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CAPITUIO I

INTRODUCCION




I. 1. Antecedentes generales

La accibn laser en nitrdgeno molecular fue descubierta en 1963
por Heard [1], quien trabajdé con un sistema de descafga de tipo axial
pulsado. El primer estudio del laser de N; fue realizado por Mathias y
Parker [2] en el mismo afo, quienes obtuvieron emisién estimulada en 4
bandas del infrarrojo (1.R.) trabajando con canales de descarga de dis-
tintas longitudes y didmetros. Los autores propusieron un mecanismo
indirecto para la inversion de poblacidon de los niveles involucrados en
la transicidn t.R. En 1964, Cheo y Cooper [3] estudiaron la emisién
espontanea y laser en CO y N2, haciendo medidas espectrales y temporales
con el objeto de aclarar los mecanismos b3sicos de excitacidn, responsa-

bles de la inversidn de‘poblacién.

A fines de 1965, W.R. Bennett [4] publicd un trabajo dedicado
al estudio de los mecanismos de inversion de poblacidon en laseres gaseo-
sos. En la parte del mismo dedicado al laser de Nz, propuso como meca-
nismo fundamental en el proceso de excitacidn, uno indirecto, que para
el Primer Sistema Positivo seria

1) e + Ny » N, + e

2) Ny + N2 = No ( B3ﬂg) + Ny

y para el Segundo Sistema Positivo resultaria ser
1) e + Nz > Ny + e

2) Nj + Na = Ny ( C31) + N2



Bennett aclard que el proceso propuesto para el Segundo Sistema Positivo

era muy poco probable.

Kasuya y Lide (Jr.) {51, en 1967, realizaron un estudio deta-
11ado del laser pulsado de N,. Hicieron un andlisis espectroscopico de
las bandas laser 4-2, 3-1, 2-0, 2-1, 1-0 y 0-0 con emisidn en el |.R. y
de 1a banda 0-0 que emite en el U.V. Analizaron la condicion umbral pa-
ra el nimero cuantico rotacional, por debajo del cual no se obtiene ac-
cion laser. Esto les permitido establecer qué niveles vibracionales res-
pondfan a una distribucién de poblacion de Boltzman antes del estable-
cimiento de la oscilaciéon. También estudiaron el comportamiento de la
intensidad de las distintas bandas laser en funcién del campo eléctri-
co aplicado y de la presidn. Finalmente analizaron la salida de cada
banda en funcidn de la frecuencia de los pulsos de excitacidon, para va-
lores que iban de 10 a 10.000 Hz. Excitando con un doble pulso el mate-
rial activo, graficaron la intensidad relativa del sequndo pulso en fun-

cion de la separacion temporal entre los mismos.

En 1965, D.A. Leonard [6] informé sobre el desarrollo de un
laser de N, U.V. excitado transversalmente con valores de E/p de
200 V/cm.torr a presiones comprendidas entre 1 y varias decenas de
torr de N2. En la técnica de excitacidn transversal desarrollada por
Leonard, eran aplicados pulsos de excitacidon de alta tensidn a través
del canal de descarga, originando altos campos eléctricos y produciendo
numerosas descargas cortas, transversales al eje de emisidon. Aplicando
el campo eléctrico perpendicularmente el eje del laser, era posible cons-
truir canales de descarga de longitud arbitraria con altos valores de
campo eléctrico y presiones altas sin necesidad de aumentar la tensién de

carga, como seria el caso de un laser excitado axialmente.

En el mismo afio, Gerry [7] desarrolld una teoria simple que da-
ba cuenta de la mayoria de las caracteristicas observadas en la emisidn

U.V. de un laser pulsado de N,. Dicha teoria suponia un mecanismo de



excitacion directo para lograr inversidn de poblacidn.

Kaslin y Petrash [8] realizaron el an3lisis rotacional de las
bandas 0-0 y 0-1 U.V. de un laser de N,, en 1966. Trabajando a temperatu-
ra ambiente analizaron la emision superradiante de la banda 0-0 U.V., co-
mo asi también los espectros de emisidn espontanea en direcciones perpen-

dicular y longitudinal al canal de descarga.

En el mismo afio Knyazev [9] analizd la composicidn espectral
de la emision |.R. de un laser pulsado de N,. Hasta el momento, Mathias
y Parker [2] habian propuesto que la poblacién del estado superior del
laser 1.R. se debTa a un proceso de cascada a partir del sistema de esta-
dos singletes. Knyazev propuso, sin embargo, que las caracteristicas
del espectro de emision |.R. se explicaban mejor sobre la base de un
mecanismo de poblacidon por impacto directo de electrones, teniendo en
cuenta el principio de Frank-Condon. De esta manera explicd facilmen-
te el corto tiempo que se requeria para invertir la poblacidn (0,1us)
a bajas presiones (0,1 torr aproximadamente), la selectividad de po-

blacion de los niveles inferiores del estado superior laser, etc.

L.Allen, D.Jones y B.Sivaram [10] publicaron en 1967 un tra-
bajo relacionado con la interaccidon entre los sistemas laseres |.R. y
U.V. del N». En este trabajo se informd sobre oscilacidon simultanea
en ambos sistemas y se discutido la interaccidn entre los mismos.
Los autores observaron que las intensidades de las bandas 2-1 y 1-0
}.R. disminuian a medida que aumentaba la de la 0-0 U.V. Predijeron
entonces que deberia aumentar la intensidad de la banda 0-0 |.R. de-
bido a la contribucién por cascada de la banda U.V. antes mencionada.
Ofrecieron también un argumento para explicar la disminucidon en inten-

sidad de las bandas 2-1 y 1-0 I.R. en presencia de altas corrientes.

En 1968, M.Garavaglia, M.Gallardo y C.Massone [11] realiza-
ron un trabajo en el que se muestra el comportamiento de las bandas

I.R. y de la 0-0 U.V. en funcidon de la tension aplicada.



Los resultados obtenidos, aparentemente no concordaban con lo manifes-

tado por Allen, Jones y Sivaram [10].

V.M. Kaslin y G.G. Petrash [21] analizaron el efecto de la
temperatura sobre las propiedades de la accidon laser pulsada en las tran-
siciones electronicas de moléculas diatdmicas. Demostraron que para
una relajacién rotacional lenta ( que tiene lugar a bajas presiones y
temperaturas ), el coeficiente de ganancia es inversamente proporcional
a la temperatura. Refrigerando el canal de descarga con aire liquido
pudieron aumentar la intensidad de las bandas l3ser ya conocidas y ob-

tener nuevas bandas, que luego fueron analizadas espectroscopicamente.

En 1972, C.Massone et al [13] estudiaron la emisidon estimulada
proveniente de un laser de N, a baja temperatura. Realizaron el analisis
rotacional de 6 bandas laser I.R. y 2 bandas U.V. Informaron la detec-
cion de 4 nuevas bandas pertenecientes al Primer Sistema Positivo y en
varios casos fueron observados, por primera vez, para un dado valor de
J ambas componentes del doblete A en emisidon estimulada U.V.

Mostraron que no pueden contribuir en forma indirecta a la inversion de
poblacién de los niveles laser, ni atomos ni moléculas de NI debido a
que el tiempo de formacidon de estas 2 especies es mucho mayo; que el

tiempo de aparicion de emision estimulada U.V. e |.R.

En 1974, V.N.Lisitsyn et al [14] estudiaron la monocromatiza-
cidén y sintonia de la emisidon |.R. de un l3ser axial de N2; utilizando
elementos selectores gruesos ( espejos de multicapas de dieléctricos,
redes de difraccidn o prismas intracavidad ) y/o finos ( interferdéme-
tro de film reflector ) lograron seleccionar las lTneas rotacionales
de las bandas 2-0 y 1-0 variando la separacion entre el film del in-
terferdmetro y el espejo trasero. Finalmente analizaron los modos de
la radiacion emitida concluyendo que las transiciones del |.R. se sa-

turan homogéneamente.



A.N.Sviridov y Yu D.Tropikhin [151,[16], en 1978 estudiaron
teSrica y experimentalmente la cinética de la emisidn estimulada de un
laser pulsado axial de N;. Para ello excitaron el canal de descarga con
una fuente de alta repeticién ( hasta 10 KHz ) y analizaron cdmo dismi-
nuia la salida laser total con la frecuencia de excitacidon. Concluye-
ron que la caida de la potencia de salida del laser con el aumento de
la frecuencia se debia a una disminucidn de la ganancia, la que estd
gobernada por los siguientes parametros : temperatura vibracional,
densidad relativa de moléculas en el estado fundamental y temperatura

rotacional del gas. Mostraron que de estos 3 factores, el de mayor

importancia es el primero.

En 1980, L.Scaffardi et al [17] publicaron nuevas lTneas laser
en el U.V. e I.R. del Ny, alcanzando a apreciar en algunos de los espec-

tros del U.V. el desdoblamiento A en las ramas P, y P3 de la banda 0-0.

Si bien el propbdsito de esta tesis es estudiar el laser de
N2 excitado axialmente, no podemos dejar de mencionar a aquellos que
son excitados en forma transversal. Como se menciond antes, D.A.Leonard
[6]1 informd en 1965 el desarrolio de un l3ser de N, cuya presién de tra-
bajo O6ptima era de aproximadamente 20 torr.
Con un dispositivo similar al fabricado por Leonard, Gerry [7] logrd

producir pulsos laser de 200 KW de potencia y 20 ns de duracidn.

Utilizando un laser de estructura similar al de Leonard, pero
con menor area del canal de descarga, Kobayashi et al [19] encontraron
en 1972, que la presidon de trabajo optima era de 100 torr aproximada-
mente. Con el agregado de helio a la descarga, los mismos autores en-
contraron que la potencia de salida se incrementaba en un 25% a una

presion éptima de 300 torr para la misma tensidon de carga.

Debido a que las potencias de salida de los laseres de ''cam-

po cruzado" ( excitacién transversal ) son de hasta 3 Grdenes de mag-



nitud superiores a las desarrolladas por los axiales, se han encontrado

para aquéllos una gama de aplicaciones bastante amplia :

a) Laseres de colorantes organicos : el bombeo de estos laseres con ni-
trdégeno ha brindado amplificacidon, con alta repeticidn, en un rango

de longitudes que va desde 350 hasta 770 nm.

b) Fotoguimica : la energfa del fotdn U.V. del N, ( 3,7 eV ) es compa-
rable a la energia de ligadura de muchas uniones quimicas. Si una
molécula absorbe dichos fotones, pueden esperarse efectos quimicos

interesantes.

c) Geologia : se ha utilizado un laser de N, para la identificacidon de
muestras de rocas o especies minerales mediante la estimulacidn de
la fosforescencia en las muestras y comparacidn de los tiempos de

decaimiento.

d) Contaminacidn atmosférica : se lo puede utilizar como fuente en las
técnicas Raman a distancia, para identificar y medir contaminantes

vertidos por las chimeneas a la atmosfera.

e) Fluoro inmuno ensayos : los métodos de determinacidén inmunoldgicas
han reemplazado a los métodos quimicos en el estudio de compuestos
de muy baja concentracidn, como pueden ser distintos tipos de pro-
teinas, hormonas y drogas. Si bien la técnica de radio inmuno en-
sayo es la mas usada, los métodos de fluorescencia se aplican aho-
ra en inmunologia para el estudio de varios tipos de tejidos, cé-
lulas, bacterias, virus, etc. Aqui el laser de N, se utiliza pa-
ra excitar la sustancia fluorescente trazadora con la que se tifie

la muestra a estudiar.

En lo que respecta al laser de excitacidn axial, se puede de-
cir que las aplicaciones tecnoldgicas de este tipo de laseres no son tan
vastas como las de los equipos de campo cruzado, fundamentalmente por-

gue sus potencias luminosas son muy inferiores a las de los Gltimos.



Sin embargo, la posibilidad de reducir considerablemente su tamafio, au-
menta la probabilidad de utilizarselo tecnoldgicamente. Este tipo de
laseres puede ser usado en estudios multidisciplinarios tales como sus
aplicaciones a la medicina y en estudios de fluorescencia in vitro, para
lo cual no se necesitan grandes potencias. En algunos casos se han logra-
do excitar laseres de colorantes ( dyes ), siempre que las potencias ex-

cedan los 25 KW de salida.

La generacion de emision estimulada en la regidon |.R. del es-
pectro ofrece la posibilidad de realizar interesantes estudios tedricos

de funcionamiento del mismo.

I. 2. Objetivos

En este trabajo se intenta resumir la labor desarrollada en
laseres gaseosos de excitacidon pulsada, particularmente en lo que res-

pecta a laseres de nitrdgeno molecular de geometria axial.

De esta manera, se realiza un detallado andlisis espectros-
copico de la salida laser U.V. e I.R. a temperatura ambiente y de aire
liquido, estudiando las distintas bandas de emisidn obtenidas con dis-
tintas longitudes del canal de descarga y diferentes condiciones de
excitacion. Se estudia la estructura rotacional de 9 bandas |.R. de
las 12 detectadas, encontrandose una lista bastante amplia de 17neas

nuevas. Al mismo tiempo se informa una nueva banda laser 1.R. a

1,43 um [17] .

Respecto a la emisidn U.V. se analiza la estructura rotacio-
nal de la banda laser 0-1 ( 357,6 nm ) a baja temperatura y de la ban-
da 0-0 ( 337,1 nm ) tanto en emisidn l3ser como superradiante. En am-

bos casos se han encontrado nuevas lineas l3ser. Respecto a la banda



0-0 es menester destacar la observacion de las 2 componentes del doblete
A en casi todos los nimeros cuanticos rotacionales de la rama P; y algu-

nas componentes de las ramas Pz y Pj.

Por otro lado se discute la interaccidn entre los sistemas laser
I.R. y U.V. Al respecto, en 1967, L.Allen et al [10] publican un trabajo
de cuyos resultados se puede inferir que la banda 0-0 deberia crecer en
intensidad cuando lo hiciera la 0-0 U.V., debido a que un proceso de cas-
cada del estado Csﬂu al B37_ (U.v.) permitirfa invertir la poblacidn en-
tre los estados B3ﬁg y A3Z :' originando asi la transicion |.R.
Posteriormente M.Garavaglia et al [11] muestran resultados que no concuer-
dan con las predicciones de Allen et al. Con el objeto de echar mas luz
sobre este problema se estudid el comportamiento de las bandas 0-1 y 0-0
l.R. en distintas condiciones experimentales. De las mismas experiencias
se obtienen conclusiones interesantes acerca de los mecanismos que inter-

vienen en la inversion de poblacion.

Finalmente se trabaja con excitacidon pulsada de alta frecuencia
para estudiar la emisién laser total y de cada banda. La radiacion esti-
mulada del N, disminuye con el aumento de la frecuencia de excitacion de-
bido, segln Sviridov y Tropikhin [15], a una disminucidn en la ganancia del
medio. En este trabajo se muestra la variacion de la salida laser en fun-

cidon de la frecuencia de excitacion.



CAPTITUIO II

MOLEQULAS DIATOMICAS Y MECANISMOS DE EXCITACION DE LA MOLECUIA DE N,




II. 1. Introduccidon

En este capitulo se resumiran aspectos tedricos de las molécu-
las diatomicas que permitirdn interpretar los resultados del Cap. IV.
Los mismos pueden encontrarse con mas detalle en las referencias [18],

[20]y [22].

En primer lugar se mostrard que la energia total de una molé-
cula diatomica se puede separar en energias electronica, vibracional y
rotacional conformando asi el esquema de niveles general. Luego se es-
tudiard la clasificacion y nomenclatura de los estados electrdnicos
para ver mas tarde cémo influye sobre la estructura de los niveles de
energia el acoplamiento de los distintos momentos angulares de la mo-

lécula.

Mas adelante se estudiard la ganancia de las transiciones
electronicas en moléculas diatdmicas y su dependencia con la tempe-
ratura para luego tratar, en forma concreta, los mecanismos de excita-

cion de la molécula de N,.

IT. 2. Moléculas diatdmicas

ITI. 2. a. Energias electronicas y energia total

Los niicleos atomicos en una molécula permanecen ligados de-
bido a la presencia de los electrones; si no fuera por éstos, tende-
rian a repelerse mutuamente. Para la molécula, al igual que para los
atomos, existen diferentes estados electronicos, dependiendo de los
orbitales que ocupen los mismos. Las diferencias de energia entre los

estados electrénicos moleculares son del orden de los atomicos:1 a 20 eV.
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AsT como los estados electrdnicos atdmicos se designan con S, P, D...,

los moleculares son %, T, A, 9,...

La energia total de la molécula ( despreciando spin e interac-
ciones magnéticas ) es la suma de las energfas cinética y potencial de

los nicleos y cinética y potencial de los electrones.

La suma de la energia electrdnica ( cinética + potencial ) y el
potencial coulombiano del nicleo, actia como la energia potencial bajo
cuya influencia el nicleo lleva a cabo sus vibraciones., Las curvas que
representan la variacién de la energia potencial efectiva ( energfa elec-
trénica + potencial coulombiano del niicleo ) del niicleo, son 1lamadas
"‘curvas de potencial''. Si estas curvas presentan un minimo en funcidn de
la distancia internuclear, el estado electrdnico en cuestidon es estable.
En caso contrario, los dos 3tomos se repelen mutuamente para cualquier

valor de la distancia internuclear.

Si suponemos valida la aproximacién de Born-Oppenheimer, la solu-
cidn de la ecuacién de Schrodinger de una molécula diatémica podrd escri-

birse como Te o ¥ , que en primera aproximacidn puede expresarse como

vr

y =y 1y .y (1) .

Usualmente se considera que la energia electrénica de un estado

viene dada por el minimo valor de la funcidn energia potencial de un dado

el

estado electrdnico estable ( E + %1 ) y se designa por Ee'

La energia total E de la molécula es:

E=E +E, +E (2) ,

donde Ev es la energia vibracional y Er la rotacional, o escrita en ni-

meros de onda:
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T=T +G+F (3) .

En general F es pequefio comparado con G .

II. 2. b. Estructura vibracional y rotacional de transiciones electrénicas

Los términos G y F son las soluciones para las vibraciones y
rotaciones de la molécula en diferentes estados electrdnicos, usando el mo-

delo del rotador rigido.

Los nimeros de onda de las 1Tneas espectrales correspondientes a

las transiciones entre dos estados electrdnicos vienen dados por:
= oo T = Voo 1 oo [ 1] =
v=T T ( T, - Ty ) + (6 G") + (F F ) vtV H Y (4)

donde las letras primadas corresponden al estado superior y las doble pri-

madas al inferior,

Dada una transicidon electrdnica, v, es constante, y como en ge-
neral F es pequefia comparada con G , podemos despreciar Voo Si ha-
cemos esto obtendremos la ''estructura vibracional'', puesto que sdlo vy
es variable. Esta estructura vibracional .representa todas las posibles
transiciones .entre los diferentes niveles vibracionales de los dos estados

electrénicos participantes.

De acuerdo a las reglas de seleccidén, ( en principio ) cada esta-
do vibracional del estado electrdnico superior puede combinarse con cada
estado vibracional del estado electrénico inferior. Entonces, es 16gico
esperar un gran nimero de ''l1Tneas'. Sin embargo no aparecen ''lTneas"sino

bandas, y esto es debido a la rotacion de la molécula.
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La distribucidn de intensidad en una progresidn de bandas para
algin v' particular puede explicarse segin el Principio de Frank-Condon
201 .

La variacidon de intensidad en una progresidn de bandas con
v! = 0 en emisidon, se comporta de la siguiente manera: habr3d una inten-
sidad mdxima para algin v''" que estar3 determinado por la posicidn rela-

tiva de los minimos de las dos curvas de potencial ( ver fig. 1 ).

o

A B
D\ c
F E
W
r
figura 1

Sin embargo, la distribucién de intensidades es diferente para
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progresiones debandas de emision con v' 20 ., Mirando la fig. 1y re-
cordando que |¥|? del oscilador armdnico representa la probabilidad de
encontrar a la molécula en una posicidon dada, observamos que mientras la
molécula se encuentra en el estado superior, permanece preferentemente en
los puntos A ©6 B de su campo vibracional, mientras que por las posi-
ciones intermedias pasa muy rapidamente. Como consecuencia, el salto e-
lectronico tiene lugar, preferentemente, en estos puntos. Si parte de

B , llegard a C , e iniciard un nuevo movimiento vibracional C-D .

Si el salto ocurre en A , llegar@ a F vy vibrard segin F-E . Habra
entonces dos valores de V' para los cuales la probabilidad de transicidn,

dado un v' , es mdxima. Esto da orfgen a la par3bola de Frank-Condon,

que se muestra en la fig. 2

vll
viNfo 1 2 3 4 5
0|20 -8 3
1 2% 5 "3,
2| 14,17 2
3 }6\ 5 N
L \17
\
5 \
figura 2

En la misma se observan todas las bandas laser detectadas pertenecientes

al sistema 1+ del N, .

Hasta ahora hemos considerado que v, era despreciable. En lo
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que sigue estudiaremos los posibles cambios en el estado rotacional para
cualquier transicion vibracional dada. De manera que ahora Ve TV, es
constante, mientras que vr es variable y depende de los diferentes va-
lores del nimero cudntico rotacional en los estados superior e inferior.

Entonces
v=v_ o+t o+ PN - P ) (5) .

Esta ecuacidon representa todas las posibles transiciones rotacionales

permitidas entre dos estados electrdnicos y dos vibracionales dados.

Llamando A = IPZI , donde PZ es el momento angular electro-

nico, resultan las siguientes reglas de seleccidn:

a) Si al menos uno de los dos estados tiene A # 0 , la regla de selec-

cién para J es:

AJ =J' - Jn =0, %1 (6) .

b) Si,sin embargo A =0 en ambos estados electrdnicos ( por ejemplo: la

transicidon 'L - I ) queda:

AJ = £1 ,

y estd prohibida la transicion con AJ =0 .

Entonces es 16gico esperar tres 6 dos series de lineas ( ramas ),
respectivamente, cuyos nimeros de onda vienen dados por las siguientes for-

mulas:

AJ -1 >rama P> Vv

]

Vo * FL(3=1) = FU() = P(J) (7

AJ O+>rama Q +~ VvV = v, + F;(J) - FU (J) = Q@I (8)
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AJ = 1>rama R~>vV=v,+ F"/(J+l) - F'V'(J) = R(J) (9) .

En estas expresiones, J es el nlmero cudntico rotacional en el estado

inferior. En la fig. 3 aparecen representadas las tres ramas en un dia-

grama de niveles:

JI
8
7
6
1.; 5
3
|| |

R R

:.; ' " N :1’\

R ITeRR T IR

VR leolion ol i a
.:l ' 1 ] [} JI
9
8
7
Iz 6
2
0

Vo ——

A

figura 3
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En la mayoria de los casos, una de las ramas invierte su direc-
cion formando asi la llamada '"cabeza de banda''. Si ésta se presenta en
la rama P, , la banda degrada hacia el violeta; y si lo hace hacia el

rojo, la cabeza estd en la rama R .

II. 3. Estados y transiciones electrénicas

II. 3. a. Clasificacion de estados electrdénicos

La clasificacion de los estados de energia es analoga a la co-

rrespondiente a atomos, los cuales presentan estados electrénicos ''puros''.

Momento angular orbital

El movimiento de los electrones en un atomo tiene lugar en un
- - - Pl - - +
campo esféricamente simétrico de fuerzas. Como consecuencia L ( momento

angular orbital electrdnico ) es una constante de movimiento.

En una molécula diatémica la simetria del campo en el cual se
mueven los electrones es reducida: hay solamente simetria axial a lo lar-

go del eje internuclear.

Por lo tanto, sGlo la componente del momento angular orbital es
una constante de movimiento. Ocurre, en estas condiciones, una precesioén
de L alrededor del eje internuclear ( fig. 4 ) con componente Mfﬁ ,
donde ML puede tomar sO0lo los valores

M =L, L-1, L-2, ... , -L (10) .

En moléculas diatomicas, los estados que sélo difieren en el
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¢
*
11 S

figura 4

signo de ML tienen la misma energia ( son degenerados ). Por eso es

mas apropiado clasificar los estados electrdnicos de moléculas diatdmicas
de acuerdo al valor de IMLI

Segun la nomenclatura internacional, tenemos:
A= M| (11) .

"El correspondiente vector momento angular s representa la com-
ponente del momento angular orbital electrénico a lo largo del eje inter-

nuclear. Su magnitud es Ah

Dado un valor de L , N puede tomar los valores:

A=0;1,2,...,L (12).
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Por lo tanto, en la molécula, para cada valor de L hay L+1 estados

distintos con diferentes energfias.

De acuerdo al valor de A=0, 1,2 , 3, ... , los correspon-
dientes estados moleculares se designan por % , 9 ,A, &, ... , andlo-
gamente a la designacidn para dtomos. Los-estados I no son degenerados,
pero todos los demds (91 , A, &, ... , ) estdn doblemente degenerados

puesto que ML puede tomar los dos valores A .

Spin

La estructura de multiplete observada en algunas bandas electré-
nicas, cuando se estudia la estructura fina, se debe al spin del electrdn.
Los spines de los electrones individuales forman una resultante 3 y el
correspondiente nGmero cudntico S serd entero o semientero de acuerdo a

que el nidmero de electrones de la molécula sea par o impar.

En los casos enque A =0 (estados ¥ ,A, &, ... , ) la pre-
cesidn de $ alrededor del eje internuclear, determina componentes de va-
lor Msﬁ . Para moléculas MS se indica con la letra I ( no confundir
con el simbolo © para A=0).

_s (13) .

Momento angular total de los electrones;multipletes

. - > > .
AsT como para atomos J =L + g , para moléculas el momento an-

gular total a lo largo del eje internuclear es :

Q= A+ I (14)
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Si A # 0 , hay 25 + 1 valores distintos de A + I para un
dado valor de A . Entonces, como resultado de la interaccidn de g

con el campo magnético producido por A , estos 2S5 + 1 valores se des-

doblaradn en un multiplete de 2S + 1 componentes. Si A =0 , no hay
campo magnético en la direccidn del eje internuclear y por lo tanto no o-

curren desdoblamientos.

De acuerdo a la nomenclatura internacional, al valor de A se
le agrega un supra-indice que indica la degeneracién ( 2S5 + 1) , y un

subindice que indica el valor de A+ S :

25+

Aopsg (15) .

Como ilustracidn podemos ver el siguiente ejemplo: supongamos A =2 vy

S=1 . Entonces, X=1,0, -1 ; por lo tanto tendremos:

En la fig. 5 se muestra el diagrama de niveles de energia co-

rrespondiente al ejemplo anterior.

|

3
s As
7 |
s 1 3
— - - ' AZ
N
N
3
N— A,

. | .
Sin tener en cuen- Teniendo en
ta la interaccidn 1 cuenta dicha

[
de A con S interacciodn

figura 5
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Propiedades de simetria de las autofunciones electrdnicas

Para la clasificacidon de estados electrénicos moleculares, las
propiedades de simetria de las autofunciones electrdnicas son muy impor-

tantes.

Si la autofuncidn electrénica de un estado no degenerado ( es-
tado % ) cambia de signo cuando se ''refleja' en un plano que pasa por
ambos nlcleos, el estado se 1lama L . Si no cambia de signo se llama

A

Si los dos nicleos en la molécula tienen la misma carga ( por
ejemplo: N'* N' ), el campo en el cual se mueven los electrones tie-
ne un '"‘centro de simetria''. Si, como consecuencia de esta simetria, las
autofunciones electrénicas permanecen invariables, el estado al cual per-
tenecen se llama '"'estado par' y se lo indfca con la letra "g'" ( del ale-
man ''gerade' ) . Si cambian de signo cuando se produce una reflexidn res-
pecto del centro, entonces tendremos un 'estado impar' y se lo indica con
la letra "u" ( 'ungerade'" ) . Entonces la propiedad de simetria par
o impar se identifica agregando el subindice '"g'" o '"u'" al simbolo del

término, por ejemplo Zu s Zg , ﬂg , ﬂu s eee o

IT. 3. b. Acoplamiento de los movimientos de rotacidon y electronicos

Hemos considerado ya el movimiento de los electrones en el cam-
po de dos niicleos fijos habiendo despreciado el hecho de que en realidad
los niicleos rotan y vibran simultaneamente con el movimiento de los elec-

trones.

En esta seccidn consideraremos, en particular, la influencia

mutua de los movimientos de rotacidn y electrdonicos y veremos con qué ni-
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meros cuanticos se describen los niveles rotacionales en los distintos
estados electronicos. Estas interacciones mutuas dan lugar a los lla-
mados casos de acoplamiento de Hund. Aqui sGlo estudiaremos los casos

(a) y (b) ya que son los Ginicos que se presentan en nuestros estudios.

Casos de acoplamiento de Hund

Caso (a) de Hund

- En este caso partimos de que la interaccidon entre la rotacidn nu-
clear y el movimiento electrdnico es muy débil, mientras que el movimiento
electronico en sT mismo estd ligado muy fuertemente a la linea que une am-
bos nlicleos. En este caso, 8 ( momento angular electrdnico ) y N ( mo-
mento angular de la rotacién nuclear ) forman la resultante J , que es
constante en magnitud y direccion. s} y N rotan ( nutan ) alrededor de
este vector. Al mismo tiempo, las precesiones de T Y ¢ tienen Jugar
alrededor del eje internuclear; en el caso (a) de Hund esta precesidn tie-
ne lugar con velocidad mucho mayor que la de nutacién. En la fig. 6 se

muestra el diagrama vectorial para este caso.

figura 6
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Caso (b) de Hund

Si A=0 y S=0 , el spin 3 no presenta ningidn tipo de
acoplamiento al eje internuclear, lo que implica que ﬁ no esta definido.
Por lo tanto, ya no se pueden aplicar las consideraciones del caso (a) .
En algunas moléculas livianas, aln siendko A =0 , 3 puede presentar un
acoplamiento muy débil con el eje internuclear. Este hecho es lo que ca-

racteriza al caso (b) de Hund.

Aqui el momento angular kX (=0) y N forman una resultante
llamada momento angular total en ausencia de spin y que se simboliza con
K . La suma vectorial de K Y S da J ( momento angular total inclu-
yendo el spin ) . En la fig. 7 se ve el diagrama vectorial de este caso

de acoplamiento.

/
-
s

®
/
\X

figura 7
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Transicidn del caso (a) al (b) de Hund

Mientras los estados I siempre pertenecen estrictamente al ca-
so (b) , los estados ¥ , A, ... , frecuentemente pertenecen a casos
intermedios entre (a) y (b) . Para los casos en los que no existe ro-
tacién o existe muy poca, el caso (a) es una buena aproximacién; es de-
cir, % est3 acoplado con i , entonces @  esta definida. Sin embargo,
si el desdoblamiento del multiplete no es grande, a medida que j aumenta,
la velocidad de rotacidn de la molécula se hace comparable con la veloci-
dad de precesidn de 'g alrededor de K , ¥y finalmente, para 3. mayores
predomina la influencia de la rotacidn molecular. Consecuentemente, g
se desacopla del eje internuclear y forma con K ( que es la resultante
de X+ N ) el momento angular total J , de acuerdo al caso (b) .

Este proceso se llama de ''spin desacoplado''.

La fig. 8 ilustra el comportamiento de las componentes del esta-
do B3ﬂ9 de la molécula de N, como un ejemplo de un estado triplete que
cambia del caso (a) al caso (b) . Se han graficado las desviaciones
respecto de BoK(K + 1) - D,K2(K + 1)2 , usando las férmulas dadas por
Budo para los términos rotacionales para cualquier grado de desacoplamien-

to.

Sobre las bases de las ecuaciones generales de Hill y Van Vleck,
Budé ha dado las siguientes formulas para los términos rotacionales con

cualquier grado de desacoplamiento de spin:

Fi(9) =B, 0 J (1) - /7y - 22,3 -0, (0 - /)"
F2(J) =B, [ J (J+1) + 4z21-D, (J + 1/, )
Fa(J) =B [ J (3+1) + vV, - 22, 1 - D, (J +3/5)"
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-1

cm
30 |
20 |
10 L 3“2
3,
Mo
-
0 10 20 K
figura 8
donde
Zy = A% Y (Y-4) + %/3 + 4g (J+1)
_ 1 2 4
Zy = —— [ A2 Y (Y-1) = */q9 = 20 (J+1) 1]

3z,

El término Y = A/BV es una medida del acoplamiento del spin al eje inter=
nuclear. Para el caso (a) de Hund Y =« , mientras que para el caso
(b) Y=0 .

De acuerdo a los resultados de la fig. 8, para valores de K su-
periores a 20 aproximadamente, el estado se encuentra en el caso (b) de
Hund, mientras que para valores inferiores ( de hasta 10 ) se halla en el
caso (a) vy para valores entre 10 y 20 aproximadamente, se encuentra

en un caso (a) - (b) .
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En el Capitulo IV se verd que la obtencidn de lineas con nimero
cuantico K menor que 7 , jusitifica la suposicidon de que el estado

BBﬂg se encuentra en el caso (a) de Hund.

Desdoblamiento A

En los casos (a) y (b) de Hund la interaccidn entre la rota-
cion del nicleo y L ha sido despreciada. Para grandes valores del nime-
ro cudntico de rotacidn J esta interaccidn debe ser tenida en cuenta y
es la responsable de producir un desdoblamiento en dos componentes para
cada valor de J en los estados con A # 0 ( los cuales son doblemente

degenerados cuando no se considera la rotacidn del niicleo ).

En general, este desdoblamiento aumenta con el incremento de la
rotacion, es decir, con el aumento de J . Se presenta en todos los es-
tados con A 2 0 y es llamade ''desdoblamiento tipo A '. El mismo se
muestra cualitativamente en la figura 9 (diagrama de niveles de energia

aplicado a un estado 7).

La distribucion de intensidades tipica del desdoblamiento A

se muestra en la fig. 10

ITI. 3. c. Tipos de transiciones electrdnicas

Una vez conocidos los niveles de energia de la molécula, sus au-
tofunciones y niimeros cudnticos, estamos en condiciones de predecir qué
tipo de transiciones electrénicas tendran lugar. Para ello debemos calcu-
lar el elemento de matriz R~ del momento dipolar eléctrico . Si este
elemento es distinto de cero para dos estados n 'y m , &stos pueden

combinarse entre s7 con emisidén o absorcidon de radiacidn con una dada
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J
- 5
N I
- 3
. 2
_ 1
y (0) - —
(a) del rotador (b) del trompo simé-
trico
figura 9

Para el trompo simétrico,
se supuso A = 1. El nivel
de linea de puntos corres-
pondiente a J = 0 , no apa-

rece.
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figura 10

probabilidad. Si el elemento de matriz es igual a cero, la transicidn en-
tre los estados n y m estd prohibida como transicion dipolar eléctrica.

El cédlculo del elemento de matriz da lugar a las llamadas ''reglas de selec-
cién',

Reglas de seleccidn generales

Para cualquier sistema atdmico, la regla de seleccidn para J
es:

AJ

(]
o
-
I+
-t
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con la restriccién J =0 4 J =0 . Ademds, términos positivos ( + )

se combinan solamente con negativos ( - ), y viceversa.

Para nicleos idénticos, se cumple que términos simétricos ( s )
se combinan sélo con simétricos, y antisimétricos ( a ) s6lo con antisimé-

tricos.

Si los niicleos son de igual carga, términos pares ( g ) se com-

binan sdlo con impares ( u ) y viceversa.

Reglas de seleccidn validas para los casos (a) y (b) de Hund

1°) En los casos (a) y (b) de Hund, A est3 definido y la regla de

seleccion que vale para €l es:
AL =0 , #1

2°) Otra regla de seleccidn muy importante es la que permite la combina-
cién de estados positivos entre sT y negativos entre si, pero no en-

tre positivos y negativos:

st st T T st

. + - .
Sin embargo, tanto los estados I como los I pueden combinarse

con los 1 ,

3°) En cuanto a 3 , la regla vigente es:

AS =0

lo que implica que sGlo pueden combinarse estados de la misma multi-

plicidad,
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Reglas de seleccidn sdlo para el caso (a) de Hund

1°) AY = 0

2°) AJ
AJ

O esta prohibida para =0 > Q=0 y sdlo es posible

1

Reglas de seleccidn sblo para el caso (b) de Hund

+ - - -
En este caso K esta definido, entonces:
AK =0 , %1
con la restriccidon: AK = 0 estd prohibida para transicidn

L>I .

Reglas de seleccién cuando un estado pertenece al caso (a) vy el otro al
(b) de Hund

Cuando un estado pertenece al caso {a) vy el otro al caso (b),
las reglas de seleccidn especiales pierden su validez y las Gnicas aplica-

bles son las que se cumplen para ambos casos de acoplamiento.

Como resultado del desacoplamiento del spin, muchas veces ocurre
que ambos estados se aproximan al caso (b) para grandes nimeros cuanti-
cos. En este caso son vilidas las reglas especiales para el caso (b) .
Frecuentemente ocurre que ambos estados electrdnicos pertenecen al caso
‘(a) para pequefios nimeros cuanticos y al caso (b) para grandes nimeros

cuanticos.
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Transiciones electrdnicas permitidas - Notacidn

Para designar una dada transicidon electrénica, el estado supe-
rior se escribe en primer lugar y luego el inferior. La notacién 1'% - %
significa una transicién para la cual el estado superior es !9 vy el infe-
rior 't .

Si varios estados electrdnicos de una molécula son del mismo tipo,
se pueden distinguir unosde otros agregando una letra X, A, B, ... , a, b,
delante del simbolo del término o algunas veces por uno o mas asteriscos

adicionados al mismo. Entonces, describimos las transiciones por simbolos

tales como A!'fM - x!T o Bz -x!z (o-Z

B

e o
ww

- 5" ), etc. La letra X
frecuentemente es usada para el estado fundamental de la molécula en cues-
tidn.

Ahora estamos en condiciones de concentrar nuestra atencidon en la
molécula de N2 , que es el objeto de nuestros estudios. Refiriéndonos a
la misma, se trata de una molécula diatdmica, cuyo diagrama parcial de ni-

veles de energia es el mostrado en la fig. 11, Las transiciones mostradas

corresponden sdlo al Primer Sistema Positivo y Segundo Sistema Positivo.

La molécula de nitrogeno es el material basico para una variedad

de laseres que operan con diferentes transiciones,

Los niveles electronicos moleculares entre los cuales se han ob-
servado todas las transiciones de emisidn estimultada, se muestran en la

fig. 12 .

Los mas importantes laseres de N, se han obtenido en el Pri-
mer y Segundo Sistema Positivo de los espectros moleculares, Las lineas

surgen de transiciones entre los niveles tripletes de la molécula.

El Primer Sistema corresponde a transiciones desde el nivel

B3ﬂg al A3Z: ( ver fig. 11 ), con emisidn en la zona |.R. det es-
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pectro.

Las lineas del Segundo Sistema Positivo ( fig. 11 ) corresponden

al U.V, cercano y resultan de transiciones entre los estados C3ﬂu - Baﬂg.

A continuacidn estudiaremos la transicidn 37 - 31 solamente a

modo de ejemplo,

Transiciones 37 - 3¢

Si ambos estados 31 pertenecen al caso (a) de Hund ( seccién
II.3.b ), de acuerdo a la regla de seleccidn AL = 0 , hay tres sub-ban-
das: 3y - 310 ; 31, - 3¢, y 34, - %0, . Si nos desentendemos del
desdoblamiento A , cada sub-banda tiene una rama R fuerte, una P

fuerte, y, salvo 3%y - 31, una rama Q débil, Por lo tanto cada

banda tiene tres cabezas.

Las mismas seis ramas fuertes ocurren si ambos estados 39
pertenecen al caso (b) o si ambos pasan del (a) al (b) con aumento
de la rotacidon. Para todos los valores de K del primer caso y para
grandes valores de K en el segundo, las tres ramas P estan aproxima-

damente juntas y las tres ramas R también.

En 1a fig. 13 se muestran las ramas principales de una transi-

cién 30 - 30 en un diagrama de niveles de energfa.

En este diagrama se supuso una rapida transicién del caso (a)
al (b) de Hund.
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II. L4, Ganancia de las transiciones electrénicas en moléculas diatdmicas

II. 4, a. Férmula general parz la ganancia de transiciones electrdnico-

vibro-rotacionales y dependencia con la temperatura del gas

Se sabe que la temperatura de operacidn de los l3seres gaseosos
afecta significativamente la potencia de emisidn de los mismos. Como
ejemplos podemos decir que en el caso del laser de He-Ne , al aumentar
la temperatura aumenta la potencia, es decir, aumenta la ganéncia de la
transicién, mientras que en l3seres como los de N, .y €O , una dismi-

nucion de la temperatura permite acrecentar la potencia de salida.

No se pretende, en esta seccidn, detallar la deduccidén [22]

sino, por el contrario, dar una idea sintética del fendmeno.

La expresidn clasica para la ganancia en el centro de linea

( para v = v, ) es:

Wve ) =/In2 X g'A (N N,y

q Av Ly g' g"

donde A = coeficiente de Einstein para la transicidon considerada
N'= poblacion del nivel l&ser superior
N''= poblacidn del nivel laser inferior
g'= peso estadistico del nivel superior

g''= peso estadistico del nivel inferior

De acuerdo al andlisis hecho por V. M. Kaslin y G. G. Petrash

[21] la ganancia de una transicidn electrdncio-vibro-rotacional

VLN LN LI L L1
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se puede representar en la forma:

Ve ) = 9, he /M Apr Qyrn s "

S a 3 JlJll
9, * 9, 87k 29k ve v Tmol

B; N& exp [( -B; hc/kT; ) JT(J + 1)]

T exp L[( -B; hc/kT; ) Y(Q + 1)]

) BU Nc exp [( -BU hc/kT: ) J(J" + 1)) (47
™ exp [( -BY hc/kTh ) @(@ + 1)] ’

donde 9,1, €S el factor de Franck-Condon vy SJ estd relacionado con

e
el factor de Honl-London., Para derivar la expresign (17) se han realiza-
do algunas suposiciones: 1°) Se supuso que se satisfacfa la aproximacidn
de Born-Oppenheimer ( ecuacidén (1) ); 2°) Que la molécula es un trompo
rigido simétrico; 3°) Que el acoplamiento del momento angular de los e-
lectrones corresponde al caso (a) de Hund ( Seccidn II.3.b. ); 4°) Que
la distribucidn de moléculas entre los subniveles vibracionales es del ti-

po de Boltzmann.

El factor 9, / gz + g: ) que aparece en la ecuacién (17) es
significativo sdlo en moléculas simétricas con niicleos idénticos ( m,, 0,,.)
gobierna 1a secuencia de intensidades en espectros moleculares de emision.

( Los supraindices a y s corresponden a los estados antisimétricos y

simétricos, respectivamente ). La secuencia depende de la naturaleza de la
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transicidon, es decir, de las propiedades de los niveles activos:

a) para estados A =0 ( estados I ) este factor es el responsable de
la alternancia entre lTneas fuertes y débiles con cada nimero J , por
ejemplo, todas las 1Tneas con nimero par de J son fuertes, y las que
corresponden a J impar, débiles,

b) para estados con A =2 0 ( estados ¥ , A, ... , ) cada subnivel rota-
cional emite dos 1Tneas ( doblete A ) una de las cuales es débil y la

otra fuerte.

Se llega a la ecuacién (17) suponiendo que después del pulso
de excitacion, la distribucién entre los grados de libertad de traslacidn
permanece invariable y la distribucidon entre los subniveles rotacionales
de diferentes estados puede ser descripta por la formula de Boltzmann con
una temperatura definida. Como consecuencia, la expresidon (17) incluye
tres temperaturas: Tmol ( representa la distribucidén de moléculas entre
los grados de libertad vibracionales, descriptos por la férmula de
Maxwell ), T; y T; ( describen la distribucidn de Boltzmann de molécu-
las entre los subniveles rotacionales de los niveles vibracionales activos

superior e inferior ).

Si la duracidn de la relajacidn rotacional, en los niveles vibra-
cionales en cuestidn, es considerablemente menor que el tiempo de decai-
miento de los mismos (. relajacidn rotacional ripida ), en todos los nive-
les vibracionales se establece wuna distribucion de Boltzmann de los sub-
niveles rotacionales con una temperatura T = Tr = Tmol . En caso con-
trario ( relajacidén rotacional lenta ), los valores de T; y T: pueden

diferir entre sT y ademads de T .
mo |

Supondremos, de ahora en mds, que los niveles activos de una mo-
lécula son excitados por impacto electrénico directo a partir del estado
fundamental y podemos suponer formalmente que en ambos casos limites de
relajacién rotacional, la distribucidn de poblacion entre todos los esta-

dos estad descripta por una temperatura que es la del gas T =T

mol
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Teniendo esto presente podemos reescribir la ecuacidn (17) como:

gn AVI q‘vlvll
kl(\)o)=QVM B”N”Sln)<
S 4 42 WV ITVT v v J'J
gn gn o

exp [( -BL he/kT) J' (4* + 1)]
X a -
exp [( -B! hc/kT ) Q' (Q' + 1)]
exp L( -B" hc/kT ) J' (J" + 1)]
= Y (]8) ’
exp L( -BU he/kT ) Q' (92 + 1)]

1
donde Q = hc"*/8%k(2TkN*) /2 ; N* es el nimero de Avogadro;

a= N; B; / NU BU es el coeficiente de inversidn vibracional.

Queda claro de la ecuacién (18) que la expresién de la ganan-
cia incluye una dependencia explicita con la temperatura. Sin embargo, al-
gunas de las cantidades en esta ecuacidn pueden depender implicitamente de

la temperatura.

El valor de la ganancia y la ocurrencia de inversidon de poblacidn
estan gobernados por la diferencia que aparece entre llaves en la expresidn
(18) , la cual depende fuertemente del pardmetro a . Este parametro de-
pende fundamentalmente de la relacidn NQ / NU , Y a su vez, N; y NU

estan gobernadas por las condiciones de excitacidon y decaimiento.

La dependencia de la ganancia de un laser con la temperatura
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varia de acuerdo al mecanismo de inversidn de poblacidn.

Supondremos que los niveles activos son excitados por impacto
electronico directo a partir del estado fundamental y que decaen emitien-
do radiacidn espontanea. Consecuentemente, supondremos que N; y NU
son independientes de la temperatura. Una comparacidn de los resultados
de tales cdlculos con los datos experimentales revela en qué casos se
Justifica esta suposicién, de tal manera que puede identificarse el meca-

nismo de inversidn de poblacidn.

La ecuacién (18) muestra que la dependencia temporal de la
ganancia varfa linea a lTnea. Es interesante considerar el comportamien-

to del méximo valor de la ganancia, es decir, de J

max °

Si suponemos en forma aproximada que los factores de Honl-
London aumentan linealmente con J' , y si usamos las expresiones para
Jméx que aparecen en la referencia [21], reemplazando en la ecuacidn
(18) se puede demostrar que en el caso de altos coeficientes de inver-
sién vibracionales ( a > 1) , la mdxima ganancia de todas las ramas

puede aproximarse satisfactoriamente por:

o AN
Vv

Entonces, para altos valores de a , la ganancia en el maximo de la
distribucidon rotacional es, en forma aproximada, inversamente propor-
cional a la temperatura del gas. Esto es debido a la influencia de
dos factores: 1) dependencia con la temperatura, del ancho de 11~
nea Doppler, 2) redistribucidn de la poblacidn entre los subniveles

rotacionales de los niveles vibracionales activos.

Si a es cercano a la unidad, habrd que incluir el segundo
término dentro del corchete de la expresién (18) . En este caso la
dependencia de la ganacia con la temperatura es muy compleja y son ne-

cesarios cdlculos especificos para cada caso.
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ITI. 5. Mecanismos de excitacidn de la molécula de N;

ITI. 5. a. Descargas eléctricas en gases

Las descargas eléctricas en gases pueden ser de dos tipos: con-
tTnuas o pulsadas. Debido a que en nuestros experimentos se utilizaron
descargas pulsadas, es que describiremos brevemente las caracteristicas de
esta Gltima. En las descargas pulsadas un abrupto frente de tensidn su-
ficientemente alto provoca la ruptura del gas que termina luego tan brusca-

mente como empezd, comportandose la corriente en forma similar.

La tensidn de ruptura Vr depende del gas, de la presion del
mismo y de la separacidon de los electrodos, o dicho de otra forma,depende
del gas, de la presion y del cociente E/p . Siempre que el campo eléc-
trico sea uniforme y que el producto de la presidon por la distancia entre
electrodos sea menor que 150 torr.cm , se cumple la ley de Paschen, que

dice que el Vr es s6lo funcion del producto p.d .

Una vez establecido el potencial Vr entre los electrodos,
transcurre un cierto tiempo, llamado tiempo de ruptura ( t ) , durante el
cual la tension crece hasta un valor determinado por la inductancia y la
resistencia del circuito y por la energia que entregue la fuente. Luego
del rapido crecimiento inicial de la tensidon, llega el instante de la rup-
tura del gas, caracterizado por una dristica reduccidn de la resistencia en
el canal de descarga, por lo que la tensidn cae practicamente a cero, to-
mando en ese instante la corriente su maximo valor. Esta decae luego expo-

nencialmente de acuerdo a la constante de tiempo del circuito.

Los resultados del trabajo realizado por P, K., Cheo y H. G. Cooper

[3] con descargas pulsadas en CO se muestran en la fig. 14 .

Durante el periodo de ruptura, el cociente E/p puede tomar

grandes valores ( préximos a 200 V/cm.torr ) determinando el grado de ioni-
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zacibn y excitacidn que se produce dentro del gas. Este cociente gobierna 1la

energia ganada por un electrén en un camino libre medio.

| . 2 .
HHHHHHHHHHHHHHHH Kv HH (a) Vv tensidn, | corriente

! y L pulso laser para

A
N
FHH ;ir:;ib:'
\r—
P

thomb ~ b -

(b) V tensién, S pulso de

3 luz espontaneo y L in-

tensidad laser para

tbomb = tb ‘

Amplitud relativa

3L b
LANEEE N

La escala temporal es

de 0.2 ps/ cm

Tiempo _ >

figura 14

Serfa de inter8&s conocer la distribucién de energia de los elec-
trones en la descarga. Si bien no existe bibliografia sobre medidas expe-
rimentales de esta funcion, ni de la energia media de los electrones en mo-
léculas diatomicas, W. L. Nigahan [23] realiza un cidlculo de dichas funciones
resolviendo numéricamente la ecuacidn de transporte de Boltzmann [24], [25]

para condiciones de descarga a bajas presiones en N, , CO y CO, ,uti-
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lizando datos de secciones eficaces de excitacion dados en las referencias
(26], [27], y [28] . Los resultados de los cdlculos muestran que la fun-
cién distribucidn de energia de los electrones es altamente no Maxwelliana.
Sin embargo, una medida cuidadosa de la composicion del gas y de la rela-
cién E/N es usualmente accesible y, si las acoplamos con los resultados
del presente and3lisis, nos permite evaluar la energia media de los electro-
nes, la transferencia de potencia fraccional electrbnica y las tasas de

excitacién vibracional electrén-molécula.

II. 5. b. Secciones eficaces de excitacidn

Al desconocimiento de la distribucion de energia de los electro-
nes, que dificulta el entendimiento de los mecanismos de excitacidn de la
molécula de N, , se le suma la discrepancia entre los valores tedricos
y experimentales de las secciones eficaces de excitacidon para los distin-

tos niveles electrénicos obtenidos por varios autores.

De los seis niveles electrdnicos del N, mostrados en la figu-
ra 12, sélo el C3ﬂu tiene una seccidon eficaz de excitacidon lo suficien-
temente conocida como para construir un modelo tedrico preciso. Las de-
mas transiciones ( principlamente las I.R. ) involucran estados electré-
nicos con funciones de excitacidn poco o nada conocidas, haciendo casi im-

posible el estudio de los procesos de excitacidn de los mismos.

Varios autores se han dedicado al estudio de las secciones efi-
caces, tanto tebrica como experimentales de varios estados electrdnicos.
En particular, en un trabajo presentado por Cartwright et al [29], se com-
paran los resultados tedricos de éste con los experimentales realizados por

otros autores,

En el caso del estado C3ﬂu , la seccidn eficaz tedrica con-

cuerda muy bien con las experimentales. La pequeia diferencia existente
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. +
entre ellas puede deberse a una pequefia contribucidon del estado E3£g

al Csﬂu , debido a un proceso de cascada.

Respecto al estado A3Z: , la seccibn eficaz calculada por
Cartwright muestra un corrimiento de 5 a 6 eV respecto de la calculada
por Borst [29]. La diferencia se puede explicar debido a que este Gltimo
utiliza un método experimental ''del haz molecular' que es razonablemente
bueno para estados que no reciben contribucidn de cascada, pero que no re-
fleja la realidad en casos en que el estado recibe amplia contribucidn de

) +
cascada de estados superiores, como es el caso del A3£u .

Algo similar ocurre con el estado B3ﬂg . La seccidn calculada
por Stanton y St. John [29] es mucho mayor que la calculada por Cartwright,
debido a la gran contribucidn de cascada a ese estado, que afecta los re-
sultados experimentales. Un total de seis estados tripletes decaen por
cascada al estado B , produciendo una poblacidn vibracional sustancial-

mente diferente que la producida por impacto electrdnico directo.

Resumiendo, excepto para el estado C , las secciones eficaces
de excitacion presentadas por Cartwright difieren de las experimentales
halladas por otros autores. Todas las secciones tedricas resultaron meno-
res que las experimentales y muchas de aquellas alcanzan su maximo valor
a energias electronicas mayores que las previamente informadas. Esto difi-
culta en gran parte el entendimiento de los mecanismos de excitacion de la

molécula de N, .

IT. 5. c. Posibles mecanismos de excitacion del Primero y Segundo Sistema

Positivo del N»

Como sabemos, este tema siempre fue motivo de extensas discusio-

nes. No exsiten datos precisos que permitan definir sin equivocaciones el
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mecanismo por el cual se logra inversidn de poblacidn de los niveles su-

periores del Primer y Segundo Sistema Positivo.

La emision espontdnea de ambas transiciones comienza con la
crecida del pulso de corriente. El sistema U.V. operara en forma super-
radiante sin los espejos que conforman habitualmente la cavidad, pero pa-
ra obtener oscilacion con la baja ganancia que posee la transicidon 1.R. ,

es necesario contar con una cavidad que sirva de realimentacidn.

Segin la referencia [30], la diferencia de ganancia entre los
dos sistemas da origen a la diferencia temporal, entre las salidas laser

U.v. e I.R. , que se muestra en la fig, 15:

Pulso l3ser U.V.

Salida

Pulso laser 1.R.

T ™~ T v 1 1 3 L4 T v

0 100 200Tiempo (ns)

figura 15

Un mecanismo propuesto para explicar la superpoblacidn del nivel
C es la excitacidn a niveles superiores los que, por desexcitacién no ra-

diativa o en cascada por emision de radiacidn, pueblan al C . Otro, pue-
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.. 3 + . . s .
de ser la formaci6n de iones N, o la disociacién en atomos del N , los

que, por recombinacidn poblardn el C . En la fig. 16 se hace un andlisis

Excitacion

U.v.
N (3tomos) N; (moléculas)
|.R.
( \ , . -
1 10 102 103 10h T (ps)
figura 16

temporal de la radiaci6n emitida [13], destacando el tiempo de formacidn

de iones de N; y el de disociacidon de la molécula.

Dado que la emisidén laser U.V. se produce durante la crecida del
pulso de excitacidn, es obvio que los dos Gltimos procesos nombrados no

son responsables de la inversion de poblacién ya que ocurren mucho después.

El mecanismo de impacto molecular resonante propuesto por
Mathias y Parker [2], en 1963, no puede dar cuenta, entre otras cosas, del
aumento de ganancia con la disminucidn de la temperatura de operacion.
Los autores sostenian que en la descarga, el impacto de los electrones con

moléculas en el estado fundamental excitaba preferencialmente el sistema
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de estados singletes, ya que no se requeria cambio de multiplicidad. Mu-
chas de estas decafan al primer estado singlete excitado ( a'fT_ ) que

- P . 3+ - g.
no esti conectado Opticamente con el nivel A Zu y ademas es débilmente
metaestable. Cuando moléculas en el nivel alﬂg chocan con las que es-
tdn en el estado fundamental, llevan a éstas al estado B3ﬂg , quienes

luego decaen al A3Z: .

Otro mecanismo propuesto es el de produccién indirecta ( un pro-
ceso resonante ) de un i6n N, en el estado 25t quien rapidamente
( 107'® segundos ) decae al estado Caﬂu de la golécula neutra. A pesar
de ser un proceso indirecto, el hecho de ser extremadamente rapido y el
de tener una seccidn transversal con un gran pico de absorcidn en 11,48 eV,
( valor muy préximo al del estado C3ﬂu ), permitir3d superar las dificul-
tades de los mecanimos ya propuestos. Sin embargo resta demostrar que la
desexcitacion de éste es selectiva respecto al C ( hasta el momento se
ha determinado su decaimiento al fundamental de la molécula estable ) y, de
producirse ésta, que la probabilidad de poblacién de ambos niveles del
desdoblamiento A sea semejante en ambos casos, de manera de reproducir

lo mostrado en ta fig. 10 .

Finalmente, mencionaremos que los hechos de encontrar emision
espontdnea a partir del nivel laser superior C3ﬂu , inmediatamente de
comenzado el pulso de corriente de excitacidon, y emision superradiante du-
rante el tiempo de crecida del pulso de excitacidn, constituyen una fuerte
evidencia de que la excitacidon del estado C3ﬂu es por impacto electroni-

co directo.

La deteccidn de emisidn espontdnea del nivel B3ﬂg en el co-
mienzo del pulso de corriente de excitacidn sugiere también una excita-

cidn selectiva por impacto electrdnico directo para dicho estado.

Suponiendo que ambos niveles laser C3ﬂu y B3ﬂg son excitados

en colisiones inelasticas electrdnicas directas que causan una transicidn
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vertical del nivel fundamental hacia ambos estados tripletes ( como lo in-
dica el principio de Ffanck-Condon ) y recordando la fig. 11, se puede

deducir cualitativamente que debido a que las separaciones internucleares
del equilibrio de los estados B y C son mayores que la del estado fun-
damental, la excitacidén del C serd fundamentalmente a los bajos nimeros
cudnticos, mientras que para el estado B serd hacia los nimeros cudnti-

cos mas altos.

Cuantitativamente, la probabilidad de excitacidn de cada ni-
+
vel vibracional de los estados B y C a partir del fundamental x! g

( v'' = 0 ) es aproximadamente proporcional al factor de Franck-Condon.

Segin lo expresado en el apartado II.5.b es muy dificil en-
contrar acuerdo entre las secciones eficaces medidas y calculadas. Sin
embargo, de acuerdo a los resultados obtenidos por Zapesochnyi [31], la
seccion eficaz total del estado B es mayor que la total del estado C
( fig. 17 ).
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Presentado asT el problema, parece imposible producir inversion
de poblacidn entre los estados C y B por excitacidn por impacto elec-
trénico a partir del estado fundamental bajo cualquier condicidn de des-
carga. Sin embargo para saber si es realizable o no la inversidn de po-
blacidon, es la magnitud de la seccidon eficaz de los niveles vibracionales
"individuales' de cada estado electrdnico C3ﬂu y B3ﬂg , 12 que debe

tenerse en cuenta.

Willett [30] calcula las secciones eficaces individuales para
los niveles vibracionales de los estados C y B a 35 eV , obtenien-

do los siguientes resultados:
3 3
Qoo( C T, ) > Qo1 (B ﬂg )
> B
Qoo g )
3 3
Qo1( C ﬂu ) > Qoo (B ﬂg )

donde Qv”v' es la seccion eficaz individual del nivel v' a partir de V'..

El hecho de que, habiendo gran cantidad de trabajos sobre el tema,
se haya observado emisidn laser sdlo en las transiciones de v' =0 ( del C)
a v'=0y 1 (del B )yde v'i=1 (del C)a v!=0¢( det B)
apoya la suposicion de que el mecanismo de excitacidn es por impacto electrd-

nico directo,

Respecto al Primer Sistema Positivo, el hecho de encontrar emision
espontanea a partir del estado B3ﬂg durante la crecida del pulso de corrien-
te indica que la excitacidn es por impacto electrdncio directo a partir del es-
tado fundamental, con alguna posible contribucidn por decaimiento radiativo ra-
pido del estado Caﬂu . El retraso que existe entre el pulso superradiante U.V,
y el comienzo del pulso laser |.R. ( fig. 15 ) se debe al tiempo que emplea
este Gltimo para realimentarse dentro de la cavidad [30]. No esta relacio-

- - - - - - -
nado con ningln retraso en el proceso de excitacidn del nivel laser supe-
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rior ni con ningln proceso de despoblacidn que involucre el nivel l3ser in-

ferior.,

Refiriéndonos a la fig. 11 vemos que debido al desplazamiento de
la distancia internuclear de equilibrio, las transiciones verticales a par-
tir del estado fundamental poblaran predominantemente niveles vibracionales
superiores a v = 4 del estado A32: y los md3s bajos del estado B3ﬂg .
La Gnica forma de poblar los niveles cudnticos vibracionales mis bajos del
estado A32: es por procesos radiativos desde el nivel laser superior y
por procesos colisionales desde otro; estados. Ambos procesos serdn mucho
mds lentos que el proceso de excitacidn del estado B3T por impacto elec-
tronico. Durante el perfodo de ''ruptura' de la descargg, cuando la excita-
cion del nivel laser A323 es insignificante y cuando la distribucidn de
energia de los electrones estd corrida hacia valores m3s altos, la inver -
cidn de poblacidn entre los niveles Baﬂg y A3ZZ es alcanzada facilmen-

te.

Willet [30] calcula los productos entre los coeficientes de tasas
de excitacidn Aoyt Y probabilidad de emisidn q,1n Para las bandas 13-

ser |.R. . Los resultados se muestran en la Tabla 0 .

Se ha informado oscilacion laser en doce de las dieciseis bandas
listadas en 1la Tabla 0 . Sorpresivamente, algunas de las transiciones
que tienen un valor relativamente alto del producto Qg1 * Ay NO han
sido observadas, mientras que las bandas 0-0 y O0-1 ( quienes presentan

productos relativamente pequefios) son obtenidas facilmente.

Parece probable que la cascada U.V. superradiante:
¢« (vt=0) > B3 (v'=0,1)
u 9
tenga un considerable efecto sobre la tasa de excitacion de los niveles vi-

bracionales del estado B, y consecuentemente afecte a través de la in-

teraccién con las transiciones |.R, , el grado de inversion que es posi-
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ble alcanzar en varias transiciones del Primer Sistema Positivo. Esto sur-

ge debido a la incapacidad del estado metaestable A32:( v 1 ms ) de decaer

Govt * Qyryn vio= vl Avac L ]'[5 P 1317
(unid. arb.)
30 3-1 0.7574 - 0.7627
27 L -2 0.7485 - 0.7504
26 1-0 0.8836 - 0.8911
19 2 -1 0 8656 - 0.8725
18 2 -0 0.7714 - 0.7755
16 3-3 0.9599
13 b -1 -
11 1-3 1.43
11 L -4 -
10 2 -2 -
9 1 -4 -
8 0-0 1.0439 - 1,0538
8 0-1 1.2306 - 1.2350
7 2 -4 1.3646
7 1-2 1.1933
5 0-2 1.4983
TABLA 0O

en una escala temporal comparable a la vida media del nivel laser

B3 (~n 1us ).
g u

En el paragrafo IV.3 se tratard con mds detalle la interaccidn

entre los sistemas 2 (uv. ) vy 1" (1.R. ) de 1a molécula de ni trégeno.



CAPITUIO IIT

DESARROLLO EXPERIMENTAL
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III. 1. Introduccidn

En este capitulo se enumerardn los diferentes arreglos experi-
mentales y los instrumentos utilizados en las experiencias que se deta-

1lan en el Capftulo IV,

Comenzaremos por describir el montaje experimental usado para
la obtencidn de registros espectroscdpicos tanto a temperatura ambiente
como de aire lTquido. Luego se detallaran los dispositivos experimenta-
les utilizados en el estudio de la interaccidn entre el Primer y Segundo
Sistemas Positivos y en el estudio de la salida laser a altas frecuen-

cias de excitacidn.

Posteriormente se hablar3d del sistema de deteccidn y de les
instrumentos usados en las mediciones eléctricas, para luego pasar a

describir los circuitos eléctricos.

III. 2. Montajes experimentales

III. 2. a. Convencional de descarga axial

E1 montaje usado en las experiencias se esquematiza en la fig. 18.
Consiste de un tubo de descarga axial con electrodos '"frios'' de tungsteno
recubierto con indio, lo que permite operar con altas corrientes sin que se
desgasten y sin introducir sustancias contaminantes. EIl tubo terminaba
en ventanas orientadas aproximadamente en angulo de Brewster, lo que per-
mitia disminuir las pérdidas dentro de la cavidad. Un encamisado de vi-
drio ofrecia la posibilidad de refrigerar el tubo con aire liquido para

aumentar, de esta manera, la ganancia de la emisidn estimulada.

En algunas experiencias se roded al tubo con una camisa metdlica
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conectada al electrodo de tierra para proveerle un retorno coaxil a la co-
rriente y reducir asi la inductancia del circuito. Estos detalles pueden

verse en la fig. 19:

ventana de cuarzo
camisa refrigerante

— / ,

U—— £ ~

. 7 —
electrodo

tubo de vidrio Pyrex

espejo camisa metdlica

figura 19

Se usaron tubos de vidrio de distintos diamétros internos ( 3 a

15 mm ) y de diferentes longitudes activas ( 50 a 133 cm ).

El canal de descarga fue evacuado mediante un sistema de vacio
de tipo convencional que consta de una bomba mecanica de dos etapas con
un caudal de 150 lit/ min junto con una Eomba di fusora de mercurio con

lo que se lograban presiones de hasta 10 mm de Hg .

Como medio activo se usd nitrégeno comercial ( 30% de pureza en
volumen ). Mediante llaves intercaladas convenientemente se podia contro-
lar la presidon de trabajo que variaba entre 0,25 y 2 torr , correspon-
diendo las presiones mas bajas a la emisién U,V. vy las @ds altas a 1.R.

La presion se midié utilizando un medidor de termocupla marca Teledyne VH-&



-on caheza DV - 24 calibrada en un rango de 10° hasta 10 torr.

La cavidad Ooptica para el |.R. estaba limitada por espejos
z6ncavos de oro de 1,5 m de radio de curvatura dispuestos en una configu-
racion casi confocal, con reflectividades del 100% para el posterior y una

transmision promedio del 20% para el espejo de acople al exterior,

Para la cavidad U.V. se usaron espejos cbdncavos de aluminio
del mismo radio de cuvatura y de similares transmisiones. En el caso de
emision superradiante sdlo se trabajo con el espejo del 100% de reflecti-

vidad.

Los espejos estaban colocados en montajes que permitfan su ali-
“eacidn mediante tornillos micrométricos; dicha alineacidn se realizd me-

diante un laser de He-Ne comercial.

El montaje mostrado en la fig. 18 provisto de una lente cilin-
drica de cuarzo de distancia focal apropiada que enfocaba el haz en la ra-
qura e entrada de un espectrdgrafo, constitufa el dispositivo basico para

‘a obtancidn de regisiros espectroscdpicos.

IIT. 2. b. Para el estudio de la interaccidon entre el Primer y Segundo

Sistema Positivo

En esta experiencia se trata de estudiar la influencia que, sobre
‘a emision I1.R. ( sistema 17 ) ejerce la emisién U.V. ( sistema 2" ).
ta idea b3sica, que serd explicada m3s detalladamente en el Capitulo 1V, era
inhibir la emisidn U.V. ( C3ﬂu > B ) para estudiar en esas circunstan-
cias la emisidn laser 1.R. B3ﬂg - A3Z: ). Se esperaba, de acuerdo a
questras suposiciones que, al no permitir la emision estimulada U.V. ,

disminuyera la intensidad de la emisién 1[.,R. .

£l equipo experimental para llevar a cabo tales experiencias era,
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basicamente, el detallado en el paragrafo III.2.a . Sin embargo, para
inhibir la realimentacion de emisidn estimulada, fueron colocados dos
filtros intracavidad, uno a cada extremos del tubo. Posefan una trans-
mi$ion que caia a cero por debajo de 4500 ;, y llegaba a un maximo
del 80% en la zona de 1,2 um . Dichos filtros fueron orientados en un

angulo de Brewster para evitar pérdidas por reflexidn.

Para evaluar las posibles pérdidas introducidas por dos ele-
mentos intracavidad, como son los filtros, se estudid en qué porcentaje
disminufa la salida laser cuando se colocaban en su lugar dos laminas
de cuarzo intracavidad, del mismo espesor que aquéllos,orientadas de la

misma manera.

ITI. 2. c. Para el estudio a altas frecuencias de excitacion

Basicamente, el montaje utilizado en este caso es el mostrado
en la fig. 18 salvo por algunas modificaciones introducidas en la etapa
de analisis de la radiacidn y por el reemplazo del circuito de descarga

convencional por otro de alta frecuencia de excitacion.

El objeto de la experiencia era excitar axialmente un laser
de N, a una frecuencia de repeticidon variable y maxima de 5 KHz pa-
ra analizar la variacion de la salida laser con la frecuencia de excita-
ciodn,

Las descargas en el tubo se realizaban a través de una valvu-
la tiratron de hidrdogeno 5C22 . Para evitar complicaciones en el cir-
cuito de excitacidon por efecto del calentamiento, se modularon las des-
cargas de alta frecuencia en paquetes de pulsos de frecuencia variable

entre 1 y 30 Hz y de duracién maxima 4 ms .

Dependiendo de la alta frecuencia seleccionada, cada paquete
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puede contener de 1 a 30 pulsos como maximo. La emisidn del laser de
N, a alta repeticidn estd determinada por las condiciones en que se en-
cuentre el gas en el momento de la descarga, es decir, dependerd del tiem-

po que haya transcurrido desde la excitacidn previa.

El nuevo circuito de descarga ser3d detallado en la seccidn III.5.

ITI. 3. Instrumentos utilizados para la deteccidn y registro de espectros

Para la deteccidn de emisidn estimulada en el |.R. se usd un
detector fotoresistivo de S Pb cuya maxima respuesta a 25°C correspon-

dia a los 2,5 um aproximadamente, y con una constante de tiempo de 120 us.

Aunque la respuesta espectral de esta superficie cae considerable-
mente para la region U.V. , fue posible detectar con el mismo las bandas

0-0 y 0-1 de Segundo Sistema Positivo.

La medicidn de potencia como asi también la caracterizacidon tem-
poral del pulso laser fueron realizadas usando un fotodiodo de silicio

EG & G SGD10 ( Lite Mike Modelo 560B ) de 5 ns de tiempo de crecida.

La observacién fue realizada con un osciloscopio Tektronix mode-
lo 7904 con las siguientes unidades: 7B 92 A de barrido, 7 A 26 de 1 M2
y 200 MHz de ancho de banday 7 A 19 de 50 Q y 500 MHz de ancho de

banda. La escala minima de tiempo es de 0,5 ns .

Para individualizar las distintas bandas de emisidn se utilizd
un espectrégrafo Shimadzu de montaje Ebert, de 3,4 m de distancia focal
con una red plana de difraccion de 600 lineas/mm , de 12 cm por 5 cm

o .

de area rayada, con ''blaze' en 5000 A y '"unblaze' en 25000 A .

La dispersidn en primer orden es de 4,8 A/mm . EIl ancho de

la rendija varid, segin la potencia disponible en las fuentes, entre 15
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y 100 um . Los espectros fueron almacenados en placas Kodak tipo IN
e 1Z ( esta Gltima hipersensibilizada en un bafio de amonTaco [40] )
para la emision |.,R., y 103 a-0 y SA-1 para la emisidon U.V. .
En la fig. 20 se muestra la regidn espectral abarcada por las distintas

placas fotograficas.

A 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
Longitud de onda ( nm )

B Regidn espectral de mayor sensibilidad
Region de sensibilidad atil

Extensidn obtenida con sensibilizado

figura 20

ITI. 4. Mediciones Eléctricas

Para estudiar el comportamiento eléctrico del sistema fueron

utilizados los siguientes elementos:

Las medidas de tensidn fueron realizadas utilizando un punta

resistiva de alta tensidn Tektronix P-6015-1000X de 40 KV de tensidn
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mixima y 4 ns de tiempo de crecida ( conectado a 1 M2 ) .

La corriente que circulaba por el tubo fue observada utilizando
una espira de Rogowsky, autointegradora modelo PIM-220 de baja impedancia
y 2 ns de tiempo de crecida, calibrada a 1,1 KA/Volt ( conectada a

50 @ ).

La visualizacidn fue realizada utilizando un osciloscopio Tektro-

nix modelo 7904, mencionado en la seccién III.3 .

IIT. 5. Circuitos de descarga

Fueron utilizados dos circuitos de descarga distintos: uno conven-

cional de descarga axial y otro para descarga a altas frecuencias.

En la fig., 21 se muestra el circuito de descarga axial tipo con-

vencional.

13ser
ya ' N
:[ \
R (~ 50KQ)
—\VVV/* 1
C __ __—5nf

—a

L .G.

A.T. ~©

figura 21
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Un condensador de 5 nf - 30 KV es cargado con una tensidon en-

tre 20 y 25 Kv .,

El circuito de descarga se cierra mediante el disparo de un
pulso de alta tensidn y baja corriente ( pulso del ''trigger" ), en la
llave utilizada. Como 1lave se usd un explosor ( ''spark-gap') de esferas.
Este circuito permitia obtener valores pico de corriente entre 600 vy
1000 Amperes .

La frecuencia de trabajo era baja, entre 5 y 10 Hz .

Para reducir el tiempo de crecida de la corriente se colocd un
condensador pequefio ( condensador de transferencia ) en paralelo con el
tubo de la fig. 21 . Este condensador C' debTa ser aproximadamente

€C/10 , siendo € =5 nf .

El condensador C' se carga en forma resonante, alcanzando ten-
siones mayores que la tensidn inicial de carga, V . Esto, en determina-
das condiciones, mejora el frente del pulso de corriente que circula por

el tubo. En nuestro caso, dicho frente redujo su duracién a 806 ns .

Este pulso de corto tiempo de crecida favorece la inversidn de
poblacién del Segundo Sistema Positivo, ya que la vida media del estado

Csﬂu es de 40 ns aproximadamente a la presién de trabajo.

El circuito utilizado para trabajar con altas frecuencias de ex-

citacion esel mostrado en la fig. 22 .

Es. del tipo 1Tnea, que se descarga sobre el tubo a través de
una valvula tiratrén de hidrdgeno Philips 5C-22 . La valvula, el conden-
sador de 5 nf vy el tubo fueron dispuestos en una configuracidn del tipo

coaxil para disminuir la inductancia.

El circuito equivalente antes del disparo de la tiratron es el

mostrado en la fig. 23 .

Para obtener la tensién suficiente en el condensador desde la
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fuente de alta tensidn en un tiempo igual a 200 pseg ( a la frecuencia
de 5 KHz ), se lo cargd en forma resonante a través de un inductor. EI
valor del mismo se fue ajustando para lograr la cresta de la tensidn en
el tiempo indicado. La inductancia de carga se obtuvo conectando cuatro
bobinas de encendido de autombvil en paralelo, con lo que se lbgré un va-

lor de 0,8 Hy .

De los parametros del circuito se obtiene que la corriente de
carga es oscilatoria amortiguada debido a la resistencia del alambre de
las bobinas. Se consigue asi una sobretensidn - respecto al valor de
fuente - que se aprovecha para cargar el condensador. Con el diodo se
bloquean las oscilaciones posteriores a la cresta, cuando se descarga el

laser a frecuencias de repeticidén inferiores a la mdxima de 5 KHz .

Cabe destacarse que las tensiones logradas en el condensador
superan en un 60% a la de la fuente. La sobretensidén podria ser de un

100% si las bobinas no tuvieran resistencia de arrollamiento.

A través del bobinado secundario del transformador de pulsos
del circuito gatillador de la tiratron ( fig. 22 ) se polarizd la grilla
con una tensidn negativa de 100 V , indispensable para lograr el apa-

gado a la maxima repeticidn.

La tensidon efectiva de disparo sobre la grilla es de aproxima-
damente 250 V pico con un tiempo de crecimiento de 0,5 useg vy una
duracion media de 2 pseg . Un sobrepulso negativo de unos 100 V a
continuacidon del pico positivo excita la reja durante la descarga faci-

litando el apagado de la v3lvula.

El circuito gatillador de la tiratron fue disefiado para entre-
gar paquetes de pulsos de frecuencia variable entre 1 y 30 Hz vy de
duracidén madxima de 4 ms . Dentro de cada paquete, los pulsos podian
estar separados por un tiempo T variable entre 2 y 0,2 ms , como

puede verse en la fig. 24-a).
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La fig. 24-b) muestra el circuito gatillador propiamente dicho.
Una fuente de 350 V carga el condensador de 0,033 uF en forma resonan-

te a través de una inductancia de 0,13 Hy .

El transistor funciona como llave abierta que se cierra cuando
un pulso de poca intensidad ( 2 Voits ) es aplicado a través de T, en la
base del transistor, AsT el transistor conduce permitiendo que el conden-
sador se descargue, amplificando el pulso de entrada. EIl pulso ya ampli -

ficado pasa por el otro transformador ( T llegando con una intensidad

5 )
de 500 Volts a la grilla de la tiratron,
Entre el secundario del segundo transformador y la grilla, hay un
filtro pasa baja que impide el retorno de pulsos de alta frecuencia e in-
tensidad generados en la grilla, perjudiciales para el resto del circuito
gatillador. Esto no impide, sin embargo, el pasaje del pulso excitador

que va en sentido contrario.

El pulso que se introduce por la base del transistor es provis-
to por un circuito que utiliza una combinacidn apropiada de osciladores y

compuertas ldgicas.
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- Espectibgrafo:
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CAPITULO IV

RESULTADOS Y DISCUSIN
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IV. 1. Introduccién

En este capitulo se mostraradn los resultados obtenidos del es-
tudio de la radiacion laser U.V. e I.R. emitida por un laser axial

de N, a baja temperatura.

Se comenzarad con una descripcidn de las caracteristicas que go-
biernan la descarga para luego hacer un estudio del comportamiento de las
distintas bandas con la presidon de trabajo y finalmente se concretard el

analisis rotacional de las mismas a baja temperatura.

Ma&s adelante se estudiard la interaccidn entre los sistemas
1+ (1.R.) y 2+ (U.V. ) . Al respecto se estudiard la influencia
que sobre las bandas 0-0 y O0-1 I.R. tiene la emision estimulada de

la banda 0-0 U.V.

Finalmente se realizard un estudio de la salida de algunas ban-
das laser |.R. cuando el N; es sometido a altas frecuencias de exci-

tacion.

IV. 2. Espectroscopia de la emision estimulada

IV. 2. a. Caracteristicas de la emisidon laser del Ny

Como se muestra en la fig. 11, las transiciones de interés para
nuestros estudiosocurren en dos sistemas bien conocidos: Primer Sistema
Positivo ( BT - A32: ) 6 (1) y Segundo Sistema Positivo
( Csﬂu > B3ﬂg )6 (27) . Respecto al sistemg l: , fueron estudigdas
espectroscépicamente las bandas laser 4-2 ( 7.485 A ), 3-1 ( 7.574 A ),
2-0 ( 7.714 A ), 2-1 (8.656 A), 1-0 ( 8.836 A ), 3-3 (9.599 A ),
0-0 ( 10.439 7\ ), 1-2 (11.929 A ) y 0-1 ( 12.306 A ) y fueron estudia-
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das s6lo a detector las bandas 2-4 ( 13.646 ; ), 0-2 ( 14.983 ; )y

1-3 ( 14,350 ; ) . Esta Gltima fue detectada por primera vez en nuestros
experimentos. La razon de que las dltimas tres bandas fueran estudiadas
sbélo con un detector y no fueran fotografiadas, es que no poseiamos placas

fotograficas sensibles en la zona donde aparecen las mismas.

En lo que respecta al sistema 2" ,se estudiaron las bandas la-
o o
ser 0-1 ( 3.576 A) y ©0-0 ( 3.371 A ) , esta Gltima también en emisidn

superradiante.

Como en ambos sistemas las vidas medias de los niveles laser in-
feriores, son mucho mayores que las de los estados superiores ( ~ 40 ns ),
la Gnica forma de operacion es en condiciones de descarga pulsadas. Se
requiere, entonces, que la energia sea entregada a la molécula en un tiem-
po muy corto, del orden de los 40 ns , para lo cual el pulso de corrien-

te debe crecer en el tubo lo m3s rapidamente posible.

Una forma de reducir este tiempo es disminuir la inductancia to-
tal del circuito, disminuyendo, por ejemplo, el lazo quese cierra al circu-

lar corriente por el tubo y proveyendo un retorno coaxil a la misma.

Con los instrumentos descriptos en las secciones III.3 vy

III.4 se obtuvieron oscilogramas de los pulsos de tensidn, de corriente

y de salida laser para canales de descarga de distintas longitudes activas

y distintos diametros internos excitados con el circuito de descarga axial
convencional, descripto en la seccion IIX.5 . En la fig. 25-a se mues-
tra el oscilograma correspondiente a corriente (1) y pulso laser (L) super-
puestos para un canal de 85 cm de longitudy 7 mm de didmetro interno.
El disparo del osciloscopio se sincronizd con el comienzo del pulso de co-
rriente. Este alcanza su mdxima intensidad ( 200 Amperes ) a los 600-ns

aproximadamente, mientras que el pulso laser alcanza su maximo a los 300 ns.

La fig. 25-b muestra el oscilograma correspondiente al pulso de

tensidon. La escala horizontal es de 200 ns/div . La tensidén mixima apli-
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cada sobre el tubo es de aproximadamente 25KV .

De las figuras 25-a y 25-b se observa que el pulso de corriente
comienza a crecer cuando el de tensidn comienza a disminuir y que el maxi-

mo del pulso laser aparece en el flanco de crecida del pulso de corriente.

Para los canales de descarga utilizados ( ver pariagrafo III.2.a )
las tensiones pico aplicadas variaban entre 11 y 25 KV |, mientras que

los valores pico de corriente estaban entre 0,2 y 1 KA .
La inductancia del circuito variaba entre 5 y 15 uyH [41].

Para poder caracterizar la emisidon del laser de N, se efectud
un barrido de las distintas bandas laser enunciadas antes, en funcidn de
la presidn. Se utilizaron para ello un detector fotorresistivo de S Pb
( ver seccién III.3 ) y un espectrdgrafo '"Shimadzu' ( ver seccién III.3 )

El comportamiento con la presidn puede verse en las figuras 26 y 27.

En la fig. 26 se observan los comportamientos de las bandas de
emisién laser por encima de los 10.000 ; para un tubo de ¢ = 11 mm.
Por razones de escala la representacion de la banda 0-0 I.R. se redujo
10 veces. Se ve que esta banda presenta emisidon laser en un rango muy am-
plio de presiones, hecho que no ocurre con las restantes. Un fendmeno muy
peculiar es el que presenta la banda 0-1 |.R. : presenta Optima salida
laser para dos valores diferentes de presiones ( 0,3 y 1,2 torr ). Este
comportamiento se tratara de explicar mas adelante, cuando se estudie la
interaccidn entre los sistemas 1 y 2* . Cabe sedalar que un fendmeno

similar pero mucho menos notorio ocurre con las bandas 1-3 y 0-2 I|.R.

En la fig. 27 se muestra el comportamiento de alqunas bandas de
emision laser con un tubo de ¢ = 7mm . En varios casos fue necesario
ampliar 10 6 100 veces las ordenadas de las curvas reales para poder
utilizar la misma escala. En esta figura se muestra el comportamiento de
la banda 0-1 I.R. : como en el caso de la fig. 26, presenta emisidn 13-

ser para dos valores distintos de presién, uno a alta presién ( 1,8 torr )



69

y otro a baja presién ( 0,45 torr ). A 0,40 torr también tiene su maxi-
ma salida la banda 0-0 U.V. , hecho que permitirad, mis adelante, rela-

cionar ambos comportamientos.

Se realizd un estudio sistematico de las caracteristicas tempo-
rales del pulso laser |.R. , lo que permitid establecer para el ancho
medio ( a altura mitad ) de las bandas laser un valor tipico comprendido
entre 150 y 280 ns . La potencia medida sobre todas las bandas I.R.
era de 500 W/cm® para un canal de descérga de 133 cm de longitud ac-

tivay 1,1 cm de diametro interno.

IV. 2. b. Analisis rotacional de las bandas laser |.R. a baja tempera-

tura

En esta seccidn se presenta una recopilacion de la espectrosco-
pia del Primer Sistema Positivo a temperatura de aire lfquido, variando
el arreglo experimental e incluyendo listas completas de las lineas laser
obtenidas, treinta y siete de las cuales fueron informadas por primera

vez en las referencias [17] y [32].

Todos los espectros fueron obtenidos con nitrogeno comercial,
usando tubos Pyrex de distinto diametro interno y distinta longitud acti-
va ( ver seccién III.2.a ) terminados en ventanas orientadas en angulo
de Brewster. Los detalles experimentales pueden verse en las distinbas

secciones del Capitulo III.

El andlisis de la radiacidn se realizd enfocando el haz del 1a-
ser sobre la ranura de un espectrografo a red plana montaje Ebert. Cuan-
do se utilizd una red de 600 l7Tneas por milimetro, los espectros ( que
fueron obtenidos en primer vy tercer orden de difrfccién ) posefan una

dispersidn reciproca de alrededor de 4,8 y 1,1 A/mm respectivamente.
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La informacién fue almacenada en placas Kodak tipo IN e IZ ( ver seccién
III.3 ) . Como espectro de comparacidn, se utilizaron 1Tneas de Th?32

determinadas por Valero [331.

El tiempo de exposicion vario de acuerdo a la potencia disponi-
ble por la fuente: mientras para bandas tales como las 4-2 , 3-1 , 2-0 ,
0-0 , etc. era suficiente 1 6 2 minutos, para las bandas 0-1 y -2,
( muy poco intensas ) fue necesario exponer durante 2 horas o mas. Otra
causa que determind exposiciones tan largas fue el hecho de que la sensi -

o

bilidad de la placa 1Z es drasticamente mas baja en la zona de~ 12,000 A,

En la fig. 28-a) , b) y c) se muestran los registros microdensi-
tométricos de las bandas laser 4-2 , 3-1 y 2-0 respectivamente. En la
fig. 23-a) y b) se sefialan nuevas lTneas encontradas en este trabajo de

tesis, pertenecientes a las bandas 0-0 y O0-1 , respectivamente.

Los espectros de las bandas 2-1 y 1-0 {.,R. , tomados en ter-
cer orden de difracciGn, se muestran en la fig. 30, y en la fig. 31 se

muestra el espectrograma de la banda 1-2 tomado en primer orden de di -

fraccion.
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Las placas fueron medidas en un comparador fotoeléctrico de pris-
ma rotatorio Grant, por medio del cual se establecfan las posiciones de las

h2 32

l1Tneas l3ser de N, con respecto a las lineas de T de referencia.
]

La incerteza estimada en las medidas es de 0,01 A en el |.R. .

En la Tabla I se listan los valores, en longitudes de onda y ni-
mero de onda, correspondientes a las lineas 13ser de las bandas [|.R. .
La primera columna indica la banda. La segunda corresponde a la longi tud
de onda en aire. En la tercera columna se dan los numeros de onda calcula-
dos en vacio. La intensidad relativa de cada lTnea est3 dada en la cuarta
columna. La quinta indica la asignacidn, utilizando el sistema de niveles
espontaneo de Dike y Heath [34] . La Gltima, las referencias correspondien-
tes. En la Gltima columna aparecen sefaladas con asterisco las lineas

nuevas encontradas en el transcurso del presente trabajo.
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TABLA 1.

Banda

LTneas de emisidn estimulada del Primer Sistema Positivo

A [A]

aire

7515.
7513.
.59
7510.
750k,
7504,
7503.
7503.
7502.
7502,
.07
7499.
7497.
7495.
7493.

7511

7501

7491

7489.
7488.
7487.
7486.

66
02

61
10
72
05
73
22

34
Sk
63
74

.71

83
26
L2
15

ag

[cm
vac

13301.89
13306.56
13309.10
13311.65
13321.48
13322.38
13323.06
13324,25
13324.81
13325.72
13327.76
13330.84
13334.04
13337.35
13340.80
13344, 41
13347.76
13350.56
13352.06
13354, 32

]

Intensidad

450
500
400
L50
250
450
450
k50
450
200
Loo
450
400
450
300
500
300
500
400
300

Asignacion

Observacion
previa (ref)

13
13
13
13
13
13
13
13
13
% 32
13
13
13
5-13
13
5-13
5-13
13
5-13
13



TABLA I. (Continuacidn)

Banda

A . [A]

aire

7640, 81
7638.30
7636.92
7635.49
7634.00
7632.46
7626.82
7626.04
7625.90
7625. L4
7625.11
7624.69
7622.96
7622.23
7621.16
7619.29
7615.35
7613.26
7611.51
7611.10
7609.85
7608.80

o [cm_l] Intensidad Asignacion
vac

13084.02
13088.32
13090.68
13093.13
13095.69
13098.33
13108.02
13109. 36
13109.60
13110.39
13110.96
13111.68
13114, 65
13115.90
13117.75
13120.97
13127.76
13131.36
13134, 38
13135.09
13137.25
13139.06

200
500
150
500
400
500
500
500
450
450
450
450
450
450
500
450
450
500
400
Loo
500
200

P12-9
Pi12-7
P12-6
P12-5
Pio-h

)
—
N

I
w

P23-9
Qi2-3
Qi12-h
Q12-6
Qi2-7
Q-1
Q-2
%,4-7
Q-3
Q-4
Q-6
Q-7
PQ23‘7
Q-8
PQ23'5
PQZ':x“+

U TV TV UV O O O O O o _o
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Observacion
previa(ref)

13
13
13
13
13
13
13
13
13
13
5-13
13
5-13
13
13
13
13
5-13
13
13
5-13
5-13
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TABLA 1. (Continuacidn)

Banda Aaire[;] 0 ac [cm-]] Intensidad Asignacion g?_z\e/;;?i;?;]
7607.62 13141.10 500 P225-3 13
7600.82 13152.86 20 - * 32

2-0  7765.78 12873.46 250 Op ,-7 % 32
7762.81 12878. 39 500 Op 55 x 32
7759.62 12883.68 250 0p.,-3 x 32
7753.67 12893.57 koo P1-2 13
7753.04 12894, 62 450 P,-6 % 32
7752.61 12895.33 400 PQ12-5 35
7752.36 12895.75 400 P.-8,70:,-6 13
7752.0k 12896.28 350 Pai2-7 35
7749.69 12900.19 100 Q-2 * 32
7747.83 12903.29 450 Q:-3 35
7745.88 12906 . 54 300 Q-4 £ 32
7743.88 12909.87 500 Qi-5 5-13
7741.79 12913.36 300 Q-6 * 32
7739.63 12916.96 450 Q:-7 36
7738.05 12919.60 200 Paas-7 35
7737.23 12920.97 100 PQ:-6 % 32
7736.28 12922. 55 400 PQ2s-5 35
7735.04 12924.63 200 Q:-9 36
7733.94 12926. 46 200 PRss-3 £ 32

2-1 8737.64 11441.60 450 Op 2-7 13
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TABLA 1. (Continuacidn)

Banda Aaire[R] O\ac [cm-1] Intensidad Asignacion g?iﬁ::?iii?
8734.25 11446, 04 450 %25 13
8730.45 11451.02 250 °P12—3 13
8722.34 11461.67 450 PQuo-1 13
8722.00 11462, 11 450 PQ12-3 5-13
8721.33 11462.99 200 PQ12-5 5-13
8720. 25 11464, b1 450 PQ12-7 5-13
8715.52 11470. 64 Ls0 Q-3 5-13
8712.95 11474.02 450 Q-4 5-13
8710.27 11477.55 450 Q-5 5-13

- 8707.48 11481.23 450 Q;-6 5-13
8704. 55 11485.09 450 Q-7 5-13
8702. 54 11487.74 - 150 PQos-7 5-13
8700.68 11490. 20 450 PQos-5 13
8698. 26 11493, 40 200 Q-9 5-13
8697.94  11493.82 200 PQ25-3 13
8692. 58 11500. 91 100 PRas-1 13

1-0 892422 11202.39 150 % ,,-5 13
8920.18 11207.46 100 %p,,-3 13
8911.28 11218.65 150 PQ12-3 5-13
8910.61 11219.50 150 P25 13
8909. 52 11220. 87 150 PRi2-7 5-13

P

8907.92 11222.88 50 Q12-9 5-13
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TABLA 1. (Continuacidn)

Banda

3-3

0-0

A (A

aire

8906.99
8904 .42
8901.73
8898.93
8896.00
8892.94
3891.13
8889. 11
8886.20
8887.75
3880.52
8858.47
8845.35
9658. 46
9665.99
9672.70
9677.58
9679.43
9680.61
9695.52
10534.71
10532.90

-l . . .
O ac Lcm '] Intensidad Asignacién

11224.06
11227.30
11230.69
11234.22
11237.92
11241.79
11244,08
11246.63
11250. 32
11248.35
11257.51
11285.53
11302.27
10350.78
10342, 72
10335. 54
10330.33
10328.36
10327.10
10311.21
9489. 84
9491.46

100
200
150
150
150
150
150
200
150
150

50

20

50
100
200
150
100
200
150

50
200
200

Q-2
Q:-3
Q-4
Q-5
Q:-6
Q-7
Q23~7
Q23-5
Q23-3
Q23-h
R23~1
Qs-7
SRao-1
Q-7
Q-5
Q-3
Qi12-7
Q12‘5
Qi2-3
P12-5
P12-9
P12-8

O W VW U O

o O © U v U

Observacion
previa(ref)

13
5-13
5-13
5-13
5-13
5-13
5-13
5-13

13

13

13
5-13

13

13

13

13

13

13

13

13

5
* 17
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TABLA |. (Continuacidn)

Banda Aaire[;] O ac [cm—]J intensidad Asignacidn g?:i:;?ili?
10530. 86 9493. 30 300 %, ,-7 5
10528.63 9495, 31 20 Op.,-6 %17
10526.18 9497. 52 350 %, ,-5 5
10523.58 9499. 87 50 %, ,-4 £ 17
10520. 80 9502.37 250 % ,,-3 *17
10509. 54 9512.56 Lo P1-3 * 17
10508. 94 9513.10 200 PRia-1, Pi-b =17
10508. 69 9513, 32 100 Pia-2 £ 17
10508. 35 9513.64 400 PQi2-3, P1-5 5
10507. 78 9514, 15 200 Pia-b * 17
10507.08 9514.79 200 PQ12-5 5
10506. 41 9515.39 200 P.-7 %17
10506, 18 9515.60 100 PQ12-6 x 17
10505. 88 9515.87 150 Q-1 £ 17
10505.11  9516.57 200 Puiz-7, P18 x 17
10503.60 9517.94 50 P1-9 x 17
10502. 37 9519.05 200 Q-2 %17
10498, 64 9522, b 250 Q-3 5
10494, 73 9525,98 300 Q-4 5
10490. 61 9529.72 200 Qi-5 5
10486. 30 9533.64 150 Q-6 5
10481.,76 9537.77 20 Q-7 5
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TABLA 1. (Continuacidn)

Banda

A [A]

aire

10479.64
10478.638
10477.27
10476.97
10475.47
10473.48
11929.23
12401, 28
12398. 50
12395.55
12392.06
12388.66
12371.27
12370.26
12369. 10
12357.92

va

9539.70
9540.57
9541.85
9542.13
9543.149
9545. 31
8380.48
8061.48
8063.29
8065.20
8067.47
8069.69
8081.03
8081.69
8082.45
3089.76

200
20

30

200
30
30

250

120

Loo

100

200

200
30

150

100

Ouac [cm—1] Intensidad Asignacion

PQ23-7, Ri-3
PQ23'6
P2s-5

Q-8
PQ23'4
PQ23"3

-4

P12-7

P12-6

P12-5

P-4

P12-3

Q12-3

Qiz2-4

Q12-5

Q-3

0
—

W TV UV O O O _o _o

Observacion
previa(ref)

5
FO | 7
* 7

* 1 7
* 17
* 32

* 32

% 32
* 32
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Las bandas laser del 1.R. pertenecen al Primer Sistema Posi-
tivo y se originan en»nivelés vibracionales del estado electrénico B>f
terminando en niveles vibracionales del estado A32: . El estado ini -
cial de este sistema obedece al caso (b) de acoplamiento de Hund para
grandes valores de J , cambiando al caso (a) para valores pequefios

de J ( ver seccién II.3.b. ).

Respecto a la nomenclatura de las distintas ramas de cada ban-

da, debemos decir que ya fue detallada en el Capitulo II ().

Los resultados obtenidos en el presente trabajo muestran que
las conclusiones publicadas por Kaslin y Petrash [21] respecto al efecto
de la temperatura sobre las propiedades de los 13seres pulsados de molécu-
las diatomicas, son v3lidas en casi todas las bandas 1.R. , salvo algu-

nos casos.

Las conclusiones anteriores fueron expresadas por los autores,
de la siguiente manera: ''la dependencia de la ganancia con J' és la mis-
ma que presenta la intensidad de la emisidn espontadnea del nivel superior't,
Para verificar si la dependencia con J' de la ganancia y de la intensi-
dad espntanea concordaban, en nuestro trabajo se hicieron cdlculos simila-
res a los propuestos por Kasuya y Lide [5], teniendo en cuenta la tempera-

tura del gas.

El nimero de transiciones por unidad de tiempo es proporcional
al factor de intensidad rotacional i , el cual es funcidn del nimero

cudntico rotacional, del peso estadistico del spin nuclear 9y 5 Y el nd-

(*) Recordemos sin embargo que, ademds de las ya mencionadas, existen las
llamadas satélites, cuyas lineas poseen un AJ # AK y se abrevian
por ejemplo 0P12 , donde se indica que AJ = -1 (P) , AK = -2 (0)
y la transicidn se origina en un término F, y llega a un término

F2 .
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mero de moléculas en el estado rotacional superior del laser dividido por
la degeneracidn de ese estado. La expresidn analitica para el factor i

fue dada por BudSé [371.

En la mayorfa de los casos de excitacidn por descarga eléctrica,
la distribucion de moléculas entre los niveles rotacionales puede suponer-
se que corresponde a la del equilibrio térmico a alguna temperatura Trot .
La suposicidn de un equilibrio r3pido antes de que comience la oscilacidn
laser se verifica si puede encontrarse una temperatura rotacional Trot ’
tal que la cantidad j(K) dada por:

€ /K T

i(K) =g i(K) e ‘

(19)

satisfaga la siguiente relacidn para toda la banda:
(A) j(K) = R para las transiciones laser y
(B) j(K) < R para otras transiciones. R es un valor umbral.

Las ecuaciones (A) y (B) se cumplen para todas las ventisiete
ramas en las bandas 4-2, 3-1 y 2-1 del Primer Sistema Positivo cuando

se elige apropiadamente la temperatura rotacional.
Como ejemplo se computa, en la fig. 32, el término:

-E /k T
i(K) e r rot

para la banda 1-0 I.R. a temperatura de aire liquido y a temperatura am—
biente. En el caso de la fig.(a), que corresponde al caso de emisidn de

la banda 1.R. 1-0 a temperatura de aire liquido , no fue posible marcar
un umbral; en cambio, en el caso de la fig.(b), que corresponde al trabajo

a temperatura ambiente, se pudo encontrar el umbral R .

El hecho de encontrar un umbral R en algunos casos, sugiere

que los niveles estan poblados segiin una distribucién del tipo Boltzmann,
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al menos entre los niveles rotacionales de v =2, 3, by 1 ( éste Glti-
mo sGlo a temperatura ambiente ) del estado B3ﬂg , antes de comenzar la

oscilacion.

Las relaciones dadas en las ecuaciones (A) y (B) no se cumplen
en el caso de la fig. 32-a) como asT tampoco en otras bandas del Primer
Sistema Positivo. Esto sugiere que la distribucidn rotacional en el ni-
vel v =1 del estado Bsﬂg es mis complicada que la de los niveles
vibracionales mds altos debido a una importante contribucidn por emision
estimulada desde v =0 delv C3ﬂu a v=1 del B3 cuando se tra-
baja a temperatura de aire liquido. Como sera analizado mis adelante,
se encuentran comportamientos similares en las bandas 0-0 y 0-1 del
Primer Sistema Positivo. Esto se tratar3d con mas detalle en la sec-

cién IV.3 .
Para concluir, cabe sefalar que en todas las bandas del Primer

Sistema Positivo a temperatura de aire 1Tquido, se observa que:

1) las series mas fuertes de lineas de emisidon pertenecen a las ramas

P 0
Q12 , Q1 vy P12 ,

2) la emisién ocurre en un rango de K entre 1 y 9 en casi todos

los casos, tomando K un valor impar para el maximo y el minimo.

IV. 2. c. Andlisis rotacional de las bandas l3ser del U.V. a baja tem-

pera tura

Se realiza, en este apartado, una recopilacion de la espectroscopia
del Segundo Sistema Positivo a temperatura de aire Ifquido. Se analizaé es -
pectroscOpicamente la banda 0-0 U.V. en emisidn laserysuperradiante y la
banda 13ser 0-1 . Se presentan listas completas de las lineas obtenidas,

obteniéndose treinta y ocho 1Tneas nuevas por primera vez en las referencias
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17] y [£32]3 .

Como antes, para la obtencién de los espectros se utilizd ni-
trégeno comercial. Los canales de descarga utilizados tenfan distintos
dismetros y longitudes activas poseyendo, el de 11 mm de didametro in-
terno y 130 cm de longitud, un tubo by-pass helicoidal que lo rodeaba.
Este by-pass tenfa una longitud equivalente de 2,30 m . Todo el tubo
del l3ser era sumergido en un bafio de aire liquido. La presidon de tra-
bajo del N, variaba entre 0,3 y 0,7 torr aproximadamente para el
U.V. , dependiendo este limite superior del canal de descarga utiliza-
do.

En casi todos los casos los tubos eran provistos de un elec-
trodo coaxial para disminuir la inductancia del circuito ( ver sec-
cién IV.2.a ) . En cuanto a la forma de excitacién se usd el cir -

cuito mostrado en la fig. 18, con condensador de transferencia.

Los espectros de la banda 0-0 fueron obtenidos en noveno or-
o
den de difraccidn con una dispersion reciproca de 0,225 A/mm , y la
banda 0-1 U.V. fue fotografiada en octavo orden con una dispersion de

0,31 A/mm .

La informacion fue almacenada en placas Kodak tipo 103-a-0 vy
SA-1 ( ver seccién III.3 ) . Como espectro de comparacién se usaron }i-

neas de Th?3? determinadas por Valero [33].

El tiempo de exposicion fue de 30 segundos para la banda 13-
ser 0-0 U.V. y de 90 segundos para la banda 0-1 , mientras que para

fotografiar Th?3? se necesitaron 30 minutos de exposicidn.

En la fig. 33 se muestra el registro microdensitométrico de la
banda 0-0 U.V. en emisidon 13ser. Es interesante notar las dos com-
ponentes del doblete A en la ‘rama P, para el nimero cuantico rota-

cional j = 11 .

La fig. 34 muestra el microdensitograma para la misma banda, pe-
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ro en emision superradiante, que se obtiene quitando el espejo de acople
al exterior, es decir, el de baja reflectividad. Por razones de claridad

s6lo se sefiala un doblete para la rama P : P; -8 y P} -8 .

Finalmente, en la fig. 35, se muestra el microdensitograma co-

rrespondiente a la banda laser 0-1 del Segundo Sistema Positivo.

T T T T T T T T T
; rP;-B :P-7
o
3 : 4
® P]-’ 3 P)-G \
z
w
-
z

- p—

P-7; P;-7
P-7.P-4.P -4
v 2 2 I
B P8
- I P;G;ﬁz'e —

LONG. DE ONDA (A)

3876.2 P
387698

figura 35

Las placas fueron medidas en un comparador fotoeléctrico de pris-
ma rotatorio Grant; por medio del cual se establecian las posiciones de las
ITneas laser del N, con respecto a las 1Tneas de Th?3%? de referencia.

[~
La incerteza estimada en las medidas es de 0.004 A en el U.V.

En la Tabla II se listan los valores, en longitudes de onda y ni-
mero de onda, correspondientes a las lineas laser de las bandas U.V. .
Antes de la Gltima columna se intercala una, en donde se especifica el modo

de operacidon: laser o superradiante.

Las Ifneas marcadas con asterisco se encontraron por primera vez

en el transcurso del presente trabajo.
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TABLA I1. Lineas de emisidn estimulada y superradiante del Segundo Sistema Positivo
Banda Aaire[;] O\ ac [cm_1] Intensidad Asignacidn :ggiagfén gﬁ:i;;?ﬁ;?;
0-0 3365.502  29704.73 10 % ,,-2 s £ 17
3365.568 29704 .15 10 R1-6 s 38
3366.298  29697.71 10 R2=5 s * 17
3366.704 29694.12 10 Ri-4 s 38
3366.924 29692.18 30 R'2-4 s * 17
3367.208 29689.68 10 R';~3 s * 17
3367.228 29689. 50 10 Ri-3 s 338
3367.480 29687.28 50 R';-3 s * 17
3367.491 29687.18 10 R2-3 s * 17
3367.683 29685.49 30 R';-2 S % 17
3368.017 29682.55 10 R2-2, R';-2 S * 17
3368.135 29681.51 10 Ri-1 s = 17
3368.528 29687.05 30 Q'2-6 s * 17
3368.606 29677.36 10 Q's-6 s * 17
3368.915 29674 .64 10 Qs-5 S * 17
3369.124 29672.80 20 Q'2-3 1 * 17
3369.173 29672.36 30-20 Q's-h s-1 * 17
3369.248 29671.71 10 Q2-1, Q'2-1 s * 17
3369.379 29670.55 30 Qs-3 s * 17
3369.501 29669. 47 20 P',-18 1 %17



3369.543
3369.547
3369.685
3369.827
3369.833
3369.986
3370.026
3370.028
3370.076
3370.082
3370.289
 3370.296
3370.308
3370.435
3370.448
3370.472
3370.480
3370.492
3370.521
3370.553
3370.568
3370.608
3370.618

TABLA 11. (Continuacidn)

29669.18
29669.07
29667.86
29666.61
29666.55
29665.21
29664, 85
29664, 83
29664, 42
29664, 36
29662.54
29662.47
29662,37
29661.25
29661, 14
29660.93
29660. 86
29660.75
29660.50
29660.21
29660.09
29659.73
29659.64

80-20
50-20
10
20-70
50-10
50-70
20
20
70-10
20
50-10
70-50
70-20
100
100-200
100-200
150
180
50
150-200
150
120-230
120-230

o -
Barida A_. [Al o [cm 1] Intensidad Asignacidn
aire vac

Q' ;-2

Pl -2
P,-18
P'1-3
P1-3
P'1-17
P! ,-2
Po-2
P'-4
P-4

'P'1-5

Pi1-5

Modo de

91

Observacién

operacién previa(ref)

13
13
x 17
13
13
x 17
* 17
13
13
13
13
5-13
38
x* 17
8-12
13
13

13

13

13
5-13
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TABLA 11. (Continuacién)

Banda A, Al o [cn '] Intensidad Asignacidn oo 45 ObServacion
3370.652 29659. 34 50-100 P'a-14 s-1 * 17
3370.668 29659.21 150 Pa-14 ] 8
3370.676 29659.13 70-200 P'1-13 s-1 * 17
3370.683 29659.07 50-200 P1-13 s-1 13
3370.713 29658, 81 110-250 P',-8 s-1 5-13
3370.726 29658.69 90-230 P,-8 s-1 13
3370.749 29658.49 100 P'1-12 s 5-13
3370.756 29658.43 300-450 P'2-5 s-1 13
3370.764 29658. 36 200 P2-5 ] * 17
3370.769 29658. 32 150-300 P1-12 s-1 * 17
3370.781 29658.21 150-300 P'1-9 s-1 13
3370.795 29658.08 170-250 P1-9 s-1 5-13
3370.802 29658.02 200 P'i-11 1 * 17
3370.813 29657.93 80-250 P'1-10 s-1 5-13
3370.819 29657.87 150 Py-11 ] 5-13
3370.827 29657.80 70-150 P1-10 s-1 13
3370.841 29657.68 50-200 P!'2-13 s-1 * 17
3370.853 29657.57 250 P2-13 ] * 17
3370.919 29656.98 300-500 P2-6 s-1 5-13
3370.977 29656, 48 100 P'a-12 s * 17
3370.986 29656.40 250-1450 P-12,P' 3k  s-] 5-13-38
3370.995 29656. 32 250 P3-b s 38
3371.037 29655.94 250-470 P',-7 s-1 5-13



TABLA 11. (Continuacién)

Banda Aaire[A]

3371.042
3371.068
3371.080
3371.110
3371.116
3371.119
3371.127
3371.138
3371.141
3371.147
3371.172
3371.266
3371.272
3371.306
3371.364
3371.372
3371.391
3371.398
3371.421
3371.427
3575.980

3576.110

o [cm_lJ Intensidad Asignacion
vac

29655.91
29655.68
29655.58
29655. 31
29655.26
29655.24
29655.16
29655.07
29655.04
29654 .99
29654.77
29653.94
29653.89
29653.59
29653.08
29653.01
29652. 84
29652.79
29652.58
29652.53
27956.38

27955.37

£20
100-270

100-280

70
70-120
5C-120

100

750

150

209

25C0-470
7C-240

5C-150.

35C-500
100
50

250-500
200

20C-350

20C~350
50

N
(&S]
(&)

P2-7
Pi 11
Pa-11
P',-8
P.-8
P3-12,P'3-12
P'5-10
P2-10
P'2-9
P2-9
P3-5
Pa-11
PYs-11
P'3-6
P! 3-10
P3-10
P3-7
P'3-7
P3-9
P'3-8
P' ;-6
P1-6
P'1-7

Modo de

93

Observacion

operacidn previa(ref)

38
13
13
38
5-13
13
%17
5-13.
5-13

5-13
5-13
* 17
5-13
5-13
%17
5-13
% 17
5-13
5-13
13
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TABLA t1. (Continua

Banda Aaire[A] g

3576.194

3576.206
3576.250

3576.467
3576.571

3576.613

3576.778
3576.899

3576.955

cién)

va

27954. 74

27954.58
27954.27

27952.63

27951.77

27951.46

27950.21
27949.27

27948.801

100

100
100

30

200

250

100
300

Loo

c [cm_lI !ntensidad Asignacion

P.-7
Po-k
P'a-k
P'-8

Modo de
operacion

Observacion
previa(ref)

13

* 32
13

13

13

13
13

13
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S6lo fueron observadas las bandas l3ser 0-0 ( 3.371 Z ) vy
0-1 ( 3.576 ; ) U.V. pertenecientes al Segundo Sistema Positivo. Los es-
tados electrdnicos involucrados en las transiciones analizadas son el
Caﬂu y el Baﬂg . Ambos estados electrdnicos conforman el caso (a) de

acoplamiento de Hund para valores moderados de J ( ver seccién II.3.b ).

El sistema fue analizado tanto a temperatura ambiente como de ai-
re liquido y fueron detectadas diferencias en cuanto al comprtamiento de la
emision estimulada U.V. . A temperatura ambiente es posible obtener emi-
si6n estimulada en 1a banda 0-0 usando, al menos, un espejo en un extre-
mo del tubo. En cambio, a temperatura de aire liquido se observa amplifi-
cacion sin necesidad de usar ningdn espejo, y el efecto estd acompafiado de
un incremento significativo de la potencia de salida, respecto de lo obte-

nido a temperatura ambiente.

La Tabla IT muestra un listado completo de las 17Tneas l&ser U.V.
en ambos modos de operacién: la3ser ( 1 ) y superradiante (s ) . Algunas

1Tneas son observadas en ambos modos ( s - 1) .

Es Gtil puntualizar que al comienzo de la Tabla II, las nuevas

1Tneas superradiantes observadas pertenecen a las ramas QP§2 , R; , Q4

Qs y Qb . La rama R; fue también observada en emisidn superradiante
como informd Petit et al.[38] , en excitacidn transversal. En la ban-
ca 0-0 fueron observadas las dos componentes del desdoblamiento A

( ver seccidn II.3.b ) para casi todos los nimeros cudnticos rotacionales
de las ramas P, y P, (ejemplo:P; -9 y P{ -9 ; Py-11 y

Pt - 11 ; etc. ) . AsTmismo se resolvieron las dos componentes de la
rama P3; para algunos valores de J ( J=7, 10y 11 ) . En algu-
nos casos s6lo una componente del doblete A es informada, debido a la
superposicién de 1Tneas vecinas 6 a fantasmas ''de 1ineas muy fuertes' .
Cabe sefialar que el andlisis rotacional de las bandas fue realizado usan-
do los datos previos dados por Dieke and Heath [34]. Sin embargo, es in-

teresante puntualizar que surgieron algunas dificultades - debido a la in-
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certeza en la definicidn de los niveles rotacionales correspondientes a
los estados C3uu , VI =0y B3ﬂg »y V'=0 . A estos problemas

se sumaron también los que provenian del hecho de tener muchos ''fantas-
mas de Rowland" [42] intercalados en el espectro, de manera que fue ne-

cesario efectuar un andlisis muy cuidadoso para descartar dichas lineas.

Con respecto a la distribucién de intensidades de las lTneas
P, y P} cabe sefialar que se observa el comportamiento alternado mos-
trado en la fig. 10 para la emisidn superradiante. En cambio en la emi-
sion lSer, debido a la similitud de intensidades de estas 1Tneas, sus

ganancias se hacen comparables en las ramas P: y Pl .

Para las ramas P, - P} y P3; - P} se observd el mismo com

portamiento alternado de intensidad.

Respecto a la banda laser 0-1 podemos decir que no se dis-
tinguieron desdoblamientos A por un problema de resolucidn instrumen-
tal.

Varios autores han publicado trabajos donde estudian la in -
fluencia que tiene la variacidn de la presién de N2 , la mezcla de és-
te con gases nobles y la tensidn en el canal de descarga sobre la salida
U.V. de un l3ser pulsado de N2 , tanto en el aspecto espectroscdpico
como en lo relacionado a la potencia. Sin embargo, todos estos autores

han trabajado con excitacidn transversal.

La idea era tratar de estudiar los esfectos que, sobre la es-
tructura rotacional de la banda 0-0 U.V. , se producfan por variacidn

de la presidn de trabajo del gas en el caso de excitacidon longitudinal.

Se usd un canal de descarga de 90 cm de longitudy 7 mm de
didmetro interno sumergido en aire liquido. Con el mismo esquema expe-
rimental descripto en la seccion III.2.a se estudib la banda 0-0 U.V.

a distintas presiones entre 0,25 y 0,95 torr .

Se utilizd una placa Kodak SA-1 para el registro, que fue to-
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mado en noveno orden de difraccidn.

Los espectrogramas obtenidos con un tiempo de exposicion de

30 segundos, pueden verse en la fig. 36 .

—— 0,95

I - 0,75
1 ~— 0,65
(i — 0%
i —— 0,45
i | == 0,35
M — 0,25

figura 36

torr

torr

torr

torr

torr

torr

torr

Se realizd un registro de intensidades de los distintos espec-

tros fotografiados, con lo cual se pudo establecer que a presiones dltas

las ramas que aparecen primeramerite son las P3; y P4 . Estas alcan-

zan su maxima intensidad entre 0,55 y 0,35 torr .

En orden decreciente de presidn, las ramas que aparecen en se-

gundo lugar son las P, y P} v finalmente, a presiones mas bajas ain
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1
las ramas P; y P} .

Por otro lado se estudidé la variacion de la estructura rotacio-
nal de la banda 0-0 U.V. cuando se excitaba al l3ser con distintas ten-

siones de descarga.

Para este andlisis se utilizaron los mismos elementos que en la
experiencia anterior y se tomaron registros espectroscopicos de la banda
en cuestion en noveno orden de difraccién para tres valores de tensidn :

15 , 20 y 25 kV . Los espectros pueden verse en la fig. 37-a .

Wi -
i Y
———15 KV

A

figura 37 - a)

Después de realizado el andlisis espectroscopico de estos regis-
tros, se observaron los siguientes resultados:
a 15 kV sélo se obtuvieron como laser las lineas con J =5 y 7 de

larama P; , la Py -6 , la P-6 y Pb -7 , que son las que



99

estan en el pico de la curva de ganancia para dichas ramas y las Gnicas
que evidentemente logran superar el umbral. Esto est3d de acuerdo con
los cdlculos de los factores de intensidad de Budd [37], cuyos resulta-
dos muestran que para valores moderados de J ( 5 a 7 aproximadamen-
te ) la ganancia es mixima, mientras que para valores mids bajos ( por
ejemplo 2 &6 3 ) 6 mds altos ( por ejemplo 12 6 13 ) la ganan-

cia cae rapidamente a valores pequefios ( fig. 37.b ) . Este comporta-

Lo
T =100 K
e
< 3+
j .
wi
1
)
Az-
<z
] -
P
1 1.1 1 QL Lllla | 4 l’

figura 37 - b)

miento sugiere que para lograr emision estimulada en los valores de J
mas alejados de estas ramas, se necesitarian tensiones mas altas. Y pre-

cisamente eso es lo que ocurre cuando la tension aumenta a 20 kV : apare-
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cen mis lTneas de las ramas P3 y Py (con J=5,7,9 vy J=6,
7,8 y 10 respectivamente ) y gran parte de las ramas P2 y P,
que, a esta tensidn, han superado el umbral (P, - 6+ 11, 15 :

Pé"S‘*]];P1'5+8,]l';P1’6,7,8,]2,]3Y17).

Finalmente, a 25 kV aparecen, ademas de las mismas lineas que
a 20 kV , lineas que prolongan a las tres ramas hacia nimeros cuanticos
rotacionales J m3s bajos y mas altos, como por ejemplo : P} - 2 ;
Py -2 ; PyL-15 ; etc .

.. . + + -
IV. 3. Interaccion entre los sistemas |1 y 2 de la molécula de N>

IV. 3. a. Introduccidn

Como fue expresado en la parte final del paragrafo II.5.c ,
la cascada U.V. C3ﬂu (vi=0)~» B3ﬂg ( v* =0,1) tendria un conside-
rable efecto sobre el ritmo de excitacidn de los niveles vibracionales
del estado B , y consecuentemente afectaria, a través de la interac-
cién con las transiciones |.R. , el grado de inversion que es posible

alcanzar en varias transiciones del Primer Sistema Positivo.

El tema de la interaccidn entre los dos sistemas mencionados
fue tratado por primera vez en las referencias [10] y [11]. Sin embar-
go no quedd claro el grado de influencia que tenia el Segundo Sistema
en el Primero. Mas adelante, en 1981, J. S. Kruger [39] realizé calcu-
los analiticos que le permitian predecir intensidades de espectros vi-
bracionales basandose en que la excitacidn del nivel B3ﬂg se debia en
gran parte a un proceso de cascada a partir del nivel C3ﬂu y en parte
a un impacto electrénico directo. Ajustando en sus ecuaciones el para-

metro que daba cuenta del pocentaje debido al proceso de cascada, con
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las intensidades de los espectros vibracionales obtenidos experimentalmen-
te, concluyd que el mismo debTa ser de alrededor del 20% , siendo el 80%
restante debido a impacto electrdnico directo. En el mismo trabajo mostrd
un grafico de intensidad de bandas vibracionales ( normalizado ) en  fun-
cidén del par3metro fraccional de cascada (f) donde se observa que las
Gnicas dos bandas 1.R. que crecen en intensidad a medida que aumenta f

son las 0-0 y O0-1 , mientras que las restantes disminuyen.

Este comportamiento hablarfa, segin Kruger, de la influencia que

tiene el proceso de cascada en la emisidn de ciertas bandas |.R. .

En nuestro trabajo se estudia experimental y analiticamente el
comportamiento de las bandas laser 0-0 y O0-1 I.R. con relacidn a la
banda 0-0 U.V. . AsTmismo se realiza un estudio de la distribucion de
intensidades en la estructura rotacional de la banda 0-1 |.R. teniendo en
cuenta la influencia de ambos procesos: el de cascada y el de impacto elec-

trénico directo.

IV. 3. b. Estudio de las bandas laser 0-0 y O0-1 I.R. . Resultados

Las figuras 26 y 27 muestran el comportamiento de algunas bandas
I.R. en funcion de la presidn para una tensidon dada. La mayoria de las
bandas laser se comporta como la 0-0 I.R. ; presenta un maximo a una dada

presion y luego decrece la salida cuando nos apartamos de ese valor Gptimo.

Sin embargo, la banda 0-1 |.R. presenta un comportamiento dife-
rente: tiene maxima salida en dos valores distintos de presidn. Segun se
muestra en la fig. 26 , para una tensidon de 25 kV , uno de los picos de
maxima salida ocurre a 1,2 torr aproximadamente y el otro a 0,3 torr .

Algo similar, aunque menos notorio ocurre con las bandas 1-3 y 0-2 L.R.

Volviendo a la banda 0-1 , notamos que ambos picos de salida
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tienen comportamientos distintos a diferentes tensiones de excitacidn. Se-
gin se ve en la fig. 38 , el pico que aparece a la presién mas alta ( pico
de alta ) se comporta de tal manera que el valor del cociente E/p ( pa-
rametro vinculado a la energia media de los electrones ) permanece cons-
tante para cada condicion de descarga. AsT, al disminuir la tension
aplicada, la presidn a la cual aparece este pico también baja, haciendo

que E/p tome un valor constante de aproximadamente 142 V/cm.torr .
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La constancia en el valor de E/p frente a variaciones de la tensidn es
una caracteristica que también poseen las demas bandas |.R. como la
b-2 , 3-1, 2-0 , etc . Esto indicarfa que el pico de alta es origina-
do por el mismo proceso de excitacidn responsable de las bandas antes

citadas.

No ocurre lo mismo con el pico que aparece a la presion mis ba-
ja ( pico de baja ), ya que al disminuir la tensién de excitacion el pa-
rametro E/p no permanece constante sino que por el contrario, alcanza
valores muy dispares como puede verse en la fig. 38 . Esto indicarfa que
el pico de baja responde a un proceso de excitacidn diferente al del pico

de alta,

Intentando esclarecer los mecanimos que dan origen a ambos pi-

cos, se realizaron las siguientes experiencias:

Primera experiencia

Se realizd un barrido en presién de las bandas 0-1 |.R. vy

0-0 U.V. . Los resultados de la misma se pueden ver en la fig. 39 .

Se observa que en el rango de presiones en el que aparece la
emision U.V, también lo hace el pico de baja de la banda 0-1 I.R. .
Este hecho hizo pensar que podria existir alguna conexidn entre ambas
emisiones, dado que el nivel inferior de la emisién U.V. ( v =0 del
B3ﬂg ) es el superior para la emisién I.R. . Tratando de verificar

la existencia o no de tal conexidn, se realizGd una segunda experiencia.

Si suponemos que el nivel v' =0 del estado B3ﬂg se pue-
bla en parte por un proceso de cascada a partir del V' =0 del estado
Caﬂu , entonces al inhibir la emisién U.V. deberia disminuir la emi-
sion |.R. del pico de baja.
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Sequnda experiencia

Se estudidé la salida de la banda taser 0-1 I.R. en funcion de la
presién, inhibiendo la salida de la 0-0 U.V. .

La experiencia se llevé a cabo de acuerdo al arreglo experimental
detallado en el paragrafo III.2.b. , obteniéndose los resultados qu e se
muestran en la fig. 40 .

Los filtros intracavidad colocados uno a cada extremo del tubo

impedian 1a realimentacidon de emisidon estimulada del U.V. .

Los resultados de la fig. 40 muestran una dristica reduccién de la
salida del pico de baja presion, hecho que confirmaria nuestras suposiciones

de que la excitacidn tiene un porcentaje debido a cascada.

Las pefdidas por la introduccidn de elementos intracavidad no su-
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peraban el 10% , hecho que descarta a éstas como causantes de la dismi-

nucidn casi total del pico de baja presidn.

A la pequeiia salida que se observa a baja presion con filtros
intracavidad contribuyen el porcentaje restante de excitacidn por impacto
electréonico directo como asi también el efecto de cascada debido a la pe-

queiia cantidad de U.V. superradiante existente dentro del tubo.

Estas experiencias nosllevaron a pensar que, en el caso del pi-
co de alta, el nivel v =0 del B3ﬁg se puebla principalmente por un
proceso de impacto electrénico directo mientras que en el caso del pico
de baja se puebla en gran parte por cascada de la transicién U.V. 0-0 ,
De ser esto asi, la estructura rotacional de los espectros del pico de
alta y baja deberian ser distintos, pues ambos procesos poblarfan en for-

ma diferente los niveles rotacionales de la banda en cuestidn.

Esto nos llevé a realizar una tercera experiencia.
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Tercera experiencia

Se obtuvieron registros espectroscopicos de los picos de alta y
baja presion de la banda laser O0-1 |.R. en primer orden de difraccién .

Los microdensitogramas correspondientes se ven en la fig. 41 .
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Se observa que la estructura rotaciohal. de ambos espectros es
notablemente diferente, llegando a tener el segundo espectro s&lo una 17-

nea rotacional a pesar de tener ambos un tiempo de exposicion de 2 horas{*).

De acuerdo a los resultados obtenidos en los espectrogramas y te-
niendo presente la suposicion de que parte de la poblacién del nivel v =0
del estado Bsﬂg se puebla por un proceso de cascada, se procedid al cal-
culo de las intensidades de las distintas lineas rotacionales de ambos es-

pectros.

Los calculos se realizaron teniendo en cuenta las siguientes con-

diciones:

1) El estado C3ﬂu se encuentra en el caso (a) de Hund. Se puede hacer
un grafico similar al mostrado en la fig. 8 , pero para el estado Caﬂu,

utilizando la constante rotacional para v = 0 de dicho estado.

Se puede observar que, de acuerdo a lo obtenido, y dado que en las tran-
siciones U.V. los resultados experimentales arrojan valores de J me-
nores que 10 , la suposicidon de que el estado C3ﬁu se encuentra en

el caso (3) de Hund es correcta.

2) El estado Bsﬂg también se encuentra ‘en el caso (a) de Hund. Esto
se justifica a partir de la fig. 8 ya que sdlo se han obtenido valores

de J menores que 7 para las transiciones |.R. que nos ocupan,

3) La poblacidn del nivel Caﬂu se debe a impacto electronico directo a

(*) Este tiempo inusualmente largo para emisién ldser se debe a que es-
tabamos trabajando en el ITmite del rango espectral de la placa fo-

tografica.

Como fue mencionado en el pardagrafo III.3 , mediante un proceso de
sensibilizado recomendado por el fabricante [40] , la placa Z

utilizada extendid su rango hasta 1,24 um .
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partir del estado fundamental XIZ+ . Esto implica que la poblacidn

del nivel C31u reproduce la del XIZS y se encuentra termalizada.

Por otro lado como fue explicado en el paragrafo II.3.b, el
estado C%hl presenta desdoblamiento A . Las dos componentes
L Asup Y Ainf
lacion de 2 a 1 debido al peso estadistico del spin nuclear, sien-

) para un dado valor de J se pueblan en una re-

do esta relacidn alternada para valores de J consecutivos. Esta ca-
racteristica es la responsable de que la distribucion de intensidades

rotacionales siga la forma mostrada en la fig. 10 .

Asi, la poblacion para los distintos niveles rotacionales
del nivel vibracional v = 0 del estado C3ﬂu puede escribirse como

sigue:

-B_ J(J + 1) he/kT

Nj a (220+1)e 2" (20)

donde:

= nimero cudntico rotacional

= constante rotacional

= constante de Planck
velocidad de la luz en vacio
= constante de Boltzmann

= temperatura rotacional

d A KX 0 T W
I

= 0, 1 para el nivel asimétrico o simétrico, respectivamen=-

te.

La poblacidon del nivel 8319 es debida en parte a impacto electrénico
directo y en parte a un proceso de cascada a partir del nivel C3ﬂu .
Este Gltimo puebla selectivamente algunos niveles rotacionales de

v =0 del B’ﬁg , rompiendo el equilibrio poblacional.
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Esta situacion no cambia con el tiempo debido a que la fre-
cuencia de colisiones no es lo suficientemente grande [13] ( 0,02 ns-! )
como para redistribuiria en forma termalizada, en el tiempo que dura

la emision l3ser |.R. ( aproximadamente 150 ns ).

Como_en el caso del nivel Csﬂu , el B3ﬂg también presen-

ta desdoblamiento A .

La poblacidon para los distintos niveles rotacionales del vi-
bracional v = 0 pertenecientes al estado B3Y , debida a impacto
electrdnico directo, se calcula con la misma férmula (20 ) , reemplazan-
do por BB 1a constante rotacional. La distribucidon de poblacidn pue-
de observarse en la figura 42 . ‘

La poblacidon para los distintos niveles rotacionales del vi-
bracional v = 0 pertenecientes al estado B3ﬂg , debida a un proce-
so de cascada, se calcula teniendo en cuenta las relgas de seleccidn

que gobiernan las transiciones U.V. y la poblacion de los niveles ro-

tacionales del Caﬂu correspondientes.

De acuerdo a las reglas de seleccidon del paragrafo II.3.c ,
las Gnicas ramas permitidas son las P y P' ( AJ=-1 )y las
Ry R'" ( AJ=+1 ), ver fig. 44 . Ademds, de los espectros 13-
ser U.V. obtenidos ( ver Tabla II ) se ve que no fueron observadas
ramas R ni R' . Esto hace despreciar a estas Gltimas en el proce-
so de cascada, considerandose Unicamente las ramas P y P' . Enton-
ces, la poblacion de los distintos niveles rotacionales con v = 0 del
estado B3ﬂg por cascada vienen dada por el producto de la poblacidn
rotacional correspondiente del estado Csﬂu con la probabilidad de

transicion ( factor de Budd [37] ):

-B_ J(J + 1)hc/kT 0
N° o e © 2" i(p s prY) (21)

Los resultados obtenidos para las dos componentes del desdoblamiento
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figura 42

Poblacion del nivel v = 0 del estado B3ﬂg

debida a impacto electronico directo.
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Para la compo-
nente inf. del
desd. A

Para la compo-
nente sup. del
desd. A

figura 43

Poblacidon del nivel v = 0 del estado Baﬂg
debida a cascada del nivel v = 0 del esta-
do C37 .

u
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figura 44

A pueden observarse en la fig. 43 .

5) La poblacidn del nivel A’X: es debida a impacto electronico directo a

partir del XIZS . Esta poblacidn se calcula usando la ecuacidn (20),
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reemplazando por BA la constante rotacional.

6) La intensidad l3ser de las lTneas |.R. es proporcional a la inver -

sion de poblacidén y a la probabilidad de transicién. Asi podemos es-

cribir:
% .
I (NB-C—NA)|J8+JA (22)
A
donde:
C = parametro que varia entre 0 y 1 y mide el gradode
poblacidn del estado ASZ: .
9g°9p pesos estadisticos de los niveles rotacionales (2J+1)
iJ by = factor de intensidad de Budd [37] para una transicion
B "A

rotacional

A su vez, NB se calcula de acuerdo a la expresién:

Ng = a3, NB(imp. dir.) + a, NB(casc.) (23)

donde a, + a2 =1,

Utilizando (22) y (23) se variaron los tres parametro ( a;, a,

y € ) con el objeto de reproducir la distribucidn de intensidades de la

fig. 41 .

Los mejores resul tados para los espectros de alta y baja presidn

se muestran en las figuras 45 y L6 respectivamente.

De la fig. 45 vemos que es posible trazar un umbral ta} que las
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figura 45

Espectro del pico de baja presidon
< .

€ =0,20
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az= 0,8
B ‘P e
t °
7 6 f b 3 345 3 J
0P12 PQ12 Qi

figura 46
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1Tneas que se encuentran por encima del mismo son las que aparecen en el
espectro real del pico de alta, mientras que las que se hallan por deba-
Jo no se amplifican, por ejemplo, Ple— 1, Ple- 2 , -5,

PQés' 2 , etc .

S6lo es posible trazar dicho umbral para los valores de a,
a, v C indicados en la figura, lo que nos indica que la poblacidon del
v =0 del estado B3ﬂg se puebla en aproximadamente un 80% por im -
pacto electrénico directo y en un 20% por cascada a partir del v =0
del estado Caﬁu . Ademas, el valor que toma el parametro C sugiere
que el v = 1 del estado A3ZI estd bastante poblado ( 70% ), lo que
resulta 16gico si pensamos que en estas condiciones, el valor de E/p
es relativamente bajo y por lo tanto, la energia media de los electrones
en la descarga es baja, favoreciendo la poblacidn de este nivel por im -

pacto electrdnico directo,

Con respecto a la fig. 4 , los valores de los tres parametros
que mejor ajustan las intensidades del espectro del pico de baja son los
detallados en la misma. Aqui vemos que, en las condiciones de obtencidn
0 del estado 33119

del pico de baja ( alto valor de E/p ), el v
se puebla en aproximadamente un 80% por cascada y en un 20% por im -
- - . . 3+ P

pacto electronico directo, mientras que el estado A Zu esta muy poco
poblado ( 20% ),-hecho éste de esperar, pues al tener altos valores de
E/p , la energia media de los electrones es alta, favoreciendo la exci-
. - -y . . 3ot - .
tacion de estados energéticamente superiores al A Zu . Aqui es posi -
ble también trazar un umbral similar al caso anterior pero que no nece -
sariamente coincide con aquel, ya que las condiciones de excitacidn en
ambos espectros son distintas. Los resul tados mostrados en la fig. 46
explicarfan también el pequefio pico remanente ( a baja presién ) al uti-
lizar los filtros intracavidad ( segunda experiencia ). El mismo serfa
consecuencia, en parte, del porcentaje de excitacion del B3ﬁg por im -

pacto electronico directo,
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Cuarta experiencia

Finalmente, se estudié la salida de la banda l3ser 0-0 I.R.
( 10.400 ; ) en funcidn de la presidn al inhibir la salfda de la banda
faser '0-0 U.v. ( 3.371 ; ). Labanda |.R. posee, al igual que la
0-1 I.R. , como nivel superior el nivel inferior de la 0-0 U.,V, .
Asi, esperariamos escontrar aqui también dos picos de emision a distintos
walores de presidn. Pero, como puede verse en la fig. 26 , la banda !.R.
posee sGlo un maximo para un determinado valor de la presién. Sin embar-
go, la gran intensidad y el rango de presiones que posee esta banda
( aproximadamente veinte veces mids que la 0-1 |.R. ) enmascara el efec-
to de la contribucidn por cascada a baja presion. Para intentar corro-
tborar esta hipdotesis, se realizé una experiencia similar a la segunda he-
cha con la banda 0-1 [I.R. , utilizando el mismo par de filtros intraca-

widad. Los resultados pueden verse en la fig. 47 :

|

3 L banda 0-0
U.V. sin
filtros \

banda 0-0 1.R. sin filtros

salida esperada de la
banda 0-0 |.R. con fil-
tros

Salida (u.a.)
N
I

banda 0-0 I .R. con
filtros

.2 b 6 .8 1 1.2 1.4 1.6 P(torr)

figura 47
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Puede verse claramente como se ha modificado el rango de pre-
sion de la banda : para presiones mayores a 1,2 torr la banda redujo
su salida en aproximadamente la transmitividad del filtro, mientras que
a presiones mis bajas ( mayor valor de E/p y de la salida del l&ser
U.V. ) la intensidad cae muy por debajo de dicho valor y se reduce no-
tablemente el rango de salida én la zona de presiones bajas. Estos re-
sultados con la banda 0-0 |.R. apoyan nuestra hipStesis de una contri-
bucién por cascada del nivel Csﬂu en la poblacién del vibracional
v =0 del estado B .

IV. 4, Andlisis de la salida laser a altas frecuencias de excitacidn

IV. 4, a. Introduccidn

Como fue mencionado en el Capitulo I , la variacién de la sa-
lida laser del N2 en funcidn de la frecuencia de repeticidn de los
pulsos de excitacidn fue estudiada en primer término por Kasuya y Lide
[5] en el afio 1967 . En dicho trabajo los autores observaron una dis-
minucidn de la intensida& l3ser a medida que se aumentaba la frecuen-
cia de repeticidn de los pulsos, realizando un andlisis cuantitativo de
la frecuencia de corte ( frecuencia para la cual no hay mds salida 13-
ser ) para las distintas bandas en emisién estimulada del N, . Tam-
bién realizaron un estudio ( aunque sin dar mayores detalles sobre los
circuitos eléctricos usados y métodos de medida ) de la variacién en
la intensidad re]ativé de las lineas rotacionales de la banda 1-0 I.R,
cuando se excitaba al N, con pares de pulsos, en funcién de la separa-

cidén temporal entre los mismos.

Por otro lado, Sviridov y Tropikhin [15] [16]1, en 1978 publi-

caron un trabajo donde realizaban un andlisis de los procesos responsa-
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bles de la caida de intensidad del 13ser axial U.V. ( 3371 R ) de N,

a medida que aumentaba la frecuencia de repeticidon de los pulsos de exci-
tacion. En base a los resultados tedricos y experimentales que obtuvie-
ron, los autores dieron ciertos criterios de disefio del tubo de descarga
que permitieron alcanzar mayores frecuencias de repeticion con menor dis-

minucién de la intensidad de salida.

En esta tesis se presentan los resultados de un estudio de la
variacion de la salida l3ser de ciertas bandas |.R. , cuando se excita
al N, con un sistema de doble pulso, en funcidon de la separacién tempo-

ral entre los mismos.

Iv. L4, b. Resultados

A los efectos de realizar la experiencia anterior, se utilizé
el montaje experimental y el circuito eléctrico detallados en.el paragra-
fo I1T1.2.¢c y III.5 respectivamente., EIl circuito gatillador de la ti-
ratrén ( fig. 24-b ) se ajustd para entregar paquetes de sSlo dos pulsos,
con separacion temporal variable entre 2 ms y 0,2 ms , a una frecuen-
cia también variable, entre 1 y 20 Hz . En estas condiciones se se-
leccionaba la banda a estudiar mediante el espectrdgrafo ya mencionado
en la Seccién III . A la salida del mismo se recogia la sefial con un de-
tector de SPb conectado al osciloscopio descripto en la Seccidn IIT ,
lo que permitia ver la intensidad de los dos pulsos liser. Asi, variando
la separacidon temporal entre los pulsos de excitacién y la frecuencia de
repeticién de los mismos, se midi6é la intensidad relativa del segundo
pulso laser respecto del primero. Los resultados se grafican en las fi-
guras 48-a y U48-b . De la figura vemos que la separacién temporal
critica ( frecuencia de corte ) para la cual no existe un segundo pulso

ldser varia con la frecuencia de repeticidn de los paquetes. Esto podria
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explicarse pensando que, al aumentar la frecuencia de repeticion de los

paquetes aumenta el valor medio de la corriente que circula por el tubo,
aumentando en consecuencia la temperatura del plasma y disminuyendo ( ver

II.4k.a ) la ganancia de la banda,

Para la banda 1-0 , tanto la frecuencia de corte como la fre-
cuencia umbral ( frecuencia a la que el segundo pulso comienza a diferir
del primero ) coinciden con la referencia [5]. Lo mismo ocurre con la
banda 2-1 ., Sin embargo, la banda 3-1 presenta una notable diferen-
cia: segln [5] , la frecuencia de corte paraesta banda es de aproximada-
mente 200 Hz ( 5 ms de separacidn entre pulsos de excitacién ), mien-
tras que nuestros resultados muestran una separacién critica de aproxi-
madamente 1,7 ms ( 590 Hz ). Posiblemente la mayor ganancia con que
nosotros trabajamos ( al sumergir el canal de descarga en un bafio de ai-
re 1Tquido ) haga correr el 1Tmite de frecuencia de corte hacia valores

m3s altos.

Las causaspor las cuales se observa una cafda en la intensi-
dad de salida laser del N, no estadn perfectamente establecidas.
Sviridov y Tropikhin [15] [16] realizan un andlisis tedrico~-experimen-
tal en donde establecen que la potencia de salida U.V., decrece al au-
mentar la frecuencia de repeticidn de los pulsos de excitacién como re-
sul tado de una disminucidn de la ganancia del medio, la que estd gober-
nada por los tres parametros siguientes: temperatura vibracional, den-
sidad relativa de moléculas en el estado fundamental y temperatura tras-
lacional del gas. Bajo las condiciones experimentales utilizadas
( didmetro interno del tubo de descarga igual a 1,6 mm y bafio térmico
de 283°K ), los autores concluyen que los dos Gltimos pardmetros men=-
cionados antes son despreciables y que la ganancia diminuye debido a

un aumento en la temperatura vibracional del plasma.

Sin embargo, seria interesante determinar si estos argumentos

siguen siendo vdlidos para otras condiciones experimentales, tales como
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didmetros internos del tubo de descarga mayores ( 7 a 10 mm ) y bafos
térmicos a temperaturas inferiores ( 100°K ), que son precisamente las
usadas en nuestro trabajo. Ademds en el presente trabajo se estudia la

emsién [.R. y no la U.V. .

Un argumento que sirve para ambas emisiones seria el despobla-
miento relativo del nivel fundamental con el que se encuentra el segundo
pulso de excitacidon debido a que las moléculas que han sido llevadas a los
niveles vibracionales del estado Bsﬂg (6 C3ﬂu ) por el primer pulso
de excitacidn han caido al estado A32: que es metaestable ( vida media
de aproximadamente 10 ms ) y no puedenvolver ripidamente al estado fun-

damental,

Por lo dicho anteriormente seria de interés continuar la inves-
tigacidn en este sentido para determinar con mayor precision las causas
de la ca’da de la potencia de salida l3ser del N, con la frecuencia de
excitacién, lo que llevaria a establecer criterioé de disefio para este
ldser con el fin de obtener una fuente de radiacién coherente pulsada de
alta repeticién en la regién U.V. del espectro de gran potencia pico y

moderada potencia promedio.
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V. 1, Introduccidn

En este capitulo se resumiran los aspectos mas importantes de

lo presentado en el resto del trabajo.

En primer lugar se resumird la espectroscopia de la emisidon
laser I.R. y U.V. a baja temperatura, para luego tratar el tema de
interaccion entre la emisidn estimulada U.V. e |.R. . Finalmente
se resumird el comportamiento de la salida cuando el l3ser es excitado

con altas frecuencias.

V. 2. Andlisis espectroscopico de la emisidon laser |.R. y U.V.
a 100°K

En la tabla I del Capitulo IV se muestran los resultados del
an3lisis espectroscSpico de las bandas laser infrarrojas 4-2 , 3-1,
-0 , 2-1, 1-0, 3-3,0-0, 1-2 y 0-1 . Se observan alli grupos
de lineas nuevas, obtenidas gracias a una sistematizacion en la bisque-
da de las condiciones Optimas de emisién ( presidn, tensién, didmetro
interno del canal de descérga, etc ). Entre todas las bandas I|.R. se
contabilizan cuarenta lineas nuevas, que fueron obtenidas gracias a una
mejora en la forma de excitacion ( valores maximos de corriente mas in-
tensos, menores tiempos de crecida del flanco de corriente y mayores

tensiones de descarga ).

En las figuras 28 a 31 se muestran los registros microdensi-

tométricos de todas las bandas |I.R. estudiadas.
En general se observa que:

1) las series mads fuertes de lineas de emisidn pertenecen a las ramas

P
Qi2 , Q1 y °Pi2 ,
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2) la emisién ocurre en un rango de K entre 1 y 9 en casi todos los

casos, tomando K un valor impar para el maximo y el minimo.

Los resultados experimentales obtenidos muestran que las conclu-
siones publicadas por Kaslin y Petrash [21] respecto al efecto de la tem
peratura sobre las propiedades de los l3seres pulsados de moléculas diatd-
micas, son validas en algunas bandas |.R. . En la Gltima parte de la
seccion IV.2.b se trata de analizar st la suposicidn de un equilibrio ra-
pido antes de que comience la oscilacidn laser es vilida o no. El argu-
mento es valido si puede encontrarse una temperatura rotacional Trot ,
tal que la cantidad j(K) dada por la ecuacién (19) cumpla la siguiente

relacidn para toda la banda

(A)  j(K) = R para las transiciones l3ser y

(8) j(K) < R para las otras transiciones. R es un
valor umbral,

Como se ve en la fig. 32-a , no fue posible marcar un umbral R
para la banda 1-0 1.R., a 100°K . En cambio, en el caso de la misma
banda a 365°K , se lo puede encontrar. Esto sugiere que en el segundo
caso, la distribucidn rotacional en el nivel v =1 del estado Baﬂg es
del tipo Boltzmann antes de comenzar la oscilacién. En el caso de la fi-
gura 32-a , en cambio, sugiere que la distribucidn rotacional en el nivel
v = 1 del estado B3ﬂg es mas complicada debido a una importante contri-
bucidn por emisidon estimulada desde v =0 del Caﬂu a v=1 del
B3fg , cuando se trabaja a temperatura de aire Iiquido. Se encuentran
comportamientos similares en las bandas 0-0 y O0-1 del Primer Sistema
Positivo., El hecho de no poder marcar un umbral R en las anteriores.
bandas a 100°K , tiene que ver con lo demostrado en la seccién IV.3 :
el nivel v =0 del estado B3ﬂg tiene una distribucidon rotacional bas-

tante complicada debido a una importante contribucidn por emision estimu-
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lada desde v =0 del C’ﬁu . Esto hace que la distribucion de pobla-
cién no esté termalizada antes de comenzar la oscilacidn laser, y conse-

cuentemente sea imposible marcar un umbral.

En la Tabla II del Capitulo IV se ofrece una lista completa de
las 1Tneas pertenecientes a las bandas 0-0 ( en emisidn laser y super-
radiante ) y O0-1 1l3ser, del Segundo Sistema Positivo. Se informa por
primera vez en las referencias [17] y [32], la existencia de treinta y
ocho 17Tneas nuevas. Las figuras 33 , 34 y 35 muestfan los registros
microdensitométricos de las dos bandas. En la banda 0-0 fueron obser-
vadas las dos componentes del desdoblamiento A para casi todos los ni-
meros cudnticos rotacionales de las ramas P; y P, ( ejemplo: P; - 9
y PL-9 5 P,-11 y Py - 11 ; etc. ). Asimismo se resolvieron
las dos componentes de la rama P3; para algunos valores de J ( J =17,
10 y 11 ). Con respecto a la distribucidén de intensidades de las 17~
neas P; vy P; , cabe sefialar que se observa el comportamiento alterna-
do mostrado en la fig. 10 para la emision superradiante. En cambio en la
emision laser, debido a la similitud de intensidades de estas lineas, sus
ganancias se hacen comparables en las ramas P; y P; . Para las ramas
P, - Py y P3- P}, se observd el mismo comportamiento alternado de inten-
sidad.

En cuanto a la emisién l3ser del N, en general, podemos decir
que una caracteristica importante observada en los espectrogramas es que
la forma de las lineas espectrales del |.R. difieren del aspecto que
presentan las lTneas del U.V. : las lineas |.R. tienden a ser mds in-
tensas en los extremos que en el centro, ocurriendo exactamente a la in-
versa para el U.V. . Como dichas lineas son una imagen de la seccidn
transversal del tubo, nos indica que el |.R. es mids intenso en la pe-
riferia del canal de descarga ( cerca de las paredes ), mientras que el
U.V. 1o es en el centro del tubo. Esto nos sugiere que, al necesitar el

U.V. mayor intensidad de corriente que el 1.R. para emitir, la densi-
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dad de corriente no es uniforme en la seccidn transversal, sino que dis-

minuye con el radio.

- . +
V. 3. Interaccidn entre los sistemas 2 ( C3ﬂu > B?ﬂg ) vy

v B > AT )
g u

El problema relacionado con la interaccidon entre los sistemas
+ + . . .
2 y 1 dio lugar a discrepancias entre los autores de algunos traba-
jos [10] , [11] . Las mismas se debian, en gran parte, al desconoci-

miento de los mecanismos de poblacidn relacionados con el estado Baﬁg .

En el pardgrafo IV.2.b del presente trabajo, se hablo de laim-
posibilidad de marcar un umbral R en ciertas bandas laser |.R. como
las 0-0 y 0-1 , entre otras ( fig. 49 ) . Esto puso de manifiesto
que el nivel v =0 del estado Baﬂg ( nivel superior de la transicién
I.R. ) no respondia a una distribucién rotacional termalizada ( del ti-
po Boltzmann ) antes de comenzar la accién l3ser, sino que era mias com-
plicada debido a una importante contribucidn por emision estimulada des-

de el estado c3ﬂu .

Con las experiencias realizadas en la seccidn IV.3 se confir-
mo la suposicion de que el estado Baﬂg se puebla por dos mecanismos
distintos : uno por impacto electrdnico directo a partir del estado fun-
damental x‘z; y otro por cascada U.V. a partir del Caﬂu . La pro-
porcién con la que uno y otro mecanismo pueblan al B3ﬂg depende del
valor E/p . Suponiendo que el porcentaje de impacto.-electrénico es del
80% , el de cascada 20% y que el porcentaje de poblacidon del estado
A3ZZ es del 70% , se pudo reproducir analiticamente el espectro de la
banda laser 0-1 a alta presidn. E! espectro de la misma banda, pero a

baja presion fue obtenido suponiendo una poblacidn por cascada del 80% ,
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por impacto electrénico directo del 20% vy un porcentaje del 20% pa-

ra la poblacion del estado ~A32: .

Por otro lado, J. S. Kruger [39] estudid el problems de la
interaccidn analizando la intensidad de las distintas bandas vibracio-
nales espontdneas del Primer Sistema Positivo del N, - . Reprodujo la
distribucion de intensidades experimentales‘ajustando el pardmetro f
( que da cuenta del porcentaje debido a un proceso de cascada ) en las
ecuaciones de ''rate' planteadas tedricamente. En su trabajo concluye
. que f debe ser 0,20 ', porcentaje que concuerda con nuestros resul-

tados.

V. L, Estudio de la salida laser a altas frecuencias de excitacidn

Como fue explicado en la seccion IV.4 , se midid la intensi-
dad relativa del segundo pulso l3ser respecto del primero, variando la
separacion temporal entre los pulsos de excitacién y la frecuencia -de-

repeticién de los mismos.

Se observé que la frecuencia de corte ( frecuencia a la cual
no existe el segundo pulso laser ) varia con la frecuencia de repeti-
cién de los paquetes. Tanto la frecvencia de corte como la frecuencia
umbral, coinciden con las encontradas por Kasuya y Lide [5] para la ma-
yorfa de las bandas estudiadas. La banda 3-1 , sin embargo, presenta
una frecuencia de corte mayor que la registrada por aquéllos. Esto
puede deberse a una mejora en las condiciones de trabajo ( inmersidn
del canal de descarga en aire liquido ), lo que provocarfa un corri -

miento hacia valores mas altos ( ver seccidon IV . 4. b ).

Seria interesante evaluar, m3s adelante, los cambios en la
estructura rotacional de las distintas bandas cuando se excita el Ny

con el segundo pulso de cada tren.
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