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Resumo 

Montamos um Laser Semicondutor em Cavidade Estendida (LSCE) para contornar algu­

mas limitações de diodos laser isolados como pequeno intervalo de sintonia, grande largura 

de linha e regiões espectrais inacessíveis. Usamos a configuração Littman-Metcalf devido 

a algumas vantagens importantes, uma das quais é a alta seletividade espectral devido 

ao uso de urna grade de difração com incidência rasante e dupla passagem. 

Esta configuração permitiu sintonia contínua de 10 GHz e descontínua de ± 5 nm, 

fornecendo potência útil de 3 mW em um feixe elíptico estável usando um diodo laser 

comercial sem coberturas refletoras ou anti-refletoras especiais. Usando controle de tem­

peratura ativo e urna fonte de corrente comercial de boa qualidade estimamos urna largura 

de linha de 2 MHz. 

Este protótipo foi empregado como um espectrómetro laser no estudo da estrutura 

hiperfina e desvios isotópicos de um conjunto de linhas espectrais intensas do titânio 

próximas a 845 nm ( fj.J = -1 ; a 5 Fi --> z 5 Dfd). Através de urna Lâmpada de Cátodo 

Oco ( "Hollow Cathode Lamp"), com um catado de titânio metálico não enriquecido e 

uma atmosfera de argônio, produzimos urna amostra gasosa de átomos refratários alta­

mente populada nos níveis metaestáveis inferiores. A escala de frequências foi calibrada 

pelos picos de transmissão de um interferômetro Fabry-Perot confocal com 'Free-Spectral 

Range' de 75 MHz. Usando técnicas de espectroscopia sub-doppler resolvemos a estrutu­

ra hiperfina e isotópica deste interessante átomo na região de 845 mm, obtendo desvios 

isotópicos e constantes hiperfinas com grande precisão, e permitindo a separação dos 

desvios isotópicos específicos 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 severa! advantages, 

e.g., a very small passband dueto using a grating in double passage grazing incidence. 

This laser configuration allowed 10 GHz continuous and ± 5 nm discontinuous tuning 

range, with 3 m W 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 !::.J = -1 ( a 5 Fi --> z 5 D'fd) !ines 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 leveis. 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 Í taca, 

faz votos de que o caminho seja longo, 
repleto de aventuras, repleto de saber. 

Nem Lestrigões nem os Ciclopes 
nem o colérico Posfdon te intimidem ; 

eles no teu caminho jamais encontrarás 
se altivo for teu pensamento, se sutil 

emoção teu corpo e teu espírito tocar. 
Nem Lestrigões nem os Ciclopes 
nem o bravio Posídon hás de ver, 

se tu mesmo não os levares dentro da alma, 
se tua alma não os puser diante de ti. 

Faz votos de que o caminho seja longo. 
Numerosas serão as manhãs de verão 

nas quais, com que prazer, com que alegria, 
tu hás de entrar pela primeira vez um porto 

para correr as lojas dos fenícios 
e belas mercancias adquirir : 

madrepérolas, corais, âmbares, 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 Ítaca na mente. 

Estás predestinado a ali chegar. 
Mas não 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 Ítaca te desse. 

Uma bela viagem deu-te Ítaca. 
Sem ela não te ponhas a caminho. 

Mais do que isso não lhe cumpre dar-te. 
Ítaca não te iludiu, se a achas pobre. 

Tu te tornaste sábio, um homem de experiência 
e agora sabes o que significam Ítacas. 

Konstantinos Kaváiis 
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Capítulo 1 

Introdução 

1.1 Introdução 

A invenção do laser na década de 60 forneceu à humanidade urna ferramenta científica 

e tecnológica de potencial sem precedentes. Suas características de radiação coerente 

e estreita largura espectral possibilitaram a investigação de propriedades espectroscópi­

cas atómicas e moleculares com resolução inimaginável anteriormente. Em situações 

particulares como o estudo de desvios isotópicos e estrutura hiperfina, os detalhes es­

pectroscópicos trazem informações sobre propriedades eletrônicas como níveis de energia 

e correlações eletrônicas, e nucleares como assimetrias de forma e volume e momentos 

da distribuição de carga nuclear. Neste caso podemos dizer que estamos fazendo 'física 

nuclear' de baixo custo ! 

Lasers tradicionalmente usados no meio científico empregam como meio ativo descar­

gas em gases ( argõnio, C02 e H eN e ) , moléculas orgânicas (corantes) ou cristais dopados 

(Ti: Al203 ou Nd: Y AG). Estes equipamentos são volumosos e caros e requerem uma 

infraestrutura custosa de refrigeração e potência elétrica. 

Lasers baseados em junções semicondutoras já tinham sido demonstrados em 1962, 

mas sua disponibilidade científica e comercial era muito restrita. Com o desenvolvimento 

da tecnologia de semicondutores e aplicações comerciais massivas como redes de trans-
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missão por fibras óticas e toca-discos laser na década de 80, a pesquisa e aperfeiçoamento 

técnico de diodos laser teve um grande impulso. Um subproduto deste fenômeno foi 

a disponibilização para a comunidade científica de uma fonte barata e versátil de radi­

ação ótica coerente. Lasers semicondutores possuem algumas características únicas como 

grande sintonizabilidade, alta eficiência de conversão eletro-ótica e excelente capacidade 

de modulação. Seu tamanho compacto, pequeno consumo de potência, facilidade de 

uso, confiabilidade e características técnicas evoluindo constantemente o tornam dispos­

itivo ideal para experimentos de espectroscopia atômica e resfriamento de átomos. Sua 

disponibilidade está se extendendo para a faixa vermelha ( 670 nm a 630 nm) e azul ( 420 

nm ) do espectro, com a recente demonstração de dispositivos usando compostos II-VI 

de SeZn e compostos II-V de GaN [1]. Também recentemente foram demonstrados dis­

positivos operando de 2 J.Lm a 4,5 J.Lm, baseados em compostos semicondutores de InAsSb 

operando a temperatura ambiente [2]. 

Contrabalançando suas qualidades técnicas, existem desvantagens que devem ser cir­

cundadas para sua plena utilização : sensibilidade à temperatura, é facihnente danificado 

por descargas eletrostáticas, grande largura de linha, feixe elíptico não-gaussiano astig­

mático, envelhecimento e degradação da faceta. Utilizado e manuseado corretamente, no 

entanto, um laser semicondutor é uma ferramenta científica poderosa. 

1.2 Titânio 

O Titânio é o nono elemento mais abundante na crosta terrestre, possuindo importantes 

aplicações metalúrgicas 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 família de Zeus. 

Este é um elemento de transição apresentando camada d incompleta, pertencendo 

ao período do ferro. É o elemento da tabela periódica a apresentar o primeiro espectro 

realmente complexo [4, 5]. A configuração de suas camadas eletrônicas externas ( 3d2 4s 2 
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) possibilita o aparecimento de uma série de níveis metaestáveis baixos, devido princi­

palmente à pequena diferença de energia entre os termos pares (d4 ), (d3s) e (d2s2 ) [4]. 

Podemos ver na Tabela 1.1 vários dados relativos aos seus cinco isótopos estáveis 

(46- 50), sendo que oito isótopos adicionais são instáveis (41- 45,51- 53). Entre os 

cinco isótopos estáveis somente os de número atómico 47 e 49 possuem spin nuclear e 

consequentemente apresentam estrutura hiperfina. A resolução dos picos da estrutura 

hiperfina dos isótopos ímpares é uma tarefa difícil, pois estes estão distribuídos entre um 

grande número de componentes que ficam mascarados pela grande intensidade do isótopo 

central48. 

Os isótopos 50Ti e 49Ti estão sendo investigados através de técnicas de espectroscopia 

e de separação isotópica laser como um possível componente estrutural para reatores de 

regeneração rápida ( "fast breeder") e reatores de fusão nuclear, devido à baixa seção de 

choque na região de neutrons rápidos como visto na Tabela 1.1 [3, 6]. Esta característica 

reduziria os níveis de radiação induzida, com maior longevidade e confiabilidade dos 

elementos estruturais e produziria menor quantidade de resíduos radiativos em um reator 

comercial [6, 7], já que amostras de titânio metálico natural tornam-se muito radiativas 

sob bombardeamento de deuterons. 

O titânio é também muito estudado pela comunidade astronómica [8-10], por ser 

um elemento abundante em estrelas que fornece informações importantes a respeito da 

composição, temperatura, pressão e intensidade de campos magnéticos em atmosferas 

estelares. 

•"Ti 4 'Ti •"Ti 4"Ti OU Ti 

Abundância 7,93% 7,28% 73,94% 5,51% 5,34% 
Protons 22 22 22 22 22 
Neutrons 24 25 26 27 28 
Spin Nuclear o 5/2 o 7/2 o 
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 isótopos naturais do Titânio. O valor da unidade de massa 
atómica é UMA= 1,66054019 E-24 g. Cross-Section é dada em barns. 
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1.3 Espectroscopia do Titânio 

A estrutura fina deste interessante átomo foi estudada experimental e teóricamente em 

1927 por Russel [11] na faixa 2117 - 9787 Angstroms, em sua clássica análise do Ti I e 

Ti II. V árias trabalhos posteriores ampliaram a faixa espectral e os termos estudados, 

culminando com o trabalho de Forsberg [12] em 1991. Neste admirável e completo estudo 

do espectro e sistema de termos do titánio neutro Ti I, a faixa espectral foi estendida 

do ultravioleta próximo em 1900 A no limite de ionização, 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 3 F2,3,5 

usando técnicas de ressonáncia magnética em um feixe atómico, em um trabalho pioneiro 

que forneceu excelente base para estudos posteriores. 

Duas transições individuais do titánio ( a 5 F 5 ....... z 3 D3 ; a 5 
F5 ....... y 5 

F 5 ) foram 

estudadas por meios convencionais já em 1969 por Bruch et al [14], onde foi levantada a 

hipótese de que o desvio de campo isotópico poderia ser desprezado e o desvio específico 

obtido diretamente. 

Após um período de relativa estagnação, nesta última década o estudo da estrutura 

hiperfina e isotópica do titânio usando técnicas de espectroscopia laser em feixes atómicos 

e lâmpadas de catodo oco obteve um grande impulso. 

No trabalho preliminar de Maruyama [6] o objetivo principal era medir parâmetros do 

processo de separação isotópica visando estudar a viabilidade de obtenção de amostras 

enriquecidas com 50Ti. A precisão dos desvios isotópicos 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 níveis metaestáveis do 

47Ti usando técnicas de ressonância magnética em um feixe atómico e deteção ressonante 

por fluorescência laser. Com estes dados experimentais aplicados a um complexo método 

de parametrização foi inferido o momento de quadrupolo nuclear Q do 47Ti . 

Esta si túação insatisfatória sobre a estrutura isotópica do titânio foi detetada por 

Gianfrani et al [16] em 1991. Usando uma lâmpada de catodo oco [17], otimizada para 
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espectroscopia de absorção saturada e espectroscopia de polarização [18], foi produzida 

uma atmosfera de átomos neutros e ionizados altamente populada nos níveis metaestáveis 

inferiores. Um laser de corante permitiu estudar transições no vísivel e, dobrando a 

frequência com um cristal não linear, no ultravioleta para o Ti I e Ti II. A análise dos 

desvios isotópicos resultantes sugeria a existência de uma contribuição de desvio de campo 

ao desvio total. 

Em 1992 Azaroual et a! [19], do "Laboratoire Aimé-Cotton-France", usando um feixe 

atómico e lasers de corante, obtiveram espectros de alta qualidade de várias transições do 

multipleto a 3 Fi --+ z 5 D; . Usando resultados sobre desvios isotópicos muónicos, foram 

capazes de separar as contribuições de desvios específicos e de campo demonstrando 

claramente a influência pequena mas mensurável deste último. Estas medidas foram 

refeitas em 1994 [20] com grande aumento na razão sinal/ruído, permitindo resolver a 

estrutura hiperfina e inferir o desvio isotópico dos isótopos ímpares. A separação dos 

desvios de campo mostrou um interessante efeito de agrupamento ('staggering'), em que 

os isótopos ímpares situam-se marcadamente mais próximos dos isótopos vizinhos pares 

mais pesados. Posteriormente, em 1996 [21], este grupo estudou transições partindo do 

nível metaestável a 5 Fi , fracamente populado no feixe atómico, ao nível ímpar superior 

y 3pj· 

Outro grupo ativo nesta linha de pesquisa reside no "Flerov Laboratory of Nu­

clear Reactions - Russia", onde em 1994 foram investigadas transiçõesentre os níveis 

a 3 P; --> y 3D; usando um feixe atómico e técnicas de evaporação de elementos re­

fratários por laser pulsado [22]. Os desvios isotópicos pares e ímpares obtidos foram 

usados em uma análise combinada, para fornecer diferenças de raio quadrático médio 

ó < r2 > a partir das diferenças rrns ó < r2 >112 [23]. Em trabalho posterior estudaram 

uma possível dependência das diversas contribuições ao desvio isotópico com o momento 

magnético orbital J [24]. 

Outra lil}ha de investigação foi aberta por Cruz et al [25] em 1994, usando técnicas 

de espectroscopia optogalvânica sub-doppler em lâmpadas de catodo oco [27] e lasers de 
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corante, para investigar a transição a 3 P0 __... y 3 D 1 . Esta técnica é particularmente 

adequada para a deteção de átomos refratários evaporados ('sputtered') em descargas 

'glow' empregando gases nobres como argônio. Com este aparato foram determinados 

desvios isotópicos e números de onda da transição relativamente ao iodo 12 . Posterior­

mente foram estudados processos colisionais, efeito Zeeman e efeito Hanle não-linear [26] 

demonstrando a versatilidade desta técnica. 

Resultados de altíssima qualidade foram obtidos em 1996 por Furmann et al [28], 

aplicando a um feixe atômico algumas engenhosas soluções experimentais. Seu método 

de evaporar elementos refratários por bombardeamento de elétrons, além da grande sim­

plicidade e economia, produz por colisão elétron/átomo níveis metaestáveis altamente 

populados (> 18.000 cm-1
). Deste modo foram investigadas transições entre os níveis 

a 3 H --+ 
1•3 H , b 1G4 --> 1•3 H , a 3 P0,1 --> 3S1 , permitindo resolver a estrutura 

hiperfina e extrair desvios isotópicos pares e ímpares. Através de urna análise envolvendo 

desvios isotópicos muônicos foram extraídos valores corrigidos de 8 < r 2 > 48·A, o fator 

eletrônico Fi do desvio de campo e o 'screening factor' 1 das transições envolvidas. 

1.4 Organização da tese 

Na introdução situamos a posição especial de lasers semicondutores em relação às prin­

cipais fontes de radiação sintonizável disponíveis atualmente, suas vantagens e desvan­

tagens. A seguir é feita urna breve revisão bibliográfica sobre espectroscopia laser do 

titâ.nio e áreas correlatas como espectroscopia de raios-x muônicos. 

O segundo capítulo ê dedicado a Lasers Semicondutores em Cavidade Estendida 

(LSCE). Nele discutimos as soluções usadas para redução da largura de linha e cont­

role da sintonia contínua e descontínua do LSCE. É apresentada urna teoria simplificada 

que nos permite discutir parâ-metros importantes como largura de linha, potência ótica, 

característi~as e desempenho da grade de difração, sensibilidade a ruído técnico e lim­

ites de estabilidade. Calculamos o intervalo de sintonia contínuo proporcionado pelo uso 
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conjunto dos PZT's que controlam a posição do espelho. Discutimos de maneira breve o 

projeto mecânico da cavidade e os dados relativos à caracterização do LSCE. 

O capítulo 3 é composto de várias seções independentes. Na primeira delas descreve­

mos o feixe atómico desenvolvido na etapa inicial do meu trabalho de doutorado, apon­

tando suas características técnicas e dados de espectroscopia sub-doppler do cálcio. A 

seguir temos uma seção tratando de làmpadas de catado oco, com uma discussão do 

princípio de funcionamento e de suas características técnicas de operação. As duas seções 

seguintes trazem introduções teóricas à estrutura hiperfina e a desvios isotópicos atómi­

cos, necessários para interpretação dos resultados experimentais obtidos. 

O quarto capítulo é dedicado à apresentação e discussão dos resultados de espectro­

scopia sub-doppler. Descrevemos o arranjo experimental e fazemos uma análise dos vários 

fatores de erro envolvidos e sua precisão relativa. Uma breve seção trata da espectroscopia 

doppler e sub-doppler de uma linha intensa do argônio, usada para fins de alinhamento e 

calibração do espectrómetro laser. Nas 4 seções seguintes são tratadas individualmente as 

linhas do titànio investigadas. É apresentado o espectro de absorção saturada e dados de 

ajuste da escala de frequência e de curvas lorentzianas às linhas do titânio observadas. Na 

sequência é feita uma análise da estrutura hiperfina dos isótopos ímpares para obtenção 

do centro de gravidade da transição e das constantes hiperfinas do nível superior. Na 

subseção seguinte procedemos à separação das diversas contribuições ao desvio isotópico 

total, e apresentamos gráficos de King usando dados de desvios isotópicos muónicos. A 

última seção faz uma análise global da estrutura isotópica do multipleto estudado. 

Finalmente o quinto capítulo resume os resultados e apresenta sugestões para futuras 

atividades baseadas nas conclusões obtidas. 
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Capítulo 2 

Diodos Laser Semicondutores 

2.1 Lasers Semicondutores em Cavidade Estendida 

Um díodo laser isolado apresenta limitações de desempenho como faixa estreita de sinto­

nia, grande largura espectral ( dezenas de MHz ) e regiões espectrais inacessíveis. Estas 

restrições podem ser superadas pela inclusão de diodos laser em cavidade estendidas, 

usando elementos óticos como grades de difração, 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 configuração geralmente escolhida para 

montagens em cavidade estendida é a Littrow [30], que no entanto apresenta desvantagens 

como menor seletividade da grade de difração e a mobilidade do feixe de saída. 

Um esquema alternativo demonstrado por Harvey [29] utilizou lasers semicondutores 

na configuração Littman-Metcalf [32,33], que apresenta diversas vantagens sobre a config­

uração Littrow. Esta nova configuração 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 protótipos. 

Nesta configuração a radiação emitida pelo díodo laser incide em ângulo rasante a 

sobre a graàe de difração como pode ser visto na Fig. 2-1. Esta incidência rasante do 

feixe laser colimado preenche completamente e usa o maior número possível de linhas da 
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Figura-2-1: Laser Semicondutor em Cavidade Extendida: configuração Littman. 

grade de difração, fornecendo maior dispersão e consequente melhor seleção dos modos 

axiais da cavidade. Adicionalmente, na configuração Littman a grade é usada em duas 

passagens sucessivas, duplicando intrinsecamente a resolução espectral. 

O feixe de saída do conjunto laser-cavidade externa é fornecido pela reflexão especular 

na rede de difração (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 difração é reenviado ao diodo laser e fornece o esquema 

básico de realimentação ótica. A segunda reflexão de ordem zero (especular) é perdida 

e deve ser absorvida para não provocar realimentação ótica em outros componentes ou 

talvez provocar acidentes. 

O feixe de saída colimado possui boa estabilidade direcional, pois a direção de propa­

gação do feixe depende apenas da posição relativa entre o diodo laser e a grade de 

difração. Como estes componentes estão rigidamente montados sobre uma base, e após o 

alinhamento completado não são mais tocados, a estabilidade do feixe de saída depende 

do isolamento acústico e mecânico da estrutura como um todo. 
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A sintonia do LSCE é realizada através da rotação e translação simultâneas do espelho 

de realimentação através de elementos piezoelétricos (PZT). Pela rotação do espelho 

variamos o ângulo f3 e mudamos o comprimento de onda central da radiação realimentada 

na cavidade, como pode ser visto através da equação mestre da grade de difração: 

mÀ d = sena + senf] (2.1) 

onde m é a ordem de difração, d o espaçamento das linhas da grade, À o comprimento 

de onda e a e f3 são os ângulos mostrados na Fig. 2-1. 

Mudando o comprimento da cavidade pela translação do espelho fazemos com que se 

mantenha inalterada a relação de fase entre o modo predominante da cavidade e a curva 

de dispersão da grade. A equação de fase é dada por 

(2.2) 

onde (l1 + l2 ) é o comprimento total da cavidade e q um número inteiro. 

A banda passante da cavidade Littman, devido à dupla passagem do feixe pela grade, 

proporciona uma alta dispersão espectral dada por [29] 

(2.3) 

onde <'P;; é o diâmetro do feixe laser colimado no plano da junção semicondutora, c a 

velocidade da luz, À o comprimento de onda, m a ordem de difração. Usando os valores 

II!;;~ 2 mm, d-1 = 1800 ljmm, À= 850 nm, m = 1 e a= 80 graus, temos D.Àa =O, 15 

que corresponde a D.v9 = 6 GHz . 

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

8v =_c_ 1 
2nl (1 + !f.dn) O ndv 

(2.4) 
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onde lo é o comprimento do diodo laser ( 10 c::= 350 f.Lm), n c::= 3, 5 o índice de refração 

, dnjdv a dispersão do meio ativo e (vjn)(dnjdv) c::= 1,5. Substituindo os valores na 

Equação 2.4 obtemos o valor típico de uma cavidade semicondutora óv c::= 50 G H z ( 

~ 1,5 Angstrom ). 

O FSR da cavidade Littman é dado por 

(2.5) 

onde 11 e 12 são indicados na Fig. 2-1. Para (h+ 12 ) = 12 cm, temos t::..vL = 1, 25 GHz. 

Dos dados acima vemos que, apesar da alta seletividade da configuração Littman, 

ainda é possível a existência de aproximadamente 4 modos dentro da banda passante da 

grade para a atual configuração. Se o ajuste da fase do modo mais próximo ao máximo de 

transmissão não estiver correta, poderão ocorrer saltos de modos, propagação simultânea 

de dois modos ou mesmo uma situação caótica onde o laser perde totalmente a coerência 

[34,35]. Para um ângulo de incidência mais rasante (a= 85 graus) proporcionado por 

uma lente de focalização com distância focal menor e uma cavidade curta, poderemos 

ter menor número de modos dentro da banda passante da grade com um consequente 

aumento da estabilidade. 

2.2 Largura de Linha 

A largura de linha para um laser semicondutor monomodo é dada pela fórmula modificada 

de Schawlow-Townes [34] 

(2.6) 

(2.7) 

onde am representa as perdas externas da cavidade ( proporcionais à refletividade R1, R2 

dos espelhos e ao comprimento da cavidade L), as representa as perdas internas da 
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cavidade por espalhamento e absorção, 1Jsp é o fator devido à emissão espontânea, Vg é a 

velocidade de grupo, hv é a energia do fóton e P0 a potência ótica. 

O fatora é conhecido como fator de alargamento de linha ou de acoplamento fase/ amplitude, 

definido como a razão entre a parte imaginária e a parte real da variação do índice de 

refração em relação à densidade de portadores N 

(2.8) 

Este é um dos parâmetros básicos de um laser semicondutor, sendo uma medida 

da razão entre a profundidade de modulação em frequência em relação à modulação 

em amplitude. Várias propriedades importantes são governadas por este fator, como 

mecanismos de guiamento ótico, características de 'injection-locking' e a largura de linha 

estática e em modulação rápida. 

Para uma dada refletividade R1 , R2 de um laser Fabry-Perot, a perda da cavidade 

am é inversamente proporcional ao comprimento L da cavidade. Examinando a Eq. 

2.6 vemos que a largura de linha será então proporcional a L - 2 para am ~ a. , e se 

aproxima assintóticamente de L -I para am « a. ( ou se o comprimento da cavidade 

estendida Lc for muito maior que o comprimento do laser Ld ). Vemos então que é 

vantajoso dispor de lasers MQW ('Multi-Quantum Well'), onde as perdas internas a. e 

os fatores de alargamento de linha a e de emissão espontânea 1Jsp são reduzidos devido 

ao confinamento quântico. O fator de alargamento de linha a é reduzido de um fator 2, 

contribuindo quadráticamente para a redução da largura de linha. As perdas internas a. 

são reduzidas devido ao reduzido fator de confinamento do modo ótico (fa;) e à melhor 

qualidade das camadas epitaxiais que compõem a camada ativa e confinante. O fator de 

emissão espontânea 1Jsp é reduzido devido à menor densidade de portadores necessária 

para obter inversão de população na camada ativa. 

A redução da largura de linha do LSCE se dá principalmente pelo grande aumento no 

comprimento da cavidade, que aumenta o tempo de vida dos fótons e reduz a influência 

relativa de flutuações no índice de refração do meio ativo produzido por eventos de 

20 



emissão espontânea [29, 30]. 

2.3 Grade de Difração 

Um fator extremamente importante em um LSCE ê o controle do nível e qualidade dare­

alimentação ótica. A qualidade ê assegurada pela escolha de lentes colimadoras limitadas 

por difração, essenciais devido à alta abertura numérica ( AN ;;:, O, 5 ) requeridas para 

uso com diodos laser, e um ajuste preciso da posição e foco desta lente para minimizar 

aberrações óticas. 

O nível de realimentação necessário ê determinado basicamente pela alteração ou não 

da refletividade natural das facetas do diodo laser pela presença de camadas antirefletoras 

(AR). Devido à dupla passagem pela grade o nível de realimentação pode ser definido 

como o produto da eficiência de acoplamento do conjunto laser/lente pela raiz quadrada 

da eficiência da grade em primeira ordem 1Ju.ji'i;· 

Lasers sem camada AR requerem alto nível de retorno ótico, que tipicamente deve 

ter valor superior ao apresentado pela faceta [34, 36] para operarem no regime estável 

de realimentação forte. Para a refletividade natural R ~ 30 % o valor de realimentação 

será Jõ,3 ~ 60 %. Neste caso teremos pequena potência de saída pois esta ê inversa­

mente proporcional ao nível de realimentação, desde que sejam descontadas as perdas 

por espalhamento e absorção na grade. 

Se a refletividade da camada AR ê pequena ( RAR ~ 1 % ) como em lasers de potência 

comerciais, ou muito pequena ( RAR < O, 1 % ) como em lasers especiais e protótipos, o 

nível de realimentação pode ser estabilizado na faixa de 5 % que implica uma eficiência 

da grade 1]
9 
~ 20% . Abaixo deste valor o nível de realimentação decai acentuadamente 

mas a potência de saída não se altera pois está na região de saturação. 

Para obtermos um alto fator de magnificação ( M = cos(3jcosa ), o feixe deve ser 

difratado próximo à direção normal da grade (ângulo (3 pequeno) e portanto teremos 

d "' À. Esta característica permite construir protótipos mais compactos, pois permite 
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que o espelho fique mais próximo da grade. Para os parâmetros típicos da cavidade 

( O;; = 6° ; a = 85 graus, >. = 850 nm, j3 = 32°) produzindo uma ampliação do feixe 

da ordem de 10 vezes. No entanto, se nosso interesse é obter uma banda passante menor 

devemos usar uma grade com maior número de linhas ( como pode ser visto examinando 

a Eq. 2.3, em nosso caso d ~ >./2 que implica d- 1 ~ 2350 l/mm ). 

As perdas da cavidade estão associadas à escolha da grade de difração, sendo que o 

requisito pricipal a ser obedecido é o de fornecer a realimentação ótica necessária para 

operação estável do laser. Este parâmetro está ligado à eficiência de difração em primeira 

ordem da grade, e pode ser minimizado pela escolha de uma grade tendo somente uma 

ordem de difração para incidência rasante. Esta exigência é satisfeita se escolhemos 

>.j2 < d <.À . 

O espalhamento é influenciado pela limpeza e homogeneidade da grade favorecendo o 

uso de grades holográficas, que além disso são baratas e podem ser fabricadas com alta 

densidade de linhas [l/mm] . A absorção é fortemente dependente da deposição de filmes 

metálicos sobre a superfície da grade. A prata possui alta refietividade sobre a maior 

fruxa espectral ( R > 98 % para >. > O, 6 11m ), mas assim como o alumínio necessita de 

camadas protetoras dielétricas. O ouro é uma ótima solução intermediária, pois é muito 

estável e apresenta refietividade R > 95 % para .À > O, 6 11m e não necessita de proteção. 

Além disso devemos considerar que a refietividade desses metais aumenta para ângulos 

de incidência rasantes. 

A eficiência de difração de grades holográficas está ligada não só à modulação do 

perfil definido como h/d , onde h é a altura e d o espaçamento do sulco, mas também 

à polarização e ao ângulo de incidência. Grades com alta modulação ( h/d ;::; O, 22 ) 

apresentam também alta eficiência em primeira ordem ( ry9 > 70 % ) para polarização 

no plano S ( vetar do campo elétrico perpendicular aos sulcos). Grades com baixa 

eficiência ( ry
9 

< 40 %) apresentam ( h/ d :S O, 12 ) para polarização S e ainda menor para 

polarização ~ ( vetar do campo elétrico paralelo aos sulcos). 

A teoria eletromagnética desenvolvida para estudar a eficiência de grades [37] apre-
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rasante na grade de difração. 

senta excelente concordância com dados de grades experimentais, mas este tratamento 

falha para ângulos de incidência rasante. No entanto o comportamento geral pode ser 

observado na Fig. 2-2, que contêm os dados sobre perdas, eficiência de difração em 

primeira ordem e de potência de saída, 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 ângulo de incidência de 65 para 85 graus. A eficiência 

em primeira ordem decresce acentuadamente e a potência de saída é multiplicada por 

um fator 4, indicando as variáveis necessárias para um ajuste fino do comportamento da 

cavidade estendida. Vemos aqui que um fator limitante é a perda de 30 %, que afeta 

negativamente a potência de saída, indicando que seria vantajosa a deposição de filmes 

metálicos para redU2ir este valor a um nível mais razoável de 10 %. 
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2.4 Cálculo da sintonia para LSCE Littman 

Para obter equações que modelem o processo de sintonia do LSCE na configuração 

Littman, analisamos as equações da grade e da condição de fase da cavidade. 

90- c 

plvOdo 
espelho 

Figura -2-3: Geometria da Configuração Littman. 

Derivando 2.1 obtemos 
6>.. 
6

(3 = dcos(3 

Substituindo a derivada da relação v = cj >.. na equação acima 

(2.9) 

(2.10) 

Finalmente a variação da frequência em função do ângulo de sintonia (3 é dada por 

6v =- (;2 d cos(3) 6(3 (2.11) 

A derivada da equação de fase nos fornece outra relação, considerando que h e q são 
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constantes na Eq. 2.2 : 

(2.12) 

A sintonia da cavidade é realizada por dois elementos piezoelétricos atuando simul­

taneamente em rotação e translação. O elemento PZT tubular controla a translação 

do espelho empregando o coeficiente da1(deslocamento axial I tensão transversal), sendo 

que a tensão elétrica com polaridade adequada é aplicada entre as superfícies metalizadas 

interna e externa. 

O outro elemento consiste em uma pilha ('stack') de 4 discos PZT empregando o 

coeficiente daa (deslocamento longitudinal I tensão longitudinal). Este atuador age sobre 

um dos pontos de apoio do suporte do espelho, produzindo a componente de rotação e 

também um deslocamento transversal. O material constituinte dos elementos PZT tem 

a sigla comercial EC-98 ( 'Lead Magnesium Niobate' - EDO Westem [38]) e suportam 

um campo elétrico máximo (VIelmax < 2 kVImm, onde V é a tensão elétrica aplicada 

e e a espessura. 

O deslocamento produzido pela tensão aplicada é dado por 

ól =dai l (~) (2.13) 

onde ól é o deslocamento, é o comprimento, e a espessura e dai é o coeficiente piezoelétri­

co empregado. 

Os coeficientes numéricos para tubos da1 e para discos daa são respectivamente [38] 

dal - -312x w-12 ± 10% [
metro] 
volt 

(2.14) 

[
metro] 
volt 

(2.15) 

Como o tubo PZT possui um coeficiente da1 negativo, ocorre contração pela aplicação 

da tensão Vi com polaridade positiva. Se usamos 11 para o comprimento e e1 para a 
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espessura do tubo o deslocamento será dado por 

(2.16) 

Para o disco PZT que possui um coeficiente positivo ocorre expansão com a aplicação 

da tensão positiva Vd sobre os N elementos. Como a espessura é igual ao comprimento 

temos 

(2.17) 

A correspondente variação no comprimento da cavidade devida ao tubo 812t será 

obtida se lembrarmos que 12 aumenta se o tubo PZT se retrai 8l2t = - 81t . 

Outro fator é a expansão devida ao stack PZT( 8l2, ). Se chamamos a à distância 

entre o pivô de rotação do espelho e o ponto de apoio do parafuso micrométrico sobre o 

stack PZT , e b à distância entre o pivô e o ponto onde o centro do feixe colimado incide 

no espelho, teremos 

8l2s =- (D 81d 

A variação total de 12 será então 

A variação do ângulo 8fJ pela rotação do espelho em torno do pivô será 

Substituindo 812 e 8fJ nas Eqs. 2.9 e 2.12 obtemos 

~ d cosfl (~) daa Vd =- G) N daa Vr lt da1 (~) 
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(2.19) 

(2.20) 

(2.21) 



Reagrupando os termos em Vd e Vi chegamos a 

Vi=--- 1 +- d cos(3 vd bd33e( qN ) 
a d31lt 2 b 

(2.22) 

Substituindo valores típicos na equação acima ( N = 4 ; d33/ d31 = -2,3 ; e = 1, 6 mm 

; a = 41 mm ; b ~ 25 mm ; lt = 25, 4 mm ; q ~ 2, 8 x 105 
; (3 ~ 33° para À = 850 nm ) 

obtemos 

Vi=1,22 vd (2.23) 

Portanto para os parâmetros da montagem apresentados devemos ter a tensão apli­

cada ao tubo maior que a tensão aplicada nos discos PZT. A solução experimental mais 

simples foi implementada através de um divisor resistivo, onde colocamos uma resistên­

cia fixa de 1 MO em série com um potenciómetro de 470 kO, deste modo limitando a 

dissipação de potência e evitando um possível curto circuito com a saída de alta tensão. 

Varreduras muito rápidas podem provocar instabilidade pelo tempo de carga e descarga 

da capacitância dos discos PZT, com constantes de tempo da ordem de 10 ms . Em 

nosso caso o tempo de aquisição de um espectro de alta resolução é da ordem de vários 

segundos, e esta limitação não causa problemas. 

Um modo alternativo poderia usar dois amplificadores de alta tensão alimentados 

pelo mesmo gerador de rampa, mas com ganhos de tensão obedecendo a relação da Eq. 

2.22. Isto permitiria estudar por exemplo o efeito de uma tensão de 'offset' aplicada ao 

tubo PZT, afetando somente a condição de fase dada pela Eq. 2.2. Várias referências 

da literatura [34-36] citam a dessintonia entre os máximos de transmissão da curva de 

ganbo do laser e da cavidade estendida como um fator determinante da estabilidade e da 

largura de linha do LSCE. 

27 



2.5 Projeto Mecânico 

O projeto mecânico foi realizado tendo em vista manter boa rigidez estrutural e pequenas 

amplitudes de vibração residuais. Os suportes mecânicos e microposicionadores foram 

solidamente fixados a uma base rígida de alumínio, usinada e retificada de modo a man­

ter o alinhamento planar e angular. O amortecimento das vibrações foi realizado pelo 

uso de uma cobertura de espuma sobre o conjunto, obtendo bons resultados. Alguns 

componentes foram anodizados para minimizar reflexões espúrias. 

Os componentes utilizados na montagem são descritos abaixo : 

- Laser : encapsulamento padrão de 9 mm e fabricante Mitsubishi , emitindo em 

845 nm e potência ótica nominal de 15 m W, sem nenhum recobrimento anti-refletor ou 

tratamento especial. 

- Suporte do Laser : construído com as menores dimensões possíveis dentro dos req­

uisitos do projeto, de modo a apresentar pequena massa e inércia térmicas. Foi revestido 

com banho de ouro para minimizar perdas por radiação. As perdas por convecção são 

controladas por meio de restrição a correntes de ar, inserindo o suporte dentro de um 

invólucro externo. Através de um termistor soldado â lateral do conjunto é realizada a 

monitoração e controle da temperatura do suporte. Todo o conjunto é montado sobre 

um termoelétrico Peltier, fixado por parafusos isolados térmicamente, que atua como 

um refrigerador de estado sólido e permite variar a temperatura dentro de uma faixa de 

±20 °C. Este conjunto pode ser usado em qualquer experiência onde seja necessária a 

estabilização e sintonia precisas da temperatura do laser. 

- Lente de Focalização : uma objetiva Melles-Griot GLC 002, de abertura numérica 

AN = 0,50 e distância focal f = 8 mm com cobertura anti-refletora otimizada para a 

região de 830 nm. Foi montada em um suporte com ajuste manual de altura e lateral e 

ajuste micrométrico da distância focal para colimação. 

-Grade de Difração: holográfica e com comprimento de onda nominal do "blaze" em 

500 nm. Possui 1800 linhas/mm e eficiência de difração de 43 % operando na configuração 

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

da grade. 

- Suporte do Espelho : é uma adaptação de um suporte cinemático comercial New 

Focus. Foram inseridos um elemento PZT tubular para translação e um 'stack' de quatro 

discos PZT para rotação do suporte do espelho. Através do ajuste simultâneo de uma 

rampa de tensão aplicada aos dois PZT's podemos obter sintonia contínua em alguns 

GHz. 

O controle ativo da temperatura do LSCE é realizado por um circuito eletrônico 

incorporando as ações PID ( Proporcional, Integral, Diferencial). A temperatura do 

conjunto é medida pelo termistor acoplado ao bloco do laser e comparada à temperatura 

ajustada por um potenciometro. O sinal de erro resultante é tratado eletronicamente e 

irá controlar a corrente que circula pelo elemento termoelétrico Peltier, que por sua vez 

mudará a temperatura do laser assim fechando o laço de realimentação. 

2.6 Caracterização do LSCE 

O conjunto apresentou boas características de operação, resumidas abaixo : 

- Sintonia mecânica : através do controle do ângulo do espelho pelo parafuso mi­

crométrico foi obtido um intervalo de sintonia descontínua de ±5 nm, medida através de 

um Wavemeter [39, 40]. 

-Sintonia elétrica : variando-se simultânemente a tensão aplicada sobre os PZT's de 

rotação e translação, usando as condições obtidas na seção anterior, obtivemos sintonia 

contínua de 10 GHz observado através de um interferômetro Fabry-Perot de 2 GHz. 

Este valor é limitado somente pela máxima excursão fornecida pelo amplificador de alta 

tensão ( < 1000 V nc ). O sistema apresenta uma dependência residual do comprimento 

de onda com a corrente da ordem de 30 MHzjmA, aproximadamente 100 vezes menor 

que o fator 3 GHzjmA 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 H z situa-se no limite teórico do instrumento que tem uma finesse 

de 250. Tentativas de medida da largura de linha pelo método heteródino (batimento 

de dois LSCE em um fotodiodo rápido), não foram bem sucedidas devido à excessiva 

sensibilidade a vibração dos lasers. 

- Potência de saída: medimos 4 m W no feixe de saída com o laser operando com 

corrente de 50 mA. A eficiência de difração em 1" ordem é de 45 % e as perdas na grade de 

difração são da ordem de 25 %, uma perda alta que pode ser reduzida depositando sobre 

a grade um filme metálico (ouro) [37, 41]. A potência realimentada no laser semicondutor 

pode ser estimada supondo-se que a eficiência de difração é constante nas duas passagens 

pela grade e que as perdas no espelho e na lente de focalização são pequenas. Então 

( O, 45 ) 2 = O, 2 e temos que ~ 20 % da potência ótica retorna ao laser, o que caracteriza 

um regime de realimentação forte [34]. 

- Estabilidade mecânica : o conjunto apresenta muita sensibilidade à vibração, como 

normal em lasers de cavidade externa. Com a instalação de um conjunto de mesas 

óticas amortecidas este problema foi reduzido, mas permaneceu o ruído sonoro ambiental 

produzido pelo sistema de ventilação e ar condicionado. Uma possível solução a ser 

implementada é a montagem da cavidade dentro de uma caixa com isolamento acústico 

e mecânico. 

- Estabilidade térmica : o LSCE foi operado normalmente sem controle ativo de tem­

peratura, somente com corrente constante através do termoelétrico Peltier. Atribuimos 

isto à extrema seletividade da grade de difração e realimentação óptica alta. Os modos 

da cavidade estão fortemente acoplados à 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 ), o que melhorou considerávelmente a 

reprodutibilidade espectral do LSCE. 

30 



Capítulo 3 

Aplicações 

3.1 Feixe Atómico 

3.1.1 Padrão de Frequência Ótica- Cálcio 

O isótopo mais abundante do Cálcio (4°Ca) é um elemento propício para estudos de de­

saceleração laser e bombeamento ótico [43-46]. A transição de dipolo elétrico ( 4s2) 180 -

(4s4p) 1 P1 em 422,6 nm é própria para desaceleração devido à grande largura espectral 

( FW H M = 35 M H z ) e por formar um sistema de dois níveis. O spin nuclear do 

4°Ca é nulo (I = O) e seus níveis não possuem estrutura hiperfina. Além disso o nível 

fundamental 180 não é degenerado ( J = O ) e a totalidade dos átomos contribui para o 

sinal de absorção. Transições Âmj = O apresentam dependência residual em segunda 

ordem a campos elétricos (30 MHzj[Vjcm] 2 ) e campos magnéticos (1 Hzj[gaussf ). 

A linha de intercombinação em 657 nm, transição de dipolo magnético (4s2 ) 180 -

( 4s4p) 3 P1 com Âmj = O e largura de linha Llv ~ 400Hz, é excelente para espectroscopia 

de alta resolução. Esta linha foi proposta como um padrão de frequência ótico para a 

realização do metro pelo Comité International des Poids et Mesures- CIPM [46], devido 

ao seu alto fator de qualidade ( Q = v/ Llv ~ 1012 ) e a reduzida sensibilidade a campos 

magnéticos já citada. O atrativo de padrões de frequência primários óticos baseia-se em 
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Figura-3-1: Diagrama de níveis atômicos do Cálcio 

que transições com frequências mais elevadas possuem menor incerteza fracional, sendo 

que a realização do metro com padrões de radiação visível permite o uso de comparações 

interferométricas fácilmente implementáveis. Também as transições de dipolo magnético 

entre os níveis de estrutura fina do tripleto metaestável ( 4s4p) 3 P; são adequados para 

um padrão de frequência submilimétrico, como proposto por Strumia [43]. 

Um fator muito interessante nestas transições é a possibilidade do uso exclusivo de 

lasers semicondutores, na transição de interrogação em 657 nm usando diodos Ga!nP, e 

na transição de desaceleração em 422 nm dobrando a frequência de lasers AlGaAs em 

845 nm usando um cristal não linear de K Nb03 . Isto abre a possibilidade de construção 

de sistemas compactos, de baixo custo, transportáveis e de operação contínua. Estes 

instrumentos seriam úteis como padrões de transferência de comprimento e frequência 

ótica, para uso industrial e comparações inter-laboratórios, substituindo os atuais sis­

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

h 
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Figura-3-2: Diagrama de níveis atómicos do Magnésio. 

Os primeiros trabalhos para implementar este padrão foram feitos em feixes atómicos 

por diversos grupos na Itália [45,47] e Alemanha [44], mas estes esforços foram limitados 

pela largura de linha residual imposta no método de Ramsey pelo tempo de interação do 

laser com o feixe atómico ( alguns kHz ). O grupo de pesquisa em que desenvolvi meu 

doutorado no Brasil também está trabalhando nesta direção [48], já tendo sido obtida a 

desaceleração do feixe atómico utilizando somente lasers semicondutores. 

Recentemente grupos nos EUA [36] e na Alemanha [44], reportaram a obtenção de 

"melados óticos tridimensionais" de cálcio ("calei um optical molasses") em uma armadil­

ha magneto-óptica. 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 

já citada reduzida sensibilidade a campos magnéticos e elétricos espúrios. 
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3.1.2 Caracterização do Feixe Atômico 

No irúcio do meu trabalho de doutorado participei na montagem do sistema de feixe 

atómico que opera no laboratório. Este sistema é versátil e permite operar com uma 

grande variedade de elementos químicos, entre eles cálcio e magnésio. A configuração de 

saída do feixe foi projetada de forma a podermos operar com átomos no estado funda­

mental ou, por meio de uma descarga longitudinal ('hot cathode discharge'), com uma 

mistura de átomos nos estados fundamental e excitados. Através de uma janela óti­

ca posicionada convenientemente podemos observar a região de descarga, permitindo a 

obtenção de espectros de emissão em diferentes regimes de operação [45,47,48]. 

O sistema consiste de duas câmaras de vácuo, a da fonte de átomos/descarga e a 

de propagação do feixe atómico, separadas por um colimador de diâmetro 2 mm. Cada 

câmara é evacuada por uma bomba turbomolecular, permitindo atingir pressão final 

de 2 x w-s torr, que aumenta para 2 x w-7 torr quando o forno está no regime de 

temperatura de trabalho em torno de 1000 Kelvin. A primeira câmara contêm o forno, 

o sistema de descarga, flanges para conexões elétricas, flange passante para termopares e 

janelas óticas para observação da descarga. A segunda câmara consiste em um tubo de 

Pyrex de comprimento 1 m e diâmetro 5 cm. Janelas de Pyrex soldadas nos lados e na 

extremidade final permitem acesso ótico ao feixe atómico para realizar espectroscopia de 

alta resolução e resfriamento a laser. 

A fonte de átomos é um forno cilíndrico de aço inox onde se coloca o elemento químico 

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 está rigidamente montada em uma flange traseira removível. A descarga 

longitudinal pode ser opcionalmente montada no topo da fonte de átomos. Para evitar 

condensação e obturação do canal de saída do feixe outra resistência coaxial mantêm 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 módulo de potência tiristorizado e 

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

A eficiência de produção de átomos nos niveis metaestáveis ( 4s4p) 3 P; foi inferida pela 

intensidade de absorção no centro da transição ( 4s4p) 3 Po - ( 4s5s) 3 81 em 610,2 nm. O 

feixe de um laser de corante CR 699-21, operando com Rhodamine 590 e bombeado por 

um laser de argônio Innova 200, foi enviado perpendicularmente ao feixe atômico 20 cm 

após o colimador. O gráfico resultante desta experiência de bombeio ótico do cálcio pode 

ser visto na Fig. 3-4. 

Supomos para este cálculo que a população em 3 81 ê muito menor que em 3 P0 , que a 

largura de linha ê Gaussiana com largura Âva e que a largura de linha do laser ê muito 

menor que Âva. 

Para uma linha com alargan1ento Doppler Âv D a absorção pode ser expressa em 

termos do coeficiente de absorção K 0 no centro da linha [76, 77] 

l 2 

Ko = _2 (ln2) 
2 

À0 (92) NA 
Âv D 1r 81r 91 

(3.1) 

onde Ào ê o comprimento de onda, 91 e 92 são os pesos estatísticos dos estados inferior e 

superior, Na população do nivel (4s4p) 3Po e A o coeficiente de emissão espontânea. 
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Temos 

Iv =lo exp(-Kv X) (3.2) 

onde lo é o coeficiente de absorção na frequência v , x a espessura do meio absorvedor e 

10 e IA são as intensidades do laser incidente e transmitido. 
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Figura-3-4: Linha de absorção do Cálcio em 612,2 nm 

Usandox = 1 cm, A= 94 MHz, D.vv = 104 MHz elo/IA= 0,94 com uma corrente 

elétrica de 200 mA entre anodo e catodo, obtemos 

N e Po) = 1, 7 X 108 átomosfcm3 (3.3) 

Considerando as populações relativas do tripleto como sendo 1 : 3 : 5 e Po : 3 PI : 3 P2) 

é possível determinar a porcentagem de átomos no nível 3 P1 e no tripleto metaestável. 

A densidade de átomos a uma distância d = 31 cm após a descarga é dada por [76] 

(3.4) 

onde N1 é a densidade de átomos no forno igual a 1, 24 x 1015 átomos/ cm3 na temperatura 
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de operação de 970 K, Ac ê a área do colimador e da distância entre o forno e a região 

de interação. 

A densidade atómica total ê de 3,3 x 109 átomosjcm3 e a densidade de átomos no 

tripleto ê ( 40 ± 10) %. Este resultado concorda com as medidas realizadas por Giusfredi 

[74], operando em um sistema semelhante ao montado em nosso laboratório. 

3.1.3 Conclusões 

Foi implementado um sistema de feixe atómico para estudos espectroscópicos, otimizado 

para uso com os elementos cálcio e magnésio no estado fundamental ou estados excita­

dos produzidos em uma descarga. Caracterizamos diversos parâmetros do feixe atómico 

e sistema de descarga como mecanismos e eficiência de produção de átomos nos níveis 

metaestáveis de interesse. Desenvolvemos também a instrumentação eletrónica necessária 

para a produção da descarga, instrumentação ótica para aquisição dos espectros de fluo­

rescência do feixe atómico e de emissão da região da descarga, e instrumentação mecâni­

ca para operação confiável do forno e da descarga. Foi desenvolvida uma fonte de alta 

corrente/baixa tensão/baixo ruido, para a bobina magnética usada nas experiências de 

desaceleração do feixe atómico. 
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3.2 Lâmpada de Catodo Oco 

Descargas em gases nobres são um meio barato e eficiente de produzir espécies instáveis 

ejou excitadas para estudos de espectroscopia. Pode parecer que esta não seja uma ferra­

menta adequada para investigações espectroscópicas de alta precisão, devido às inumeras 

perturbações inerentes aos processos que ocorrem em uma descarga ( como colisões com 

partículas neutras/ionizadas e campos elétricos ), mas evidências experimentais apontam 

o contrário. No caso do magnésio [53,54] uma comparação de dados para a mesma tran­

sição feita em uma lâmpada de catodo oco e em um feixe atómico indicou que os valores 

obtidos estavam 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 

frequência do laser. 

A 

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

As dimensões típicas desta LCO são 20 cm de comprimento e 5 cm de diâmetro [27]. 

O catodo C é composto por um corpo de aço perfurado onde é inserido um cilindro oco do 

material a ser estudado (em nosso caso titânio), com 20 mm de comprimento e diâmetro 

interno de 3 mm. A superfície de aço exposta é recoberta com material isolante (mica), 

forçando. a descarga a se realizar entre os anodos A ( feitos de tântalo) e a superfície 

interna do cilindro de titânio. A estrutura externa é conmposta por dois cilindros de 

38 



Pyrex, soldados em uma extremidade a uma janela ótica e na outra extremidade colados 

ao corpo de aço. A lâmpada é evacuada e preenchida com um gás nobre ( argônio, 1 

torr ). O corpo de aço do catado possui conexões para refrigeração com água gelada, 

permitindo operar a lâmpada em altas correntes (até 300 mA) e melhorando a estabilidade 

da descarga. 

LCO são um tipo particular de 'glow discharge', em que é maximizada a região de 

'glow' negativo e minimizada a coluna positiva. Isto é conseguido usando um catado 

cilíndrico, onde a região de 'glow' negativo se concentra ao longo do eixo de simetria 

envolvendo o máximo volume possível da descarga. A coluna positiva fica confinada à 

região entre os anodos em anel e a primeira superfície catódica. Nesta configuração a 

descarga pode operar com correntes da ordem de ampéres, no regime 'glow' em um gás 

relativamente frio [ 17]. 

Uma característica 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 superfície do catado, provocando uma eficiente ação de 'sputtering' quando 

a lâmpada é operada em corrente mais altas (>100 mA). Os átomos são ejetados da su­

perfície do catado com alta energia cinética inicial ( 1 a 5 e V [52]), mas ao se difundirem 

entram rápidamente em equilíbrio térmico com o gás. Uma utilização imediata deste 

efeito é feita no estudo de elementos refratários como titânio, ferro, tungsténio, etc ... , 

que necessitam de altíssimas temperaturas para serem evaporados ( ou então esquemas 

alternativos como 'electron-bearns' e lasers pulsados [20, 21, 24, 28]). 

Uma LCO operando com baixa pressão de um gás nobre em regime de descarga 'glow' 

apresenta outra propriedade espectroscópica muito útil : a excitação atômica resulta 

diretamente da temperatura eletrônica, que não está ligada à temperatura do gás. Os 

elétrons acelerados pelo campo elétrico tem uma distribuição energética que corresponde 

a uma elevada temperatura eletrônica ( podendo alcançar 5 x 104 Kelvin em baixas 

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

A região de 'negative glow' é caracterizada por intensa luminosidade e os processos 

colisionais que ocorrem nela são numerosos e complexos. Após o grande aumento no 

número de eletrons na 'cathode dark region' causada por processos de ionização, a energia 

média dos elétrons torna-se pequena. A eficiência de ionização decresce acentuadamente, 

ao passo que processos de colisão inelástica a baixa energia fornecem um mecanismo 

eficiente de excitação atômica. O fator de Boltzmann c<EfkT) é alto permitindo obter 

populações significativas mesmo para níveis atômicos metaestáveis altamente situados. 

O titânio tem uma baixa taxa de 'sputtering' [50, 51] por gases nobres ionizados 

( ~ O, 1 átamojion ) para energias iônicas da ordem de 100 e V, um valor típico para a 

LCO que utilizamos. Este é um dos menores valores entre todos os metais investigados, 

variando muito pouco em relação ao gás nobre utilizado. Esta foi uma das razões para 

escolhermos operar a lâmpada em alta corrente ( até 300 mA), seguindo também uma 

sugestão do Prof. Nicolõ Beverini [17]. Um motivo adicional para operarmos em altas 

correntes é o trabalho de Warner et a! [52], onde foi detetado que o principal agente de 

'sputtering' passa a ser íons metálicos, com uma eficiência ordens de grandeza superior 

ao mecanismo anterior mesmo levando em conta a menor presença destes fons em relacão 

aos do gás nobre. 
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3.3 Estrutura Hiperfina - EHF 

A origem das correções de energia da estrutura hiperfina surge do acoplamento entre o 

elétron e o campo eletrornagnético produzido pelo núcleo, representado pelos potenciais 

escalar e vetorial. Este acoplamento levanta a degenerescência dos níveis da estrutura 

fina, corno pode ser visto na Figura 3-6. 

Um núcleo com momento angular nuclear I apresenta momentos de rnultipolo elétricos 

e magnéticos até ordem k :::; 2 I . Praticamente limitamos as análises de estrutura 

hiperfina aos termos de dipolo magnético A e quadrupolo elétrico B , pois momentos de 

rnultipolo nucleares de ordem superior a 2 fornecem contribuições extremamente pequenas 

à EHF e podem ser descartados. 

O Harniltoniano para a parte magnética da interação é dado pela expressão A I · J , 

onde podemos ver que estes momentos atuam sobre variáveis orbitais e de spin. 

Para a parte elétrica o Harniltoniano é muito mais complexo, corno pode ser visto 

em [4, 5, 67], sendo que estes rnultipolos elétricos atuarn somente sobre variáveis orbitais 

do elétron e o gradiente do campo. Adicionalmente ternos o termo de 'cantata' que surge 

do tamanho finito do núcleo e da distribuição do campo rnagético em seu interior. 

A fórmula de Casirnir [4, 5, 67] fornece a energia de perturbação em primeira ordem 

dos níveis de energia devido a estas contribuições 

Ã~ = K A [3K (K + 1)- 4I (I+ 1) J (J + 1)] B 
hf 2 + 8I(2I-1)J(2J-1) 

(3.5) 

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, I é o momento angular núclear, J é o momento angular orbital 

e F = I + J é o momento angular total. 

Podemos estimar os coeficientes A e B do 49Ti a partir dos coeficientes medidos 

para o 47Ti , por meio de urna hipótese simples verificada pelos dados medidos por 
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Figura-3-6: Diagrama de níveis hiperfinos para o 47Ti da transição 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 3 F2,3,4 , de mais bruxa energia, para os isótopos 47 

e 49 simultâneamente. Aydin et al [15] introduziram heuristicamente uma relação entre 

estes coeficientes comparando os dados para vários níveis hiperfinos, obtendo as equações 

3. 7 e 3.8. O erro introduzido pelo uso destas relações para os coeficientes é inferior a 100 

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

realizadas neste trabalho. 

A(47Ti) 
A(49Ti) =(1,0000 ± 0,0003) (3.7) 

B(47Ti) 
B(49Ti) = ( 1, 2200 ± O, 0003) (3.8) 

A intensidáde teórica da transição será dada [4] pelas equações 3.9, 3.10 e 3.11, para 
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transições b.J = ±1 ( onde o número entre parenteses indica b.F ) 

I(+1) = B(J + F+I + 1) (J +F+~ (J +F-I) (J +F-I -1) (3_9) 

I(O) = B (J + F +I+ 1) (J +F-I) (J- F +I) (1 + F +I- J) (2F + 1) 
F (F + 1) 

B (J- F +I) (J- F +I- 1) (J- F-I- 1) (J- F-I- 2) 
I(-1)= (F+1) 

(3.10) 

(3.11) 

Estas fórmulas foram originalmente derivadas para transições da estrutura fina, mas 

podem ser imediatamente adaptadas para cálculos de estrutura hiperfina fazendo-se as 

substituições L ......., J , S ......., I e J ......., F [4, 5]. Existe outro conjunto de fórmulas 

para b.J = O que não serão reproduzidas, pois o multipleto estudado neste trabalho 

possui somente transições b.J = -1 na faixa espectral acessível em torno de 845 nm. 

Este conjunto de equações pode ser normalizada em relação à transição mais intensa, 

fornecendo intensidades relativas que podem ser diretamente relacionadas às intensidades 

observadas. 

3.3.1 Centro de Gravidade da Estrutura Hiperfi.na 

Para calcularmos o desvio isotópico de uma transição que apresenta estrutura hiperfina, 

devemos encontrar seu centro de gravidade C9 • Existem diversos procedimentos citados 

na literatura incluindo integração numérica [22] e interpolação entre os picos da estrutura 

hiperfina. Escolhemos o segundo método pois os picos mais intensos da EHF estão bem 

resolvidos em nossas medidas, ao passo que muitos dos picos menos intensos estão sub­

mersos ou distorcidos pelo pedestal colisional presente em espectros de absorção saturada 

de Lâmpadas de Catado Oco [17]. 
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Montamos um sistema de equações envolvendo o centro de gravidade C9 e os coefi­

cientes A. e B. do nível superior. Este sistema será geralmente superdeterminado pois 

podemos identificar mais transições hiperfinas do que as 3 variáveis envolvidas. Neste 

processo conhecemos as constantes A; e B; do nível inferior a 5 Fi medidas por Aydin [15], 

e calculamos as constantes as,i e bs,i dos níveis inferior i e superior s que dependem dos 

números quânticos I, J e F. A frequência J,; da transição hiperfina é identificada pela com­

paração entre as intensidades teóricas e observadas, através das relações de intensidade 

3.9, 3.10 e 3.11. 

n 

Ç (C9 ,A.,B.) =L [C9 +(a, A.+ b, B.)- (a; A;+ b; B;)- J.;] 2 (3.12) 
i=l 

K 1 
a,,;= 2 = 2 [F (F + 1)- I (I+ 1)- J (J + 1)] (3.13) 

b . = [3K (K + 1)- 4/ (I+ 1) J (J + 1)] 
'·' 81(2/-1)1(21-1) 

(3.14) 

Minimizamos a função Ç (C9 ,A.,B,) em relação âs 3 variáveis independentes através 

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

erros envolvidos no processo. 
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3.4 Desvios Isotópicos 

A massa nuclear é uma importante propriedade física, que varia de acordo com o número 

de nucleons ( prótons e neutrons ) presentes no átomo, dentro dos limites de estabilidade 

nuclear. Esta variação de massa produz efeitos mensuráveis sobre linhas espectrais como 

o desvio isotópico e a estrutura hiperfina, devidos à superposição espacial entre as funções 

de onda eletrônicas e a forma/volume finitos do núcleo. 

O Titànio possui 5 isótopos estáveis ( 46-50 ) presentes em amostras de minério 

natural, e oito instáveis ( 41-45, 51-53 ) obtidos a partir de produtos de fissão nuclear 

em reatores de pesquisa [3]. Estes isótopos estáveis situam-se em uma região de grande 

estabilidade nuclear, Z ;::: 20 e N S 28 , entre dois números mágicos de prótons e 

neutrons. Suas propriedades químicas são idênticas, razão pela qual somente podemos 

obter amostras isotópicas enriquecidas com determinado isótopo usando métodos físicos 

como espectroscopia de massa, ultra-centrifugação ou por separação laser. 

Para átomos leves ( Z < 25 ), o desvio isotópico é causado principalmente pelas 

correções de massa normal e específica. Para átomos pesados a correção de massa é 

pequena, pois a massa reduzida varia muito pouco entre isótopos. No entanto, o desvio 

de campo DC devido à variação do volume e da forma do núcleo torna-se dominante com 

o aumento do número de prótons Z. 

Em transições que apresentam estrutura hiperfina ( EHF ) necessitamos encontrar o 

centro de gravidade da transição, que corresponderia ao desvio isotópico do átomo sem 

spin nuclear I . Este procedimento está descrito na seção que trata da EHF do titànio. 

O hamiltoniano que fornece o desvio isotópico em função da energia ( termo ) dos 

elétrons, quando generalizada para o caso multi-elétron fornece 

< :E· p2 > <:E . p··p· > 
DM = T - T = ' i •>J ' 1 

oo,M 00 M 2(M+m) + (M+m) (3.15) 

onde M é a massa. do isótopo e m a massa do elétron. 

O desvio isotópico é definido como a diferença de frequência entre a mesma linha de 
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diferentes isótopos. Pode ser considerado com boa precisão como a soma de desvios de 

campo e de massa ( separável ainda em desvio normal e desvio específico ) 

DI= DMN +DME+DC (3.16) 

Podemos ainda definir o Desvio Residual, composto do desvio isotópico total subtraído 

do desvio de massa normal, onde temos somente contribuições do desvio específico e de 

campo 

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

-Desvio de Massa Normal ( DMN) : o núcleo atômico não é infinitamente pesado 

e não permanece fixo em relação ao movimento dos elétrons. Levamos este efeito em 

consideração usando a massa reduzida do sistema para calcular o desvio introduzido na 

energia dos níveis. Esta correção é facilmente calculável [42, 66] e fornece : 

(3.18) 

onde v é a frequência da transição, me é a massa do elétron e M 2 > M 1 são as massas 

dos isótopos (os valores numéricos são dados na Tabela 1.1 ). 

- Desvio de Massa Específico ( D ME ) : esta contribuição surge de correlações no 

movimento dos elétrons envolvendo o operador de DME "f.t L;~i=l Pi·Pj , onde Pii é 

o momento linear dos elétrons, M é a massa nuclear e N o número de elétrons. Este 

parâmetro é de difícil avaliação pois depende de detalhes sutis das funções de onda 

eletrônicas [66, 68]. O DME depende fortemente da configuração eletrônica e relativa­

mente pouco dos valores do momento angular orbital J e de spin S dentro da mesma 

configuração. O DME é grande especialmente nas transições óticas que envolvem saltos 

de elétrons 3d, como apontado por Bauche [68], sendo este o caso das transições estu­

dadas em nosso trabalho (3d3 4s -> 3d2 4s4p). No entanto possui a mesma dependência 
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funcional de massa que o DMN, sendo dado por 

(3.19) 

onde a constante de desvio específico kE independe dos pares isotópicos e embute a 

dependência com o momento angular J [68,82]. 

Devido a esta mesma dependência funcional com a massa, a razão entre o D M N e o 

DME para os dois pares de isótopos obedecerá a relação 

aE = DMNso,4s = DMEso,4s = M46 (Mso- M4s) =O 92077 
DMN4s,46 DME4s,46 Mso Mso M46 ' 

(3.20) 

onde foram usados os valores numéricos da Tabela 1.1. 

- Desvio de Campo ( DC ) : dentro do volume do núcleo o potencial eletrostáti­

co desvia-se do potencial coulombiano clássico, dependendo da distribuição espacial e 

angular da densidade de carga nuclear isotópica. Consequentemente os mveis atómi­

cos de energia de elétrons que penetram no núcleo serão afetados. O DC entre dois 

ruveis depende do valor da função de onda eletrônica no núcleo ÂW~ (0), que varia muito 

pouco dentro do volume nuclear devido às dimensões relativas entre o núcleo e a nuvem 

eletrônica. Para átomos leves o raio nuclear é menor, a densidade eletrônica no centro 

é também menor devido à atração elétrica mais fraca dos poucos Z prótons e portanto 

o DC é proporcional à variação do volume nuclear dentro de uma aproximação muito 

boa. Em átomos pesados esta situação se inverte e o DC aumenta rápidamente, sendo 

que devemos considerar também várias correções relativísticas. O DC é representado 

geralmente [28, 80, 82] como o produto entre dois fatores 

(3.21) 

onde F; é chamado de fator eletrônico e À M 2,M, de fator nuclear. O fator eletrônico F'; 

leva em conta o valor da função de onda eletrônica no núcleo 'li. (0), e o fator ÀM2,M, a 
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variação dos diversos momentos nucleares que afetam a distribuição de carga nuclear. 

Por sua vez o fator nuclear é proporcional à mudança do raio quadrático médio de 

carga do núcleo 

(3.23) 

onde os Cisão conhecidos como coeficientes de Seltzer [28,82]. 

A constante de proporcionalidade KF definida como na equação abaixo será constante 

para um dado par de isótopos, e para um elemento leve como o Titânio terá um valor 

muito próximo de 1 (KF =O, 995 ±O, 004) [28]. 

C a ó < r6 
> M2,M1 

C1 Ó < r 2 >M2,M1 + ... (3.24) 

Wohlfalrrt et ai [23] mediram as energias e desvios isotópicos de raios-X muônicos 

associados à transição 2 Pa;2 -1 s 1; 2 para os núcleos atômicos 46
- 50Ti com camada nuclear 

1 h /2 incompleta, e analisou os resultados em termos dos momentos de Barret < rk e-•r > 

da distribuição de carga nuclear. Combinando estes dados com seções de choque para 

espalhamento elástico de elétrons para os mesmos núcleos obtidas independentemente, 

Wohlfahrt também deduziu valores ditos 'independentes de modelo' [23, 80, 82] para os 

raios de carga rms nuclear < r 2 
>M

112 dos isótopos e suas diferenças rms ó < r 2 >M
112 

M . 
1 2, 1 

Com os dados rms ó < r 2 > ~~.M, obtidos em [23] e transformados para ó < 

r 2 
>M2,M1 por Furman et a! [28], fornecidos na tabela 3.1, obtemos a seguinte relação 

entre a diferença do raio quadrático médio entre os pares de isótopos ( 48, 46) e ( 48, 50) : 

f3c = ó < r2 >so,48 = O, 161 (8) = 1, 48 (9) 
ó < r 2 >48,46 0,109 (4) 

(3.25) 
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8 <r" >4846 , 8 <r" >48,47 8 <r" >48,49 8 <r" >48,50 

-0, 109 (4) -0,020 (9) +0, 137 (15) +0, 161 (8) [fm"] 

Tabela 3.1: Desvios quadráticos médios entre pares isotópicos do titânio. 

3.4.1 Gráficos de King 

O desvio de massa DMM2 ,M1 entre dois isótopos de massas M2 e M1 é dado por 

(3.26) 

Se os desvios isotópicos DIM2 ,M1 em uma linha espectral Àa são multiplicados por um 

fator normalizante dado por 

(Ms- Mr) (Mz + m) (MI+ m) 
J.LM.,M, = (Mz- M1) (Ms + m) (Mr + m) 

(3.27) 

então os desvios modificados serão iguais para todos os pares de isótopos, considerando o 

par [Ms, Mr] como padrão. Supondo que foram medidos os desvios isotópicos nas linhas 

Àa e Àb , os desvios modificados serão dados por 

J.LM.,M, nr'M,,M, - nME'S,r + J.LM.,M, nc'M,,M, 

J.LM,,M, DI~ •. M, - DMEt,T + J.LM,,M, DC~ •. M, 

Colocando os desvios da linha Àa em função de Àb , método conhecido como gráfico 

de King [66], teremos uma reta que passará através dos pontos DME'S,r e DME~,T e 

terá uma inclinação dada por DC'M.,M,! DC~ 2 ,M,. Podemos detenninar a inclinação da 

curva mas não os desvios específicos, pois não existe nenhuma linha ótica do titânio onde 

estes fatores tenham sido medidos inequivocamente. 

Esta dificuldade pode ser resolvida se usarmos desvios isotópicos de raios-X muôni­

cos [23,66,82] dados na Tabela 3.1. Este procedimento remove a ambiguidade na deter-
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mirração do desvio específico e de campo. A equação resultante é vista abaixo 

(3.28) 

onde J.!M,,M, 8 < r 2 >M,,M, é o desvio muônico modificado. 

3.4.2 Separação de desvios isotópicos de campo e de massa 

Considerando o nível relativo de precisão de nossas medidas, é justificado empreender 

a separação dos desvios específicos e de campo usando as equações 3.17,3.20 e 3.25 co­

mo delineado por Azaroual [19-21]. Para cada linha medida montamos um sistema de 

equações envolvendo os DI de menor incerteza dos pares de isótopos (48,46) e (48,50). 

Para maior clareza usamos as seguintes abreviações : DMEso,48 = a1 ; DME48,46 = 

b1 ; DCso,48 = a2 ; DC 48,46 = b2 ; 8 < r 2 >(48,46)= Ó45 ; 8 < r 2 >(s0,48)= Óso- Neste 

processo também obtemos as importantes quantidades que são a constante de desvio 

específico kE e o fator eletrônico do desvio de campo F, . 

D M Eso,48 + DCso,48 - a1 + a2 = Rso (3.29) 

D M E48,46 + DC 48,46 - h+b2=R45 (3.30) 

DMEso,48 
C< E (3.31) 

DME48,46 
-

DCso,48 
f3c (3.32) 

DC 48,46 
-

Resolvendo este sistema de equações e usando as definições de kE e F; , obtemos as 

quantidades 

DME48,46 -

DMEso,48 

f3c R46- Rso 

f3c- a E 

- etE DME48,46 
Rso- aE ~6 

f3c- a E 
DC48,46 -

50 

(3.33) 

(3.34) 

(3.35) 



DCso,4s {3 De 
_ {3 Rso - etE R46 

- c 48,46 - c {3 
C -CtE 

kE ( 
M48M46 ) DME 

- M M 48,46 
48- 46 

Fi - Rso- etE R46 
8 50- CiE 846 

3.4.3 Análise da Variância 

(3.36) 

(3.37) 

(3.38) 

Devido à complexa interrelação entre as diversas quantidades calculadas, a análise da 

propagação de erros torna-se difícil e temos que fazer uso da fórmula geral para cálculo 

de variàncias. A variància é definida como o quadrado do desvio padrão V (O'i) = (O'if 

Então se tenho uma função de diversas variáveis independentes f (X, Y, ... ), cada qual 

com seu desvio padrão O' i , a variància total será dada por 

2 (8!) 2 

2 (8!) 2 

2 V (8) =(O';) = 8X O'x + 8Y O'y + ... (3.39) 

Nesta análise tenho quatro variáveis independentes ( aE, f3c, R46 , Rso ), mas como 

a variància de a E é muito pequena podemos considerá-la como uma constante ( as massas 

isotópicas são conhecidas com grande precisão como pode ser visto na Tabela 1.1). 

Fazendo os cálculos acima para a primeira variável dependente ( b1 = DME48,46 ) 

temos 

8b1 1 
(3.40) 

8Rso 
-

(aE- f3c) 
8b1 f3c 

(3.41) -
(f3c- a E) 8R46 

8b1 Rso- etE R46 
(3.42) 

8f3c 
-

(f3c- aE)2 

Portanto o desvio padrão estimado para o desvio específico D M E48,46 = b1 será 

(3.43) 
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Para o desvio de massa específico do par (50, 48), dado por DME50,48 = a1 , ternos 

(3.44) 

Fazendo o cálculo para a terceira variável dependente ( b2 = DC48,46 ), ternos 

âb2 1 
(3.45) 

âRso 
-

(f3c- aE) 
âb2 O< E 

(3.46) 
{)~6 

-
(aE- f3cl 

{)b2 a E R46- Rso 
(3.47) 

âf3c 
-

(f3c- aE)2 

Portanto o desvio padrão ab2 do desvio de campo DC48,46 será 

ab> = (3.48) 

Repetindo o procedimento para a quarta variável dependente (DC50,48 = a2 = (30 b2) 

ternos 

âa2 f3c 
(3.49) 

âRso 
-

(f3c- aE) 
âa2 aE f3c 

(3.50) 
âR46 

-
(aE- f3cl 

âa2 (aE R46- Rso) 
(3.51) 

âf3c 
- O< E 

(f3c- aE)2 

O desvio padrão para o desvio de campo DCso,4s será então 

(3.52) 

A constante do desvio de massa específico kE , dada pela equação 3.37, é o produto 

de um fator dê massas conhecido com grande precisão e do desvio de massa específico 
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DME4B,46· Portanto a precisão relativa de kE será a mesma, dada por 

(3.53) 

A obtenção do fator eletrônico do desvio de campo Fi dado pela equação 3.38 é obtida 

substituindo as derivadas parciais obtidas abaixo na equação 3.39. Temos então 

âF'; 1 
(3.54) 

âR5o 
-

(ó5o- aE Ó46) 
âF; -a E 

(3.55) 
âR46 

-
(ó5o- aE 846) 

âF'; etE R46- R5o 
(3.56) 

âó 50 
-

(ó5o- aE 846)2 

âF; R5o- aE R46 
(3.57) 

âó46 
- a E 

( Ó 50 - CtE Ó 46)2 

O desvio padrão a F, após agrupar os termos será então dado por 

(3.58) 
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Capítulo 4 

Resultados 

4.1 Introdução 

Escolhemos para investigação um conjunto de linhas espectrais intensas pertencente à 

configuração 3d3 (4 F) 4s a 5 F. --> 3d2 (3 F) 4s4p (3 P0 ) z 5 Df<l do titànio, com t::.J = -

1. Os rúveis de energia do titànio 48 podem ser vistos na Fig. 4-1, onde também são 

mostrados o rúvel fundamental e outro rúvel ímpar 3d3 ( 4 F) 4p x 5 D'fd de energia 

mais alta. Este conjunto de linhas foi escolhido pelos seguintes motivos [12,57,83]: 

- o comprimento de onda ressonante das transições recai dentro da faixa de sintonia 

do LSCE de 840 nm a 850nm. Esta janela espectral ainda não foi explorada devido à 

falta de fontes laser estáveis e altamente coerentes. 

-o multipleto metaestável a 5 Fi está situado~ 6500 cm-1 acima do rúvel fundamental 

a 3 F2 e portanto intensamente populado em uma descarga "glow", como na làmpada de 

catado oco utilizada em nosso experimento [17,25,26,53,54]. 

- as constantes hiperfinas do multipleto metaestável inferior a 5 F; foram medidas 

para o isótopo 47 por Aydin et al [15], facilitando enormemente a análise da estrutura 

hiperfina. Para analizar esta estrutura no isótopo 49 podemos usar a hipótese avançada 

também por Aydin e .dada pelas equações 3.7 e 3.8, introduzindo uma constante de 

proporcionalidade para os parànletros A e B dos dois isótopos, procedimento justificável 
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considerando as incertezas experimentais envolvidas em nossas medidas. 

- as linhas são permitidas pelas regras de seleção de transições dipolo elétrico, pos­

suindo valores altos de força de oscilador ( "oscillator strenght" ) [83]. 

- existem transições no azul ( 420 nm a 430 nm ) que partem do nível3d3 (4 F) 4s a 5 F; 

em direção ao nível ímpar 3d3 ( 4 F) 4p x 5 Djid, passíveis de serem investigadas com 

radiação de lasers semicondutores de potência dobrada em frequência através de um 

cristal não linear de K Nb03 colocado em uma cavidade externa ressonante [62-65]. Estas 

transições possuem muitas características desejáveis para investigação e poderiam ser 

estudadas fácilmente, pois esta linha de pesquisa em duplicação de frequência está sendo 

perseguida ativamente pelo nosso laboratório. 
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Figura-4-1: Níveis de energia das configurações estudadas e de interesse do titânio 48. 

4.2 Arranjo Experimental 

Estudamos a estr1.1.tura hiperfina e desvios isotópicos do titânio natural usando um es­

pectrômetro laser, como pode ser visto na Fig. 4-2. A montagem para espectroscopia de 
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absorção saturada e de polarização usou como referência as descrições de Demtroder [18]. 

O feixe colimado produzido pelo LSCE ê dividido por divisores de feixe ('beam-splitters 

BS') e enviado a diversos aparelhos para monitoração e análise. 

LSCE 

FP75MHz 

) 

----WaveMeter 

E2 LCO FD 

Figura-4-2: Espectrómetro Laser usando Laser Semicondutor em Cavidade Estendida 
(LSCE); BS- 'Beam Splitter ', LCO- Lâmpada de Catodo Oco, E- espelhos, CP -
'chopper'. 

Através de BS1 enviamos uma parte do sinal para o interferômetro Fabry-Perot con­

focal de 75 MHz com lentes menisco de raio 1 m, que será nossa referência relativa de 

frequência. A distância entre os espelhos foi medida com um paquímetro de precisão, 

fornecendo como resultado um comprimento l = (1000, 43 ±O, 15) mm. O 'Free Spectral 

Range' ê calculado, sem correções para o índice do ar, como FSR = (74.916 ± 15) kHz. 

Esta precisão relativa de 1 parte em 5.000 implica em desvio menor que 1 MHz para uma 

varredura de 5 GHz. A finesse deste interferômetro foi medida fornecendo F = 30 e uma 

largura a meia altura do pico de transmissão FW H M = 2, 5 M H z. 

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 ai [39,40] e fornecido 

pelo NIST. Este aprarelho compara interferometricamente o comprimento de onda do 

laser HeNe de referência com o do laser a ser medido. Os dois feixes laser são superpostos 

espacialmente mas percorrendo sentidos opostos, e as franjas de interferência provocadas 

pela variação dos braços do interferômetro são contadas simultâneamente. A razão entre 

estas contagens fornece o comprimento de onda do laser a ser medido com precisão relativa 

de~ 10-7• 

O feixe é focalizado no centro da LCO por meio de duas lentes com distância focal 

de 1 metro, reduzindo o feixe a um diâmetro 2 w = 350 p,m na cintura ( onde w é o raio 

onde a intensidade reduz-se a 1/e ). Este fato aliado à baixa potência nos feixes ( 1 mW 

no feixe de bombeio e 100 p,W no feixe de prova) não deve introduzir alargamento por 

potência apreciável. 

A largura Doppler 8vv do vapor de titânio produzido na descarga foi medido na linha 

de 8435,65 Angstrorns e corrente de 100 mA, usando como referência de frequência o 

interferômetro de 2 GHz, fornecendo 

8vv ~ 950 MHz (4.1) 

A temperatura equivalente inferida a partir desta largura Doppler para o 47Ti é de 

aproximadamente 650 a 700 Kelvin. 

A absorção foi medida nas mesmas condições, para um caminho ótico L ~ 2 cm, 

fornecendo o valor 

a L~ 2,5% 

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

bombeio e de prova é estimada como sendo 

( 
5 mm) 

500mm 
( 950 M H z ) ~ 10 M H z (4.2) 
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A lâmpada de catado oco foi operada a urna corrente até 300 mA e refrigerada com 

água corrente. Usamos um "chopper" SRS 530, um lock-in digital SRS 830, um pream­

plificador de corrente SRS 570 e fotodetetores de silício Melles-Griot de 100 mm2 . 
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Figura-4-3: Gráfico de intensidade linear da linha 8435,65 Angstrorns, J = 4 ...... 3. 

No gráfico mostrado na Fig. 4-3 podemos apreciar a excelente razão sinallruido do 

espectro de absorção saturada, onde a lâmpada foi operada com pressão de argônio 1 torr 

e corrente 300 mA . A largura de linha residual l:,f = 40 M H z não pode ser creditada 

completamente ao ângulo de cruzamento dos feixes contrapropagantes (Eq. 4.2). Além 

disso ainda existe um alargamento residual, observado nitidamente nos pedestais dos 

isótopos isolados 46, 48 e 50, devido a colisões que alteram a fase das transições. Devido 

a esta característica foi necessária a inclusão de urna curva extra, para compensar este 

pedestal e fornecer um melhor ajuste matemático. Esta curva deveria ser uma gaussiana 

ou melhor ainda um perfil de Voigt [18,42], mas devido a limitações do software utilizado 

( Origin 4.1 ) tivemos que impor ajuste por urna lorentziana. 

Também foi necessário o desenvolvimento de instrumentação eletrônica para operação 

dos protótipos, como amplificadores de alta tensão ( 1 kVolt I 20 mA I 1 kHz ) para 

58 



uso com os eler, _,ntos piezoelétricos de sintonia, e controladores de temperatura usando 

elementos termoelétricos Peltier para estabilização da temperatura dos diodos laser. O 

sistema de aquisição de dados espectroscópicos consiste de uma placa conversara AD 

rápida de 8 canais, para a qual foi desenvolvida um software dedicado para aquisição e 

tratamento dos dados. 

4.2.1 Estimativa de Erros 

O erro associado às medidas pode ser estimado levando-se em conta sua origem : 

- Interferômetro Fabry-Perot usado como marcador de frequência. A incerteza do 

processo de medida introduz erro de 1 MHz para uma varredura de 5 GHz. 

- Ajuste polinomial dos picos de transmissão para fornecer o eixo de frequências. 

O desvio padrão associado à localização dos picos de transmissão e ao ajuste por um 

polinômio de 5° grau é da ordem de 1, 7 MHz ( 1 sigma). 

- Localização do máximo das linhas de absorção saturada. Para as componentes 

intensas como os isótopos 46, 48 e 50 o processo de ajuste por mínimos quadrados fornece 

erro de O, 1 MHz, e para as componentes hiperfinas mais fracas erro de 1 MHz. 

Vemos que o fator dominante na incerteza das medidas é o segundo item. Atribuimos 

isto à instabilidade na frequência do LSCE devido principalmente a ruído técnico como 

vibração mecânica e sonora, realimentação ótica ou ruído da fonte de corrente do laser. 

Se estabilizássemos o LSCE em uma cavidade Fabry-Perot de referência e esta variação 

fosse diminuída, poderiamos alcançar precisão de 1 MHz ou menor. 

O erro quadrático médio resultante é da ordem de 2 MHz. Podemos observar que 

as incertezas relacionadas às componentes hiperfinas são 10 vezes maiores que as rela­

cionadas aos isótopos principais, devido â menor razão sinal/ruído e consequente incerteza 

no processo de ajuste. 

O procedimento usado para associar as transições observadas com as respectivas com­

ponentes hiperfinas é delineado nas seções referentes às linhas. 
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4.3 Argônio- Linha 8424,65 Angstroms 

Foram realizadas experiências preliminares com espectroscopia de absorção e absorção 

saturada em uma lâmpada de catodo oco de titânio [25-27], selada com atmosfera de 

argônio a uma pressão de 1 torr. Foi investigada para fins de calibração uma linha 

intensa do argônio em 8424,65 Angstrorns operando a lâmpada com corrente de 2 mA, 

mostrada na Fig. 4-4. A curva contínua mostra o espectro doppler ( absorção máxima de 

67% ), e no centro podemos observar o 'Lamb-dip' devido ao feixe contrapropagante. A 

curva pontilhada é o espectro de absorção saturada, mostrando um estreito perfil central 

sobressaindo de um largo pedestal colisional. Para uma largura doppler do argônio de 

700 MHz a temperatura ambiente, estimamos uma largura subdoppler de 250 a 300 MHz. 
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Figura-4-4: Espectro de absorção saturada do Argônio - Linha 8424,65 Angstrorns -
4s[3/2] -> 4p[5/2]. 

Foi realizada também espectroscopia de polarização [18], devido a algumas vantagens 

importantes como maior razão sinal/ruído e relativa insensibilidade a efeitos colision­

ais. Outra propriedade interessante deste esquema é a obtenção de um perfil dispersivo, 

que poderia ser usado para travamento do laser à linha do argônio sem necessidade de 
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modulação 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 ângulo entre os polarizadores, 

como previsto teóricamente [18]. A largura de linha medida Âv = 113 MHz, calibrada 

pelos picos de transmissão de um interferômetro Fabry-Perot confocal de 75 MHz, é 

menos da metade da largura de linha medida anteriormente. Podemos atribuir isto à 

mudança de pressão da lâmpada entre uma medida e outra, um melhor alinhamento do 

espectrómetro laser, à refrigeração da LCO e à eliminação do pedestal colisional. 
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Figura-4-5: Espectro de Polarização do Argônio - Linha 8424,65 Angstroms. 

No entanto, quando tentamos estudar linhas do titânio com espectroscopia de polar­

ização não obtivemos bons resultados, observando apenas um pequeno sinal superposto 

a um grande 'background' que não pôde ser eliminado. Entre as várias causas possíveis 

podemos citar birrefringência excessiva das janelas ópticas empregadas na LCO ou o fator 

de extinção dos polarizadores de calcita empregados(~ 2 x 10-5 ) que não era suficiente. 

A partir desta ·constatação procedemos ao estudo do Titânio empregando apenas técnicas 

de absorção saturada, como está descrito nas seções seguintes. 
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4.4 Titânio- Linha 8435,65 Angstroms 

Esta linha do titânio é uma transição t::.J = -1 ( J = 4 ---+ 3), sendo a segunda linha 

mais intensa do multipleto a 5 F; ---+ z 5 Dj com uma intensidade assinalada como 

2100 [12]. Curiosamente esta linha apresenta maior comprimento de onda em relação à 

linha (J = 5---+ 4) em 8434,96 Angstroms. 

O espectro de absorção saturada desta linha pode ser visto na Fig. 4-7. Na Tabela 

4.1 são mostrados os parâmetros das curvas lorentzianas ajustadas a este espectro( onde 

Xc é a frequência central da transição, W é a largura a meia altura e A a amplitude). 

X c w A Isótopo X c w A Isótopo 
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 3535,3 43 7,03 46 18 1258,2 37 0,82 49 
4 583,5 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 2755,5 38 1,07 47 21 1630 37 0,26 49 
7 2892,7 43 1,09 47 22 1671 37 0,23 49 
8 2989,5 37 0,58 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 26 782,2 42 0,25 49 
12 2362,1 40 0,20 49 27 1414,5 37 0,18 49 
13 2630,0 38 0,21 49 28 1083,4 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 à linha 8435,65 Angstroms do Titânio. 

O eixo de frequências foi calibrado através de um ajuste de rninimos quadrados por 

um polinómio de 5° grau aplicado aos picos de transmissão do Fabry-Perot com FSR de 

75 MHz : f = A+ B 1 *X+ B 2 * X 2 + B3 * X 3 + B4 * X 4 + B5 * X 5 [M H z] 

Os parâmetros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.2. O Desvio Médio Padrão 

DMP = 1,55 MHz indica uma estabilidade razoável do sistema de calibração de fre­

quência, mas este continua sendo a maior fonte de erro do processo. O gráfico polinomial 

juntamente com o resíduo do processo de ajuste são mostrados na Fig. 4-6. 
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Figura-4-6: Curva de ajuste dos picos de transmissão do FP 75 MHz e respectivo resíduo, 
para a linha 8435,65 A 

Parameter V alue Erro r t-Value Prob>ltl 
A +4011,2 1,7 2354,6 <0.0001 
B1 -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 
B5 +1,57E-17 2,3E-18 6,6 <0.0001 

Tabela 4.2: Parâmetros do ajuste do eixo de frequências por um polinómio de 5° grau. 

4.4.1 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47 

O isótopo 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 composição 

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

total é chamado F = I+ J. 
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O nível inferior a 5 F4 possui J = 4 e sua composição com I = 5/2 fornece : 

F = 14+ ~I= 13 u 2 2 

O nível se desdobra em 6 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

3 5 7 9 11 13 
F= 2'2'2'2'~'~ 

O nível superior z 5 D3 possui J = 3 e sua composição com I= 5/2 fornece : 

O nível se desdobra em 6 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

As transições entre esses subníveis hiperfinos são permitidas por regras de dipolo 

elétrico, onde o momento F pode variar como /::;.F = O , ±1 . Teremos então 15 transições 

permitidas para o isótopo 47, rotuladas ( a ..... o) e colocadas abaixo na Tabela 4.3. Em 

cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( a ..... o ) , os momentos magnéticos 

totais F; e F; dos níveis inferior e superior, as energias de perturbação /::;.W; e /::;.W; 

dadas pela fórmula de Casimir ( Eq. 3.5 ), a intensidade teórica da linha (equações 3.9, 

3.10, 3.11), e as frequências medidas (Exper.) e calculadas (Cale.) para os intervalos da 

estrutura hiperfina. 

Atribuindo transições específicas através de uma comparação entre intensidades teóri­

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equações superdeterminado: 

C9 + [7, 5A; +O, 25B;] - [10A; +O, 25B;] - 2588, 5 
19 

C9 + [2A; -O, 3B;] - [3, 5A; -
80 

B;] - 2755,5 
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Figura-4-8: Diagrama de níveis hiperfinos para o isótopo 47 da transição J = 4-+ 3, 
linha 8435,65 Angstroms. 

83 
0 9 + [-2, 5Ai- O, 3Bi]- [-2.4;-

280
B;] - 2892,7 

29 
0 9 + [-6Ai- O, 02Bi]- [-6, 5.4;-

280
B;] - 2989,5 

11 
0 9 + [-8, 5Ai +O, 33Bi] - [-10.4; + 

56 
B;] 3037,3 

(4.5) 

(4.6) 

(4.7) 

As constantes hiperfinas A; e B; do nível inferior a 5 F4 foram medidas pelo método 

de LMIRF [15] e seus valores numéricos são 

A;= -70,61 MHz B; = -17,4 MHz 

A solução do sistema de equações superdeterminado 4.3-4.7 fornece os valores para o 

centro de gravidade 0 9 do isótopo 47 e as constantes hiperfinas Aj e Bj do nível superior 
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F; Fi t..W; t..Wj Int. Exper. 
a 3/2 1/2 -12,5 A;+ ff2B; -10 A- +0 6B J , J 18,4 -
b 5/2 3/2 -10 A;+ ~B; -8, 5 Aj + O, 33Bj 27,6 -

c 7/2 5/2 -6,5 A; -1ifuB; -6 Aj - O, 02Bj 40,1 2989,5 
d 9/2 7/2 -2 A;- f,iliB; -2 5 A -0 3B 

' J ' J 
56,1 2892,7 

e 11/2 9/2 +3, 5 A; - :* B; +2 Aj - 0,3Bj 76,0 2755,5 
f 13/2 11/2 +10 A;+ ~B; +7,5Aj+::\Bj 100 2588,5 
g 3/2 3/2 -12,5 A; +ffiB; -8, 5 Aj + O, 33Bj 9,2 -
h 5/2 5/2 -10 A;+ ~B; -6 A-- O 02B J , J 14,0 -
I 7/2 7/2 -6 5 A -.ftnB -2,5 Aj -0,3Bj 16,0 -, . . 
J 9/2 9/2 -2 A;- f,iliB; +2 A- -O 3B J , J 14,8 -
k 11/2 11/2 +3,5 A;-:* B; +7,5 Aj + ::\Bj 9,7 -
I 3/2 5/2 -12, 5 A; + f;";; B; -6 A -O 02B J , J 1,0 -

m 5/2 7/2 -10 A; +fBB; -2,5 Aj- 0,3Bj 1, 3 -

n 7/2 9/2 -6, 5 A; - 1fr;B; +2A -0 3B· J , J 1,0 -
o 9/2 11/2 -2 A;- f,f.;B; +7, 5 Aj + ::\Bj 0,5 -

Tabela 4.3: Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47 

z 5 D3 como sendo 

Aj - -116,5 MHz 

Bj - +6,6 MHz 

C9 - 2749,3 (6) MHz 

Cale. 
3051,3 
3044,2 
2989,8 
2892,0 
2756,1 
2588,4 
2872,8 
2747,9 
2577,6 
2366,7 
2120,9 
2576,5 
2335,7 
2052,3 
1731,6 

Podemos observar na coluna Cale. da Tabela 4.3 a frequência das transições hiper­

finas calculadas com os dados de C9 , Aj e Bj. Levando em conta a largura de linha 

homogênea de 40 MHz dos picos de absorção saturada, vemos que existe uma série de 

linhas misturadas ('blendeds'): a-b, d-g, e-h, f-i-1 e j-m . Estas linhas misturadas 

podem distorcer o processo de ajuste por mínimos quadrados, ligadas ao fato de várias 

linhas não terem sido identificadas ainda mas podendo ser linhas de 'cross-over'. 
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4.4.2 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49 

O isótopo 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 composição 

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

total é chamado F = I+ J. 

O nível inferior a 5 F4 possui J = 4 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O nível se desdobra em 8 subnfveis hiperfinos com momento total 

1 3 5 7 9 11 13 15 
F= 2'2'2'2'2'~'~'~ 

O nível superior z 5 D3 possui J = 3 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O nível se desdobra em 7 outros subníveis com momento total 

1 3 5 7 9 11 13 
F= 2'2'2'2'2'~'~ 

As transições entre esses subníveis hiperfinos são permitidas por regras de dipolo 

elétrico, onde o momento F pode variar como !::.F = O , ±1 . Teremos então 20 tran­

sições permitidas para a EHF do isótopo 49, rotuladas (A. .... T) e colocadas abaixo na 

Tabela 4.4. Em cada linha é discriminada sucessivamente a linha (A. .... T), os momen­

tos magnéticos totais F; e F j dos níveis inferior e superior, as energias de peturbação 

!::.W; e !::.Wj dadas pela fórmula de Casimir ( Eq. 3.5 ), a intensidade teórica da linha I 

(equações 3.9, 3.10, 3.11), e as frequências medidas (Exper.) e calculadas (Cale.) para 

os intervalos da estrutura hiperfina. 
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Figura-4-9: Diagrama de níveis hiperfinos para o isótopo 49 da transição J = 4 ---> 3, 
linha 8435,65 Angstrorns. 

Atribuindo transições específicas através de uma comparação entre intensidades teóri­

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

C9 + [10, 5A; -O, 25B;] - [14A; +O, 25B;] - 1042,7 (4.8) 
3 17 

(4.9) C +[4A--B]-[6 5A--B] - 1258,2 9 J 14 J , ' 112 ' 
41 15 

1436,9 (4.10) C + [-1 5A- -B ]- [OA- -B] -9 , J 140 J ' 56 ' 
1 17 

(4.11) C +[-6A--B]-[-5 5A--B] - 1575,2 9 J7J ''86' 
3 5 

( 4.12) C +[-9 5A+-B]-[-10A--B] 1671,0 9 , J 28 J ' 196 • 

Para o isótopo 49 as constantes hiperfinas A; e B; do nível inferior a 5 F4 e A; e B; do 

nível superior z 5 D3 são estimadas através da hipótese formulada por Aydin [15] e seus 

valores numéricos dados por 
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F; Fi ~W; ~wj I(%) Exp. Cale. 
A 3/2 1/2 -16 A,+ ~B; -13,5 Ai+ ~Bj 6,7 - 1721 
B 5/2 3/2 -13,5 A;+ ~B, -12 Aj + f;;Bi 14, 7 - 1719 
c 7/2 5/2 -10 A;- ;i;B; -9 5 A + fRB , J J 25,3 1671,0 1670 
D 9/2 7/2 -5,5 A,- ff;B, -6Aj-~Bj 38,7 1575,2 1576 
E 11/2 9/2 +0 A;-~ B, -1,5 Aj - &_Bj 55,4 1436,9 1438 
F 13/2 11/2 +6, 5 A,- #;B; +4 Aj- f.Bj 75,7 1258,2 1259 
G 15/2 13/2 +14 A,+ 1B, +10,5 Aj + 1Bi 100,0 1042,7 1040 
H 1/2 1/2 -17,5 A, +t'}'kB; -13 5 A-+ ~B , J J 9,4 - 1617 
I 3/2 3/2 -16 A;+ ~B; -12 Ai+ fiBj 14,3 - 1545 
J 5/2 5/2 -13,5 A;+ ~B; -9 5 A-+ fRB , J J 18,9 - 1426 

K 7/2 7/2 -10 A;- ;%,;B, -6 Aj- ~Bj 21,8 - 1261 
L 9/2 9/2 -5,5 A, -fdiB; -1 5 A - fiõB , J J 22,0 - 1057 
M 11/2 11/2 +0 A;-~ B, +4 Ai- f.Bi 18,9 - 798 
N 13/2 13/2 +6, 5 A, - iii_B; +10, 5 A;+ 1Bi 11,8 - 505 
o 1/2 3/2 -17,5A;+ff.IB; -12 Aj + fiBj 3,1 - 1441 
p 3/2 5/2 -16 A+ ~B, -9 5 A-+ f.B , J J 4,0 - 1252 
Q 5/2 7/2 -13,5 A;+ ~B; -6 Aj- ~Bj 3,8 - 1017 
R 7/2 9/2 -10 A;- ;t,;B, -15A- -fiõB , J J 3,0 - 736 
s 9/2 11/2 -5,5 A,- ff;B, +4 Aj- f.Bj 1,8 - 411 
T 11/2 13/2 +OA;-~B, +10,5A;+1Bi 0,7 - 45 

Tabela 4.4: Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49, valores em MHz. 

A;[49] - A,[47] = -70,61 MHz (4.13) 

B,[49] 
1 

- -B;[47] = -14,3 MHz (4.14) 
1,22 

Aj[49] - Aj[47] = -116,4 MHz (4.15) 

Bj[49] 
1 

(4.16) - -Bj[47] = +5,4 MHz 
1,22 

A substituição de Aj[49] e Bj[49] no sistema de equações superdeterminado 4.8-4.12 

fornece os valores para o centro de gravidade C9 do isótopo 49 

C9 = 1269 (6) MHz ( 4.17) 
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Como para o isótopo anterior, também aqui observamos várias linhas misturadas 

dentro de sua largura homogénea de 40 MHz: A-B-o (linha o do isótopo 47 ), E-J, F-K-P 

e G-L-Q. Um possível refinamento do método de ajuste por mínimos quadrados aplicável 

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

4.4.3 Separação de Desvios de Massa Específicos DME e de 

Campo DC 

Seguindo o procedimento delineado na Seção 3.4.2 podemos separar as várias contribuições 

ao desvio isotópico total. Neste processo também obtemos as importantes quantidades 

que são a constante de desvio específico kE e o fator eletrônico do desvio de campo Fi 

para a linha 8435,65 A. Esta seção será necessáriamente longa e detalhada pois pretendo 

mostrar todos os passos e fórmulas pertinentes agrupados, para que nas outras seções me 

restrinja apenas a mostrar os dados já calculados e me referir a esta para os detalhes. 

Os símbolos 846 e 850 indicam os desvios médios quadráticos mostrados na Tabela 3.1: 

846 8 < r
2 

>48,46= -0,109 (4) fm2 

85o - 8 < r
2 

>50,48= O, 161 (8) fm2 

R46 e R50 indicam o desvio residual DR obtido pela subtração do desvio de massa 

normal DMN do desvio isotópico total DI, dados na Tabela 4.6. Seus valores são 

~6 = -1711 (3) MHz; R5o = -1580 (3) MHz. As constantes aE = 0,9208 e 

{30 = 1, 48 (9) são definidas na Seção 3.4.2. 

O primeiro passo é obter os desvios de campo e específicos para os pares isotópicos 

principais ( 48, 46) e (50, 48) através dos dados experimentais R46 e R50 e das constantes 

do modelo aE e f3c : 
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DME4s,46 
f3c R46- Rso = -1704 (10) [MHz] -

f3c- a E 

DMEso,4B - aE DME4B,46 = -1569 (9) [MHz] 

DC4s,46 
Rso- a E R46 = -8 (8) [MHz] -

f3c- a E 

DCso,4B - f3c 8vc (48,46) = -11 (11) [MHz] 

O desvio padrão estimado para o desvio específico D M E4s,46 = b1 será 

[MHz] 

O erro para o desvio de massa específico de D M Eso,4s = a 1 

O desvio padrão do desvio de campo DC48,46 = b2 

[MHz] 

O desvio padrão para o desvio de campo DCso,48 = a2 

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

kE 
M4sM46 f3c R46 - Rso = 1.882 [GHz] -

M4s + M46 f3c- a E 

M4sM46 
ab, = 1104, 3 x 10 = 11 [GHz] akE -

M4s- M46 
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[
MHz] 
Jm2 

(o-hso + a;';,o-1.,.) + (Rso- aE ~6)2(o-g,o + a;';,o-l •• )2 = 65 
(óso- a E ó 46) 2 (Rso- a E R4B)4 [

MHz] 
Jm2 

A partir da constante kE podemos calcular os desvios específicos entre dois isótopos 

de massas M2 e M1 através da Equação 3.19, como abaixo 

DME47,46 kE 
M47- M46 

= -871 (6) [MHz] -
M47M46 

DME4a,47 kE 
M4s- M41 

= -833 (6) [MHz] -
M4sM47 

DME49,4B kE 
M49- M4s 

= -802 (6) [MHz] -
M49M4s 

DMEso,49 kE 
Mso- M49 

= -767 (6) [MHz] -
MsoM49 

Os desvios de campo são calculados através da diferença entre os desvios residuais e 

dos desvios específicos calculados acima. Este passo é extremamente sensível a erros de 

arredondamento, e devemos usar sempre uma casa decimal de precisão após a vírgula em 

todos os cálculos, apesar dos resultados serem mostrados já arredondados. 

DC47,46 - DR47,46- DME47,46 = -876(6)- [ -871(6)] = -5 (8) [MHz] 

DC4a,47 - DR4a,47- DME4a,47 = -835(6)- [ -833(6)] = -2 (8) [MHz] 

DC49,4s - DR49,4B- DME49,4B = -814(6)- [ -802(6)] = -13 (8) [MHz] 

DCso,4g - DRso,49- DMEso,49 = -765(6)- [ -767(6)] = +2 (8) [MHz] 

Na Tabela 4.5 são resumidos os dados relativos às constantes kE e Fi e seus respectivos 

erros, e na Tabela 4.6 os dados relativos à separação das diversas contribuições ao desvio 
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isotópico com seus respectivos desvios padrão. 

Constante kE O"kE Fi f7Fi 

Valor 1.882 GHz 11 GHz +67 ~z ""T,;;2 65 T,4f m2 

Tabela 4.5: Constantes de desvio específico kE e o fator eletrônico Fi - linha 8435,65 
Angstroms. 

Par Isotópico DI DMN DR DME DC 
47-46 -786(6) 90,3(0,1) -876(6) -871(6) -5(8) 
48-47 -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: Separação de desvios específicos e de campo - linha 8435,65 Angstroms, 
valores em MHz. 

Uma melhor visualização dos desvios isotópicos de campo é obtida combinando os 

dados em um Gráfico de King, como explanado na Seção 3.4.1. Multiplicamos os desvios 

óticos residuais DR da linha 8435,65 Angstroms (Tabela 4.6) e os desvios muônicos 

(Tabela 3.1) pelo fator modificativo f-lM2,M, (equação 3.27), escolhendo arbitráriamente 

os isótopos 48-50 como par padrão. 

A linha pontilhada representa a reta obtida por um ajuste de mínimos quadráticos 

levando em conta todos os desvios isotópicos modificados colocados no gráfico e suas 

respectivas barras de erro. As linhas quebradas estabelecem os limites de confiança 

inferior e superior, que são um parárnetro estatístico importante para julgar a qualidade 

dos dados e ajustes obtidos. Também foi colocada neste gráfico a reta obtida usando o 

fator eletrônico Fi e o desvio específico DMEs,T para o par 48-50 (linha cheia), usando 

a equação simplificada J-1 DI = DMEs,T + F; ( J-1 ó < r 2 > ) onde /-! {j < r 2 > 

representa a abscissa e /-! DI a ordenada. 

74 



Podemos ver que os desvios modificados dos isótopos ímpares situam-se sistematica­

mente acima da reta obtida com o uso dos dados muônicos. Esta característica pode 

indicar um erro sistemático no processo de encontrar o centro de gravidade destes isóto­

pos. Outra possibilidade é a presença do efeito de 'far configuration mixing' [24,67,68], 

um efeito forte em titânio devido aos seus níveis metaestáveis agrupados em baixa energia. 
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Figura-4-10: Gráfico de King Muônico para o par padrão 48-50, linha 8435,65 Angstroms. 
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4.5 Titânio- Linha 8434,96 Angstroms 

Esta é uma transição b.J = -1 ( J = 5 -+ 4), sendo a linha mais intensa do multipleto 

a 5 F, -+ z 5 Dj com uma intensidade assinalada como 3100 [12]. 

O espectro de absorção saturada desta linha pode ser visto na Fig. 4-12, e na Tabela 

4. 7 são mostrados os parâmetros das curvas lorentzianas ajustadas a este espectro ( onde 

Xc é a frequência central da transição, W é a largura a meia altura e A a amplitude). 

X c w A Isótopo X c w A Isótopo 
1 2144,6 43 63,65 48 10 3156,0 43 0,40 47 
2 2148 444 41,24 pedestal 11 3015,4 43 0,22 47 
3 3677,7 43 7,03 46 12 1212,4 43 1,11 49 
4 725,8 44 5,08 50 13 1375,1 40 0,61 49 
5 2754,4 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 
7 2984,6 43 0,89 47 16 1773,8 43 0,42 49 
8 3073,7 43 0,75 47 17 1713,9 43 0,29 49 
9 3132,5 43 0,55 47 

Tabela 4. 7: Ajuste de curvas lorentzianas â linha 8434,96 Angstroms. 

O eixo de frequências foi calibrado através de um ajuste de mínimos quadrados por 

um polinómio de 5° grau aplicado aos picos de transmissão do Fabry-Perot com FSR de 

75 MHz, onde os coeficientes são dados na Tabela 4.8 : 

Os parâmetros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.8. O gráfico polinomial junta­

mente com o resíduo do processo de ajuste são mostrados na Fig. 4-11. O Desvio Médio 

Padrão DP = 1, 7 MHz indica um bom ajuste, mas qualquer melhoria neste parâmetro 

afetaria diretamente a confiabilidade da medida pois este é a maior fonte de erro do 

processo. Uma região da curva de ajuste apresenta um desvio pronunciado em relação ao 

conjunto do gráfico de 5 MHz no máximo de desvio, sendo uma questão significativa se 

os picos situados nesta área não sejam sujeitos a um erro muito maior que outros picos. 
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Parameter V alue Erro r t-Value Prob>ltl 
A +4008,8 1,906 2354,6 <0.0001 
B1 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: Parâmetros do ajuste polinomial do eixo de frequências. 

3500 

3000 
1 '--~s~!·· I ~.,;··~-~··::•""~'~'·"""'~~:_·•~·~:_-•;'":_"~·"':_·•~:_~:_·•="'~-·~~.,.,.,.,,.,.,-,.,.,.,TC:~I 6 .... 8-.-do.v.tion .. ,,85MH.z r 

·······~················· ············ ...... · ....... . 

4 

2500 2 ;o 
N m 

I 
::;: 2000 "' o c: 

c: 
o 

"' .ü 1500 c: 

'" ::> 

-2 s:: 
I 
N 

c:r 1000 e! u.. 

500 

-4 

-6 
.....•... li .. ···~· 

o 
··············~ 

+---~---+--~----~--~--~--~--~--~~ 
o 2000 4000 6000 8000 

Pontos Amostrados 

Figura-4-11: Ajuste de frequência aos picos de transmissão do FP 75 MHz -linha 8434,96 
Angstrorns. 

4.5.1 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47 

O isótopo 47 possui spin nuclear I = 5/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao 

acoplamento com o momento angular orbital J do elêtron. Pelas regras de composição 

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

total ê chamado F =I+ J. 

O nível inferior a 5 F5 possui J = 5 e sua composição com I = 5/2 fornece : 
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Figura 4-12: Gráfico de ajuste de curvas lorentzianas ao espectro de absorção 
saturada do 47Ti - linha 8434,96 Angstroms. 



O nível se desdobra em 6 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

5 7 9 11 13 15 
F= 2'2'2':2':2':2 

O nível superior z 5 D4 possui J = 4 e sua composição com I = 5/2 fornece : 

F, = 14 ~I= 13 u + 2 2 

O nível se desdobra em 6 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

3 5 7 9 11 13 
F= 2'2'2'2':2':2 

As transições entre esses subníveis hiperfinos são permitidas por regras de dipolo 

elétrico, onde o momento F pode variar como t::.F = O , ±1 . Teremos então 15 transições 

permitidas para o isótopo 47, rotuladas ( a ..... o) e colocadas abaixo na Tabela 4.9. Em 

cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( a ..... o ), os momentos angulares totais 

Fi e Fj dos níveis inferior e superior, as energias de perturbação t::.w; e t::.Wj dadas pela 

fórmula de Casimir (Eq. 3.5), a intensidade teórica da linha ( equações 3.9, 3.10, 3.11 

), e as frequências medidas (Exper.) e calculadas (Cale.) para os intervalos da estrutura 

hiperfina. 

Atribuindo transições especificas através de uma comparação entre intensidades teóri­

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

C9 + [lO Ai + O, 25Bi] - [12, 5Ai + O, 25Bi] - 2754,4 (4.18) 

19 
( 4.19) C + [3 5A- - -B J - [5A -O 2B J - 2873,2 9 'J8oJ ''' 

83 43 
2984,6 (4.20) C + [-2A-- -B]- [-1 5A- -B] -9 J 280 J , ' 150 ' 

29 
(4.21) C +[-6 5A --B]-[-7A -0 14BJ - 3073,7 9 , J 280 J ' , ' 

. 11 
( 4.22) C +[-10A+-B]-[-11 5A+O 13BJ - 3132,5 

g J 56 J , ' , ' 
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Figura-4-13: Diagrama de níveis hiperfinos paxa o isótopo 4 7 da transição J = 5 --> 4, 
linha 8434,96 Angstrorns. 

As constantes hiperfinas A; e B; do nível inferior a 5 F5 foram medidas pelo método 

de LMIRF [15] e seus valores numéricos são 

A;= -74,85 MHz B; = -28,7 MHz 

A solução do sistema de equações superdeterminado acima fornece os valores paxa o 

centro de gravidade C9 do isótopo 47 e as constantes hiperfinas Aj e Bj do nível superior 

z 5 D 4 como sendo 

Aj - -109,05 MHz 

Bj - +27,8 MHz 

C9 - 2894,5 MHz 

Neste isótopo observamos poucas superposições de linhas : a-b, e-g, f-h. Esta super­

posição não é muito acentuada no pax a-b separados por 30 MHz, mas introduziu uma 
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F; Fj ~wi ~wj Int.(%) Exp. Cale. 
a 5/2 3/2 -15 A;+ ~B; -12, 5 A3 + ffiB3 30,6 3156,0 3161, o 
b 7/2 5/2 -11,5 A;+ -Mr;B; -10 A3 + ~B 3 39,3 3132,5 3133,4 
c 9/2 7/2 -7 A; -fnB; -6 5 A-- ;ffnB , J J 50,6 3073,7 3072,5 
d 11/2 9/2 -1,5 A;- f.;fuB; -2 A3 -j'ifuB3 64,3 2984,6 2983,9 
e 13/2 11/2 +5 A;- 0,2 B; +3 5 A-- ~B , J J 80,8 2873,2 2874,7 
f 15/2 13/2 +12, 5 A;+ 1B; +10 A3 + 1B3 100,0 2754,4 2753,8 
g 5/2 5/2 -15 A+ ~E; -10 A3 + ~B 3 6,5 2880,0 
h 7/2 7/2 -11,5 A;+ -Mr;B; -6 5 A - {foB· , J J 10,2 2743,4 
1 9/2 9/2 -7 A;- foB; -2 A3 - ~B 3 11,5 2576,4 
J 11/2 11/2 -1,5 A;- {JfuB; +3 5 A - ~B· , J J 10,4 2385,7 
k 13/2 13/2 +5 A;- 0,2 B; +10 A3 + 1B3 6,7 2179,5 
I 5/2 7/2 -15 A;+ PoB; -6 5 A- ;ffnB , J J 0,4 2490,1 

m 7/2 9/2 -11,5 A;+ T.fnB; -2 A3 - fs5B3 0,6 2247,3 
n 9/2 11/2 -7 A;- f:nB; +3 5 A- ~B , J J 0,5 1978,3 
o 11/2 13/2 -1,5 A;- &B; +10 A3 + 1B3 0,2 1690,5 

Tabela 4.9: Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47 

componente importante no erro do ajuste. Vemos também que não existe superposição 

entre o espectro do isótopo 47 e o do 49. 

4.5.2 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49 

O isótopo 49 possui spin nuclear I = 7/2 e apresenta estrutura hiperfina devido ao 

acoplamento com o momento magnético orbital J do elétron. Pelas regras de composição 

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

total é chamado F = I+ J. 

O nível inferior a 5 F5 possui J = 5 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O nível se desdobra em 8 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

3 5 7 9 11 13 15 17 
F=2'2'2'2':2':2':2':2 
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O nível superior z 5 D4 possui J = 4 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

F=l4+~1=15 
u 2 2 

O nível se desdobra em 8 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

1 3 5 7 9 11 13 15 
F= 2'2'2'2'2'~'~'~ 

As transições entre esses subníveis hiperfinos são permitidas por regras de dipolo 

elétrico, onde o momento F pode variar como t:.F = O , ±1 . Teremos então 21 transições 

permitidas para o isótopo 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 FJ dos níveis inferior e superior, as energias de perturbação t:.W; e t:.WJ 

dadas pela fórmula de Casimir ( Eq. 3.5 ), a intensidade teórica da linha (equações 3.9, 

3.10, 3.11), e as frequências medidas (Exper.) e calculadas (Cale.) para os intervalos da 

estrutura hiperfina. 

Atribuindo transições específicas através de uma comparação entre intensidades teóri­

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

C9 + [14AJ +O, 25BJ]- [17, 5.4; +O, 25B;] - 1212,4 ( 4.23) 
17 4 

( 4.24) C + [6 5A- - -B ] - [9A - -B ] - 1375,1 g , J 112 J • 35 • 
15 103 

( 4.25) C + [OA- - -B ] - [1 5A - -B] 1516,5 
g J 256 J , ' 420 ' 

155 3 
(4.26) C + [-5 5A-- -B ]- [-5A- -B] 1631,3 

g , J 784 J ' 14 ' 
5 1 

1713,9 ( 4.27) C +[-10A --B]-[-10 5A--B] -g J 196 J , • 12 ' 
141 2 

( 4.28) C +[-135A+-B]-[-15A+-B] - 1773,8 
g , J 784 J ' 21 ' 

As constantes hiperjinas A; e B; do nível inferior a 5 F5 e AJ e BJ do nível superior 

z 5 D4 são estimadas através da hipótese adiantada por Aydin [15] e seus valores numéricos 
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Figura-4-14: Diagrama de níveis hiperfinos para o isótopo 49 da transição J = 5---.4, 
linha 8434,96 Angstroms. 

são dados por 

A;[49] 

Bi[49] 

A;[49] 

B;[49] 

A;[47] = -74,85 MHz 
1 

-
1

,
22

B;[47] = -23,5 MHz 

- A;[47] = -109,05 MHz 
1 

-
1
,
22

B;[47] = +22, 75 MHz 

( 4.29) 

(4.30) 

( 4.31) 

( 4.32) 

A solução do sistema de equações superdeterminado acima fornece os valores para o 

centro de gravidade C9 do isótopo 49 

C9 = 1416,4 (5) MHz (4.33) 

Comparando os valores preditos para as transições da estrutura hiperfina, vistos na 

coluna Cale. da Tabela 4.10, verificamos a ocorrência de um trio (A-B-C) e vários pares 
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F; Fj ~w; ~Wj Int(%) Exp. Cale. 
A 3/2 1/2 -21 A;+ MB; -17,5 Aj + Tf2Bj 13,6 1774,2 
B 5/2 3/2 -18,5 A;+ fi~; E; -16 Aj + ~Bj 19,6 1791,3 
c 7/2 5/2 -15 A;+ JtB; -13,5 Aj +~Bj 27,5 1773,8 1772,1 
D 9/2 7/2 -10,5 A;- -foB; -10 Aj- i%.i-Bj 37,4 1713,9 1718,4 
E 11/2 9/2 -5 A; - f,;- B; -5,5 Aj- ~Bj 49,5 1631,3 1632,4 
F 13/2 11/2 +1,5 A;- ~B; O Aj- ~Bj 63,3 1516,5 1516,8 
G 15/2 13/2 +9 A; - iifi B; +6, 5 Aj- 1f2Bj 80,6 1375,1 1375,1 
H 17/2 15/2 +17,5 A;+ f;Bi +14 Aj + iBj 100,0 1212,4 1211,2 
I 3/2 3/2 -21 A;+ MB; -16 Aj+~Bj 7,6 1607,8 
J 5/2 5/2 -18, 5 A;+ fi~; E; -13,5 Aj + ffiBj 12,2 1514,4 
K 7/2 7/2 -15 A;+ f,:B; -10 Aj- ,t,;Bj 15,3 1385,8 
L 9/2 9/2 -10,5 A;- -foB; -5,5 Aj- ~Bj 16,8 1223,8 
M 11/2 11/2 -5 A; - f,;- B; O Aj- ft;Bj 16,3 1031, o 
N 13/2 13/2 +1,5 A;- ~B; +6, 5 Aj- ff;;Bi 13,6 810,7 
o 15/2 15/2 +9 A;- fsB; +14 Ai+ .!.Bj 8,3 566,4 
p 3/2 5/2 -21 A;+ MBi -13,5 Ai+ ffiBi 1,0 1330,9 
Q 5/2 7/2 -18,5 A;+ fii;B; -10 Ai- ,t,;Bi 1,6 1128, 1 
R 7/2 9/2 -15 Ai+ f;B; -5,5 Ai- fsiBi 1,6 891,1 
s 9/2 11/2 -10,5 A; -1?B; O Ai- fiiBi 1,4 622,4 
T 11/2 13/2 -5 A;-_h Bi +6, 5 Ai - ff;;Bi 0,9 325,0 
u 13/2 15/2 +1,5Ai-T,õB; +14 Ai+ jBi 0,3 2,0 

Tabela 4.10: Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49 

(E-I, F-J, G-K, H-L) de transições 'blended', cuja distância entre os picos é menor que 

a largura homogénea de 40 MHz. Várias transições 'cross-over' preditas também ocorrem 

dentro da largura homogénea de transições observadas. 

4.5.3 Separação de Desvios de Massa Específicos D ME e de 

Campo DC 

A separação dos desvios específicos e de campo é feito seguindo o procedimento delineado 

na Seção 3.4.2, também obtendo as constantes de desvio específico kE e o fator eletrônico 

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

este cálculo foi feito detalhadamente. Os valores obtidos estão tabelados abaixo, onde 

na Tabela 4.11 são resumidos os dados relativos às constantes kE e F; e seus respectivos 
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erros, e na Tabela 4.12 os dados relativos à separação das diversas contribuições ao desvio 

isotópico com seus respectivos desvios padrão. 

Constante kE 17kE Fi O' Fi 

Valor 1.874 GHz 11 GHz +112 !E..E.,Z 
....,-;;;2 65 fY4.-!!.Z 

....,-;;;2 

Tabela 4.11: Constantes de desvio específico kE e o fator eletrômco Fi para a linha 
8434,96 Angstroms. 

Par Isotópico 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: Separação de desvios- linha 8434,96 Angstroms. 

Uma melhor visualização dos desvios isotópicos de campo é obtida combinando os 

dados em um Gráfico de King, como explanado na Seção 3.4.1. Multiplicamos os desvios 

óticos residuais DR da linha 8434,96 Angstroms (Tabela 4.12) e os desvios muômcos 

(Tabela 3.1) pelo fator modificativo 11-M
2
,M, (equação 3.27), escolhendo arbitráriamente 

os isótopos 48-50 como par padrão. 

A linha pontilhada representa a reta obtida por um ajuste de mfmmos quadráticos 

levando em conta todos os desvios isotópicos modificados colocados no gráfico e suas 

respectivas barras de erro. As linhas quebradas estabelecem os limites de confiança 

inferior e superior, que são um parâmetro estatístico importante para julgar a qualidade 

dos dados e ajustes obtidos. Também foi colocada neste gráfico a reta obtida usando o 

fator eletrônico Fi e o desvio específico DMEs,T para o par 48-50 (linha cheia), usando 

a equação simplificada abaixo 

11- DI= DMEs,r+Fi ( 11- ó < r 2 >) 
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onde J.L 8 < r2 > representa a abscissa e J.L DI a ordenada. 

Aqui podemos ver que os desvios modificados dos isótopos ímpares têm uma dis­

tribuição da reta obtida com o uso dos dados muônicos. Esta característica pode indicar 

que os erros introduzidos no processo de encontrar o centro de gravidade destes isóto­

pos pode não ser sómente sistemático mas envolvendo um grande componente aleatório. 

Outra possibilidade é a presença do efeito de 'far configuration mixing' [24, 67, 68] já cita­

do anteriormente, que é um efeito forte em titânio devido aos seus níveis metaestáveis 

agrupados em baixa energia. 
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Figura-4-15: Gráfico de King usando desvios isotópicos muônicos modificados para a 
linha 8434,96 Angstroms. 
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4.6 Titânio - Linha 8426,50 Angstroms 

Esta é a transição f:.J = -1 ( J = 3 -> 2), sendo a terceira linha mais intensa do 

multipleto a 5 Fi -> z 5 D1 com uma intensidade assinalada como 1500 [12]. 

O gráfico de absorção saturada é mostrado na Fig. 4-17, obtido em condições similares 

às dos anteriores (corrente de 300 mA, tempo de aquisição 5 segundos). É notável a ex­

celente razão sinal/ruído, sendo que existe pouca superposição entre os picos da estrutura 

hiperfina dos dois isótopos ímpares. Foi possível ajustar uma série de 25 lorentzianas por 

mínimos quadrados, e os parâmetros resultantes são resumidos na Tabela 4.13 (onde Xc 

é a frequência central da transição, W é a largura a meia altura e A a amplitude). 

X c w A Isótopo X c w A Isótopo 
1 2001,6 41 63,0 48 13 3031,7 40 0,42 47 
2 345 16,1 pedestal 14 2848,0 37 0,32 47 
3 3534,2 36 6,3 46 15 1080,2 44 1,40 49 
4 584,7 37 4,4 50 16 1343,0 38 0,71 49 
5 2612,9 41 1,97 47 17 1468,2 38 0,65 49 
6 2960,0 48 1,46 47 18 1542,5 38 0,59 49 
7 2815,7 38 1,10 47 19 1004,8 38 0,32 49 
8 2413,2 38 0,21 47 20 1161,9 38 0,39 49 
9 2534,8 37 0,47 47 21 1264,8 38 0,34 49 
10 2671,1 38 0,54 47 22 1402,0 38 0,39 49 
11 2740,8 42 0,59 47 23 1693,3 38 0,26 49 
12 2888,9 38 0,52 47 24 1606,4 38 0,18 49 

25 856,6 38 0,19 49 

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

O eixo de frequências foi calibrado através de um ajuste de mínimos quadrados por 

um polinómio de 5° grau aplicado aos picos de transmissão do Fabry-Perot com FSR de 

75 MHz: 

Os parâmetros tlo ajuste podem ser vistos na Tabela 4.14. O gráfico polinomial 

juntamente com o resíduo do processo de ajuste são mostrados na Fig. 4-16. O Desvio 
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Padrão DP = 1,1 MHz indica uma estabilidade melhor do conjunto laser/interferometro 

em relação ãs medidas anteriores. Podemos observar duas regiões da varredura onde os 

desvios alcançaram valor de +3 MHz, indicando talvez instabilidades mecânicas durante 

a varredura ou perturbações localizadas no tempo como vibração mecânica da mesa. 

N' :c 
5 .. 
"õ 
c: . ., 
::l 
CT 

i!! 
u. 

Parameter V alue Erro r t-Value Prob>ltl 
A +3462,4 1,1 3289,5 <0.0001 
B1 -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 -8,3E-18 1,4E-18 -5,7 <0.0001 

Tabela 4.14: Parâmetros do ajuste polinomial do eixo de frequências. 
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Figura 4-17 : Gráfico de ajuste de curvas lorentzianas ao espectro de absorção 
saturada do 47Ti - linha 8426,50 Angstroms. 



4.6.1 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47 

O isótopo 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 composição 

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

total é chamado F = I+ J. 

O nível inferior a 5 F3 possui J = 3 e sua composição com I= 5/2 fornece : 

O nível se desdobra em 6 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

1357911 
F= 2'2'2'2'2'~ 

O nível superior z 5 D2 possui J = 2 e sua composição com I= 5/2 fornece : 

O nível se desdobra em 5 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

As transições entre esses subníveis hiperfinos são permitidas por regras de dipolo 

elétrico, onde o momento F pode variar como ÂF = O , ±1 . Teremos então 14 transições 

permitidas para o isótopo 47, rotuladas ( a ..... n) e colocadas abaixo na Tabela 4.15. Em 

cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( a ..... n ), os momentos magnéticos 

totais Fi e Fj dos níveis inferior e superior, as energias de perturbação D.W; e D.Wi 

dadas pela fórmula de Casimir (Eq. 3.5), a intensidade teórica da linha (equações 3.9, 

3.10, 3.11), e as frequências medidas (Exper.) e calculadas (Cale.) para os intervalos da 

estrutura hiperfina. 
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Figura-4-18: Diagrama de rúveis hiperfinos para o isótopo 47 da transição J = 3-> 2, 
linha 8426,50 Angstrorns. 

Atribuindo transições específicas através de uma comparação entre intensidades teóri­

cas e observadas, chegamos ao seguinte sistema de equações superdeterrninadas: 

C9 + [5Ai +O, 25Bi] - [7, 5A; +O, 25Bi] - 2612,9 (4.34) 
17 

(4.35) C + [O 5A - -B ] - [2A - O 3B ] - 2815,7 
g , J 40 J ' , ' 

C9 + [3Ai- O, 25Bi]- [-2, 5A;- O, 3B;] - 2960,0 ( 4.36) 

C9 + [-3Ai- 0,25Bi]- [-8,5A;- 0,33Bi] - 2740,8 (4.37) 
17 

C9 + [-0,5Ai-
40

Bi]- [-2,5A;- 0,3B;] 2534,8 (4.38) 

As constantes hiperfinas Ai e B; do nível inferior a 5 F3 foram medidas pelo método 

de LMIRF [15] e seus valores numéricos são 

A= -62,85 MHz B; = -9,3 MHz 

A solução do sistema de equações superdeterrninado acima fornece os valores para o 
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F; Fj t.W; t.Wj I(%) Exp. Cale. 
a 3/2 1/2 -8, 5 A; + O, 33B; -7A+07B J , J 10,4 - 3074,7 
b 5/2 3/2 -6 A -0 02B ' , ' -5,5 Aj +O, 25Bj 24,0 - 3046,9 
c 7/2 5/2 -2, 5 A; -O, 3B; -3 Aj - O, 25Bj 42,9 2960,0 2960,3 
d 9/2 7/2 +2 A;- 0,3B; +O 5 A - foB , J J 67,9 2815,7 2815,6 
e 11/2 9/2 +7, 5 A;+ O, 25 B; +5 Aj +0,25Bj 100,0 2612,9 2613,0 
f 1/2 1/2 -10 A;+ O, 6B; +7,5 Ai+ tBj 13,0 - 2983,0 
g 3/2 3/2 -8, 5 A; + O, 33B; -5, 5 Aj +O, 25Bj 19,0 2888,9 2893,0 
h 5/2 5/2 -8, 5 A; + O, 33B; -3 Aj - O, 25Bj 23,1 2740,8 2743,0 
I 7/2 7/2 -2 5 A -O 3B 

' t ' t 
+O 5 A- fnB , J J 22,6 2534,8 2532,7 

J 9/2 9/2 +2 A;- 0,3B; +5 Aj +O, 25Bj 15,4 - 2262,2 
k 1/2 3/2 -10 A; +0,6B• -5, 5 Aj + O, 25Bj 3,7 - 2801,2 
1 3/2 5/2 -8, 5 A; + O, 33B• -3 A -0 25B J , J 4,0 - 2589,1 

m 5/2 7/2 -8, 5 A; + O, 33Bi +O 5 A- foB , J J 2,9 - 2315,4 
n 7/2 9/2 -2, 5 Ai -O, 3Bi +5 Aj + O, 25Bj 1, 2 - 1979,4 

Tabela 4.15: Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47. 

centro de gravidade C9 do isótopo 47 e as constantes hiperfinas Aj e Bj do nível superior 

z 5 D 2 como sendo 

Aj = -122,37 MHz Bj = -4,0 MHz 

C9 = 2752, 1 (6) [M H z] 

Observamos que os pares ( a-b, c-f , d-k , e-l ) estão misturados ('blended') dentro de 

suas respectivas larguras homogéneas. As linhas são mais separadas do que nos espectros 

anteriores, e as principais misturas ocorrem com componentes de muito menor intensidade 

( f-k-l ) facilitando o processo de identificação. Ocorrem também muitos componentes de 

'cross-over', alguns com grande intensidade : k x g, l x h, m x i . Um possível 'cross-over' 

n x i ocorreria muito próximo da linha j em 2250 MHz. Este 'assignment' das linhas pode 

ser visto na Figura 4-20 no final desta seção. 
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4.6.2 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49 

O isótopo 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 composição 

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

total é chamado F = I+ J. 

O nível inferior a 5 F3 possui J = 3 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O nível se desdobra em 7 sub-níveis hiperfinos com momento total 

1 3 5 7 9 11 13 
F= 2'2'2'2'2'~'~ 

O nível superior z 5 D2 possui J = 2 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O nível se desdobra em 5 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

As transições entre esses subníveis hiperfinos são permitidas por regras de dipolo 

elétrico, onde o momento F pode variar como D.F = O , ±1 . Teremos então 15 transições 

permitidas para o isótopo 49, rotuladas ( A ..... O) e colocadas abaixo na Tabela 4.16. Em 

cada linha é discriminada sucessivamente a linha ( A ..... O ), os momentos magnéticos 

totais Fi e F 1 dos níveis inferior e superior, as energias de perturbação il. W; e il. W1 

dadas pela fórmula de Casimir ( Eq. 3.5), a intensidade teórica da linha ( equações 3.9, 

3.10, 3.11), e as frequências medidas (Exper.) e calculadas (Cale.) para os intervalos da 
. 

estrutura hiperfina. 
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Figura-4-19: Diagrama de níveis hiperfinos para o isótopo 49 da transição J = 3 -+ 2, 
linha 8426,50 Angstrorns. 

Atribuindo transições específicas através de urna comparação entre intensidades teóri­

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

C9 + [7 A; +O, 25Bi] - [10, 5A; +O, 25B;] - 1080 (4.39) 
19 3 

(4.40) C + [1 5A·- -B ]- [4A;- -B] 1343 
g , J 56 J 14 ' 

[ 2 l [ 41 . C+ -3A --B - -15A --BJ 
g J 7 J , ' 140 ' 1543 (4.41) 

5 1 
(4.42) C +[-6 5A --B]-[-6A--B] 1693 

g ' 1 56 1 '7' 
2 1 

C +[-3k--B]-[-6A--B] - 1265 (4.43) 
g 1 7 1 '7' 

As constantes hiperfinas A; e B; do nível inferior a 5 F3 e A; e B; do nível superior 

z 5 D2 são estimadas através da hipótese adiantada por Aydin [15] e seus valores numéricos 

são dados por : 

A;[49] 

B;[49] 

- A;[47] = -62,85 MHz 

1 
- -B;[47] = -7,6 MHz 

1,22 
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A 
B 
c 
D 
E 
F 
G 
H 
I 
J 

K 
L 

M 
N 
o 

Fi Fi llWi llW; I(%) Exp. 
5/2 3/2 -9,5 A;+ f.Bi -9 Ai+ ~Bi 8,6 -
7/2 5/2 -6 Ai- ~Bi -6 5 A+ f,;B , J J 22,5 1693 
9/2 7/2 -1,5 Ai- ftõBi -3 Ai- ~Bi 41,9 1543 

11/2 9/2 +4 A;- f;; Bi +1 5 A - fliB , J J 67,5 1343 
13/2 11/2 +10,5 Ai+ !;Bi +7 Ai+ lEi 100,0 1080 
3/2 3/2 -12 A;+ f,;Bi -9 Ai+ ~B 1 17,1 1606 
5/2 5/2 -9,5 Ai+ f.Bi -6 5 A + f,;B , J J 26,1 1468 
7/2 7/2 -6 A;- ~Bi -3Ai-~Bi 30,2 1265 
9/2 9/2 -1,5 Ai- fir,Bi +1 5 A - fliB , J J 27,7 1005 

11/2 11/2 +4 Ai- f.i Bi +7Ai+~Bi 18,2 -
1/2 3/2 -13,5 A;+ ~Bi -9Ai+~Bi 14,3 -
3/2 5/2 -12 Ai+ f.;Bi -6 5 A+ iã_B 11,4 -, J J 

5/2 7/2 -9,5 Ai+ f.Bi -3 Ai- ~Bi 8,2 -
7/2 9/2 -6 Ai- ~Bi +1 5 A - fliB 4,8 -, J J 

9/2 11/2 -1,5 Ai- fir,Bi +7Ai+lBi 1,8 -

Tabela 4.16: Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49 . 

- Ai[47] = -122,37 MHz 

1 
- -

1
- Bi[47] = -3,3 MHz 

,22 

Cale. 
1780 
1693 
1547 
1343 
1080 
1623 
1474 
1265 
997 
668 

1530 
1320 
1047 
715 
321 

( 4.46) 

(4.47) 

A solução do sistema de equações superdeterminado acima fornece os valores para o 

centro de gravidade C9 do isótopo 49 

C9 = 1276 (6) [M H z] ( 4.48) 

Vemos pelas frequências calculadas (coluna Cale .. das Tabelas 4.16 e 4.15) através 

dos parâmetros ajustados acima que não existe superposição entre as faixas espectrais 

dos isótopos 47 e 49, e repete-se o padrão de separação nítida 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) estão também misturados e 

situados ao pé do pedestal do isótopo 50. Pudemos também identificar um bom número 

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 

95 



linhas da estrutura hiperfina para os isótopos 47Ti (minúsculas) e 49Ti (maiúsculas). 

Praticamente todas as linhas intensas foram identificadas, e o lugar correspondente às 

linhas mais fracas mostra distorções no espectro . 
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Figura-4-20: Espectro da linha 8426,50 Angstroms, com os 'assignments' das diversas 
linhas da estrutura hiperfina ( X = crossover ) . 

4.6.3 Separação de Desvios de Massa Específicos DME e de 

Campo DC 

A separação dos desvios específicos e de campo é feita seguindo o procedimento delineado 

na Seção 3.4.2, também obtendo as constantes de desvio específico kE e o fator eletrônico 

do desvio de campo Fi para a linha 8426,50 A. Remetemos o leitor para a Seção 4.4.3 onde 

este cálculo foi feito éietalhadamente. Os valores obtidos estão tabelados abaixo, onde 

na Tabela 4.17 são resumidos os dados relativos às constantes kE e Fi e seus respectivos 
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erros, e na Tabela 4.18 os dados relativos à separação das diversas contribuições ao desvio 

isotópico com seus respectivos desvios padrão. 

Constante kE akE F; UFi 

Valor 1.876 GHz 11 GHz +90 ~z m2 65 7[/;zz 

Tabela 4.17: Desvio específico kE e fator eletrônico F;: 8426,50 Angstroms. 

Par Isotópico DI DMN DR DME DC 
47- 46 -782 (6) 90,4 (0,1) -873 (6) -869 (6) -4 (8) 
48-47 -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) 
48-46 -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: Separação de desvios isotópicos- linha 8426,50 Angstroms. 

Uma melhor visualização dos desvios isotópicos de campo é obtida combinando os 

dados em um Gráfico de King, como explanado na Seção 3.4.1. Multiplicamos os desvios 

óticos residuais DR da linha 8426,50 Angstroms (Tabela 4.18) e os desvios muônicos 

(Tabela 3.1) pelo fator modificativo J.L M
2
,M

1 
(equação 3.27), escolhendo arbitráriamente 

os isótopos 48-50 como par padrão. 

A linha pontilhada representa a reta obtida por um ajuste de mínimos quadráticos 

levando em conta todos os desvios isotópicos modificados colocados no gráfico e suas 

respectivas barras de erro. As linhas quebradas estabelecem os limites de confiança 

inferior e superior, que são um parâmetro estatístico importante para julgar a qualidade 

dos dados e ajustes obtidos. Também foi colocada neste gráfico a reta obtida usando o 

fator eletrônico F; e o desvio específico DMEs,T para o par 48-50 (linha cheia), ~ando a 

equação simplificada abaixo J.L DI= DMEs,T + F; ( J.L 6 < r 2 >) , onde J.L {; < r 2 > 

representa a abscissa e J.L DI a ordenada. 
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Os desvios modificados dos isótopos ímpares estão situados simetricamente acima e 

abaixo da reta obtida com o uso dos dados muônicos. Esta característica pode indicar um 

erro sistemático no processo de encontrar o centro de gravidade destes isótopos ou ainda 

que as barras de erro assinaladas não são realistas devendo ser aumentadas especialmente 

no caso do par 48-47 . Outra possibilidade é a presença do efeito de 'far configuration 

mixing' [24, 67, 68], que é um efeito forte em titânio devido aos seus níveis metaestáveis 

agrupados em baixa energia. 
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Figura-4-21: Gráfico de King usando desvios isotópicos óticos e muônicos- linha 8426,50 
Angstroms. 
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4. 7 Titânio - Linha 8412,36 Angstroms 

Esta é uma transição t::.J = -1 ( J = 2 --+ 1), sendo a quarta linha mais intensa do 

grupo de transições a 5Fi --+ z 5Dj com uma intensidade assinalada como 960 [12]. 

Devido a problemas de instabilidade na lâmpada de catado oco usada na ocasião, a razão 

sinal/ruído do sinal obtido desta linha era muito pequena. As componentes hiperfinas, 

visualizadas facilmente nas linhas anteriores, não se mostraram reprodutfveis e portanto 

não permitiram um processo de ajuste de curvas confiável. Na Tabela 4.19 são mostrados 

os parâmetros obtidos ( onde Xc é a frequência central da transição, W é a largura a meia 

altura e A a amplitude). Os isótopos 47 e 49 foram ajustados por uma lorentziana com 

largura da curva doppler, mas mesmo assim as incertezas envolvidas revelaram-se muito 

grandes e não são levadas em consideração nas análises de estrutura hiperfina .. 

Xc w A Isótopo 
1 1638,2 37 56,1 48 
2 240 13,5 pedestal 
3 3167,7 42 7,2 46 
4 221,3 37 4,2 50 
5 2362,5 520 14,6 47 
6 938,3 887 15,6 49 

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

O eixo de frequências foi calibrado através de um ajuste de ruínimos quadrados por 

um polinômio de 5° grau aplicado aos picos de transmissão do Fabry-Perot com FSR de 

75 MHz : f =A+ B1 *X+ B2 * X 2 + B3 * X 3 + B4 * X 4 + Bs * X 5 [M H z] 

Os parâmetros do ajuste podem ser vistos na Tabela 4.20. O gráfico polinomial 

juntamente com o resíduo do processo de ajuste são mostrados na Fig. 4-22. O Desvio 

Médio Padrão D P = O, 25 M H z mostra uma estabilidade muito melhor que as obtidas 

com as outras linhas ( DP ~ 1,7 MHz ), indicando que existe muito espaço para melhorar 

a qualidade das medidas ou equivalentemente a estabilidade do laser. A linearidade de 

varredura é mostradá 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 transmissão do FP 75 MHz e respectivo 
resíduo, para a linha 8412,36 A 

Parameter V alue Erro r t-Value Prob>ltl 
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 5,47E-19 0,33 0,744 

Tabela 4.20: Parâmetros do ajuste do eixo de frequênciaspor um polinômio de 5 grau. 

4. 7.1 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 47 

O isótopo 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 composição 

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

total é chamado F = I + J . 
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Figura 4-23 :Gráfico de ajuste de curvas lorentzianas ao espectro de absorção 
saturada do 47Ti - linha 8412,36 Angstroms. 



O nível inferior a 5 F2 possui J = 2 e sua composição com I = 5/2 fornece : 

O nível se desdobra em 5 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

F=~~~~~ 
2'2'2'2'2 

O nível superior z 5 D 1 possui J = 1 e sua composição com I = 5/2 fornece : 

O nível se desdobra em 3 outros sub-níveis hiperfinos com momento total 

3/2 
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--- -- --
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Figura-4--24: Diagrama de níveis hiperfinos para o isótopo 47 da transição J = 2-+ 1, 
linha 8412,36 Angstroms. 
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4. 7.2 Análise da Estrutura Hiperfina do Isótopo 49 

O isótopo 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 composição 

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

total é chamado F = I + J. 

O rúvel inferior a 5 F2 possui J = 2 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O rúvel se desdobra em 5 rúveis hiperfinos com momento total 

O rúvel superior z 5 D1 possui J = 1 e sua composição com I = 7/2 fornece : 

O rúvel se desdobra em 3 outros rúveis com momento total 

4.7.3 Separação de Desvios de Massa Específicos DME e de 

Campo DC 

A separação dos desvios específicos e de campo é feita seguindo o procedimento delineado 

na Seção 3.4.2, também obtendo as constantes de desvio específico kE e o fator eletrônico 

do desvio de campo Fi para a linha 8412,60 A. Remetemos o leitor para a Seção 4.4.3 

onde este cálculo foi feito detalhadamente. Os valores obtidos estão tabelados abaixo : 

na Tabela 4.21 são resumidos os dados relativos às constantes kE e Fi e seus respectivos 
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Figura-4-25: Diagrama de rúveis hiperfinos para o isótopo 49 da transição J = 2 -t 1, 
linha 8412,36 Angstroms. 

Constante kE akE Fi f7Fi 

Valor 1.867 GHz 11 GHz +135 7:,[ 85 !Y#J[ m 

Tabela 4.21: Constantes de desvio específico kE e o fator eletrônico F; para a linha 
8412,60 Angstroms. 

erros, e na Tabela 4.22 os dados relativos à separação das diversas contribuições ao desvio 

isotópico pares com seus respectivos desvios padrão. 

Par Isotópico DI DMN DR DME DC 
48-46 -1530 (3) 177,0 (0,1) -1707 (3) -1691 (10) -23 (11) 
50-48 -1417 (3) 163,0 (0,1) -1580 (3) -1557 (9) -15 (8) 

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

Visualizamos os desvios isotópicos de campo combinando os dados em um Gráfico 

de King, como explanado na Seção 3.4.1. Multiplicamos os desvios óticos residuais DR 

da linha 8412,36 Angstroms (Tabela 4.22) e os desvios muônicos (Tabela 3.1) pelo fator 
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modificativo J.LM,,M, (equação 3.27), escolhendo arbitráriamente os isótopos 48-50 como 

par padrão. 

A linha contínua representa a reta obtida por um ajuste de mínimos quadráticos 

levando em conta os desvios isotópicos modificados colocados no gráfico e suas respectivas 

barras de erro. Também foi colocada neste gráfico a reta obtida usando o fator eletrônico 

F; e o desvio específico DMEs,r para o par 48-50 (linha cheia), onde podemos notar que 

as duas retas se superpõem. Usamos a equação simplificada abaixo 

J.L DI= DMEs,r+F; ( J.L 8 < r 2 >) 

onde J.L {j < r 2 > representa a abscissa e J.L DI a ordenada. Como nesta linha só foi 

possível a medida precisa dos desvios isotópicos pares, muitas das inferências feitas nas 

linhas anteriores tornam-se impossíveis. 
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Figura-4-26: Gráfico de King usando desvios isotópicos óticos e muônicos- linha 8412,36 
Angstroms. 
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4.8 Análise da Estrutura Isotópica 

Nesta seção faremos uma análise mais geral dos desvios isotópicos obtidos no estudo 

da estrutura lúperfina e isotópica do titânio. Na Tabela 4.23 estão resumidos os desvios 

isotópicos de todas as linhas estudadas neste trabalho. Não podemos observar um padrão 

definido de variação dos resultados em função do comprimento de onda ou do número 

quântico J ( apesar da interessante inversão entre as linhas 8435,65 A e 8434,96 A que 

poderia mostrar alguma dependência com os fatores citados). As barras de erro se su­

perpõem impedindo qualquer inferência mais acurada. 

Par Isotópico 8435,65 A 8434,96 A 8426,50 A 8412,60 A 
48-46 -1535 (3) -1533 (3) -1533 (3) -1530 (3) 
50-48 -1417 (3) -1419 (3) -1417 (3) -1417 (3) 
48-47 -749 (5) -750 (5) -750 (5) -

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

Tabela 4.23: Desvios Isotópicos do Titânio. 

4. 8.1 Gráficos de King Óticos 

Apresentamos na seção dedicada a cada linha ótica estudada os cálculos relativos ao 

processo de separação usando desvios isotópicos muônicos e o respectivo gráfico de King. 

Aqui apresentamos os gráficos de King usando apenas desvios isotópicos óticos a fim de 

realçar as diferenças entre os dois processos e a alta qualidade dos desvios isotópicos 

muônicos [23]. 

Nas Figuras 4-27, 4-28 e 4-29 abaixo mostramos os gráficos de King óticos obtidos 

para o par padrão 48-50 ( o mesmo utilizado nos gráficos de King muônicos das seções 

anteriores). Colocamos os desvios óticos modificados de uma linha em função da outra 

linha ótica, devidamente normalizados pela Equação 3.27. As barras de erro são também 

multiplicadas pelo mesmo fator, daí as diferentes escalas destas barras nos gráficos. As 

linhas quebradas inferior e superior delimitam a região de confidência estatística. 
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4.8.2 Limites do Método de Separação Muônica 

A obtenção das fórmulas analíticas na Seção 3.4.3 para os desvios padrões dos erros 

envolvidos no cálculo do desvio específico DME48 ,46 e desvio de campo DC48,46 , onde 

fica explicitada a contribuição das diversas fontes de erro, permite uma estimativa dos 

limites impostos por este método. Como podemos ver pelas equações 3.43 e 3.48 as 

dependências são práticamente idênticas nas variáveis (nE, f3c, R46, R50 ). Considerando 

as componentes de erro experimental como iguais ( a Rso = a R.• = a exp ) , e usando os 

dados experimentais para os desvios isotópicos residuais R46 e R50 obtidos no capítulo 4, 

obtemos a seguinte equação 

( 4.49) 

Podemos supor razoáve!mente que quando as duas contribuições tiverem mesma mag­

nitude teremos chegado a uma resolução ótima, abaixo da qual um aumento de precisão 

seria contraproducente considerando a precisão das constantes nE e f3c· Igualando as 

duas componentes obtemos 

_ 15 x O, 09 ~ 0 5 MHz 
aexp- 3,5 - ' ( 4.50) 

Substituindo este valor de aexp na expressão para ab, = ab2 obtemos um valor limite 

para a precisão experimental 

(4.51) 

Podemos repetir a análise acima para as constantes do desvio de massa específico kE 

e do fator eletrônico do desvio de campo Fi . Para kE dado pela equação 3.37 vemos que 

ê o produto de um fator de massa conhecido com grande precisão e do desvio de massa 

específico DME48;46, e portanto a precisão relativa de kE será a mesma deste. 

O fator eletrônico do desvio de campo F; ê dado pela equação 3.38 e seu desvio 

109 



padrão pela equação 3.58. Usando as mesmas hipóteses sobre as componentes de erro 

experimental ( u %o = u R.ts = u exp ) , e os dados experimentais para os desvios isotópicos 

residuais R46 e R50 juntamente com os erros para as diferenças de raio médio quadrático 

u ó 50 e u ó 46 , obtemos a equação abaixo 

(4.52) 

Para as linhas investigadas neste trabalho o fator entre parenteses assume um valor 

máximo de 8, 2 . Igualando as duas componentes para encontrarmos o ponto ótimo, 

temos 

<7exp = (0, 126 X 8,2) / 5,2 ~ 0,2 MHz 

Substituindo este valor na expressão para u F; obtemos uma estimativa da máxima 

precisão a ser obtida 

uF, ~ 1,5 MHz 

Vemos que a precisão de nossas medidas poderia melhorar uma ordem de grandeza 

antes de alcançarmos o limite imposto pelo uso de dados de desvios isotópicos muônicos 

no processo de separação de desvios de campo. A rninima incerteza obtida seria da ordem 

de 2 MHz para os desvios de campo, mas o cálculo da constante F; demandaria maior 

precisão experimental. Alcançar esta precisão implicaria mudanças radicais na concepção 

do experimento, especialmente no controle da largura de linha e estabilidade do laser e 

no processo de calibração da varredura de frequência. Poderiam ser usados métodos 

heteródinos de espectroscopia, talvez conjugados com o uso de um feixe atômico para 

diminuir os efeitos colisionais [ 18, 76]. 

8435,65 A 8434,96 ~ 8426,50 A 8412,36_A 
kE [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 específico kE e de fator eletrônico do desvio 
de campo F;. 
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Capítulo 5 

Conclusão 

A realização desta tese de Doutorado propiciou o desenvolvimento de vários dispositivos 

para pesquisa em Física Atómica, bem como o domínio de técnicas de espectroscopia de 

alta resolução utilizando lasers semicondutores em configurações estendidas. 

Os principais objetivos alcançados foram os seguintes : 

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

na configuração Littman onde foram estudados problemas de estabilidade mecânica e 

térmica, intervalos de sintonia contínua e descontínua, regiões de estabilidade em função 

de temperatura e corrente, estimativas de largura de linha. Em futuro próximo será 

concluída a montagem de uma cavidade LSCE Littman compacta, onde aplicamos todas 

as lições adquiridas neste processo de desenvolvimento tecnológico. 

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

olução do argônio e do titânio na região de 845 nm. A grande versatilidade proporcionada 

pelo uso de diodos laser em cavidades estendidas permitiu o uso de diversas técnicas de 

espectroscopia de absorção saturada e espectroscopia de polarização. As características 

das transições escolhidas possibilitaram a aquisição de espectros de absorção saturada do 

titânio com alta razão sinal/ruído, estimada como sendo da ordem de 500 vezes. Observa­

mos a estrutura hiperfina dos isótopos ímpares 47 e 49 e extraímos desvios isotópicos com 

alta precisão, abrindo uma nova janela espectral para o estudo deste interessante elemen-
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to. Ajustando os dados da estrutura hiperfina à fórmula de Casirnir (Eq. 3.5), extraímos 

as constantes de dipolo magnético e quadrupolo elétrico do rúvel superior. Usando dados 

de desvios isotópicos de raios-X muónicos pudemos separar as várias contribuições ao 

desvio isotópico óptico total, obtendo as constantes do desvio de massa específico e do 

fator eletrónico do desvio de campo. Também estimamos os limites deste método, sug­

erindo uma precisão otimizada a ser alcançada em futuros experimentos. Demonstramos 

que a combinação de LSCE e LCO é uma ferramenta poderosa, barata e flexível para o 

estudo de elementos refratários como o titânio. Sugerimos que algumas pequenas mod­

ificações, como o uso de um catodo oco de diàmetro maior, menor pressão de argónio 

ou ainda refrigerar a LCO com nitrogénio líquido, devem permitir a obtenção de um 

meio menos perturbado e consequentemente maior resolução espectral. A versatilidade 

e relativo baixo custo de um LSCE abre a possibilidade do uso de diversos protótipos 

laser em um mesmo experimento, permitindo que técnicas heteródinas/ batimento de 

frequências possam ser usadas para resolver a principal limitação dos métodos atuais que 

é a calibração do eixo de frequências. 

- Feixe Atómico : foi implementado um sistema de feixe atómico para estudos es­

pectroscópicos, otimizado para uso com os elementos cálcio e magnésio no estado fun­

damental ou estados excitados produzidos em uma descarga. Caracterizamos diversos 

paràmetros do feixe atómico e sistema de descarga como mecanismos e eficiência de 

produção de atomos nos níveis metaestáveis de interesse. Desenvolvemos também a in­

strumentação eletrónica necessária para a produção da descarga, instrumentação ótica 

para aquisição dos espectros de fluorescência do feixe atómico e de emissão da região da 

descarga, e instrumentação mecânica para operação confiável do forno e da descarga. Foi 

desenvolvida uma fonte de alta corrente e baixo ripple, para a bobina magnética usada 

nas experiências de desaceleração do feixe atómico. 

- Duplicação de frequência : desenvolvemos vários itens relacionados à instrumen­

tação de diodos las~r para o sistema de duplicação de frequência, como suportes de laser 

com refrigeração termoelétrica e controle de temperatura ativo, sistemas de focalização 
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com lentes colimadoras asféricas, fontes de alta tensão para elementos piezoelétricos e 

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