajustadas a este espectro ( onde

X, & a frequéncia central da transigdo, W é a largura a meia altura e A a amplitude).

X, w A Isétopo X Wi A | Isétopo

121446 | 43 | 63,65 48 10 | 3156,0 | 43 | 0,40 47
2| 2148 | 444 | 41,24 | pedestal 11| 30154 43 | 0,22 47
3(3677,7 43 | 7,03 46 12112124 | 43 | 1,11 49
41 7258 | 44 | 5,08 50 13 | 1375,1 | 40 | 0,61 49
5127544 | 43 | 1,63 47 14 { 1516,5 } 43 | 0,58 49
6 | 2873,2 | 43 | 1,07 47 15 | 1631,3 | 43 | 0,45 49
712084,6 | 43 | 0,89 47 16 ) 1773,8 | 43 | 0,42 49
813073,7| 43 | 0,75 47 17 11713,9 | 43 | 0,29 49
93132,5| 43 | 0,55 47

Tabela 4.7: Ajuste de curvas lorentzianas 4 linha 8434,96 Angstroms.

O eixo de frequéncias foi calibrado através de um ajuste de mfnimos quadrados por
um polindmio de 5° grau aplicado aos picos de transmissdo do Fabry-Perot com FSR de

75 MHz, onde os coeficientes sdo dados na Tabela 4.8 :
f=A+B * X+ ByxX*+ By x X3+ By X*+ Bs x X° [MH2|

Os pardmetros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.8. O grafico polinomial junta-
mente com o resfduo do processo de ajuste sdo mostrados na Fig. 4-11. O Desvio Médio
Padrdao DP = 1,7 M Hz indica um bom ajuste, mas qualquer melhoria neste parametro
afetaria diretamente a confiabilidade da medida pois este é a maior fonte de erro do
processo. Uma regido da curva de ajuste apresenta um desvio pronunciado em relagio ao
conjunto do gréfico de 5 MHz no méximo de desvio, sendo uma questdo significativa se

os picos situados nesta drea nao sejam sujeitos a um erro muito maior que outros picos.
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Parameter | Value Error t-Value | Prob>t|
A +-4008,8 | 1,906 2354,6 | <0.0001
Bl 0,3669 0,004 -110,9 | <0.0001
B2 1,50E-5 |2,63E-6 |-11,5 | <0.0001
B3 -3,52E-9 | 7,24E-10 | 7,6 <0.0001
B4 4,63E-13 | 8,8E-14 |-6,8 <0.0001
B5 -2,23E-17 | 3,8E-18 | 6,6 <0.0001

Tabela 4.8: Parametros do ajuste polinomial do eixo de frequéncias.

3500 n Ft;ﬁﬁlaoo,ss?‘!&1_4965-5‘?“2-!‘_525-9‘"@ol,éEJBﬁM-Z_aE,-iT’I‘S
3000
. 2500 -
N 1]
T @,
= 2000 a
‘;‘ [+]
T 1500 £
=
cg h:’l:
® 1000
= .
500
0

Pontos Amostrados

Figura™4-11: Ajuste de frequéncia aos picos de transmissao do FP 75 MHz - linha 8434,96
Angstroms.

4.5.1 Andlise da Estrutura Hiperfina do Is6topo 47

O is6topo 47 possui spin nuclear I = 5/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ac
acoplamento com o momento angular orbital J do elétron. Pelas regras de composicao
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, o novo momento angular
total & chamado FF=1+ J.

O nivel inferior a °F; possui J = 5 e sua composi¢io com I = 5/2 fornece :

2

5| 15
o =

Ro=o+s
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Figura 4-12 : Grafico de ajuste de curvas lorentzianas ao espectro de absorc¢do

saturada do ¥'Ti - linha 8434,96 Angstroms.



O nivel se desdobra em 6 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

O nivel superior z D4 possui J = 4 ¢ sua composi¢io com [ = 5/2 fornece :

5/ 3 5| 13
2

O nivel se desdobra em 6 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

As transi¢bes entre esses subniveis hiperfinos sao permitidas por regras de dipolo
elétrico, onde o momento F pode variar como AF =0, £1 . Teremos entdo 15 transi¢oes
permitidas para o isétopo 47, rotuladas ( a.....0 ) e colocadas abaixo na Tabela 4.9. Em
cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( a.....0 ), 0s momentos angulares totais
F; e F; dos niveis inferior e superior, as energias de perturbagao AW, e AW; dadas pela
férmula de Casimir (Eq. 3.5), a intensidade teérica da linha ( equagdes 3.9, 3.10, 3.11
), e as frequéncias medidas { Exper.) e calculadas {Calc.) para os intervalos da estrutura
hiperfina.

Atribuindo transicoes especificas através de uma comparacao entre intensidades teéri-

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equactes superdeterminadas:

C, + [10A; +0,25B;] — [12,54; +0,25B;] = 2754,4 (4.18)
C,+ [3,54; ;g ] — [54; — 02B-] — 2873, (4.19)

83
Cy + (24 — By — [-1,54; - 150 ] 984, 6 (4.20)
C, + [~6,54; 228903] (—7A;—0,14B] = 3073,7 (4.21)
C, + [~104; +;éB] (—11,54;+0,13B] = 3132,5 (4.22)
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Figura™4-13: Diagrama de niveis hiperfinos para o isétopo 47 da transicio J = 5 — 4,
linha 8434,96 Angstroms.

As constantes hiperfinas A; e B; do nivel inferior a °Fs foram medidas pelo método

de LMIRF [15] e seus valores numeéricos s3o
A= -—T74,8 MHz B, =-28,7 MHz

A solugao do sistema de equacoes superdeterminado acima fornece os valores para o

_centro de gravidade Cy do is6topo 47 e as constantes hiperfinas A; e B; do nivel superior

z %D, como sendo

A; = —109,05 MHz
B; = +27,8 MHz
C, = 2894,5 MHz

Neste isétopo observamos poucas superposi¢oes de linhas : a-b, e-g, f-h. Esta super-

posicao nao é muito acentuada no par a-b separados por 30 MHz, mas introduziu uma
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F, F; AW, AW; Int.(%)| Ezp.| Calc.

a| 5/2] 3/2] -15A,+8B;, [-12,5A;+ 25B; 30,6 | 3156,0 | 3161,0
bl 7/2] 5/2] 11,5 Ai+15B: | —104A;+ 5, 39,3 | 3132,5 | 3133,4
c| 9721 7/2] -7A, - LB —6,56 A; — =B, 50,6 | 3073,7 [ 3072,5
d|{11/2] 9/2| -1,5 4, - E£B; —2 A, — =B 64,3 { 2084,6 | 2983,9
e|13/2]11/2] +5 A —0,2B; | +3,5 A; — 22 B; 80,8 | 2873,2 | 2874,7
f115/2]13/2 | +12,5 A; + 3 B; +10 A; + ¢ B; 100,0 | 2754,4 | 2753,8
g| 5/2| 5/2| —15 A+ £B; ~10 A; + % B; 6,5 2880,0
h| 7/2] 7/2[ 11,5 Ai +35B:i | ~6,5 A; — 5 B; 10,2 2743,4
i| 9/21 9/2| -7 A — &£B; —-2A;,— 2B, 11,5 2576, 4
jln/ 21172 1,5 44— 5B | +3,6 A4, — B, 10,4 2385, 7
k|13/2[13/2| +5 A4;—0,2 B; +10 A; + ; B; 6,7 2179,5
1{ 5/2[ 7/2| —-15Ai+5:B; | —6,5 A —%B; 0,4 2490, 1
m| 7/21 9/2| -11,5 A+ 358; | -2 A; — 5B, 0,6 2247,3
n| 9/2111/2] -7 A — LB, +3,5 A; — :2B; 0,5 1978, 3
o[11/2]13/2| —-1,5 Ai— =B, | +10 A;+ 1 B; 0,2 1690, 5

Tabela 4.9: Anilise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 47

componente importante no erro do ajuste. Vemos também que nao existe superposicao

entre o espectro do isétopo 47 e o do 49.

4.5.2 Anaélise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 49

O is6topo 49 possui spin nuclear ] = 7/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento magnético orbital J do elétron. Pelas regras de composi¢io
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, 0 novo momento angular
total é chamado F =1+ J.

O nivel inferior a °Fs possui J = 5 e sua composigio com I = 7/2 fornece :

7 3 7 17
2 2 2 2

Em|5——-=-— Fu=’5+—‘=_

O nivel se desdobra em 8 outros sub-niveis hiperfinos com momento total



O nfvel superior z °D, possui J = 4 e sua composicio com I = 7/2 fornece :

[
217 2

7|_1
2

=3 =

O nivel se desdobra em 8 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

As transicdes entre esses subnfveis hiperfinos sdo permitidas por regras de dipolo
elétrico, onde o momento F pode variar como AF = 0, +1 . Teremos entao 21 transi¢oes
permitidas para o is6topo 49, rotuladas { A....U ) e colocadas abaixo na Tabela 4.10.
Em cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( A.....U ), os momentos angulares
totais F; e F; dos niveis inferior e superior, as energias de perturbacio AW; e AW;
dadas pela férmula de Casimir ( Eq. 3.5 ), a intensidade tedrica da linha (equagGes 3.9,
3.10, 3.11), e as frequéncias medidas (Exper.) e calculadas (Calc.) para os intervalos da
estrutura hiperfina.

Atribuindo transicOes especificas através de uma comparagio entre intensidades tedri-

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equagoes superdeterminadas:

C, + [144; +0,25B;] — [17,54; + 0,25B] = 1212,4 (4.23)
C, + 16,54, — 1117231 94— 3:B] = 1375,1 (4.24)
cg+[0Aj—25631 [1,54; — iggB] _ 1516,5 (4.25)

Cy +[~5,54; — ;:ZB} [—5,4,--—431-] _ 1631,3 (4.26)

C, +[~104; — 136 ] — [~10,54; — 1123] = 1713,9 (4.27)

Cg+[—13,5Aj+l4lB]~[ 15Ai+—2—B,~] = 1773,8 (4.28)

784 21

As constantes hiperfinas A; e B; do nivel inferior a °Fy e A; e B; do nivel superior

z ® D, sio estimadas através da hip6tese adiantada por Aydin [15] e seus valores numéricos
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Figura™4-14: Diagrama de niveis hiperfinos para o isétopo 49 da transicdo J = 5 — 4,

linha 8434,96 Angstroms.

sdo dados por

Ai49)
Bi[49]
A;(49]
B;[49]

Ay[47) = —74,85 MHz

1
T Bild7) = ~23,5 MHz
Aj[47) = —109,05 MHz

1

o5 Bild7] = +22,75 MHz

A solugao do sistema de equagdes superdeterminado acima fornece os valores para o

centro de gravidade C, do isétopo 49

C,=1416,4 (5) MHz

(4.33)

Comparando os valores preditos para as transi¢des da estrutura hiperfina, vistos na

coluna Cale. da Tabela 4.10, verificamos a ocorréncia de um trio ( A-B-C ) e vérios pares
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F, F,; AW, AW; Int(%) | Exp. Calc.
Al3/2 [1/2 | —21 A+ =B, 17,5 A; + 238, |13,6 1774,2
B[5/2 [3/2 |-185 A +:%B:| —16 A;+ 3358, 19,6 1791,3
Cl7/2 [5/2 | -15 A+ £B; -13,5 A, + 3B, 27,5 |1773,8{ 1772,1
D{9/2 {7/2 |-10,5 A;—LB; | —10 A, — =B, 37,4 [ 1713,9 [ 1718,4
E [11/2[9/2 | —5 A, — & B; =5,0 A, — 22B;, [49,5 1631,3 | 1632,4
F [13/2|11/2 | +1,6 Ai— 8B, | 04, — £B; 63,3 | 1516,5 | 1516,8
G [15/2|13/2 | +9 A, — =B; +6,5 A; —+-B; |80,6 |1375,1[1375,1
H{17/2]15/2 [ +17,5 A;+3B; | +14 A; + 1B; 100,0 [1212,4[1211,2
I 13/2 [3/2 | =21 4+ 2B —16 A;+22B; |7,6 1607, 8
J 152 |5/2 | -18,5 A, +3EB, | —13,0 A;+ 35 B; | 12,2 1514, 4
K |7/2 [7/2 | -15 A+ gﬁf —10 A; — 5 B; 15,3 1385, 8
L [9/2 [9/2 |-10,5 4 — B | —5,5A;,—2B; |16,8 1223,8
M|11/2|11/2| -5 A — = B; 0 A; — =2 B; 16,3 1031,0
N [13/2]13/2| +1,5 A;—s2B; | 46,5 A; — £5B; 13,6 810, 7
O [15/2|15/2| +9 A; — +:B; +14 A; + 1 B; 8,3 566, 4
P 13/2 |5/2 | —21 A;+ 5B, —~13,5 A; + 25 B; | 1,0 1330,9
Ql5/2 [7/2 [-185 A +2B; ] -10A,— 2B, |16 11281
R|7/2 [9/2 |-15 A+ gll_Bif —-5,5 A; — =B, [1,6 891,1
S [9/2 |11/2] -10,5 A;—B; | 04; — 2B, 1,4 622, 4
T [11/2]13/2]| -5 Ai— = B; +6,5 A; — 2= B; 0,9 325,0
U |13/2)15/2 | +1,5 A;— 222B; | +14 A;+ 3B; 0,3 2,0

Tabela 4.10: Anslise da Estrutura Hiperfina do Is6topo 49

(E-1, F-J, G-K, H-L ) de transigoes 'blended’, cuja disténcia entre os picos € menor que

a largura homogénea de 40 MHz. Vdrias transi¢Oes ‘cross-over’ preditas também ocorrem

dentro da largura homogénea de transi¢des observadas.

4.5.3 Separagao de Desvios de Massa Especificos DME e de
Campo DC

A separacdo dos desvios especificos e de campo é feito seguindo o procedimento delineado

na Secao 3.4.2, também obtendo as constantes de desvio especifico kg e o fator eletrénico

do desvio de campo F, para a linha 8434,96 A. Remetemos o leitor para a Secéo 4.4.3 onde

este cdlculo foi feito detalhadamente. Os valores obtidos estdo tabelados abaixo, onde

na Tabela 4.11 sao resumidos os dados relativos as constantes kg e F; e seus respectivos
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erros, e na Tabela 4.12 os dados relativos & separacao das diversas contribuigdes ao desvio

isot6pico com seus respectivos desvios padrao.

Constante | kg Oy F; OF,
Valor 1874 GHz |11 GHz|+112 78 (65 S22

Tabela 4.11: Constantes de desvio especifico kg e o fator eletrénico F; para a linha
8434,96 Angstroms.

Par Isotépico DI DMN DR DME DC
47 - 46 -783 (6) | 90,3 (0,1) | -874 (6) | -868 (6) -6 (8)
48 - 47 -750 (6) | 86,3 (0,1) | -836 (6) | -829 (6) -7 (8)
49 - 48 -728 (6) | 83,1 (0,1) | -811 (6) | -799 (6} | -13 (8)
50 - 49 -691 (6) | 79,5 (0,1) | -770 (6) | -764 (6) -6 (8)
48 - 46 -1533 (3) | 176,6 (0,1) | -1710 (3) | -1697 (10) | -13 (8)
50 - 48 -1419 (3) | 162,6 (0,1) | -1581 (3) | -1563 (9) | -19 (11)

Tabela 4.12: Separacio de desvios - linha 8434,96 Angstroms.

Uma melhor visualizagdo dos desvios isotépicos de campo é obtida combinando os
dados em um Griéfico de King, como explanado na Secéo 3.4.1. Multiplicamos os desvios
6ticos residuais DR da linha 8{34,96 Angstroms (Tabela 4.12) e os desvios mu6nicos
(Tabela 3.1) pelo fator modificativo pyy, pr, (equagdo 3.27), escolhendo arbitrariamente
os is6topos 48-50 como par padrao.

A linha pontilhada representa a reta obtida por um ajuste de minimos quadraticos
levando em conta todos os desvios isotépicos modificados colocados no grifico e suas
respectivas barras de erro. As linhas quebradas estabelecem os limites de confianca
inferior e superior, que sdo um pardmetro estatistico importante para julgar a qualidade
dos dados e ajustes obtidos. Também foi colocada neste grafico a reta obtida usando o
fator eletronico F; e o desvio especffico DM Egr para o par 48-50 (linha cheia), usando

a equagao simplificada abaixo

}.LDI=DMES,T+E (;1.5<T'2>)
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onde p § < r? > representa a abscissa e 4 DI a ordenada.

Aqui podemos ver que os desvios modificados dos is6topos impares tém uma dis-
tribuicdo da reta obtida com o uso dos dados mudnicos. Esta caracteristica pode indicar
que os erros introduzidos no processo de encontrar o centro de gravidade destes iséto-
pos pode ndo ser sémente sistemdtico mas envolvendo um grande componente aleatério.
Outra possibilidade é a presenca do efeito de ‘far configuration mixing’ [24,67,68] j4 cita-
do anteriormente, que & um efeito forte em titanio devido aos seus niveis metaestéveis

agrupados em baixa energia.

1605 —— - r——— z - -

1600 - [ SN et Linha 8434,96 Angstroms +
2o e v L~

— 1 595 ) RBONP / _l_ ‘/-

:IE i 040230, 44573 4 005877 / / 3

= 1590 < < P

S —

T 1580 -

S ’

= {(48-49) | 4+ .. - (48-50) - ]

L 4575 8 i —

g T P — 4

3 1 4T

g 15704 -p°] s .

nu:, 17 /LA / .1

8 1565 v

S _ |

3 1560 l/ r r g ; -

0,00 0,05 0,10 0,16 0,20 0,25 0,3

Desvios Muénicos Modificados [ fm ?]

Figura™4-15: Grafico de King usando desvios isotépicos muénicos modificados para a
linha 8434,96 Angstroms.
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4,6 Titanio - Linha 8426,50 Angstroms

Esta é a transicdo AJ = —1 (J = 3 — 2), sendo a terceira linha mais intensa do
multipleto a °F; — 2 °D; com uma intensidade assinalada como 1500 [12].

O gréfico de absorgao saturada é mostrado na Fig. 4-17, obtido em condigdes similares
4s dos anteriores { corrente de 300 mA, tempo de aquisigio 5 segundos). E notavel a ex-
celente razdo sinal/ruido, sendo que existe pouca superposicao entre os picos da estrutura
hiperfina dos dois is6topos fmpares. Foi possivel ajustar uma série de 25 lorentzianas por
minimos quadrados, e os pardmetros resultantes sdo resumidos na Tabela 4.13 ( onde X,

é a frequéncia central da transigdo, W é a largura a meia altura e A a amplitude).

X W i A | Is6topo X. |W | A | Is6topo
2001,6 | 41 | 63,0 48 13 | 3031,7 | 40 | 0,42 47
345 | 16,1 | pedestal | 14 | 2848,0 | 37 | 0,32 47
3534,2 | 36 | 6,3 46 15 [ 1080,2 | 44 | 1,40 49

584,7 | 37 | 44 50 16 | 1343,0 | 38 | 0,71 49
2612,9 | 41 | 1,97 47 17 | 14682 | 38 | 0,65 49
2060,0 | 48 | 1,46 47 18 | 15425 | 38 | 0,59 49
2815,71 38 | 1,10 47 1911004,8 | 38 { 0,32 49
2413,2 | 38 | 0,21 47 20 | 1161,9 | 38 { 0,39 49
2534,8 | 37 | 047 47 21112648 | 38 | 0,34 49
2671,1 | 38 | 0,54 47 221 1402,0 | 38 | 0,39 49
2740.8 | 42 | 0,59 47 2311693,3 | 381 0,26 49
28889 38 | 0,52 47 24 116064 | 38 | 0,18 49
25| 856,6 |38 | 0,19 49

[Ty [FUeY
ol 5| o] oo~ o] on| i eol ol —

Tabela 4.13: Ajuste de curvas lorentzianas & linha 8426,50 Angstroms. Valores para Xc
e W dados em MHz.

O eixo de frequéncias foi calibrado através de um ajuste de minimos quadrados por
um polinémio de 5° grau aplicado aos picos de transmissdo do Fabry-Perot com FSR de

75 MHz :
f=A4+B*X+By*X?+ By* X*+ By X*+ Bs x X® [MH2|

Os pardmetros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.14. O grafico polinomial

juntamente com o residuo do processo de ajuste sdo mostrados na Fig. 4-16. O Desvio
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Padrao DP = 1,1 M Hz indica uma estabilidade melhor do conjunto laser/interferometro
em relagdo as medidas anteriores. Podemos observar duas regides da varredura onde os
desvios alcancaram valor de +3 MHz, indicando talvez instabilidades mecanicas durante

a varredura ou perturbagdes localizadas no tempo como vibracdo mecénica da mesa.

Parameter | Value Error | t-Value | Prob>|t]
A 134624 |11 32895 | <0.0001
Bl -0,31 0,002 -146,2 | «<0.0001
B2 6,4E-7 1,3E-6 | 0,49 0,627

B3 -1,58E-9 | 3,3E-10 | -4,8 <0.0001
B4 1,995E-13 | 3,6E-14 | 5,5 <0.0001
B5 83E-18 | LAE-18 | 5,7 | <0.0001

Tabela 4.14: Parimetros do ajuste polinomial do eixo de frequéncias.

1 2482 4 - 0,314 + B 41E-T*P2 - 1,586E4P3 + 1,095E.13°1'd - 8, 2TE- P8
Dasvia Padrbo doResldue = 1,08 MH2

{zHWI] onpjsoy

Frequéncia [MHz]

0 2000 " 400 6000 8000 10000
Pontos Amostrados [UA]

Figura™4-16: Curva de ajuste dos picos de transmissao FP 75 MHz
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4.6.1 Andlise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 47

O is6topo 47 possui spin nuclear I = 5/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento angular orbital J do elétron. Pelas regras de composicao
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, o novo momento angular
total & chamado F =1+ J.

O nfvel inferior a °F; possui J = 3 e sua composi¢gio com [ = 5/2 fornece :

5 1 H 11
Ai=o-gl=3 R=lpeg=3

O nfvel se desdobra em 6 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

O nivel superior z ®D; possui J = 2 e sua composicido com I = 5/2 fornece :

5
F=2-2(=
M

5 9
2

Fu=‘2+-—

1
2 2

O nivel se desdobra em 5 outros sub-nfveis hiperfinos com momento total

As transi¢Ges entre esses subnfveis hiperfinos sdo permitidas por regras de dipolo
elétrico, onde o momento F pode variar como AF = (0, +1 . Teremos entdo 14 transicdes
permitidas para o is6topo 47, rotuladas ( a.....n } e colocadas abaixo na Tabela 4.15. Em
cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( a....n ), 0s momentos magnéticos
totais ¥; e F; dos niveis inferior e superior, as energias de perturbacao AW; e AW;
dadas pela férmula de Casimir (Eq. 3.5), a intensidade tedrica da linha (equacdes 3.9,
3.10, 3.11), e as frequéncias medidas (Ezper.) e calculadas {Calec.) para os intervalos da

estrutura hiperfina.
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Figura™4-18: Diagrama de niveis hiperfinos para o isétopo 47 da transicdo J = 3 — 2,
linha 8426,50 Angstroms.

Atribuindo transigbes especificas através de uma comparagao entre intensidades tedri-

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equagdes superdeterminadas:

Cy+ [54; +0,25B,] — [7,5A4; +0,25B;] = 2612,9 (4.34)
Cy +1[0,54; —%Bj]—[zAi—o,?,Bi] = 2815,7 (4.35)

Cy +[34; —0,25B;] — [-2,54; — 0,3B;] = 2960,0 (4.36)
Cy +[-34; —0,25B;] — [-8,5A4; — 0,33B;] = 2740,8 (4.37)
Cg+[—0,5A,-—i-;~B,-]—[—2,5A1-—0,3Bi-] = 2534,8 (4.38)

As constantes hiperfinas A; e B; do nivel inferior a °F; foram medidas pelo método

de LMIRF [15] e seus valores numéricos sio
A; = —62,85 MHz Bi=-9,3 MHz

A solugio do sistema de equagdes superdeterminado acima fornece os valores para o

91



F,| F; AW, AW, I(%)| Exp.| Calc.

al 3/2[1/2| -8,5A4,+0,33B; | —7A;+0,7B; 10,4 - | 3074,7

bl 5/2[3/2] —-6A4,—-0,02B;, | —5,5 4, +0,25B; | 24,0 - 1 3046, 9
c] 7/215/2] -2,6 A, —0,3B; | -3 A, —0,25B; | 42,9]2960,0 | 2960, 3

d| 9/217/2] +2 A, —0,3B; +0,5 A; — iB; | 67,9 2815,7 | 2815,6
el 11/2]9/21+7,5 A;+0,25 B; | +5 A; +0,25B; | 100,0 | 2612,9 | 2613,0

f| 1/2]1/21 —10 A;+0,6B; +7,5 A; + 1 B; 13,0 - [ 2983,0

g| 3/2[3/2] —8,5 4;+0,33B; | —5,5 A4; +0,25B; | 19,0 | 2888,9 | 2893,0
h| 5/2|5/2] —8,5A4,+0,338; | —3A; —0,25B; | 23,1 2740,8 | 2743,0
i| 7/217/2] —2,5 A; —0,3B; +0,56 A; — 4£B; | 22,6 | 2534,8 | 2532,7

il 9/219/2] +2 A:i—0,3B; +5A; +0,25B; | 15,4 - | 2262,2

k| 1/213/21 —104,+0,6B;, | —5,56 4;+0,25B; [ 3,7 - | 2801,2
1| 3/2(5/2] —8,5 A, +0,33B, | —3 A; —0,25B; 4,0 - | 2589, 1

m| 5/2]7/2] -8,5 A, +0,33B; | +0,5 A, — B, 2,9 - | 2315,4
n| 7/219/2} -2,5 4,~-0,3B; | +b A; +0,25B; 1,2 -1 1979,4

Tabela 4.15: Andalise da Estrutura Hiperfina do Is6topo 47 .

centro de gravidade C, do is6topo 47 e as constantes hiperfinas A; e B; do nivel superior

z 3D, como sendo

Aj¢—122,37 MHz Bj=—4,0 MHz

C,=2752,1 (6) [MHz

Observamos que os pares { a-b, ¢-f , d-k , e-l ) estdo misturados (‘blended’) dentro de
suas respectivas larguras homogéneas. As linhas sdo mais separadas do que nos espectros
anteriores, e as principais misturas ocorrem com componentes de muito menor intensidade
( f-k-1) facilitando o processo de identificagdo. Ocorrem também muitos componentes de
‘cross-over’, alguns com grande intensidade : kx g, IX h, m x i. Um possivel ‘cross-over’
n X 1 ocorreria muito préximo da linha jem 2250 MHz. Este ‘assignment’ das linhas pode

ser visto na Figura 4-20 no final desta segao.

92



4.6.2 Analise da Estrutura Hiperfina do Isé6topo 49

O is6topo 49 possui spin nuclear / = 7/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento angular orbital J do elétron. Pelas regras de composigio
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, o novo momento angular

total ¢ chamado FF =T + .J.

O nivel inferior a ®F3 possui J = 3 e sua composigao com I = 7/2 fornece :

1
_1 S

7 1
2 2 2

Fzm’?)'“z“

O nivel se desdobra em 7 sub-niveis hiperfinos com momento total

O nivel superior z ®D, possui J = 2 e sua composi¢do com I = 7/2 fornece :

7 11
= = Fu—~2+§l——-

7" 3
2

mp-!

O nivel se desdobra em 5 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

As transi¢les entre esses subniveis hiperfinos sdo permitidas por regras de dipolo
elétrico, onde o momento F pode variar como AF = (0, x1. Teremos entao 15 transicoes
permitidas para o isétopo 49, rotuladas ( A.....O ) e colocadas abaixo na Tabela 4.16. Em
cada linha & discriminada sucessivamente a linha ( A.....O ), os momentos magnéticos
totais F; e F; dos niveis inferior e superior, as energias de perturbacio AW, ¢ AW,
dadas pela férmula de Casimir { Eq. 3.5), a intensidade tedrica da linha ( equacdes 3.9,
3.10, 3.11), e as frequéncias medidas (Ezper.) e calculadas (Calc.) para os intervalos da

estrutura hiperfina.
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Figura™4-19: Diagrama de niveis hiperfinos para o isétopo 49 da transicio J = 3 — 2,
linha 8426,50 Angstroms.

Atribuindo transi¢oes especificas através de uma comparacao entre intensidades tedri-

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equagoes superdeterminadas :

C, + [TA; +0,25B,] — [10,5A; + 0,25B;] = 1080 (4.39)
C, + (1,54, - -51)—233-] _ 44 — %B,v] ~ 1343 (4.40)
Cy+[-34; — %B,.] —[~1,54; - %B,—] — 1543 (4.41)
Cy + [—6,54; — %Bj] =64 — %B,-] — 1693 (4.42)
C, +[-34; — %Bj] — [-64; — %Bi] — 1265 (4.43)

~ As constantes hiperfinas A; e B; do nivel inferior a °F; e 4; e B; do nfvel superior
z Dy s30 estimadas através da hipétese adiantada por Aydin {15] e seus valores numéricos

sao dados por :

A9 = A7) = —62,85 MH> (4.44)
Bi49] = %53,;[47] — —7,6 MHz (4.45)
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F,; F; AW; AW; I (%)} Ezp. | Cale.
Aj 5/2] 3/2] 9,5 A, +=B; | -9 A;+22B; 8,6 — | 1780
B| 7/2| 5/2| —-6A;—zB; | —6,5A4;+2B;| 22,5]| 1693 | 1693
C|l 9/2] 7/2] -1,5 Ai— 5B, | —3A;—£B; | 41,91 1543 | 1547
D|11/2] 9/2| +4 A —< B, |+1,6 A; —£B; | 67,5] 1343 | 1343
E|13/2]11/2| +10,5 A, +3B; | +7 A;+;B; |100,0 | 1080 | 1080
F| 3/27 3/2] —-12A,+5B;, | -9A;+2B;, | 17,1] 1606 | 1623
G| 5/2] 5/2| 9,5 A;+=B;, | 6,5 A;+=B; | 26,1] 1468 ] 1474
H| 7/2] 7/2| -6 A;— 1B, —3A;—%B; | 30,2| 1265 1265
1] 9/2] 9/2| -1,5 A, ~7%B; [+1,6 A; —£B; [ 27,7[ 1005 | 997
Jl11/2]711/2] +4 A— 32 B; +7 A;+3B; | 18,2 — | 668
K| 1/2] 3/2]-13,5 A+ 2B;| -9A;+2B; | 14,3 — | 1530
L| 3/2] 5/2| -12A,+<B;, | -654;+=8; | 11,4 — | 1320
M| 5/2| 7/2| =96 A;+%B; | —-34,-£B; 8,2 — [ 1047
N1 7/2] 9/2] -6A,-1B, [+1,54; —ZB;| 4,8 - 715
O] 9/2|11/2| -1, A, — Z45B: | +7 A;+ 3B, 1,8 -1 321
Tabela 4.16: Anilise da Estrutura Hiperfina do Is6topo 49 .
A;[49] = A;[47)=-122,37 MHz (4.46)
B;[49) % By[47] = —3,3 MH2 (4.47)

A solucdo do sistema de equacodes superdeterminado acima fornece os valores para o

centro de gravidade C, do isétopo 49

C,=1276 (6) [MHz (4.48)

Vemos pelas frequéncias calculadas (coluna Calc.. das Tabelas 4.16 e 4.15) através
dos parametros ajustados acima que nio existe superposicéo entre as faixas espectrais
dos isétopos 47 e 49, e repete-se o padrdo de separagdo nitida entre as linhas. Também
aqui ocorrem misturas entre componentes fortes e fracos ( D-L , E-M ) e um par de
componentes médios ( C-K ). Dois componentes fracos (J-N) estdo também misturados e
situados ao pé do pedestal do isétopo 50. Pudemos também identificar um bom nimero
de componentes ‘cross-over’ relativamente intensos entre as linhas (G x L, M x H, N x I).

Na Figura 4-20 abaixo, podemos ver o resultado final do ‘assignment’ das diversas
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linhas da estrutura hiperfina para os isétopos *'Ti (mimisculas) e *°Ti (maitisculas).
Praticamente todas as linhas intensas foram identificadas, e o lugar correspondente as

linhas mais fracas mostra distor¢des no espectro.

T
® 014
N .
ﬁ A
£ ]
o J
£

o ]
©

o |

= 0,01
o ]
£ ]
< ]

'500 l 1000' o '15IOO' o 2000 2500 .3000' l35100l .

Frequéncia [MHz]

Figura™4-20: Espectro da linha 8426,50 Angstroms, com os ‘assignments’ das diversas
linhas da estrutura hiperfina ( X = crossover ).

4.6.3 Separacao de Desvios de Massa Especificos DMFE e de
Campo DC

A separacio dos desvios especificos e de campo é feita seguindo o procedimento delineado
na Secido 3.4.2, também obtendo as constantes de desvio especifico kg e o fator eletronico
do desvio de campo F; para a linha 8426,50 A. Remetemos o leitor para a Segéo 4.4.3 onde
este calculo foi feito detalhadamente. Os valores obtidos estdo tabelados abaixo, onde

na Tabela 4.17 sdo resumidos os dados relativos ds constantes kg e F; e seus respectivos
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erros, e na Tabela 4.18 os dados relativos & separagao das diversas contribuictes ao desvio

isotépico com seus respectivos desvios padrao.

Constante | kg kg E; OF,
Valor 1876 GHz |11 GHz|+90 A,;Irf; e

Tabela 4.17: Desvio especifico kg e fator eletronico F; : 8426,50 Angstroms.

Dar Isotépico | DI DMN DR DME DC
A7-46 | -782 (6) | 90,4 (0,1) | -873 (6} | -869 (6) | -4 (8)
A8 -47 | -751 (6) | 86,4 (0,1) | -837 (6) | -830 (6) | -7 (8)
49 - 48 ~726 (6) | 83,2 (0,1) | -809 (6) | -799 (6) | -10 (8)
50 - 49 691 (6) | 79,6 (0,1) | 771 (6) | -765 (6) | -6 (8)
A8 - 46 | -1533 (3) | 176,7 (0,1) | -1709 (3) | -1699 (10) | -15 (11)
50- 48 | -1417 (3) | 162,7 (0,1) | -1580 (3) | -1565 (9) | -10 (8)

Tabela 4.18: Separagio de desvios isotépicos - linha 8426,50 Angstroms.

Uma methor visualizagao dos desvios isotdpicos de campo é obtida combinando os
dados em um Gréfico de King, como explanado na Se¢do 3.4.1. Multiplicamos os desvios
oticos residuais DR da linha 8{26,50 Angstroms (Tabela 4.18) e os desvios muénicos
(Tabela 3.1) pelo fator modificativo iy, 5, (equacdo 3.27), escolhendo arbitrariamente
os is6topos 48-50 como par padrao.

A linha pontilhada representa a reta obtida por um ajuste de minimos quadréticos
levando em conta todos os desvios isotépicos modificados colocados no grifico e suas
respectivas barras de erro. As linhas quebradas estabelecem os limites de confianca
inferior e superior, que sdo um pardmetro estatistico importante para julgar a qualidade
dos dados e ajustes obtidos. Também foi colocada neste grifico a reta obtida usando o
fator eletronico F; e o desvio especifico DM Eg para o par 48-50 (linha cheia), usando a
equacéio simplificada abaixo u DI = DMEgr+F (pé< 2>} ,ondepué<r?>

representa a abscissa e p DI a ordenada.
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Os desvios modificados dos isétopos impares estdo situados simetricamente acima e
abaixo da reta obtida com o uso dos dados muédnicos. Esta caracterfstica pode indicar um
erro sistemdtico no processo de encontrar o centro de gravidade destes is6topos ou ainda
que as barras de erro assinaladas néo sao realistas devendo ser aumentadas especialmente
no caso do par 48-47 . Outra possibilidade é a presenca. do efeito de ‘far configuration
mixing’ [24,67,68], que é um efeito forte em titdnio devido aos seus niveis metaestdveis

agrupados em baixa energia.

Linha 8426,50 Angstroms -
- L
¥ =
= 1585 =
2 15 -
g ] | (48-50) R LTI
= =
5 1580 | pperts -
2 % 1@Eam I =T _
2 (48-4B). -~
g 1575 — 4
. 1570 ] -
[+] | -~ /—-—
< | L1 \
8 1565 ,/ pd
1560 : ,/ | . . . ,
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0

Desvios Mutnicos Modificados [ fm  ?)

Figura™4-21: Gréfico de King usando desvios isotépicos 6ticos e muédnicos- linha 8426,50
Angstroms.
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4,7 Titanio - Linha 8412,36 Angstroms

Esta & uma transicio AJ = —1 (J = 2 — 1), sendo a quarta linha mais intensa do
grupo de transicdes ¢ 5F; — 2z *D; com uma intensidade assinalada como 960 {12].
Devido a problemas de instabilidade na ldmpada de catodo oco usada na ocasiao, a razao
sinal/rufdo do sinal obtido desta linha era muito pequena. As componentes hiperfinas,
visualizadas facilmente nas linhas anteriores, nio se mostraram reprodutiveis e portanto
néo permitiram um processo de ajuste de curvas confidvel. Na Tabela 4.19 sdo mostrados
os parametros obtidos { onde X, é a frequéncia central da transicdo, W & a largura a meia
altura e A a amplitude). Os isétopos 47 e 49 foram ajustados por uma lorentziana com
largura da curva doppler, mas mesmo assim as incertezas envolvidas revelaram-se muito

grandes e nao sao levadas em consideragio nas andlises de estrutura hiperfina..

X W | A | Is6topo
1638,2 | 37 | 56,1 48
240 | 13,5 | pedestal
3167,7 | 42 | 7,2 46

2213 | 37 | 4,2 50
2362,5 | 520 | 14,6 47
938.3 | 887 | 15,6 49

S| O | QI D) b=

Tabela 4.19: Ajuste de curvas lorentzianas 4 linha 8412,36 Angstroms

O eixo de frequéncias foi calibrado através de um ajuste de minimos quadrados por
um polinémio de 5° grau aplicado aos picos de transmissao do Fabry-Perot com FSR de
T5MHz: f=A+4+ B #* X +Bo*x X2+ B3+« X3+ By« X'+ Bsx X5 [MHZ]

Os parametros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.20. O gréfico polinomial
juntamente com o residuo do processo de ajuste sdo mostrados na Fig. 4-22. O Desvio
Médio Padrao DP = 0,25 M Hz mostra uma estabilidade muito melhor que as obtidas
com as outras linhas ( DP ~ 1,7 MHz ), indicando que existe muito espago para melhorar
a qualidade das medidas ou equivalentemente a estabilidade do laser. A linearidade de
varredura € mostrada pelo baixo valor dos coeficientes B; de ordem mais alta mostrados

na Tabela 4.20.
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Figura™4-22: Curva de ajuste dos picos de transmissio do FP 756 MHz e respectivo
resfduo, para a linha 8412,36 A

Parameter | Value Error t-Value | Prob>|t|
A 3506,97 0,26 13288,4 | <0.0001
B1 -0,3521 0,0006 -622,2 | <0.0001
B2 -4,68E-6 | 3,76E-7 |-12,5 <0.0001
B3 ~3,01E-10 | 1,04E-10 | -2,9 0,006
B4 3,20E-14 | 1,25E-14 | 2,6 0,014

B5 1,80E-19 | 5,47TE-19 | 0,33 0,744

‘Tabela 4.20: Parametros do ajuste do eixo de frequénciaspor um polinémio de 5 grau.

4.7.1 Andlise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 47

O isétopo 47 possui spin nuclear ] = 5/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento angular orbital J do elétron. Pelas regras de composigio
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, o novo momento angular

total é chamado F = I-i.— J.
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Figura 4-23 : Grafico de ajuste de curvas lorentzianas ao espectro de absorgéo
saturada do *'Ti - linha 8412,36 Angstroms.



O nivel inferior a 5F, possui J = 2 e sua composi¢io com I = 5/2 fornece :

5 1 5 9
A=f-gl=; Ro=|e+ =3

O nivel se desdobra em 5 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

O nivel superior z 3D; possui J = 1 e sua composi¢do com I = 5/2 fornece :

5 3 5 7
m=fi-3-3 R=fid=

O nfvel se desdobra em 3 outros sub-niveis hiperfinos com momento total

357
F=2,2 -
2'2'2
) 372
d'CPasap Ry D, 512
ASAR | G | N PR £ CG,
N 7/2
AF = -1 0 +1 Acs,
172
; 372
d(‘Pas af 512
2 | R R . ce,
N 772
9/2

Figura™4-24: Diagrama de niveis hiperfinos para o is6topo 47 da transicdo J =2 — 1,
linha 8412,36 Angstroms.
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4.7.2 Andlise da Estrutura Hiperfina do Isétopo 49

O isétopo 49 possui spin nuclear I = 7/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao
acoplamento com o momento angular orbital J do elétron. Pelas regras de composigio
de momento angular por acoplamento LS or Russel-Saunders, 0 novo momento angular
total € chamado F=1+J.

O nivel inferior a °F, possui J = 2 e sua composicdo com [ = 7/2 fornece :

7 3 7
= —_— —- = = Fu=2 - =
A=lp-g -3 s

11
2

O nivel se desdobra em 5 niveis hiperfinos com momento total

O nivel superior z 3D, possui J = 1 e sua composicio com [ = 7/2 fornece :

7 70 9
2

)
_— —_——-— = - F1.£= -—
F !1 2‘ 5 ‘14—2

O nivel se desdobra em 3 outros niveis com momento total

F=

[l
o) BN |
b3 W

4.7.3 Separagiao de Desvios de Massa Especificos DMFE e de
Campo DC

A separacio dos desvios especificos e de campo é feita seguindo o procedimento delineado
na Secido 3.4.2, também obtendo as constantes de desvio especifico kg e o fator eletrénico
do desvio de campo F; para a linha 8412.60 A. Remetemos o leitor para a Secio 4.4.3
onde este calculo foi feito detalhadamente. Os valores obtidos estdo tabelados abaixo :

na Tabela 4.21 sao resumidos os dados relativos as constantes kg e F; e seus respectivos
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Figura™4-25: Diagrama de nfveis hiperfinos para o isétopo 49 da transicao J = 2 — 1,
linha 8412,36 Angstrorms.

Constante | kg Oky F OF,
Valor 1867 GH: |1l GHz | +135 2z [g5 Mz

Tabela 4.21: Constantes de desvio especifico kg e o fator eletrénico F; para a linha
8412,60 Angstroms.

erros, e na Tabela 4.22 os dados relativos a separagdo das diversas contribuigdes ao desvio

isotépico pares com seus respectivos desvios padréo.

Par Isotépico DI DMN DR DME DC
48 - 46 -1630 (3) | 177,0 (0,1) | -1707 (3) | -1691 (10) | -23 (11)
50 - 48 | -1417 (3) | 163,0 (0,1) | 1580 (3) | -1657 (9) | -15 (8)

Tabela 4.22: Separagido de desvios - linha 8412,60 Angstroms

Visualizamos os desvios isotépicos de campo combinando os dados em um Gréfico
de King, como explanado na Sec¢ao 3.4.1. Multiplicamos os desvios 6ticos residuais DR

da linha 8{12,36 Angstroms (Tabela 4.22) e os desvios muénicos (Tabela 3.1) pelo fator
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modificativo py, 5, (equagao 3.27), escolhendo arbitrariamente os is6topos 48-50 como
par padrao.

A linha continua representa a reta obtida por um ajuste de minimos quadréticos
levando em conta os desvios isotdpicos modificados colocados no grifico e suas respectivas
barras de erro. Também foi colocada neste grafico a reta obtida usando o fator eletrénico
F; e o desvio espectfico DM Eg 1 para o par 48-50 (linha cheia), onde podemos notar que

as duas retas se superpdem. Usamos a equagao simplificada abaixo

pDI=DMEsr+F, (pé<r®>)

onde p § < 12

> representa a abscissa e p DI a ordenada. Como nesta linha s6 foi
possivel a medida precisa dos desvios isotépicos pares, muitas das inferéncias feitas nas

linhas anteriores tornam-se impossfveis.

1605 ——

1 - J_
1600 Linha 8412,36 Angstroms

1595 ]

1590 : ]
] (48-50) ﬂ
1585

1875

1570 s
1565 ’//,,,/”

1560 — v r ' r r
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30

Desvios Oticos Modificados [ MHz |

Desvios Mudnicos Modificados [ fm 1

Figura™4-26: Grafico de King usando desvios 1sotépicos 6ticos e mudnicos - linha 8412,36
Angstroms.

105



4.8 Andlise da Estrutura Isotépica

Nesta segao faremos uma andlise mais geral dos desvios isotdpicos obtidos no estudo
da estrutura hiperfina e isotdpica do titdnio. Na Tabela 4.23 estao resumidos os desvios
isotépicos de todas as linhas estudadas neste trabalho. Nao podemos observar um padriao
definido de variacdo dos resultados em funcao do comprimento de onda ou do mimero
quantico J ( apesar da interessante inversdo entre as linhas 8435,65 A e 8434,96 A que
poderia mostrar alguma dependéncia com os fatores citados). As barras de erro se su-

perpdem impedindo qualquer inferéncia mais acurada.

Par Isotépico | 8435,65 8434,96 A | 8426,50 A | 8412,60 A
48 - 46 -1535 (3) | -1533 (3) | -1533 (3) | -1530 (3)
50 - 48 21417 (3) | -1419 (3) | -1417 (3) | -1417 (3)
48 - 47 2749 (5) | -750(5) | -750 (5) —

50 - 49 686 (5) | -691(5) | -691 (5) —

Tabela 4.23: Desvios Isotépicos do Titénio.

4.8.1 Grédficos de King Oticos

Apresentamos na secdo dedicada a cada linha 6tica estudada os cdlculos relativos ao
processo de separacao usando desvios isotépicos muénicos e o respectivo grafico de King,
Aqui apresentamos os graficos de King usando apenas desvios isotépicos 6ticos a fim de
realcar as diferencas entre os dois processos e a alta qualidade dos desvios isotépicos
muénicos [23].

Nas Figuras 4-27, 4-28 e 4-29 abaixo mostramos os gréficos de King 6ticos obtidos
para o par padrio 48-50 ( o mesmo utilizado nos grificos de King muonicos das segoes
anteriores). Colocamos os desvios 6ticos modificados de uma linha em fungio da outra
linha ética, devidamente normalizados pela Equagdo 3.27. As barras de erro sdo também
multiplicadas pelo' mesmo fator, daf as diferentes escalas destas barras nos grificos. As

linhas quebradas inferior e superior delimitam a regido de confidéncia estatistica.
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Figura~4-28: Grafico de King Otico das linhas 8435,65 e 8426,50 Angstroms
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Figura~4-29: Gréfico de King Otico das linhas 8434,96 e 8426,50 Angstroms
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4.8.2 Limites do Método de Separacao Mubnica

A obtengao das férmulas analiticas na Segdo 3.4.3 para os desvios padroes dos erros
envolvidos no calculo do desvio especifico DM Eyg 46 € desvio de campo DCig 46, onde
fica explicitada a contribuicao das diversas fontes de erro, permite uma estimativa dos
limites impostos por este método. Como podemos ver pelas equacoes 3.43 e 3.48 as
dependéncias sdo praticamente idénticas nas varidveis (ag, B¢, Ras, Rsp). Considerando
as componentes de erro experimental como iguais { Ors, = TR, = Texp ), € usando os
dados experimentais para os desvios isotdpicos residuais Ry € Rsp obtidos no capitulo 4,

obtemos a seguinte equacao

Oy = 0y = /(3,5 % Gexp)? + (15 x 0, 00)° (4.49)

Podemos supor razodvelmente que quando as duas contribuigdes tiverem mesma mag-
nitude teremos chegado a uma resolucao 6tima, abaixo da qual um aumento de precisao
seria contraproducente considerando a precisido das constantes ag e By. Igualando as

duas componentes obtemos

15 x 0,09
Texp = .__._%__ ~0,5 MHz (4.50)

Substituindo este valor de oexp na expressdo para o, = 0, obtemos um valor limite

para a precisao experimental
Oy, =0y, =22 MHz (4.51)

Podemos repetir a anslise acima para as constantes do desvio de massa especifico kg
e do fator eletrénico do desvio de campo F; . Para kg dado pela equagio 3.37 vemos que
é o produto de um fator de massa conhecido com grande precisao e do desvio de massa
especifico DM Eyg46, € portanto a precisdo relativa de kg serd a mesma deste.

O fator eletronico do desvio de campo F; é dado pela equacdo 3.38 e seu desvio
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padrao pela equagéo 3.58. Usando as mesmas hip6teses sobre as componentes de erro
experimental { 0 gy, = OR, = Texp ), € 08 dados experimentais para os desvios isot6picos
residuais Rys e 5 juntamente com os erros para as diferencas de raio médio quadratico

Oss € U5, » Obtemos a equacgdo abaixo

op = \/(5,2 X Taxp)? + [0,126 X (Reo — g Ras)] (4.52)

Para as linhas investigadas neste trabalho o fator entre parenteses assume um valor
mdximo de 8,2 . Igualando as duas componentes para encontrarmos o ponto étimo,

temos

Oexp = (0,126 X 8,2) / 5,2~0,2 MHz

Substituindo este valor na expresséo para op, obtemos uma estimativa da mdxima

precisdo a ser obtida

or,~1,6 MHz

Vemos que a precisdo de nossas medidas poderia melhorar uma ordem de grandeza
antes de alcancarmos o limite imposto pelo uso de dados de desvios isotépicos mudnicos
no processo de separacao de desvios de campo. A minima incerteza obtida seria da ordem
de 2 MHz para os desvios de campo, mas o cdlculo da constante F; demandaria maior
precisao experimental. Alcangar esta precisao implicaria mudangas radicais na concepgao
do experimento, especialmente no controle da largura de linha e estabilidade do laser e
no processo de calibragdo da varredura de frequéncia. Poderiam ser usados métodos
heterédinos de espectroscopia, talvez conjugados com o uso de um feixe atémico para

diminuir os efeitos colisionais [18, 76].

8435,65 A | 8434,96 A | 8426,50 A | 8412,36 A
kg [GHz| 1882 (11) 1874 (11) 1876 (11) | 1867 (11)
F, [MHz/fm?| | 67 (65) 112 (65) 90 (65) 135 (85)

Tabela 4.25: Constantes do desvio de massa especifico kg e de fator eletrénico do desvio
de campo F;.
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Capitulo 5

Conclusao

A realizacdo desta tese de Doutorado propiciou o desenvolvimento de vdrios dispositivos
para pesquisa em Fisica Atoémica, bem como o dominio de técnicas de espectroscopia de
alta resolucéo utilizando lasers semicondutores em configuracoes estendidas.

Os principais objetivos alcancados foram os seguintes :

- Laser Semicondutor em Cavidade Externa : desenvolvemos um protétipo de LSCE

na configuracédo Littman onde foram estudados problemas de estabilidade mecénica e
térmica, intervalos de sintonia continua e descontinua, regides de estabilidade em fungéo
de temperatura e corrente, estimativas de largura de linha. Em futuro préximo serd
conclufda a montagem de uma cavidade LSCE Littman compacta, onde aplicamos todas
as ligGes adquiridas neste processo de desenvolvimento tecnoldgico.

- Espectroscopia Sub-Doppler : foram realizados estudos espectroscépicos de alta res-

olugéo do argdnio e do titAnio na regido de 845 nm. A grande versatilidade proporcionada
pelo uso de diodos laser em cavidades estendidas permitiu o uso de diversas técnicas de
espectroscopia de absorgio saturada e espectroscopia de polarizagio. As caracterfsticas
das transigoes escolhidas possibilitaram a aquisicao de espectros de absorcao saturada do
titdnio com alta razdo sinal/ruido, estimada como sendo da ordem de 500 vezes. Observa-
mos a estrutura hiperfina dos isétopos impares 47 e 49 e extraimos desvios isotopicos com

alta precisio, abrindo uma nova janela espectral para o estudo deste interessante elemen-
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to. Ajustando os dados da estrutura hiperfina & férmula de Casimir (Eq. 3.5), extraimos
as constantes de dipolo magnético e quadrupolo elétrico do nivel superior. Usando dados
de desvios isot6picos de raios-X muénicos pudemos separar as virias contribuicdes ao
desvio isotdpico 6ptico total, obtendo as constantes do desvio de massa especifico e do
fator eletronico do desvio de campo. Também estimamos os limites deste método, sug-
erindo uma precisdo otimizada a ser alcangada em futuros experimentos. Demonstramos
que a combinagdo de LSCE e LCO é uma ferramenta poderosa, barata e flexivel para o
estudo de elementos refratdrios como o titdnio. Sugerimos que algumas pequenas mod-
ificagOes, como o uso de um catodo oco de diametro maior, menor pressio de argénio
ou ainda refrigerar a LCO com nitrogénio liquido, devern permitir a obten¢do de um
meio menos perturbado e consequentemente maior resolucao espectral. A versatilidade
e relativo baixo custo de um LSCE abre a possibilidade do uso de diversos protétipos
laser em um mesmo experimento, permitindo que técnicas heterédinas/ batimento de
frequéncias possam ser usadas para resolver a principal limitagdo dos métodos atuais que
é a calibracio do eixo de frequéncias.

- Feixe Atémico : foi implementado um sistema de feixe atomico para estudos es-

pectroscépicos, otimizado para uso com os elementos cédlcio e magnésio no estado fun-
damental ou estados excitados produzidos em uma descarga. Caracterizamos diversos
pardmetros do feixe atomico e sistema de descarga como mecanismos e eficiéncia de
producao de atomos nos niveis metaestdveis de interesse. Desenvolvernos também s in-
strumentagio eletrdonica necessdria para a producgdo da descarga, instrumentacio otica
para aquisi¢ido dos espectros de fluorescéncia do feixe atdmico e de emissao da regido da
descarga, e instrumentagio mecénica para operagio confidvel do forno e da descarga. Foi
desenvolvida uma fonte de alta corrente e baixo ripple, para a bobina magnética usada
nas experiéncias de desaceleracao do feixe atémico.

- Duplicagio de frequéncia : desenvolvemos vdrios itens relacionados & instrumen-

tagdo de diodos laser para o sistemna de duplicagao de frequéncia, como suportes de laser

com refrigeracgao termoelétrica e controle de temperatura ativo, sistemas de focalizagio
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com lentes colimadoras asféricas, fontes de alta tensdo para elementos piezoelétricos e

controlador Proporcional-Integral para travamento da cavidade no pico da transmissao.
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