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Abstract in English-Resumen en espanol

Resumen en espanol

La intensidad del campo eléctrico local es uno de los pardmetros importantes para el estudio
de una descarga, puesto que controla el flujo de electrones e iones, ademas de sus distribuciones
de energia y densidades de carga. El campo eléctrico presente en la descarga es ademas clave a la
hora de realizar modelizaciones sobre su comportamiento global, por lo que contar con medidas
detalladas y de calidad tiene un especial interés para la comunidad de fisica de plasmas, existiendo
una demanda continua de esta clase de datos. Se han desarrollado distintos métodos experimentales
para determinar el campo eléctrico, siendo las diferentes técnicas de espectroscopia laser las que
proporcionan una mayor resolucién espacial y temporal.

En esta tesis se ha medido la intensidad del campo eléctrico local en la zona de cadtodo en una
descarga de catodo hueco en régimen de glow-discharge operada en hidrégeno y deuterio, en un am-
plio rango de presiones y corrientes. El método empleado se basa en el estudio del desdoblamiento
y desplazamiento Stark del nivel n=2, alcanzado mediante la absorcién de dos fotones de 243 nm,
circularmente polarizados en sentidos opuestos (AL = 0) y avanzando en direcciones contrarias,
para eliminar el efecto Doppler. Cuando el a&tomo se encuentra en el estado 2S, es facil que se
fotoionice por la absorcién de un tercer fotén, modificando la impedancia del plasma. Esta modi-
ficacion se detecta como la caida del voltaje en una resistencia. Est& técnica, que se conoce como
espectroscopia optogalvanica, es el método de deteccion empleado en esta tesis. Finalmente, el
valor del campo eléctrico local se determina comparando la separaciéon de las componentes Stark

del nivel 2S con los valores tedricos.

Se han realizado medidas para la determinacién del campo eléctrico en cuatro catodos diferentes:
dos de acero inoxidable, de 10 y 15 mm de didmetro interior; y dos de tungsteno, con los mismos
diametros para el estudio de la influencia del tamano del catodo en las caracteristicas de la
descarga. Las medidas se han realizado para distintas presiones (desde 400 a 1350 Pa) y corrientes
(desde 50 a 300 mA), siempre manteniendo la misma densidad de corriente para los catodos de
diferente diametro. Los resultados muestran como las caidas del campo eléctrico son independientes

de la geometria de la descarga, por lo que son directamente comparables con otras medidas llevadas
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a cabo en geometrias muy diferentes, especialmente con descargas plano-paralelas. Ademas, el rango
experimental cubierto es muy amplio frente a las diferentes medidas recogidas en la literatura.

Se ha llevado a cabo también un estudio de la influencia del material del catodo en la
descarga. Se ha comprobado que los valores de la intensidad de campo eléctrico medidos en catodos
de tungsteno siempre son mayores que los correspondientes en citodos de acero inoxidable para
idénticas condiciones experimentales del plasma (presion, corriente y didmetro). El causante de este
comportamiento es el sputtering, es decir, las particulas metélicas arrancadas del catodo durante
su operacién; despreciables en catodos de tungsteno pero no en los catodos de acero inoxidable,
condicionando todas sus caracteristicas. Por tanto, en tungsteno se puede garantizar un plasma de
hidrégeno puro. Se ha completado esta comparaciéon con un estudio fotogréafico de las descargas.

Finalmente, se han aplicado dos modelos clésicos a las caidas de campo eléctrico medidas
en catodos de tungsteno. Estos modelos han permitido acceder a diferentes parametros de la
dindmica del plasma, como la energia media de todos las especies iénicas implicadas, el recorrido
libre medio en la zona de catodo, etc; resultando un punto de partida muy prometedor para futuras
investigaciones. Se completa el trabajo incorporando las primeras medidas realizadas en deuterio

y comparando con sus homodlogas en hidrégeno.
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Abstract in English

Title: High precision two photon spectroscopy in hydrogen isotopes
for the measurement of the electric field in plasmas generated in hollow
cathode discharges

The local electric field (E-field) present in the discharge is one of the most important parameters,
because it controls the electrons and ions fluxes, their energy distributions and charge densities. The
E-field is also the key to modelize the discharge behaviour. For these reasons it is so interesting to
the plasma community to have reliable E-field measurements, and there is a continuous demand of
this kind of measurements. There are different experimental techniques to diagnose plasmas, being
the laser spectroscopy techniques the ones that present a higher resolution, both temporal and

spatial.

In this thesis local E-field strength values in the cathode fall region have been measured in a
hollow cathode glow-discharge operated in hydrogen and deuterium in a wide range of pressures
and currents. The used method is based on the study of the Stark splitting and shifting of the n=2
level, reached trough the simultaneous absorption of two circularly polarized 243 nm photons in
opposite senses. Therefore, the selection rule obeys that AL = 0. The measurements are Doppler-
free due to the two counter-propagating beams. When the atom is in the 2S state it easy that
it becomes ionized by the absorption of a third photon. This fact modifies the impedance of the
plasma. This little change can be detected as a voltage drop in a resistance, this technique is
called optogalvanic spectroscopy. The E-field is determined by the separation in frequencies of
the splitted Stark components of the 2S level of hydrogen and deuterium, comparing it with the

theoretical calculated values.

Systematic measurements have carried out in four different cathodes, two of stainless steel
(10 and 15 mm of inner diameter) and two of tungsten with the same diameters, to study the
influence of the cathode diameter in the cathode fall characteristics. The measurements have
been performed in different pressures, from 400 to 1350 Pa, and applied currents, from 50 to
300 mA, always with the same current density for the cathodes of different diameter. The results
show that the E-field falls do not depend on the discharge geometry. Therefore, there are directly
comparables with other results obtained in other discharge geometries, especially plane-parallel
electrodes geometry. Besides, the experimental range covered for by the measurements is significant

when compared with different measurements in the literature.

A comparison between the two different materials was carried out to study the influence of
the cathode material in the behaviour of the discharge. It was demonstrated that the electric
field falls measured in tungsten cathode were always bigger than the ones measured in stainless
steel cathodes for identical experimental conditions of the plasma (pressure, current and diameter).
The responsible of this behaviour is the sputtering, i.e. the metallic particles coming from the
cathode during the operation of the discharge. This sputtering is negligible in tungsten cathodes,

but no in stainless steel, conditioning all the cathode fall characteristics. This section is finished
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with a visual study of the discharge.

Finally, two classical models have been applied to the electric field falls measured in tungs-
ten cathodes. These models allowed accessing to different dynamic discharge parameters as the
mean energy of all ionic species present in the cathode fall region and its mean free path; cons-
tituting an promising starting point for further investigations. The work is completing by adding
the measurements done with deuterium, and comparing these results with the corresponding of

hydrogen.



Introduccion, objetivos y estructura

La fisica de plasmas constituye un campo de investigacion extremadamente amplio y complejo.
Conocer el estado del plasma requiere determinar todos los pardmetros que marcan su compor-
tamiento. La mayoria de los plasmas de interés presentan distribuciones espaciales complejas y
requieren condiciones fuera del equilibrio termodinamico. Por esta razon, el desarrollo de técnicas
experimentales que permitan la medida independiente de los distintos pardmetros que caracterizan

la descarga es fundamental para su correcto diagnostico.

En esta tesis doctoral se presenta un método de diagnoéstico de espectroscopia laser para la
determinacion de la intensidad del campo eléctrico local en la zona de catodo de una glow-discharge
operada en hidrégeno y deuterio. El valor de la intensidad del campo eléctrico local de una descarga
es un parametro importante de la misma, puesto que rige, entre otras caracteristicas, la densidad de
carga, el flujo de electrones de iones y sus distribuciones de energia. Por ello, es necesario conocer
la distribucién local del campo eléctrico para comprender mejor el funcionamiento de este tipo de
plasmas. Ademas, depende de multitud de factores, como la geometria de la descarga, el material
del catodo, el gas con el que se opera, la presiéon y corriente aplicadas, etc. Dependiendo del tipo
de descarga, la zona de catodo puede abarcar sélo unos pocos milimetros, por lo que en general se

precisan métodos de diagnoéstico con una alta resoluciéon espacial.

Entre los distintos métodos experimentales desarrollados, los métodos 6pticos de diagnéstico
son técnicas no intrusivas para el estudio de las descargas. En particular, técnicas de espectroscopia
laser atnan estos dos requerimientos: son no intrusivas cuando se emplean radiacién laser de

nanosegundos e irradiancias moderadas, y aportan una gran resolucién espacial y temporal.

Diversas técnicas espectroscopicas utilizan el efecto Stark para la determinaciéon del campo
eléctrico. El efecto Stark provoca cambios en la estructura del 4tomo dependiendo del campo
eléctrico al que se vea sometido. Este efecto causa un desplazamiento y mezcla de las diferentes
componentes espectrales e induce variaciones en sus intensidades. La comparacion de los espectros
medidos con los valores tedricos del efecto Stark proporcionan el campo eléctrico local. Muchas de
estas técnicas se basan en medir el desplazamiento y mezcla de los estados de Rydberg en diferentes
tipos de dtomos y moléculas. El hidrégeno atémico es un candidato perfecto para la realizacion

de este tipo de medidas, puesto que el desdoblamiento y desplazamiento de sus primeros niveles
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es conocido de manera tedrica, y sus niveles de Rydberg son muy sensibles al campo eléctrico.
Ademas, el hidrogeno esta presente en la mayoria de plasmas de interés industrial.

En esta tesis se ha medido la intensidad del campo eléctrico local mediante el desdoblamiento
y desplazamiento del nivel 2S del hidrégeno (o deuterio), mediante espectroscopia de absorciéon de
dos fotones. El cambio de impedancia debida a la subsecuente fotoionizacion se detecta mediante
espectroscopia optogalvanica.

El primer objetivo es estudiar la influencia del tamano del catodo en las caracteristicas de
la descarga. En la literatura se pueden encontrar numerosos trabajos donde los autores determinan
el campo eléctrico en sus propios dispositivos. La amplisima variedad de condiciones de geometria
de la descarga hace que los resultados no puedan ser comparables en la mayoria de las ocasiones.
Por ello, es importante determinar la variaciéon que experimenta la caida del campo eléctrico cuando
se modifica el didmetro de la descarga. En este trabajo se emplean dos catodos de 10 y 15 mm de
didmetro interior.

El segundo objetivo es el estudio de la influencia del material del catodo para determinar
su efecto en las caracteristicas en la zona de catodo. Determinados materiales puede sufrir una
cierta degradacion y emitir particulas metéalicas (sputtering que pueden contaminar la descarga.
Para este estudio se han empleado catodos de acero inoxidable y tungsteno, ambos ampliamente
usados para generar este tipo de descargas.

Todas estas medidas han de ser llevadas a cabo con irrandiancia laser idénea. Un exceso
de energia laser por pulso puede conllevar que el método de estudio deje de ser no intrusivo,
perturbando el plasma y proporcionado medidas alteradas que lleven a un error en la determinacién
del campo eléctrico.

Para concluir, se aplicardn dos modelos clasicos de caida del campo eléctrico a las medidas
experimentales obtenidas. Mediante estos modelos se pueden extraer diferentes parametros que
marcan dindmica de la descarga.

La tesis se ha estructurado en los siguientes capitulos:

= En el Capitulo 1 se hace un breve repaso de todos los conceptos tedricos de los procesos
y técnicas empleadas para el desarrollo de este trabajo. También se resumen brevemente
algunas de las técnicas, tanto experimentales como teéricas, para la determinacién del campo

eléctrico que se pueden encontrar en la literatura.

= El Capitulo 2 esta centrado en el dispositivo experimental con el que se han realizado las
medidas que conforman el eje principal de este trabajo. Se incluyen todos los elementos
necesarios, los laseres que generan la radiacién requerida, todo el dispositivo 6ptico y de
deteccion, el sistema de vacio y gases, la lampara de descarga y las rutinas informéticas

desarrolladas para la adquisiciéon de datos.

= En el Capitulo & se detalla el procedimiento para analizar los espectros obtenidos de dichas
medidas, con el fin de determinar el valor de la intensidad del campo eléctrico local en la zona

de catodo. Se incluye ademas el estudio preliminar que se llevé a cabo sobre la influencia de



Introduccion, objetivos y estructura 3

la energia por pulso a la hora de realizar las medidas, clave para la méxima resolucién de las

mismas.

s El Capitulo 4 se dedica al estudio de la influencia del tamano del catodo en la caida del campo
eléctrico. El estudio se lleva a cabo mediante la comparacion directa de las caidas de campo
eléctrico con la misma densidad de corriente. Ademas, se analizan los voltajes implicados en
el mantenimiento de la descarga. Se realiza también una comparaciéon de los resultados en

los marcos de estudio de otros autores.

= En el Capitulo 5 se muestra una comparaciéon completa de las caracteristicas de la zona de
catodo dependiendo del material empleado. La comparacion se realiza para los dos didmetros
de catodo, en el marco del sputtering generado. Se lleva a cabo también un estudio de la
descarga mediante fotografias tomadas durante su operacién, analizando la longitud de la

zona de catodo dependiendo de las condiciones experimentales del plasma.

= En el Capitulo 6 se aplican dos modelos clasicos a las caidas del campo eléctrico medidas
en la tesis con el fin de obtener una primera aproximacion a la dindmica de la descarga.
Mediante estos modelos se puede acceder a parametros muy interesantes, como la energia
media de los iones y su recorrido libre medio. También se presentan las primeras medidas de

la intensidad del campo eléctrico local en una descarga operada en deuterio.

= Para finalizar, el Capitulo 7 resume las conclusiones méas relevantes de esta tesis y se proponen

trabajos futuros como continuacién de esta linea de investigacion.
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Capitulo

Fundamentos tedricos

En este capitulo se desarrollaran todos los conceptos teédricos de los diversos procesos y técnicas
empleados durante esta tesis doctoral. Es importante resaltar que los conceptos aqui expuestos no
pretenden ser un resumen completo de los amplisimos campos de estudio que constituyen, sino una
guia para comprender los procesos desarrollados aqui. Se hard un breve resumen de la estructura del
atomo de hidrégeno para conocer los niveles atémicos implicados en las medidas, se expondra un
breve desarrollo sobre el efecto Stark, que sera el método de determinacion del campo eléctrico en
el plasma. Se analizardn también los mecanismos de las transiciones por absorciéon de dos fotones,
método utilizado para la realizacion de las medidas. Se explicaran ademas algunos conceptos de
Optica no lineal, pues se utilizard un espectrometro laser en el rango del UV. Se concluira con los
fundamentos de la espectroscopia libre de Doppler y las bases de la espectroscopia optogalvanica,
que constituiran el método de deteccién; junto con una breve introduccién a las descargas tipo
glow-discharges, puesto que es la que se va a emplear en esta tesis.

En la altima parte del capitulo se haré un breve recorrido de algunas de las diferentes estrategias,
tanto experimentales como tedricas, que se han desarrollado para estudiar las descargas generadas a
baja presion. A lo largo de esta tesis, se utilizara en muchas ocasiones el término campo eléctrico.n

referencia a la intensidad del campo eléctrico local.



6 1. Fundamentos teoricos

1.1. Transiciones por absorcién de dos fotones libres de en-

sanchamiento Doppler

Se comienza el repaso a los fundamentos teoéricos con esta seccion dedicada a la espectroscopia
libre de efecto Doppler, y en concreto aquella por absorcién simultédnea de dos fotones, tal y como
puede encontrarse en [143].

En el ano 1931 Gdeppert-Mayer senté las bases teodricas de los procesos de absorcion de dos
fotones mediante teoria de perturbaciones de segundo orden [4]. Puesto que experimentalmente
estos procesos requieren grandes irradiancias, hubo que esperar a la invencién del laser de rubi en
1961 para llevar a cabo la primera demostracion experimental de este fenomeno [5], s6lo un afio
después de la aparicién del laser.

De manera general, una absorcién de dos fotones puede expresarse como un proceso de dos
pasos: la absorcién de un primer fotén de un nivel inicial ¢ a un nivel intermedio n, seguida de una
segunda absorcion desde el nivel n hasta el nivel final f. Este nivel intermedio no existe realmente,
sino que es un nivel virtual. La seccién eficaz, y por tanto, la probabilidad de que se produzcan
estos procesos a dos fotones es mucho mas pequena que aquellos que involucran un tnico fotén. La
probabilidad por unidad de tiempo de que un atomo pase del estado |i> al estado |f>, debido a
la absorcién de dos fotones, viene dada por [6}/7]:

E E
i(i)f = Uﬁ) (¢1,7>) (hull) (hVZ) La(vi +va —19)G®?) (1.1)

Donde E; y E5 son las irradiancias de los dos haces de frecuencias v; y vy y vectores de
polarizacién ?1 y ?2. La funcion L4 (1 +v2—1p), de area unidad, representa el perfil de absorcion
de la linea para la transicién con frecuencia de resonancia vy = v;r. Si la frecuencia se expresa
en Hz, las unidades de la funcién L son segundos. La magnitud G®) es adimensional y describe la

correlacion temporal de ambas ondas luminosas [6]:

L Jy Bi(H)Bs(t)dt

G® = T T
T [y Ei(t)dt [, Ex(t)dt

(1.2)

Si ambos haces proceden de la misma fuente luminosa, resulta G(?) = 1 para luz coherente, y
G®) = 2 para luz cadtica [6]. Los haces procedentes de distintas fuentes de luz son estadisticamente
independientes a su llegada a la zona de interaccion, por lo que G®) = 1. La interaccién entre ambos
haces es normalmente muy débil y se mantiene la independencia estadistica durante todo el tiempo
de interaccién.

La seccién eficaz de la transicién a dos fotones con energia huyg, (75}%), tiene unidades de m?.
Mediante teoria de perturbaciones de segundo orden en aproximacién dipolar puede calcularse esta
seccion eficaz [6)7):

O',g) = (27TaF)2V1V2

Vipn — V1 Vin — V2

2
3 (< fl €27 n><n|e17i > L < fl €17 |n ><n| €7 i >)‘ B
n

= (2ﬂap)2V1V2|Mif|2 (13)
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Donde ap es la constante de estructura fina. El sumatorio presente en la ecuacion [I.3] expresa
los elementos de matriz necesarios para que un atomo pase del estado de partida |i> al estado
final |f>, a través del estado intermedio |n>. Para que se produzca la transicion ambos términos
han de ser distintos de cero. De acuerdo con la reglas de seleccion de transiciones a un tinico foton,
los estados inicial |i> y el estado intermedio |[n> han de tener distinta paridad, y lo mismo ha de
ocurrir para el estado |n> y el estado final |f>. De aqui se deriva facilmente que los estados |i>y
|f/> han de tener la misma paridad. Puesto que la regla de seleccion para transiciones a un fotén
cuenta con un momento angular AL = +1, la regla de seleccién para transiciones a dos fotones

queda como:

AL =0,+2 (1.4)

Para el caso particular del atomo de hidrogeno, la transicién del estado fundamental al primer
estado excitado, n=2, la regla de seleccién del momento angular sélo permite la transicién 1S-2S
(AL = 0). La transicién habitual Lyman-« entre los estado 1S y 2P queda prohibida puesto que
en ese caso AL = 1. De acuerdo a los elementos de matriz de la ecuacion la polarizacion de los
dos fotones ha de ser circular y opuesta.

Para la transicion 1S-2S del hidrégeno y del deuterio, no existe ningtn nivel real intermedio,
por lo que el estado intermedio n con el que se estd tratando formalmente la transiciéon a dos
fotones es un estado virtual. Por ello, la diferencia de frecuencias v, — vy (siendo k 1 6 2) que
aparece en la ecuacion [1.3]es muy grande, y por ende la seccion eficaz resulta muy pequena. En un
intervalo amplio en torno a la mitad de la frecuencia de resonancia vy/2, la seccion eficaz depende
muy débilmente del reparto de la frecuencia de resonancia entre las frecuencias 11 y vo [§]. En
nuestro caso particular, como se vera mas adelante, vy y v, son iguales. Asi, en la ecuacion [I.3] se
puede sustituir cada una de las frecuencias por vy /2 [9]. La seccién eficaz de la transicion mediante
absorcion de dos fotones para el dtomo de hidrogeno puede calcularse de manera exacta [8], y
para la transicion 1S-2S los autores coinciden en el siguiente resultado, cuando L4 se expresa en
segundos [8,/10,/11]:

o2 =1,428 1078 m? (1.5)

Para la transicion 1S-2S del hidrégeno, con dos fotones de frecuencia vg/2, la diferencia de
energia entre el nivel intermedio virtual n y el siguiente nivel real es de unos 5 eV. Mediante el
principio de incertidumbre de Heisenberg, (Aty ~ 1/Awy) se calcula que el tiempo de vida media
del nivel intermedio es del orden de los femtosegundos. Esto implica que los dos fotones han de
ser absorbidos en esa escala temporal para que se produzca la transicion. De aqui también se
deduce que a mayor energia, menor tiempo de vida media, y con ello menor probabilidad de que

se produzca la transicion.

1.1.1. Eliminacién del efecto Doppler

A la hora de abordar un experimento de espectroscopia hay que tener en cuenta el ensancha-

miento Doppler, proveniente de las velocidades respectivas de los d&tomos. Si se considera un a&tomo
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con una velocidad v en su propio marco de referencia; con un vector de onda k y una frecuencia w.
En el sistema de referencia del observador, ese &tomo sufre un desplazamiento Doppler que puede
cuantificarse como:

k-v

'—w—k- rey 2N 1.
w=w Mnd il Sl (1.6)

El perfil espectral del ensanchamiento Doppler corresponde a una funcién gaussiana, debido la
distribucién maxwelliana de las velocidades térmicas. Este perfil se superpone al perfil espectral
que se quiera medir, de manera que se pierde resolucion espacial. Si se quieren obtener medidas de
alta resolucion, este ensanchamiento Doppler ha de ser eliminado. Para la transicién a dos fotones,

la condicién de resonancia se expresa como:
|i >— |f >= Ef —FE;,=hyy = hVZ'f = h(Ul + VQ) (17)

Donde se mantiene la notacién i para el estado inicial, f para el estado nivel y 1 y 2 para
los fotones absorbidos. Si el &tomo se mueve con una velocidad v, la condicion de resonancia no
cambia en el sistema de referencia del 4tomo. No ocurre lo mismo con las frecuencias v1 y v que
se ven desplazadas, tal y como indica la ecuacion [I.6] Este desplazamiento ha de incluirse en la
condicion de resonancia [I.7, quedando como:

(k1 + ko)

|’i >— |f >= Ef—EiZh(Vl-i-Vg)— o

- (hv) (1.8)

Como puede deducirse facilmente, si se cuenta con dos fotones de la misma frecuencia viajando
en la misma direccién pero en sentido contrario (k; = —ks) se anula el segundo término en la
ecuacion que corresponde al efecto Doppler de primer orden de un 4tomo moviéndose a una
velocidad v, con v << ¢. De esta manera, todos los &tomos absorben la misma frecuencia 2v = v; +
Vo, por lo que todos los 4tomos en el nivel fundamental pueden contribuir a la senal espectroscopica,
compensando en parte la pequefia seccion eficaz del proceso de segundo orden [2]. Este efecto
fue planteado por primera vez en 1970 [12]. Los primeros experimentos con espectroscopia libre
de Doppler se realizaron en 1974 con atomos de sodio [13}/14]. En 1975 se consigui6 la primera
demostracién experimental de la excitacion de la transiciéon 15-2S del hidrégeno libre de efecto
Doppler [15].

En el caso de que se absorban dos fotones provenientes del mismo haz, se suma al perfil espectral
un fondo ensanchado. En el caso de la transicion 1S-2S del hidrégeno incluso este fondo Doppler
puede eliminarse si se eligen adecuadamente las polarizaciones de cada uno de los haces. Si ambos
haces se polarizan perfectamente circulares y en el mismo sentido en el sistema de referencia del
observador (para el dtomo en su sistema de referencia seran contrarias), el dtomo solo podra
absorber un fotén de cada uno de los haces, puesto que ninguno de ellos podria producir una
transicion con AL = 0 de manera independiente, eliminando el fondo Doppler.

Un pequeno angulo entre los dos haces también genera un Doppler residual, cuya anchura a

altura mitad se expresa como:

= FD\/1 _ 211v5(1 — cosb) (1.9)

2
)
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Donde vq es la suma de frecuencias vy = v1 + v y I'p es la anchura a altura mitad debida al

ensanchamiento por efecto Doppler:

%5T
Tp = 2Vin2 n{j %0 (1.10)

Si los dos haces viajan colineales y en el mismo sentido, es decir § = 0°, se genera un en-
sanchamiento Doppler completo. Sin embargo, si los dos haces se encuentran en sentidos opuestos
(6 = 180°), el ensanchamiento Doppler se reduce en un factor ‘”1%0”2' Si 11 = s, el ensanchamiento
Doppler se elimina completamente.

En el planteamiento aqui expuesto se ha considerado que la velocidad del 4&tomo permanece
constante durante la absorcion de ambos fotones, es decir, que no se llega a producir ninguna coli-
sién elastica que modifique su velocidad. Se puede estimar el tiempo promedio entre dos colisiones
en un plasma de catodo hueco, como el que se va a estudiar en esta tesis, donde la densidad de
atomos neutros es de N =1,19- 10" m™3, el tiempo promedio entre colisiones es atin menor, del
orden de las décimas de milisegundo, por lo que la aproximaciéon es bastante acertada. Las escalas
temporales en las que se producen los choques y la absorciéon de dos fotones (orden de los femtose-
gundos) son tan diferentes, que puede considerarse que en el proceso de absorcién la probabilidad

de que el 4tomo modifique su velocidad es despreciable.

1.2. Atomo de Hidrégeno

No es objeto de esta tesis realizar un anélisis exhaustivo de la teoria del &tomo de hidrégeno,
que ha sido profusamente estudiada [16H19], pero se hard a continuacién un pequefio resumen
donde se expondran datos de interés para su desarrollo. El hidrogeno es el dtomo més simple y
también el mas abundante en el universo, lo que hace de él uno de los elementos mas estudiados.
Ademés, presenta una gran cantidad de resonancias, desde el ultravioleta al infrarrojo, lo que le
convierte en un candidato ideal para medidas espectroscopicas.

Las caracteristicas principales del atomo de hidrégeno se obtienen resolviendo la ecuacién de
Schrédinger (ecuacion para un electrén con carga -e, masa m, y momento P en un campo
eléctrico fijo con simetria esférica.

P2 e?
2m. 4meoR

H[Up) = |Ug) = E[VE) (L.11)
( )

Esta ecuacién de Schrédinger es no relativista, por lo que no tiene en cuenta el momento
angular del electron (el spin) ni su momento magnético asociado. Los valores propios de la ecuacién

se corresponden con los niveles atémicos (n=1,2,3...).

mee* 1
n = 7785%112 2 (1.12)

De aqui se deduce la longitud de onda de las lineas de emisién mediante la formula de Rydberg,
donde n’ se refiere al estado final:

1 Unmn! E, —FE, mee? 1 1 1 1
Ann’ c he 8e2h3c <n/2 n? ) <n 2 n? ) (1.13)
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Donde R, es la constante de Rydberg para masa nuclear infinita.

Para cualquier potencial con simetria esférica, los estados propios de la energia E, (ecuaciéon
pueden elegirse de tal manera que sean a la vez valores propios del hamiltoniano H, del
modulo cuadrado del momento angular L? y de la componente z de L. del momento angular
orbital del electrén. Recordemos que los nimeros cuanticos de L? son [=0,1,2,...n-1 y sus valores
propios son Al(l — 1), mientras que los nimeros cuanticos de L, son m=0,£1,42,....+] con valores
propios Aim. Al contrario que en otros potenciales con simetria esférica, las energias propias dadas
en la ecuaciéon no son so6lo independientes de m (como suele ser habitual, lo cual da lugar
a una primera degeneracion), sino que tampoco dependen del momento angular L, con lo que se
llega a una segunda degeneracion accidental debido al potencial coulombiano proporcional a R™*.
Esto es debido a que en un &tomo de hidrégeno el electréon describe érbitas sin precesion.

Para realizar correctamente los calculos, se deberia tener en cuenta que aunque la masa del
nicleo (My) sea mucho mayor que la del electron (m.), no es correcto asumir que es infinita. Por
ello, tampoco es correcto decir que el nicleo no se mueve, por lo que el potencial coulombiano no

tiene un centro fijo. De manera sencilla se podria calcular la masa reducida del 4tomo de hidrogeno:

Mym, Me
= - ~ 1— 1.14
o= e me( MN) (1.14)

Esta tesis no se refiere a los valores exactos de las frecuencias de las lineas espectrales del
hidrogeno y deuterio, sino al desdoblamiento de estas lineas bajo la influencia de un campo eléctrico.
Por lo tanto, sélo se van a describir los efectos relacionados con este desdoblamiento, y que siguen
a continuacién, por lo que se puede continuar el desarrollo con la masa del electrén.

Debido a la diferencia de masa entre el hidrégeno y el deuterio, las lineas espectrales de este
altimo presentan un pequeno desplazamiento isotépico respecto a las del hidrégeno, cuya magnitud,

en longitud de onda, puede expresarse como:

AN Me
~ ~ o~ 0,03% (1.15)

Donde Mp es la masa del protén, Mp ~ 1836 m.. Por esta razén, para la realizaciéon de estas
medidas, hubo que cambiar ligeramente el rango de sintonizaciéon del laser Mirage 500, que se

describira en el capitulo 2.

1.2.1. Estructura fina

Las fuerzas mas importantes dentro del &tomo de hidrégeno son fuerzas electrostaticas coulom-
bianas, como ya se ha visto en la ecuaciéon El primer término representa la energia cinética
del atomo. El segundo término de la ecuacion [I.11] representa la interaccion electrostética entre el
proton y el electron. No tiene efectos relativistas ni momentos magnéticos relacionados con el spin
del electréon, como ya se senial6 en el apartado El error asumido al hacer este tratamiento es
pequeno, puesto que el 4tomo de hidrégeno es un sistema poco relativista. Prueba de ello es que
si se atiende al modelo de Bohr la velocidad v en la primera o6rbita (n=1) satisface que:

v €2 1

- = 1 1.1
c he 137<< (1.16)
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Este cociente es del orden de la constante de la estructura fina «:
e? 1
a= N —
26(]hC 137

Este hamiltoniano presenta degeneracién con n, el ntimero cuédntico principal. Sin embargo, este

(1.17)

hamiltoniano no reproduce todos los efectos observados en diferentes experimentos, por lo que a

partir de ahora se va a anadir una perturbaciéon a dicho hamiltoniano:
H=Hy+W (1.18)

Se considera a la perturbacion W mucho més pequena que el hamiltoniano original, por lo que
el tratamiento puede realizarse mediante teoria de perturbaciones.

La ecuacion de Dirac coloca un electrén en un potencial V(R) creado por el proton. Esta
ecuacion ya incluye efectos relativistas. Con esto, se puede desarrollar la perturbacién W como

una serie de potencias, resultando en:

P2 p* 1 1dV(R)— 12
H = m.c V(R) - - L- S+ AV(R 1.19
mec 2me. +VIR) 8m3c?  2m2¢? R dR 8m2c? (R) (1.19)
——
Ho W Weo Wp

El término W,,, es la correccion debida a la variacién de la masa con la velocidad. Proviene
de la expresién relativista para la energia de una particula clasica en reposo de masa m. y un
momento p:

E = /p? +m2c? (1.20)

El término de acoplamiento spin-6rbita, W,, se relaciona con la energia de interaccién entre el
spin del electréon y el campo magnético generado por el movimiento de dicho electrén en el campo
electrostatico creado por el niicleo. El altimo término, Wp, se denomina término de Darwin y no
tiene analogia clasica, pues se refiere a la probabilidad de encontrar el electron en el niicleo del
atomo, es decir en R=0. Esto solo es posible en estados s (I=0), por lo que esta ultima contribucion
s6lo desplaza los niveles de energia de estos estados.

Todos estos términos perturbativos provocan un desplazamiento de los niveles de energia res-
pecto a los que da el hamiltoniano sin perturbar. Mediante teoria de perturbaciones se puede dar
una nueva expresiéon anadiendo un nuevo numero cudntico principal llamado J, siendo J=L-+S el
momento angular total del dtomo.

Los estados propios de esta nueva expresiéon pueden ser elegidos para ser a la vez valores
propios del médulo cuadrado del momento angular orbital del electrén (1), del modulo cuadrado
del momento angular de spin (s?) y de la componente z (j. = [, + s.) del médulo cuadrado del
momento angular total (j%). Puesto que se esta tratando con electrones (spin—=1/2), el nimero
cuantico j se define como j =1+1/2=1/2,3/2,5/2...., con valores propios hj(j — 1). Asi mismo
el niimero cuantico m; toma valores m; = —j, —j + 1, ..., j; y valores propios Am;.

Con esta construccion no es dificil obtener las funciones propias mediante el producto de los
estados propios de la ecuacion de Schrodinger y los estados propios del spin con la ayuda de los

coeficientes de Clebsch-Gordan. Los correspondientes valores propios de la energia quedan como:

1 a? n 3
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La ecuacion [I.2]] da lo que se conoce como estructura fina. Este desdoblamiento rompe la
mayoria de las degeneraciones al depender no sélo del nimero cuantico principal n, sino también
del momento angular orbital total j. Aun asi, mantiene una degeneracién accidental en los niveles
que tengan el mismo nimero cuantico [ = j £ 1/2.

Se puede calcular la diferencia de energia para niveles con el mismo nimero cuantico n:

a?2j—1
AEnj = Enj - En1/2 = hCRE 2 + 1

(1.22)

En esta aproximacion los niveles n.S; o tienen la misma energia que los niveles nPy ;.

1.2.2. Efecto Lamb

El efecto Lamb fue por primera vez medido en 1947 |20] como una pequena diferencia de ener-
gia entre los niveles 2.5, /5 y 2P /5. Esta diferencia proviene de correcciones radiativas derivadas de
la interaccion del electron con el campo electromagnético cuantizado [21]. Al igual que el desdo-
blamiento de la estructura fina, la separaciéon generada por el efecto Lamb es proporcional a n~3
(véase la ecuacion [1.22)).

La consecuencia principal de esta interacciéon es la ruptura de la degeneraciéon de los niveles
nS1/2 y nPz. La magnitud de este efecto es aproximadamente del 10 % de la separacion de la
estructura fina entre las componentes j=1/2 y j=3/2. Para otros valores de [ también se rompe
la degeneracion, pero s6lo con un 0,2 % del valor total de la energia de separacion de los niveles j
y j+1. Para tener una idea de estas magnitudes en niveles concretos se puede considerar el nivel
n=2. La diferencia de energia dada por la estructura fina entre las componentes j=1/2 y j=3/2 es
de aproximadamente 11 GHz. Sin embargo, si se consideran los niveles 2.5 /5 y 2P, /5 la separacion
causada por el efecto Lamb se reduce a 1,1 GHz; donde el 99 % de esta separaciéon es debido al

desplazamiento del nivel 257 /5, puesto que el desplazamiento Lamb correspondiente al nivel 2P

es tan solo de 10 MHz.

1.2.3. Estructura hiperfina

Debido a la interaccion del electron con el momento magnético nuclear (relacionado con el spin
del ntcleo I) se produce la ultima separacion de los niveles atémicos que se va a considerar aqui.
La separacion de la estructura hiperfina es claramente menor que la separacion de estructura fina,
dado que el momento magnético nuclear es menor que el del electron. Por esta razon, el tratamiento
formal puede realizarse mediante teoria de perturbaciones de primer orden.

Al igual que se hizo en el apartado [I.2.1] con la estructura fina, se pueden elegir estados propios
del momento angular atémico F=j+I=1+s+1I (cuyo nimero cuantico toma los valores F' = |j — I|,
7 —I|+1,..,5+ 1)y su componente z (cuyo numero cudntico es mp = —F,—F + 1, ..., F), asi
como de j> y 12. De manera completamente analoga a como se hizo en el apartado se calcula
la energia de la separaciéon de la estructura hiperfina:

o QN me (F(E41) —I(T+1) = j(j+1)
EHE ™ 703" My G+ 120+ 1)

(1.23)
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Figura 1.1: Disposicion final de niveles 1S y 2S en el &tomo de hidrogeno.

Donde gy es un factor que multiplica al magnetén nuclear (uy), con un valor de g 5, 6 para el
hidrégeno y de g~ 0,86 para el deuterio. Esta expresion ya depende de todos los niimeros cuanticos
n, I, j, [ y F, por lo que se rompe cualquier degeneracién accidental. Es en este punto donde radica
la diferencia en la estructura hiperfina entre el hidrogeno y el deuterio. Puesto que el spin nuclear
del hidrogeno es I = 1/2 y para el deuterio es I = 1, la separacion de la estructura hiperfina

sera diferente para ambos elementos. Puesto que esta separaciéon es proporcional a n™3

(vease la
ecuacion el principal efecto de esta separacién se ve en el nivel més bajo. Es el caso del
nivel fundamental del hidrégeno, donde la separaciéon entre las componentes F=0 y F=1 es de
1420 MHz.

Para el caso del deuterio, puesto que I=1, la estructura hiperfina cambia: el nivel de estructura
fina j=1/2 se divide en dos subniveles, F’=1/2y F=3/2; y el resto de niveles de la estructura fina
se dividen a su vez en tres subniveles (F=j-1, F=j y F=j+1). El desdoblamiento de la estructura
hiperfina del estado fundamental en los niveles F=1/2 y F=3/2 es de 327 MHz, mientras que en
el nivel 25 /, el desdoblamiento es de sélo 41 MHz.

Como resumen final, y para ver la separacion de niveles que aporta cada nuevo nimero cuéntico

se incluye un diagrama de los niveles 1S y 2S del 4&tomo de hidrégeno en la figura

1.3. Efecto Stark

El efecto Stark, descrito por primera vez en 1913 , se ha convertido en una de las herramien-
tas fundamentales para diferentes experimentos de espectroscopia, y en particular para la medida

de la intensidad del campo eléctrico en todo tipo de descargas. Se presenta aqui un pequeno resu-
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men de la teoria del efecto de Stark y de las modificaciones que sufren de los dos primeros niveles
del atomo hidrégeno, tal y como puede encontrarse en [16H18].

Si se sitia un atomo de hidrégeno en un campo eléctrico externo y estatico con el fin de
estudiar la perturbacion a la que se ve sometido, en este caso la ecuacion de Schrédinger incluira
un potencial como efecto de la perturbacién que introduce el campo eléctrico. Como peculiaridad,
el &tomo de hidrégeno muestra un efecto Stark lineal para todos los niveles de energia en el marco
dado por la ecuacién de Schrodinger, es decir, un desdoblamiento de niveles proporcional al campo
eléctrico, siempre que este sea moderado. Para campos eléctricos intensos, se necesita tener en
cuenta correcciones cuadraticas y de érdenes superiores, sobre todo para estados excitados muy
altos, por la mezcla de niveles con distinto nimero cuéntico principal, n. Para los primeros estados
excitados (como es el caso de esta tesis) estos efectos son completamente despreciables, puesto que
los niveles estan muy separados entre ellos si se consideran campos eléctricos moderados. Adn para
los mayores campos eléctricos que se puedan crear en un entorno de laboratorio, la perturbacién
serd siempre mucho menor que el hamiltoniano sin perturbar, por lo que el estudio puede hacerse
mediante teoria de perturbaciones.

El efecto lineal Stark se origina por la degeneraciéon “accidental” del niimero cuantico ! en los
valores propios del momento angular del hamiltoniano sin perturbar. Los &tomos multielectrénicos
(y el atomo de hidrogeno en su estado fundamental) presentan un efecto Stark cuadratico, puesto
que el campo eléctrico es requerido dos veces: la primera para formar un momento eléctrico dipolar
y otra vez para interactuar con él. Para el caso del hidrogeno, los valores propios del momento
angular no tienen un momento dipolar como tal, pero se pueden formar combinaciones lineales
> ailn,l,m > que sean valores propios de H y tengan momento dipolar permanente incluso
cuando no exista campo eléctrico. Formalmente, estas combinaciones lineales se obtienen, para

todo n, diagonalizando la energia de interaccion:
H® = —dE = —¢zE (1.24)

Esta energia de interaccion tiene que anadirse al hamiltoniano sin perturbar H para un atomo
de hidrégeno inmerso en un campo eléctrico externo en la direccion z (homogéneo al menos en la
escala atomica). El desdoblamiento Stark del nivel n viene dado entonces por los valores propios
de H®. En el caso mas sencillo posible, el del primer estado excitado n=2, existen cuatro estados
propios del momento angular |n,lm>=12,0,0 >, |2,1,0 >, |2,1,—1 > y |2,1,1 >. La energia de
interaccion para ese nivel tiene cuatro valores propios (—3eagE, 0, 0 y 3eapE) y cuatro estados
propios: % (12,0,0 > —]2,1,0 >), |2,1,-1 >, ]2,1,1 >y % (12,0,0 > +]2,1,0 >).

El tratamiento del efecto Stark basado en la ecuacién de Schrédinger, como el que se ha venido
haciendo hasta ahora, es una aproximacion adecuada soélo si del desdoblamiento Stark es grande
comparado con la perturbacién originada por la estructura fina. Comparando ambas perturbacio-

nes, el valor umbral del campo eléctrico para que ambos efectos sean equiparables es de:

E.~ <10)5 V/em (1.25)

n
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Donde n es el niimero cuéntico principal. En el caso de n=2 el valor de ese campo eléctrico es
de 3000 V/cm; mientras que para n=3 se reduce a 400 V/cm. Puesto que los campos eléctricos
que se van a medir en este trabajo son de este orden de magnitud, para realizar un tratamiento
riguroso del efecto Stark es necesario incluir la estructura fina.

Para campos eléctricos débiles, si el efecto Stark es pequefio comparado con la separacion
de estructura fina [23,24] se trabaja con los niveles no perturbados y los estados propios de la
ecuacion en el caso mas simple, obteniendo una correccién de primer orden para la energia lineal
con el campo eléctrico:

n_|mjl

3 1
s 9 . 9
E° =+ eaoEZ G+ D n? —(j+ 72) (1.26)

Donde ag= 52,9 pm es el radio de Bohr. Aqui se aprecia facilmente que el nivel méas alto de
j (=n-1/2) no presenta desdoblamiento Stark puesto que no hay niveles degenerados con valores
de [ similares. Por ejemplo, tomando como nimero cuantico fundamental n=3, el valor méaximo
para j es j=3/2. Pero en el 4tomo de hidrégeno solo existe el nivel 3D5 /5, no existe el 3P5 /5 ni el
3F5 /2, que deberfan tener la misma energia que el 3D5/, debido a la degeneracion en [.

Como se ha explicado anteriormente, los estados propios de son combinaciones lineales de
los estados |n,l, j,m; > sin perturbar, donde sélo los estados con el mismo m; pueden mezclarse:

1 R A
ﬁ (|Tl,l =] §7j7mj > :|:|Tl,l =] + §7J7mj >> (127)

De acuerdo con la ecuacién [1.27]esos estados estan degenerados dos veces, debido a los dos signos
de m;. El campo eléctrico no puede romper esa degeneracion, puesto que no se estd teniendo en
cuenta el spin del electron (el efecto del campo eléctrico sobre un electrén rotando a derechas
0 a izquierdas en una distribucién espacial uniforme es el mismo). Por esta degeneracién que
permanece en el sistema, cada nivel (n, j) sin perturbar del dtomo de hidréogeno se desdobla en
j+1/2 componentes Stark debido al campo eléctrico. Por ejemplo, para el caso n=2, tinicamente el
nivel de estructura fina j=1/2 se desdobla en dos componentes, puesto que m = +1/2. Para campos
eléctricos débiles, estos niveles Stark se designan como niveles de estructura fina con el valor de
m; anadido; por ejemplo: 2P3/3 ||, [m;| = 3/2,1/2. A partir de este momento, la notacion se
referira inicamente al valor de |m;| por simplicidad, denotandose las tres componentes Stark del
nivel 2S del hidrégeno como 2P'/2, 251/2 y 2P3/2,

Hasta este momento se ha considerado que dos estados con un mismo j tienen la misma energia,
pero eso no es asi debido al efecto Lamb (véase el apartado . Las expresiones anteriores son
validas si el desdoblamiento del efecto Stark es pequeno comparado con el de la estructura fina,
pero grande comparado con el efecto Lamb.

Sobrepasa el contenido de esta tesis el realizar un andlisis mas detallado de los calculos que
conllevarian un estudio riguroso del efecto Stark. En este trabajo se han utilizado unos célculos
concretos [11], especialmente pensados para la determinacién de campos eléctricos por el desdo-
blamiento Stark en el nivel n=2 en hidrégeno, alcanzado mediante la absorcién de dos fotones.
En cada componente del espectro Stark aparece una componente mas débil debida a la estructura

hiperfina. La relacion de intensidades de estas dos componentes es siempre de 3 a 1. La separacion
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de los niveles Stark para el nivel n=2 por absorcion de dos fotones se muestra en la figura [T.2]
La componente 2P'/2 nace incluso con campos eléctricos muy bajos, a muy poca distancia de la
componente central 251/2. Al crecer el campo se separa de manera dréstica de la componente cen-
tral. Por su parte, la componente 2P3/2 aparece mas alejada, y necesita mayores campos eléctricos
para ser detectada. Por ultimo, la componente central 25/2 se desplaza ligeramente de su posiciéon

original.

Hz a 243 nm

G

Campo cléetrico (kV/em)

Figura 1.2: Relacién entre campo eléctrico y separacién en GHz en 243 nm para el nivel 2S del

hidrogeno por absorcion de dos fotones.

La intensidad relativa de estas componentes puede verse en la ﬁgura La componente 2P'/2
nace rapidamente y presenta un crecimiento muy acusado con el campo eléctrico. Sin embargo, la
componente 2P3/2 surge més tarde, cuando el campo eléctrico es mayor, y crece méas lentamente.
Mientas, la componente central 25%/2 decrece muy rapidamente en cuanto se hace presente el
campo eléctrico, de manera que para campos altos practicamente desaparece.

De esta manera, la separacién entre las componentes Stark del nivel 2S es la clave para la

determinacién de la intensidad del campo eléctrico.

1.4. Espectroscopia optogalvanica

Las transiciones a dos fotones abrieron la puerta a medidas de concentraciones absolutas de
dtomos en el nivel fundamental, puesto que por primera vez se contemplaba la posibilidad de
acceder directamente a la absorcion. Si se considera un plasma de hidrogeno de baja densidad
generado en una descarga de citodo hueco la absorcién es del orden de 10~°, por lo que una medida
directa no es una opcién viable para estudiar la descarga. Sin embargo, la deteccién optogalvanica si
es vélida para la determinacion del campo eléctrico, puesto que se basa en el desplazamiento de las
componentes Stark. Por otro lado, un estudio de la dindmica del plasma mediante espectroscopia

optogalvanicao la determinacién de pardmetros absolutos requeriria unos calculos muy complejos.
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Figura 1.3: Intensidad normalizada de las componentes Stark en funcion del campo eléctrico para

el nivel 2S del hidrégeno por absorcién de dos fotones de 243 nm.

La absorcién del haz laser se expresa como:

a(Vm) =In (lE?:?) =o(vm)NI = aﬁ)NI . f]i/’;LA(Vp + Um — 1) (1.28)

Para un plasma de baja densidad generado en una descarga de catodo hueco, la absorcién es
del orden de 10~°. Con estos valores una medida directa de perfiles espectrales de absorcién resulta
imposible en estas condiciones.

En este apartado se va a hacer una pequena introduccién a la espectroscopia optogalvanica,
mas informacion se encuentra en las referencias [2,/25-30].

El efecto optogalvanico consiste en el cambio de las propiedades eléctricas de un gas cuando es
iluminado con una longitud de onda correspondiente a una transicién atémica o molecular del gas
de estudio. Fue descubierto por Penning en 1930 [31,32] en una descarga de neén iluminada por
otra descarga de nedn adyacente. El mismo efecto fue observado posteriormente en descargas de
mercurio [33] y helio [34]. En 1964 este fenémeno fue detectado en un laser de descarga de gas [35].
En los anos inmediatamente posteriores se observo igualmente en descargas de diferentes gases e
iluminaciones, como por ejemplo en un laser de He-Ne [36L[37], en una descarga de xenén [38] y en
CO2 [39].

La espectroscopia optogalvanica es una técnica sencilla usada para multitud de aplicaciones, tal
y como se verd mas adelante en este capitulo. Entre esas aplicaciones, ha sido ampliamente usada
para la determinacién de campo eléctrico en descargas, puesto que presenta una alta sensibilidad:
con irradiancias de poco mW se obtienen grandes sefiales (uW o mW) en descargas de unos pocos
mA, ademés de presentar una relacion senal-ruido excelente.

En el caso de la determinacién del campo eléctrico, la espectroscopia optogalvanica permite un
contar con un sistema de deteccién sencillo experimentalmente, puesto que sélo se necesita medir

el desplazamiento de las componentes Stark. Un haz laser (o varios) se hacen pasar por la descarga.
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Cuando se sintoniza la frecuencia del mismo y esta coincide con una transicién atomica o molecular
del gas, las poblaciones de los niveles inicial y final cambian como consecuencia del bombeo 6ptico.
Puesto que los niveles cuentan con diferentes probabilidades de ionizacién, el cambio de poblacién
produce un cambio en la corriente (AlI), que se puede medir como un cambio de voltaje en la
descarga AV = RAI. Existen varios métodos por los cuales puede producirse la ionizacion de los
atomos, como por ejemplo, ionizacion directa por el impacto de un electrén, ionizacioén por colisiones
con atomos metaestables o fotoionizacion directa por absorcién de fotones laser.

En el caso concreto que se presenta en esta tesis, se induce la transicién 15-2S del hidrogeno
mediante la absorciéon de dos fotones de 243 nm. Como la vida media del nivel 2S es larga, el
atomo puede absorber un tercer foton e ionizarse. Es esa ionizacion la que produce el cambio de
impedancia en el plasma (AR) y por ende, puede detectarse como una caida de voltaje en una

resistencia.

1.5. Generacion de nuevas frecuencias en cristales no lineales

La generacion de frecuencias en cristales no lineales brinda la oportunidad de generar frecuencias
a la carta, en funcion de las necesidades de la aplicacion en la que vayan a ser usadas. De alguna
manera, la interacciéon no lineal de la radiacién con la materia ha abierto todo un nuevo campo
para la espectroscopia.

En esta seccién se explican brevemente los principales mecanismos de la interaccién no lineal
radiacién-materia, tal y como puede encontrarse en [40-43]. El campo de la 6ptica no lineal es
extremadamente amplio y complejo, por lo que aqui s6lo se detallaran los procesos necesarios
para obtener los armonicos de un laser de Nd:YAG, cuya emision fundamental es en 1064 nm, y
generacion de otras longitudes de onda en procesos de suma y diferencia de frecuencias. De esta
manera, las aproximaciones que se pueden aplicar simplifican mucho el tratamiento formal de las
ecuaciones.

En 1960 se consiguié por primera vez generar radiacion laser [44], hecho que consiguié probar
experimentalmente la teoria de la emision estimulada que ya postul6 Einstein en 1916 [45]. A partir
de este hecho, la 6ptica se encontré con una serie de nuevos fenémenos surgidos de la interaccion
con la materia de esa nueva fuente de luz intensa y coherente.

La polarizacién se define como la suma de todos los dipolos eléctricos inducidos en una unidad
de volumen como consecuencia del campo aplicado. La polarizaciéon es un término asociado a los
electrones ligados, por lo que puede ser explicada mediante el modelo de Lorentz. Asumiendo

un nimero de moléculas N por unidad de volumen, la polarizacién total quedaria como:

N
P(t) = Zpi(t) (1.29)

En el caso mas general el campo eléctrico aplicado puede ser dependiente del tiempo, y por
ello p; y P también lo son. Puesto que la polarizacién es una respuesta del medio a un campo

eléctrico aplicado, pueden expresarse una en funcion de la otra. En general, tanto la polarizacion
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como el campo eléctrico van a depender de la posicion y del tiempo, y como tal se denotara en
las ecuaciones. Cuando nos encontramos ante un caso de interaccién lineal radiacién-materia, la

polarizacién depende linealmente del campo eléctrico:
PO (r,t) = eoxVE (1, 1) (1.30)

Donde ¢ es la permitividad eléctrica del vacio y x(!) es la susceptibilidad lineal. Sustituyendo
esta expresion, las ecuaciones de Maxwell desembocan en un conjunto de ecuaciones lineales clasicas
donde s6lo hay términos de primer orden y sin mezcla de diferentes frecuencias w. Es decir, la
ecuacion [I.30] indica que en aproximacion de primer orden una luz monocromatica de frecuencia w
inducira una radiaciéon secundaria de la misma frecuencia w.

Sin embargo, cuando la intensidad del campo eléctrico aplicado es muy alta, la respuesta del
medio deja de ser armoénica. En esta situacion, la polarizacién puede ser escrita como un desarrollo

en serie de potencias en funcién del campo eléctrico:
Prt) = 2 (X(l)ﬁ(r, B+ XD B () + YD E (1) + ) (1.31)

Donde x® y x©® son las susceptibilidades de segundo y tercer orden, etc. Los términos de la
ecuacion [1.31] con un coeficiente mayor que uno constituyen la polarizacién no-lineal.

Para la generacion nuevas frecuencias, pueden realizarse una serie de aproximaciones que van
a simplificar mucho el formalismo. Los fenémenos mas sencillos son aquellos denominados para-
meétricos, asociados a la distorsién de los electrones ligados, cuyas caracteristicas principales son

las siguientes:
= El estado cuantico inicial y final del medio es el mismo.
= El tiempo de respuesta del material es muy corto, del orden de 10~!° s.

= Se describen mediante susceptibilidades reales, es decir, no existe absorcion en el medio. Por
tanto, se conserva la energia durante el proceso, puesto que no hay transferencia de energia

al medio.

1.5.1. Interacciones no-lineales de segundo orden

A partir de ahora van a tratarse inicamente efectos de segundo orden, pues han sido los procesos

generados en este trabajo. La polarizacion de segundo orden se expresa como:
PO, 1) =y EX(r, 1) (1.32)

Las interacciones de segundo orden so6lo pueden darse en cristales no-centrosimétricos (X(Q) #0),
es decir, que no presenten simetria ante una inversion.

Se consideran dos ondas planas de frecuencias w; y ws incidiendo sobre un material no-
centrosimétrico:

E(r,t) = Ey(r)e” ™" + Ey(r)e” 2! + c.c. (1.33)
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Asumiendo una contribucién no lineal de la ecuacion [[.32] y desarrollando, se llega a:

P(2) — X(Z) (E12672iw1t 4 E§€72iw2t + 2E1E2672’(w1+w2)t 4 2E1E567i(w1 7w2)t)_~_
SHG SFG DFG
+ 22X (B Ef + E2E3)  (1.34)

CEDM

Donde SHG, denota la generacion de segundo armonico (Second Harmonic Generation, por sus
siglas en inglés), SFG indica la suma de frecuencias (Sum-Frequency Generation), DFG se refiere
a la diferencia de frecuencias (Difference-Frequency Generation) y CEDM son campos estéticos
dentro del material. La susceptibilidad del segundo orden, de manera estricta, es un tensor que
depende de las frecuencias que se introducen en el material, de las simetrias del cristal, y de la
direccién de interaccion. Aunque en la ecuacion se ha sacado factor comun, en cada tipo de
interaccion habria que tener en cuenta el tensor especifico para cada proceso; pero esta ecuacion
sirve para dar una idea de la utilidad de estos procesos.

Es decir, la acciéon de la polarizacion no lineal sobre el medio produce nuevas frecuencias, suma,
diferencia y generacion de segundo armoénico. En el caso sencillo de interacciones paramétricas,
se puede llevar a cabo un desarrollo clésico con la nueva interaccién no lineal, que conduce a que
la maxima eficiencia de conversién se obtiene cuando los vectores de onda estan adecuadamente
acoplados, condicién conocida habitualmente como phase-matching, y que puede resumirse en

la siguiente ecuacién:

k(w1 + LUQ) = k(wl) + k(LUQ) (135)

Esta condicién incluye la conservacion del momento de los tres fotones que intervienen en
el proceso. Esta es una ecuacion vectorial, pero el caso mas sencillo seria el caso de vectores
de onda colineales. Si los dngulos entre los tres vectores son demasiado grandes, el volumen de
solapamiento entre ellos disminuye, con lo que la eficacia del proceso decrece. Por el contrario, el
méximo rendimiento del procesos se consigue para un avance lineal conjunto de las tres ondas. En

este caso, los tres vectores son paralelos y con ¢/n = w/k y ws = w1 & wa se obtiene:
N3W3 = N1wi £ Nows = N3 = No = Ny (1.36)

La condiciéon de phase-matching es satisfecha en medios dispersivos tales como los cristales
birrefringentes, que se caracterizan mediante dos indices de refraccién: uno ordinario (n,) y otro
extraordinario (n.). Mientras que el indice ordinario no depende de la direccion de propagacion, el
indice extraordinario depende de E y de k. Es posible encontrar cristales no lineales birrefringentes
donde la condicion de phase-matching (véase la ecuacion sea satisfecha, mezclando ondas de
diferentes frecuencias en una misma direccién de propagacion del cristal. Asi, el proceso de trans-
formaciéon depende de la polarizacion, de la frecuencia y de la direccién de propagacion respecto
al eje optico del cristal de las ondas implicadas.

Dependiendo de la polarizacién de la ondas que intervienen en el fendmeno, se pueden distinguir

dos tipos de coincidencia de fase, los procesos de tipo I y lo de tipo II:
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= Procesos de tipo I: son aquellos en los que las dos ondas menor frecuencia tienen la misma

polarizacién, y por tanto, la tercera radiacién posee una polarizaciéon perpendicular a las
otras. Si llamamos o a la polarizacién ordinaria y e a la extraordinaria, se producen procesos
ooe en cristales unidxicos negativos y procesos eeo en cristales uniaxicos positivosﬂ El primer

simbolo se refiere a la onda de menor frecuencia.

= Procesos de tipo II: son aquellos en los que las ondas de menor frecuencias poseen polariza-

ciones ortogonales. En cristales negativos se pueden producir procesos oee y eoe, mientras

que en cristales positivos los procesos son oeo y eoo.

Estos procesos pueden interpretarse de manera muy simple con un esquema como el de la figura
[[:4] en el que se aprecia muy bien la conservacion de la energia y momento de la radiacion. Puesto
que el estado inicial y final del medio es el mismo, se puede considerar unicamente el campo de

radiacion. Las lineas discontinuas representan estados virtuales.

W, —> x(z) —_— W,

Figura 1.4: Esquema de la generacion de la suma de frecuencias. Figura extraida de [42].

1.5.2. Generacién de segundo armoénico y suma de frecuencias

Se comienza explicando la generacién de segundo armoénico, que aunque es un caso particular
de la suma, es mas sencillo conceptualmente. La generacién de segundo arménico se comprobod
experimentalmente en 1961, cuando P. Franken utilizo un laser de rubi [46]. Para la generacion del
segundo armoénico se particulariza lo explicado en el apartado anterior considerando dos fotones
w1 = wy = w de igual frecuencia. Puesto que se estan tratando procesos paramétricos se puede
considerar como un proceso foton a fotén: se aniquilan dos fotones de frecuencia w; y se genera un
unico foton de frecuencia 2wy, tal y como esté ilustrado en la figura

La méaxima eficiencia de conversién se dard cuando la condicién de phase-matching 2k, = ko

se vea satisfecha. Si se expresa esta condicion en funciéon de los indices de refraccion:

2
2k1—k2:2(@)—"2 v
C

; (1.37)

Puesto que w = 27v/\ y A\ = 2)2, dado que se esta generando el segundo arménico, la ecuacion
[1.37] puede reescribirse como:
n(w) = n(2w) (1.38)

11,08 cristales uniaxicos negativos son aquellos donde n, > ne y para los positivos ne > no.
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Figura 1.5: Esquema de la generacion del segundo armonico junto con el diagrama de energias.

Figura extraida de [42].

Esta condiciéon se puede conseguir en un cristal anisétropo, por ejemplo negativo, cuando en una
direccion de propagacion coinciden el indice de refraccion extraordinario n.(2w) para la radiacion
de segundo armonico y el indice de refraccion ordinario n,(w) de la radiacion original. Dicha
condicion se expresa graficamente mediante el elipsoide de indices [47], como se muestra en la
figura Como se puede deducir de todo lo anterior, el segundo arménico emergente tiene una

polarizacién ortogonal a la fundamental.

cje dplico

phase-maching

A, oo a0
onda 2m onda m

Figura 1.6: Elipsoide de Cauchy de los indices ordinario y extraordinario para la generacion del

segundo armonico en un cristal uniaxico negativo.

La suma de frecuencias es un proceso muy similar a la generacién del segundo armoénico. Puesto
que se continda trabajando con procesos paramétricos, se sigue conservando la energfa y el momen-
to, por lo que la maxima eficiencia de conversion se da en la condicién de phase-matching, dada en

la ecuacion [1.35]

El rango de frecuencias que se puede cubrir mediante la suma es mayor, especialmente si se
quieren obtener longitudes de onda muy cortas. En ocasiones, la generacién de los armoénicos mas

altos también se obtiene mas facilmente sumando frecuencias que doblandolas.
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1.5.3. Diferencia de frecuencias

De manera andloga a la suma de frecuencias, en la ecuacién aparece un término que da

cuenta de la diferencia de frecuencias P(ws —w;) = 2x?E; Fj. El diagrama de energias puede verse

en la figura[I.7]

0, ——> —>
o > e > o
(!)7 _————> —>a)7=a)3—w|

Figura 1.7: Esquema de la generacion de la diferencia de frecuencias. Figura extraida de [42].

Este proceso difiere un poco de lo visto hasta ahora, puesto que para cumplir con la conservaciéon
de la energia, cada nuevo fotén generado como wy = w3 — wy implica que un fotéon de la frecuencia
mayor (w3) debe ser destruido y un fotén de la frecuencia menor (ws) se crea en el proceso. Si se
asume que el haz de frecuencia ws tiene mayor intensidad que el haz de wq, estas dos frecuencias
se combinaran para generar la nueva frecuencia we = w3 — w1. Pero al mismo tiempo, y segin la
radiacion avanza por el cristal, w3 y ws pueden combinarse dando lugar a su respectiva diferencia
de frecuencias, wy. Por esta razon, la frecuencia w; se ve amplificada al final del proceso. Por ello,
la diferencia de frecuencias también se suele denominar amplificacién optoparamétrica (OPA,

Optical Parametric Amplification, por sus siglas en inglés).

Oscilador optoparameétrico

Un oscilador optoparamétrico es analogo al proceso de diferencia de frecuencias visto en el
apartado anterior, con la salvedad de que no son dos las frecuencias de entrada, sino solo una,
la de mayor intensidad (ws). Si se cumplen las condiciones de phase-matching: conservacion del
momento (k3 = k1 + ko) y conservacion de la energia (w3 = w1 + ws), €l cristal puede reaccionar
macroscopicamente emitiendo dos nuevas frecuencias, wy y ws . El esquema del proceso se muestra
en la ﬁgura La seleccion de esas dos frecuencias (de entre el conjunto de infinitas posibilidades)
viene determinada por la orientacion del cristal respecto a k3, por lo que permite obtener radiacién
laser sintonizable. Para que se inicie este proceso hay que superar una irradiancia umbral que en
ocasiones es del orden de la energia de rotura del cristal. La radiaciéon generada comienza como
puro ruido que hay que canalizar, para lo cual el medio se introduce en una cavidad 6ptica con el
fin de optimizar el proceso y obtener la méxima radiacién posible. De ahi su nombre, Oscilador
Opto-Paramétrico (OPO, Opto-Parametric Oscilator, por sus siglas en inglés).

La emisién obtenida en el OPO es mas estrecha temporalmente que la radiaciéon de entrada,

tal y como puede verse en la figura Como se aprecia en esa figura, la emision del OPO se
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Figura 1.8: Esquema de la diferencia de frecuencias de un oscilador optoparamétrico. Figura extraida

de .

inicia cuando se alcanza la irradiancia umbral, al igual que se acaba cuando el pulso de entrada
tienen una irradiancia menor que el umbral. Si ademés se introduce un elemento dispersivo (red
de difraccion) como es el caso del dispositivo empleado en esta tesis, la radiacién generada por
el OPO puede tener un tnico modo longitudinal; siempre y cuando la irradiancia de entrada ya

cumpliera esa condicién.
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Figura 1.9: Comparacion de la anchura de los pulsos generados en un OPO (lineas continuas) y del

pulso de entrada (linea discontinua). Figura extraida de .

1.6. Glow-discharges

En esta ultima secciéon del capitulo concerniente a los fundamentos tedricos se van a tratar las
descargas como las glow-discharges. Para ello, se van a introducir brevemente algunos conceptos
sobre plasmas, caracteristicas y estructura de estas descargas. Toda la informacion de esta seccion
se encuentra en [30}49-54].

El mundo de la fisica de plasmas es extremadamente amplio, de modo que aqui sélo se daran
algunos detalles relevantes. En términos generales, un plasma es un gas ionizado. Esta ionizacién se

consigue proporcionando energia al gas. Aunque al plasma se le ha venido denominando el “cuarto
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estado de la materia”, el paso de gas a plasma no es una transicién de fase al uso, puesto que no
se realiza a temperatura constante. El plasma es macroscépicamente neutro, aunque la presencia
de particulas cargadas lo hace conductor (tanto eléctrico como térmico) y muy sensible a campos
electromagnéticos. Una descripcién completa del estado del plasma requeriria conocer la posicién
y la velocidad de cada particula. Puesto que ello conduciria a un estudio sumamente complejo, se
recurre a tratamientos estadisticos de cada uno de los procesos principales que se producen en el
plasma.

Hay cuatro procesos fundamentales, que involucran a las particulas neutras, las particulas
cargadas y los fotones, cada uno de ellos descrito por una ecuacion (siguiendo la notacion de [49]).
Se dice que el plasma se encuentra en equilibrio termodinamico si todas las temperaturas del plasma
son iguales. Esta es una condicion extremadamente restrictiva, pero pueden definirse equilibrios
parciales. Es el caso del equilibrio termodinamico local, donde se puede encontrar un pardmetro

que satisfaga las ecuaciones de Maxwell, Boltzmann y Saha para cada punto del plasma:

= Ecuacién de Planck: si se considera el plasma en equilibrio termodindmico, puede tratarse

como un cuerpo negro, por lo que la radiacién emitida por el mismo sélo depende de la
temperatura. Mediante la ley de Planck se puede expresar la emisiéon de ese cuerpo negro

como:
_ 8mh? 1

hv
A3 err—1

Uv)

(1.39)

Donde v es la frecuencia de la radiacion, c es la velocidad de la luz y T es la temperatura en

grados Kelvin.

= Ecuacién de Maxwell: en una distribucion maxwelliana, si n particulas de masa m se encuen-
tran en un cm?® de gas en equilibrio termodinamico, entonces la fraccién de particulas An

con una velocidad absoluta entre v y v + Av viene dada por:

m )3/2 —mu?

An = ndr (m e T (1.40)

Donde k es la constante de Boltzmann. En el caso de no estar en equilibrio termodinamico

total, se puede considerar la temperatura cinética de las particulas T,;,,.

» Ecuacién de Boltzmann: si existen n &tomos en un cm® de plasma, una fraccién de esos

atomos puede encontrarse en una estado excitado. Si el plasma se encuentra en equilibrio
termodindmico total o local, la fraccién n; de esos a&tomos en el nivel 7 de energia F; puede

expresarse como:

— = e T (1.41)

Donde g; es el peso estadistico del nivel i-ésimo, calculado a partir del momento angular
mediante g; = 2J; + 1, y U(T) es la funcion particion del dtomo:

U = Zgie%? (1.42)

7
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= Ecuacién de Saha: si se conocen los niimeros de ocupacion de dos estados de ionizacién con-

secutivos, se puede calcular la proporcion del nimero de 4tomos en un estado z —1 (n,_1) y
en un estado z (n,), donde z = 1 son atomos neutros, z = 2 son atomos ionizados una tnica

vez, etc. Esta proporcion se denomina ecuacion de Saha.

Ne UE =92 UZ(T) (QWmOkT)3/2€(7%)

Nz—1 szl(T) h3

(1.43)

Donde n,_1 y n, son las densidades de particulas, n. es la densidad electronica y U,_1(T")
y U.(T) son las funciones particion dadas por la ecuacion [1.42] y mg es la masa del electrén

en reposo.

Si se trabaja con un plasma de estas caracteristicas, el diagnéstico podria llevarse a cabo de
manera mas inmediata, derivando otros parametros a partir de las ecuaciones.

En esta tesis se ha trabajado con un tipo muy concreto de plasma, las cominmente denomi-
nadas glow-dischargesﬂ Fueron estudiados por primera vez en 1907 [55]. Son plasmas fuera del
equilibrio termodinamico local, por lo cual su estudio experimental es complicado. Son descargas
a baja presion, con una alta temperatura de excitaciéon electrénica y baja temperatura cinética.

Estas descargas pueden generarse mediante diversas geometrias, es decir diferentes disposiciones
del anodo y el ciatodo, o modificando la forma de los mismos. El caso méas estudiado es el mas
simple, dos electrodos planos y suficientemente separados. Dependiendo de la geometria, presion y
corriente, la estructura de la descarga cambia.

Una glow-discharge es una descarga en la que un citodo frio emite electrones debido a la
emision secundaria causada por el bombardeo de iones del gas. Ademas, su excitacién electrénica
no depende de la temperatura del gas, sino del campo eléctrico presente en la descarga.

Atendiendo a la curva caracteristica voltaje-corriente, las glow-discharges pueden clasificarse en
diferente regimenes [28]/52./54]. La descarga utilizada en esta tesis opera en un régimen de abnormal
glow-discharge, o lo que es lo mismo, la curva V-1 presenta una pendiente positiva (véase la figura
1.10]).

El material del catodo determina el voltaje necesario para el mantenimiento de la descarga (Vy).
Se necesitaran voltajes menores para aquellos materiales que sean buenos emisores de electrones
bajo el bombardeo de iones o fotones, es decir, aquellos que generen mayor cantidad de sputtering
[54L56]. Este efecto se estudiara en profundidad en el capitulo 5 de esta tesis.

Las glow-discharges se caracterizan ademés por emitir un brillo caracteristico que depende del
gas con el que se opere la descarga. Presentan zonas con diferente luminosidad, alternandose las
zonas brillantes y las zonas oscuras, tal y como puede verse en la figura[I.T1] Estas diferentes zonas
llevan asociadas distintas propiedades, tales como el campo eléctrico presente, caida de voltaje,
densidad espacial de carga y densidad de corriente. A continuacién, se va a detallar la estructura
general de las descargas glow-discharge para el caso mas habitual, el de dos electrodos planos

(4nodo-catodo) enfrentados y con suficiente distancia entre ellos para que todas las diferentes zonas

2Para aquellos términos que no tenga una traduccién directa al espafiol se van a emplear las denominaciones en

inglés, para unificar criterio con la literatura.
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Figura 1.10: Diferentes tipos de descargas atendiendo a sus curvas caracteristicas voltaje-corriente.

Figura extraida de [28].

de la descarga puedan ser perfectamente diferenciadas. Como ya se ha comentado la geometria,
presién y corriente aplicadas a la descarga modifican sustancialmente la estructura de la misma,
por lo que no en todos los dispositivos experimentales y condiciones aplicadas al plasma todas estas
zonas van a aparecer claramente diferenciadas.

Si se ordenan desde el catodo hacia el anodo, las diferentes zonas son las siguientes:

= Zona oscura de Aston: la capa maéas cercana a la superficie del catodo. Una lamina oscura
y muy fina, que puede ir seguida de varias capas de luz y oscuridad, denominadas cathode

layers. Estas capas suelen ser més débiles que la primera, por lo que muy dificil observar mas

de dos.

= Zona de catodo: también llamada zona oscura de catodo 6 zona de Crookes. No es comple-
tamente oscura, pero si mucho menos luminosa que otras de la descarga. Es esta zona la que

se va a estudiar en este trabajo.

= Negative glow: es la zona més luminosa de la descarga. Con la mayoria de los gases la frontera
entre la zona de catodo y la negative glow es difusa. La luz se incrementa hasta la mitad de
la zona y comienza a disminuir segin se aproxima a la zona oscura de Faraday. En esta zona

el campo eléctrico es practicamente nulo.

= Zona oscura de Faraday: como ocurria con la zona de catodo, es relativamente oscura en

comparacién con otras. El campo eléctrico es muy pequeno.

= Columna positiva: la zona més larga de toda la descarga, llegando hasta el &nodo. Es una

zona luminosa, aunque no tanto como la negative glow. El campo eléctrico es pequeno y

constante hasta llegar al anodo.
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= Zona de anodo: aqui se distinguen a su vez dos zonas, la zona oscura de 4nodo que precede

normalmente a la anode glow.
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Figura 1.11: (a) Representacion esquematica de las diferentes zonas de una glow-discharge. (b)
Intensidad de la luminosidad. (c) Distribucion del potencial. (d) Campo eléctrico. (e) Densidad espacial

de carga. (f) Densidad de corriente. Figura extraida de [57].

La zona de catodo es la mas importante para el mantenimiento de la descarga, donde se produce
la mayor caida de potencial (V.) entre los electrodos. Arranca desde la superficie del catodo hasta
la frontera con la negative glow, con una longitud que depende de la presion de la descarga. Si se
aumenta la presion de la descarga, todas las zonas negativas se comprimen hacia el catodo.

En esta zona, el movimiento de las particulas esta definido: los electrones arrancados del cdtodo
mediante bombardeo de iones o fotones (sputtering) lo abandonan con poca energia (unos eV) y
son rapidamente acelerados por el fuerte campo eléctrico presente en la zona de catodo. A poca
distancia de la superficie, el electrén alcanza energia suficiente como para empezar a excitar a otros
atomos, y aparece la primera capa (cathode-layer). Méas alla, los electrones se mueven demasiado
rapido como para producir excitaciones pero puede ionizar otros &tomos a base de colisiones, siendo
acelerados los electrones producidos en esas colisiones. Por tanto, la ionizacién crece segin nos
alejamos del catodo, mientras que el campo eléctrico disminuye progresivamente hasta extinguirse
en la frontera con la negative glow. Los electrones “lentos” que provienen de la superficie del catodo

excitan a otros atomos con facilidad, pero no pueden ionizarlos, y son quienes producen la luz



1.7. Estudios acerca del campo eléctrico 29

intensa al final de la zona de catodo. Los electrones "rapidos”, por el contrario, pierden su energia
como consecuencia de multiples colisiones inelasticas, pero son capaces de penetrar més en la
descarga. Todos estas propiedades se pierden al llegar a la negative glow donde el movimiento de

los electrones se convierte en aleatorio.

1.7. Estudios acerca del campo eléctrico

En esta seccién se hara un breve repaso de las diferentes estrategias, tanto teéricas como expe-
rimentales, que se han desarrollado a lo largo del tiempo para el estudio de plasmas a baja presion.
Este tipo de plasmas tienen multitud de aplicaciones tanto industriales (deposicion de laminas
delgadas, grabados para dispositivos miniaturizados, combustién, motores, iluminacién, aplicacio-
nes aeroespaciales), como en investigacion (investigacion médica, quimica, fotonica, fabricacion de
nuevos materiales, agricultura, medio ambiente) [58,[59]. Es por ello que su estudio constituye un
campo de investigacién amplio y consolidado. Por otra parte, obtener medidas experimentales de
calidad es complicado, y existe una demanda continua de nuevos datos para su conocimiento y
diagnéstico.

Han sido muchos los autores que han abordado la tarea de estudiar las caracteristicas de estas
descargas a baja presion, algunos trabajos se resumiran en este capitulo. Se expondréin algunas de
las diferentes técnicas espectroscépicas empleadas para la determinacién de la caida de la intensidad
del campo eléctrico, la mayoria de ellas basadas en el efecto Stark. Los métodos més frecuentes
incluyen la espectroscopia de emision, la espectroscopia optogalvanica, la fluorescencia inducida por
laser, etc. Ademaés del estudio experimental, existen diferentes trabajos destinados a determinar la
dinamica de la descarga mediante simulacién y modelizacién.

Se concluira este capitulo con un breve repaso a la trayectoria del Grupo de Espectroscopia
Léaser en Plasmas de la Universidad de Valladolid, donde se ha realizado esta tesis doctoral, para

comprender los objetivos y el estado previo de la investigacién que motivé este trabajo.

1.7.1. Determinacién experimental del campo eléctrico

En esta seccion se desarrollaran brevemente diferentes técnicas experimentales que se han utili-
zado para el diagnostico de descargas a baja presion para la medida del campo eléctrico en la region
de la zona de catodo [2,30]. Uno de los primeros intentos por caracterizar este tipo de descargas
vino de la mano de F. W. Aston en 1907 [55], que realiz6 un estudio experimental de la longitud
de la zona oscura de la descarga variando la densidad de corriente y la presién en descargas ope-
radas en distintos gases. El primer intento de medir el campo eléctrico en una glow-discharge se
llev6 a cabo por Aston y J. J. Thompson midiendo la desviaciéon de un haz de electrones [60L/61];
método replicado y mejorado por P. F. Little y A. von Engel [62] en 1954, por R. P. Stein [63]
en 1953 y por R. Warren [64,65] en 1955. Otro de los métodos més utilizados han sido las sondas
electrostaticas [66], pero su uso en este tipo de descargas esta limitado por el tamafio y la falta

de homogeneidad del plasma. Estos primeros estudios mostraban un campo eléctrico que caia de
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forma lineal, por lo que se asumié que era un comportamiento general. Como se vera, se ha de-
mostrado que la forma de la caida del campo eléctrico depende de las condiciones del plasma. Por
ejemplo, a bajas presiones las caidas tienden a ser més lineales, como se veia en estas primeras

medidas.

En la actualidad, se demandan métodos que no interfieran en la descarga, ese decir, no intru-
sivos; y es ahi donde empiezan a tomar importancia las técnicas espectroscopicas. Como ya se ha
visto en este capitulo, el campo eléctrico provoca cambios en la estructura atémica o molecular
(efecto Stark), que se traducen en la aparicién de componentes espectrales que sufren despla-
zamiento, ensanchamiento y cambios de su intensidad. Asi pues, muchas técnicas se basan en la

medida espectroscopica de este desdoblamiento y desplazamiento Stark.

Historicamente, una de las técnicas experimentales mas empleadas ha sido la espectrosco-
pia de emision [67H69]. Uno de los grupos que méas ha trabajado en este campo es el de K.
Konjevié¢ y colaboradores, que se ha dedicado durante mas de 20 anos al diagnéstico de descar-
gas glow-discharge. Sus trabajos abarcan estudios de diferentes caracteristicas de las descargas, en
particular son de interés sus estudios para la determinacién del campo eléctrico, como por ejem-
plo [70H75]. Sus trabajos no cubren sélo el &mbito experimental, sino que también han desarrollado
modelos para simular la caida del campo eléctrico y otras caracteristicas de la descarga [76H78§].
En estas publicaciones, los modelos de campo eléctrico son testados con medidas experimentales, y
comparadas con modelos de otros autores. Sirva como ejemplo la publicacién [72], donde se realiza
un estudio del campo eléctrico presente una descarga de hidrégeno cuando se utilizan catodos de
diferentes materiales. En este trabajo, se ajustan las caidas del campo obtenidas a los modelos de
Davis-Vanderslice [79], Rickards [80] y Wronski [81].

Sin embargo, estas técnicas no siempre proporcionan una elevada resoluciéon espacial, lo cual
puede suponer un inconveniente ante distribuciones del campo no homogéneas y fuera del equili-
brio termodinamico. La resolucién temporal también puede verse limitada en el estudio de campos
eléctricos modulados, como es el caso de las descargas de radiofrecuencia y las descargas de micro-
ondas.

Las técnicas de espectroscopia laser proporcionan mayor precisiéon utilizando léseres pulsados
que permiten medidas con alta resolucion espacial (del orden de 200 pm) y temporal del orden de los
nanosegundos; siendo ademas no intrusivas siempre y cuando se apliquen pulsos de nanosegundos
e irradiancias moderadas. También permiten seleccionar niveles atémicos no accesibles mediante
espectroscopia de emision. La mayor parte de las técnicas estdn basadas en la medida espectroscopia
del desdoblamiento, desplazamiento o mezcla de los estados Rydberg en diferentes clases de dtomos
y moléculas, puesto que son muy sensibles al campo eléctrico y cuentan con tiempos de vida media
lo suficientemente largos. La similitud de estos estados con el 4tomo de hidrégeno permiten célculos
teodricos con los que contrastar las medidas experimentales.

Las técnicas més utilizadas son la espectroscopia optogalvanica y la fluorescencia indu-
cida por laser (LIF, por sus siglas en inglés) [82H90], basada en medir la fluorescencia producida

durante el decaimiento de la transicion a un fotén inducida por la excitacion de dos (TALIF) o
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mas fotones (MP-LIF).

Uno de los grupos que se han dedicado activamente a determinar campos eléctricos en distintos
tipos de descargas y con diferentes técnicas de diagnostico es el de U. Czarnetzki, D. Luggenhoélcher,
H. F. Dobele et al. Ademas de las técnicas descritas anteriormente, han desarrollados otros métodos,
como la fluorescence dip spectroscopy [91H93|, y que ha sido utilizada por otros autores [94].
En los dltimos anos se han empleado otras técnicas como la Espectroscopia Raman Coherente
Anti-Stokes (CARS), y técnicas de mezcla de cuatro ondas (four-wave mizing) [95496].

Otro de los métodos de deteccion es la espectroscopia optogalvanica, que se basa en la
medida del cambio de impedancia que se produce en la descarga cuando se la ilumina con una
longitud de onda que corresponde a una transicién atémica o molecular. Este método permite
analizar descargas de corriente continua o de corriente alterna de muy baja frecuencia, donde se
pueden medir pequenos cambios en la impedancia.

La primera vez que se consiguié medir el campo eléctrico en la zona de catodo utilizando
estados de Rydberg y espectroscopia optogalvanica fue en 1984, cuando D. K. Doughty y J. E.
Lawler utilizaron un laser de colorante y una descarga de helio generada entre dos electrodos planos
de aluminio [97]. Utilizando ademas fluorescencia inducida por laser y simulaciones de Monte-Carlo
dieron un diagnéstico completo sobre la zona de cidtodo de una glow-discharge operada en helio en
1988 [9899].

Siguiendo la linea definida en [97], B. N. Ganguly y A. Garscadden estudiaron diferentes tipos de
descargas mediante espectroscopia optogalvanica |[L00H104]. Se han realizado estudios en descargas
de diferentes configuraciones y operadas en distintos gases, como en argon [105-107], helio [108-
110], etc.

Los trabajos aqui citados suponen sélo una pequena parte de todos los estudios que se han
llevado a cabo en la literatura; sin embargo, son los més representativos para este campo de
trabajo. A lo largo de esta tesis doctoral, aparecerdn mas referencias en el contexto de los siguientes

capitulos.

1.7.2. Estudios teodricos

La complejidad de las glow-discharges hace que su estudio experimental sea a menudo dificil
y costoso. Por esa razén, se ha dedicado mucho tiempo y esfuerzo al estudio tedrico mediante
simulacién y desarrollo de modelos que reproduzcan las caidas de campo eléctrico en la zona de
catodo atendiendo a diferentes parametros.

Uno de los primeros intentos por caracterizar este tipo del descargas a baja presiéon fue realizado
por P. F. Little y A. von Engel en 1952 [62], que midieron experimentalmente el campo eléctrico
entre dos electrodos planos, viendo que caida de manera lineal. Con estos resultados propusieron
un modelo elemental para la caida del campo que contemplaba descargas generadas con diferentes
gases. En 1963, W. D. Davis y T. A. Vanderslice calcularon las energias de los iones en la zona
de catodo de una glow-discharge asumiendo caidas del campo eléctrico lineales [79], haciendo una

comparacion con resultados de otros autores [62}/111].
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En 1980, B. N. Chapman publica un estudio [57] donde clasifica los diferentes regimenes de
funcionamiento de las glow-discharge atendiendo a las soluciones de la ecuacion de Child-Langmuir
[112]. Es por primera vez en este estudio donde se contempla una caida del campo eléctrico no

lineal, dependiendo de las colisiones de las particulas presentes en la descarga.

Basandose en estas soluciones, J. Rickards publica en 1983 un estudio sobre las energias de
las particulas en la zona de catodo que indirectamente modeliza las caidas de campo, a la vez
que permite calcular la caida del voltaje en la descarga y la longitud de la zona de catodo [80].
Siguiendo esta linea, en 1989 Z. Wronski publica su propio modelo de las distribuciones de energia
de las particulas, partiendo de un modelo previo y comparandolas con las calculadas por otros
autores [81]. El resultado de este trabajo predice una caida del campo asintética, en la cual el
campo eléctrico no se extingue de manera brusca al llegar al final de zona de céitodo, si no que
sigue decayendo lentamente. Ademas, permite acceder a otros pardmetros de la descarga, como son

la energia de los iones y su recorrido libre medio.

En las ultimas décadas, con los avances en los métodos de simulacién se han podido abordar
problemas mas complejos sobre la dindmica de las descargas. Muchos autores se han dedicado a
esta clase de estudios, aqui se van a resumir aquellos que han sido de mayor relevancia para este

trabajo.

Durante muchos anos, A. V. Phelps y colaboradores, se han dedicado a la modelizacion de
diferentes parametros relevantes en descargas operadas en hidrogeno [113H116]. En 2011, Phelps
publica un Topical Review donde recopila datos experimentales de campo eléctrico de diferentes
autores y sumariza los diferentes modelos de estudios anteriores [117]. También en 2011, B. M.
Jelenkovi¢ y A. V. Phelps publican una recopilacién de determinaciones experimentales del campo
eléctrico obtenidas de descargas con diferentes geometrias, para los cuales desarrollaron un modelo
para la dindmica de la descarga que ajustaba algunos de los datos de interés en este trabajo, como

el voltaje de la descarga y la longitud de su zona de catodo [118].

Z. Donko y colaboradores, han publicado diversos estudios que abarcan diferentes tematicas
sobre dindmica de descargas. Como algunos ejemplos, se citan aqui los siguientes: diferentes mé-
todos de simulacion para el estudio de particulas en plasmas a baja presion [119], simulacion de
descargas de diferentes geometrias mediante modelos hibridos [120H122] y modelizacién de medidas

experimentales obtenidas mediante espectroscopia de emision [69}123,(124].

A. Bogaerts y colaboradores realizan una profunda revisién sobre el funcionamiento y aplica-
ciones de estas descargas [125], asi como estudios completos sobre de una glow-discharge [126}/127],
estudios més concretos sobre la generacion y efecto del sputtering en este tipo de descargas [56].
También han estudiado el papel y la proporcién de iones de gas que se genera en cada zona de la

descarga [1281[129].

Asimismo, el Grupo de Fisica Molecular de Atmosferas y Plasmas del CSIC, se han dedicado
durante mucho tiempo al estudio, tanto experimental como teérico, de descargas de hidrégeno

[130,[131].
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1.7.3. Grupo de Espectroscopia Laser en Plasmas de la Universidad de

Valladolid

El grupo de Espectroscopia Laser en Plasmas de la Universidad de Valladolid (en colaboracién
con el Physikalisch-Technische Bundesanstalt de Berlin) ha desarrollado diferentes técnicas dpticas
de diagnostico de plasmas operados en hidrégeno y deuterio.

Mediante la técnica de espectroscopia de polarizacion por absorcion de dos fotones se ha podido
determinar la densidad de &tomos en el estado fundamental en plasmas generados en céitodos
huecos [132}[133], asi como en llamas de hidrogeno a presion atmosféricas [134-136]. Esta técnica
también permite determinar del campo eléctrico mediante el desdoblamiento del nivel 2S debido
al efecto Stark [137H140] y la seccion eficaz de la absorcién a dos fotones para otras especies
atomicas [141,/142].

En los ultimos anos, la técnica para la determinacion del campo eléctrico ha sido la espectrosco-
pia optogalvanica. Tradicionalmente este método presentaba baja resolucion espacial, debido a que
el cambio de impedancia se producia a lo largo de todo el recorrido del haz laser. Este problema se
solventa al reducir el volumen donde es posible la absorcién, como por ejemplo, creando un volumen
de solapamiento mediante dos haces laser en sentidos opuestos. Esta técnica es no invasiva cuando
se utiliza radiacién con una duracién de nanosegundos y una irradiancia moderada, presentando
una gran resolucién espacial y temporal, hasta cuatro veces mayor que la técnica de fluorescencia
inducida por laser (LIF) [143]. Los tltimos trabajos del grupo han estado centrados en la determi-
nacion del campo eléctrico, como en [144-147]. También se pueden estudiar otros pardmetros con
esta técnica, como la temperatura cinética de los 4tomos en la zona de catodo [14§].

En esta tesis se ha continuado con esta linea de investigacién de espectroscopia optogalvanica
para la determinacion del campo eléctrico. El estudio se centra en determinar la influencia de

diferentes materiales de catodo y distintos diametros en las caracteristicas de la zona de catodo.
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Capitulo

Dispositivo experimental

En este capitulo se describe el complejo dispositivo experimental empleado en la realizacion de
las medidas que constituyen la parte principal de esta tesis doctoral. El dispositivo experimental
incluye una gran variedad de elementos, comenzando por un laser de Nd:YAG que bombea un
espectréometro laser basado en cristales no lineales para obtener la radiacién requerida para las
medidas. La radiacién se conduce mediante un montaje 6ptico hasta el volumen de solapamiento,
situado en la parte superior de la lampara de cdtodo hueco donde se genera la descarga de hidrégeno
y deuterio, controlada mediante un sistema de inyeccién y extracciéon de gases. El dispositivo incluye
ademas fuentes de alimentaciéon y resistencias para generar la descarga, fotomultiplicadores para
controlar la energia, etc. En este capitulo se detallaran también las rutinas informéticas disenadas
en esta tesis y las ya implementadas, como por ejemplo, aquellas que controlan la sintonizacién de
la longitud de onda.

Este trabajo se inici6 en un nuevo edificio de la Facultad de Ciencias, por lo que fue necesaria la
instalacién desde cero de gran parte del dispositivo experimental: sistema de inyeccion y extraccion
gases, instalacion eléctrica, disenio y programacién de un nuevo sistema de adquisiciéon de datos
en un nuevo oscilosocpio, alineamiento y puesta a punto de los dos laseres implicados, etc. Se
ha aprovechado esta circunstancia para actualizar sustancialmente el experimento, sustituyendo e
incluyendo diversos elementos que mejorasen la precision y estabilidad de las medidas. Este trabajo
de puesta a punto consumié la mayor parte del tiempo durante practicamente el primer ano de

trabajo, pero se ha demostrado fundamental para el buen desarrollo de las medidas experimentales.
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2.1. Léaser de Nd:YAG

El laser utilizado durante esta tesis es un modelo de la firma Continuum: Powerlite 9000. Es
un laser cuyo medio activo es un granate de ytrio y aluminio (Y3Al;012) dopado con impurezas
de Neodimio: alrededor del 1% de los iones de Y+2 son sustituidos por iones de Nd*+3 . En
la figura [2:2] puede verse el diagrama de niveles de un laser de estas caracteristicas. Es un laser
pulsado, con una tasa de repeticion de 10 Hz, activado por semilla en el que se generan pulsos de

unos 8 ns de duracién con una longitud de onda de 1064 nm.
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Figura 2.2: Diagrama de niveles de un Nd:YAG. Figura extraida de \\

2.1.1. Oscilador

El oscilador constituye la primera fase del laser, y consta de los tres elementos basicos del
mismo: una cavidad éptica resonante, un medio activo y un sistema de bombeo. Un esquema de
este oscilador se muestra en la figura 2.3

La cavidad estd formada por dos espejos planos, un espejo de alta reflectividad (ER) y un
espejo de salida gaussiano (ES). En el interior se encuentra el medio activo, consistente en una
barra de Nd:YAG de 6-7 mm de diametro y 115 mm de longitud, bombeada épticamente por una
lampara de xenén, que emite pulsos de luz de una duracién de 200 microsegundos. La barra de
Nd:YAG se refrigera constantemente con agua destilada y desionizada con el fin de evitar que la

radiacién generada y no absorbida por el medio activo altere sus propiedades.

En la cavidad resonante sélo pueden sobrevivir ondas estacionarias, es decir, aquellas para las
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Figura 2.3: Esquema del oscilador del Nd:YAG. LS: laser de semilla, AF: aislante Faraday, ER:
espejo de alta reflectividad, CP: celda Pockels, PL: polarizador lineal, MA: medio activo, ES: espejo

de salida gaussiano

cuales la longitud de la cavidad es un multiplo entero de su semilongitud de onda. La longitud de

la cavidad esté relacionada con la separacién de los distintos modos mediante la siguiente relacién:

C

Ay = —
v 2nL

(2.1)

Donde n es el indice de refraccion, L la longitud de la cavidad y ¢ la velocidad de la luz en el vacio.

La curva de ganancia del medio activo puede verse en la figura

Méxima ganancia

Anchura a altura
mitad (120 GHz)

Ganancia
r T

Separacién entre modos
longitidinales (250 MHz)

L 1 L 1

Frecuencia

Figura 2.4: Curva de ganancia del Nd:YAG y modos de la cavidad separados 250 MHz. [149}|150]

En laseres pulsados, la radiacion no se refleja indefinidamente, solo se la permite oscilar en
momentos determinados. Al restaurarse la cavidad, se extraen de ella pulsos muy cortos y de
gran potencia. Esto se consigue modificando el factor de calidad @ de la cavidad, definido como
el cociente entre la energia contenida en la cavidad y las pérdidas por ciclo (véase figura . El

dispositivo que modula estas pérdidas se denomina Q-switch [2], y funciona de la siguiente manera:
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las lamparas de bombeo producen inversién de poblacién en el medio activo mientras se mantiene
el factor de calidad en un valor bajo (fomentando las pérdidas). De esta manera, no se alcanza la
condicion umbral de oscilacion [48]. Cuando se alcanza el maximo de poblacion en el nivel superior
se restaura el factor de calidad y toda la energia almacenada en el medio activo se libera en forma
de pulso muy corto y con una potencia que excede en varios 6rdenes de magnitud a cualquiera
obtenida en un laser de emisién continua.

En el caso del laser Porwerlite 9000, el Q-switch estd compuesto por un polarizador lineal
dicroico, una lamina A/4 y una celda Pockels longitudinal, en la cual se produce el efecto del mismo
nombre [48], como puede verse en la ﬁgura El medio activo de esta celda es un cristal KD*P ﬂ
El efecto Pockels consiste en el cambio del indice de refracciéon de un material cuando se ve sometido
a un campo eléctrico, siendo la variacién proporcional al campo aplicado. El funcionamiento de la
celda Pockels puede verse en la figura El polarizador es muy transparente (>95%) a ondas
polarizadas horizontalmente (s) y reflectante (>99 %) a ondas polarizadas verticalmente (p) cuando
se encuentra en incidencia en angulo de Brewster. En nuestro caso, si no se aplica voltaje sobre
la celda, una onda polarizada horizontalmente pasa a tener polarizaciéon vertical al atravesar dos
veces la lamina A/4 (al reflejarse en el espejo ER), y por tanto sera reflejada por el polarizador
lineal. Sin embargo, cuando se aplica una tensiéon de 3600 V, la celda Pockels se comporta como una
lamina A/4, de tal manera que la polarizacion de la onda permanece inalterada y puede atravesar
el polarizador y resonar en la cavidad. Con este sistema se obtienen pulsos de 1 J de energia y una

duracion temporal de unos 8 ns, lo cual proporciona elevada potencia.

cp I Y
C Vv
C C H H
Espejo (ER) Lamina A/4  Polarizador Medio activo Espejo de
salida (ES)
¢ _cflw (1H,
3.6 KV
- C H H J
Espejo (ER) Lamina A/4  Polarizador Medio activo Espejo de

salida (ES)

Figura 2.5: Esquema de funcionamiento de la celda Pockels.

En el caso de este Nd:YAG la longitud de la cavidad es de 60 cm, lo que conduce a una
separacion entre modos de 250 MHz (véase la figura . Debido a la competicién entre modos,
los modos longitudinales mas proximos al centro de la curva de ganancia capturan mas energia a
expensas de los més alejados del centro [149,[150|. Para lograr tener un unico modo longitudinal

(SLM) en la cavidad, se introduce una semilla, una radiacién de 1064 nm proveniente de un laser

3Fosfato de potasio di-deuterio.
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continuo con una anchura espectral de unos 5 kHz y una energia unos seis érdenes de magnitud
mayor que cualquier emisién espontinea que pueda provenir del medio activo . La longitud de
onda de esta radiacién semilla es muy cercana a la que se pretende obtener, por lo cual sobrevive
en la cavidad, y dada su mayor potencia acapara toda la energia existente en ella, extinguiendo al
resto de modos.

Esta radiacion de semilla se genera mediante un laser de diodo que bombea un bloque NPRO
(Non-Planar Ring Oscillator) estabilizado térmicamente , cuyo esquema puede verse en la
ﬁgura La combinacién de una lamina \/2, un polarizador y la aplicaciéon de un campo magnético
hace que la radiacién que incide sobre el NPRO gire tnicamente en una direccién, generando
radiacién de un tnico modo longitudinal. El haz laser entra y sale de la cavidad por el mismo

punto.

Figura 2.6: Diseflo de un NPRO para una laser de Nd:YAG. Figura extraida de .

Esta radiaciéon se introduce en la cavidad resonante reflejandose en el polarizador (ﬁgura,
que junto con el aislante Faraday protegen al laser de diodo de cualquier radiacién proveniente de
la cavidad.

Para garantizar la emisién de un Gnico modo longitudinal debe controlarse de manera perma-
nente el acoplamiento de frecuencias. Por este motivo, el espejo ER de la cavidad se encuentra
montado sobre un piezoeléctrico, de manera que la longitud de la cavidad puede modificarse lige-
ramente para emitir en cada momento un tnico modo longitudinal. El efecto de esta radiacion de
semilla puede verse en la figura donde se muestra la interferencia en un etalén del segundo
armonico de la radiacion fundamental. En la figura [2.7] (a) se muestra el funcionamiento del léser
cuando emite una tinico modo longitudinal, mientras que en la ﬁgura (b) se muestra la emision

multimodo.



2.2. Laser sintonizable Mirage 500 41

Figura 2.7: Comparativa de los anillos de interferencia generados por el segundo armonico del

Nd:YAG cuando existe una radiaciéon de semilla en la cavidad (A) y cuando no existe (B) [150].

2.1.2. Amplificador y generacién de armoénicos

La espectroscopia por absorciéon de dos fotones requiere irradiancias muy altas, por lo que es
necesario amplificar la radiacion generada. Para ello, se la hace pasar a través de dos amplificadores,
dos barras de Nd:YAG ligeramente mas grandes que las empleadas en el oscilador y bombeadas
por lamparas flash [149]. La inversién de poblacién de este medio activo es tal que al recibir la
radiacion laser generada previamente, se provoca una emisién estimulada, amplificAndose asi la
radiacion del oscilador. Por supuesto, esta radiacién amplificada tienen las misma caracteristicas
espectrales que la generada en el oscilador.

En la dltima fase del laser del Nd:YAG se generan el segundo armoénico, 532 nm y el tercer
arménico, 355 nm, como suma de frecuencias del segundo armoénico y la radiacién fundamental.
Del segundo armonico generado, solo el 10 % (aproximadamente 18 mJ), se dirige fuera del laser;
mientras que el resto se destina a la generacién del tercer armoénico, resultando en 100 mJ de

radiacién de 355 nm.

2.2. Laser sintonizable Mirage 500

El laser sintonizable utilizado en esta tesis es un modelo Mirage 500 de la firma Continuum. Se
trata de un laser basado en cristales no lineales y bombeado por el segundo y tercer armoénico (532
nm y 355 nm respectivamente) provenientes del laser de Nd:YAG descrito en el apartado anterior.
Este laser puede generar longitudes de onda que van desde el infrarrojo hasta el ultravioleta. El
laser se encuentra configurado para generar radiacion de 243 nm, pero sus posibilidades de sintonia
permitirian generar también otras radiaciones en el rango del ultravioleta para el estudio mediante
transiciones a dos fotones de otros elementos como el oxigeno (225,8 nm), nitrogeno (211 nm) y
carbono (280,4 nm).

Un resumen gréfico de todos los procesos no lineales en este laser puede verse en la figura
Como se muestra, el rango de sintonizacién es muy amplio. En este apartado se han detallado las

conversiones necesarias para este trabajo, aunque sus aplicaciones van mas alla de las aqui citadas.
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Figura 2.8: Esquema general del laser Mirage 500. En el dibujo estan indicadas las longitudes de

onda para que las se encuentra optimizado el laser en esta tesis. En la parte de abajo aparecen los

intervalos en los que se puede sintonizar cada etapa.

A continuacién se van a detallar cada una de las fases de este laser, cuyo esquema general

puede verse en la figura Un oscilador optoparamétrico (OPO) es bombeado con radiacion de

532 nm, generando radiaciéon de 772 nm sintonizable, la cual es amplificada en dos amplificadores

optoparamétricos (OPA) [152]. Finalmente, las radiaciones de 355 y 772 nm se juntan en un cristal

BBO de suma de frecuencias, generando la radiacién de 243 nm sintonizable deseada. Las fotografias

que pueden verse en esta seccién estén extraidas de [153)].
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Figura 2.9: Esquema del laser sintonizable Mirage 500.
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2.2.1. Oscilador Optoparamétrico (OPO)

Un oscilador optoparamétrico consiste en una cavidad resonante siguiendo la configuracién
dada en [154]. En la ﬁgura pueden verse una fotografia del dispositivo empleado en esta tesis.
El medio activo de esta cavidad es un cristal KTPE] en una interaccion de tipo II, en la que las
radiaciones resultantes del proceso tienen polarizaciones ortogonales (para méas detalles, ver la
seccion 1.5). La cavidad esté formada por cuatro elementos: una red de difraccion, el medio activo,
un espejo posterior y un espejo de sintonia o tunning-mirror. Los dos espejos definen la longitud
de la cavidad mientras que la entrada y la salida de la radiacién se produce a través de la red de

difraccion.

Figura 2.10: Fotografia del oscilador optoparamétrico, donde se puede ver la radiaciéon de 532 nm.

El esquema de funcionamiento del OPO puede verse en la figura y a continuacién se
detallaré el proceso de generaciéon de radiacién sintonizable.

La radiacion de 532 nm (segundo armonico del Nd:YAG) se introduce en la cavidad reflejandose
en un espejo dicroico, incidiendo rasante en la red de difraccion. El cristal KTP sufre un proceso
no lineal (tal y como se detall6 en el apartado 1.5), emitiendo dos nuevas radiaciones: 772 nm y
1711 nm. Después de reflejarse en el espejo posterior, las radiaciones de salida vuelven a la red
de difracciéon, donde debido a la configuracion de la cavidad, el primer orden de difraccion de la
radiacion mas energética se refleja normalmente en el espejo de sintonia, por lo que vuelve por el
mismo camino, acoplandose a la cavidad. De esta manera se consigue que la radiacién de vuelta
acttie como semilla en el proceso [1§]. La longitud de la cavidad fija la separacién entre modos
longitudinales consecutivos, siendo en este caso de 3 GHz. La dispersion de la red y el angulo de
aceptancia del KTP hacen que la anchura de banda de la cavidad sea también de ese orden, por
lo que dnicamente pueden coexistir dos modos en la cavidad.

Para medidas espectroscopicas de alta resoluciéon es de vital importancia que la radiacién em-
pleada sea de un tnico modo longitudinal. Esta situacién depende de la longitud de la cavidad,

por lo que se requiere un control permanente de este parametro. Para ello, parte de la radiaciéon

4Titanil-fosfato de potasio (KTiOPO4)
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Figura 2.11: Esquema del funcionamiento del OPO, indicando cada uno de sus elementos y el sentido

de avance de las radiaciones.

proveniente del OPO se redirige hacia un fotodiodo dividido en dos partes y conectado a un piezo-
eléctrico, que controla el espejo posterior de la cavidad (véase la ﬁgura. Puesto que los modos
de la cavidad son horizontales, el fotodiodo esta dividido en esa direcciéon. Mientras que dentro de
la cavidad oscile un tnico modo longitudinal, las dos partes del bifotodiodo estaran igualmente
iluminadas. Si esta condicion se pierde, una parte recibe una mayor iluminacién, lo que genera una
diferencia de potencial en el piezoeléctrico, que se traduce en un movimiento del espejo posterior

para recuperar la condicién de un tnico modo longitudinal.

La posibilidad de que la radiacion proveniente del OPO sea sintonizable reside en la capacidad
de girar el cristal KTP en un plano horizontal, de manera que varia el angulo de incidencia del
segundo armonico respecto al eje 6ptico del cristal. Conjuntamente con el movimiento del cristal,
el espejo de sintonia se mueve para redirigir el primer orden de la senal al interior de la cavidad.
Este movimiento modifica la longitud de la cavidad, por lo que el espejo posterior (en incidencia

normal) se acopla continuamente para mantener un tnico modo longitudinal.

La distribuciéon espacial de la irradiancia se controla visualmente mediante una camara CCD
conectada a un monitor, de manera que se puede elegir una configuracién de la cavidad que dé
como resultado un perfil aproximadamente gaussiano. La condicién de tnico modo longitudinal
se controla mediante un etalén de 7 GHz de FSR (free-spectral range). Una pequena parte de la
radiaciéon del OPO se conduce con una fibra 6ptica hasta el interferémetro cuya senal se proyecta
en un monitor. Este senal se recoge para tener un registro constante del alineamiento de la cavidad

y de la calidad espectral de la radiacion, clave para la resolucion de las medidas espectroscopicas.
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2.2.2. Amplificador Optoparameétrico (OPA)

A continuacién del OPO, se encuentra una etapa de amplificaciéon a partir de la radiacion del
tercer armonico del Nd: YAG. La radiacion de 772 nm proveniente del OPO se hace pasar a través
un telescopio para acoplar el tamafio del haz y de una lamina \/2 para acoplar las polarizaciones.
Esta radiacion junto con la radiacion de 355 nm se introduce en el OPA, dos cristales de BB que
amplifican la sefial mediante un proceso de diferencia de frecuencias. En este proceso se amplifica
la radiacién proveniente del OPO hasta obtener 5 mJ. Como consecuencia del proceso no lineal,
y tal como se explico en el capitulo 1, se genera una tercera longitud de onda, de 657 nm, que es
utilizada para diagnéstico y alineamiento del laser, puesto que las dos radiaciones cuentan con las
mismas propiedades espectrales.

El angulo de incidencia en el cristal para conseguir el phase-matching desvia la trayectoria del
haz, pero es compensada en la sintonizacién por el segundo cristal BBO, colocado simétricamente

al primero, tal y como puede verse en [2.12]

Figura 2.12: Amplificadores optoparamétricos.

2.2.3. Generacion de radiacion ultravioleta

La obtencion de luz ultravioleta de 243 nm se realiza en un proceso de suma de frecuencias en
un cristal BBO, que puede verse en la figura La suma de las longitudes de onda de 355 nm
y 772 nm da como resultado la radiacion requerida. En el cristal BBO se hace incidir la radiacion
de 772 nm proveniente del OPA junto con la radiaciéon de 355 nm. En este caso, la interaccién que
se produce en el BBO es de tipo I, y por lo tanto las radiaciones incidentes deben tener la misma
polarizacién. Para lograr esto, se hace pasar al 772 nm por un periscopio formado por dos prismas
pegados por su base, de manera que giran el plano de polarizacién.

Debido a la amplificacién obtenida en el paso anterior, la radiaciéon de 355 nm ya no mantiene un
perfil temporal gaussiano, puesto que parte de la energia ha sido consumida en los amplificadores.
Para conseguir que la suma de frecuencia se realice con la maxima energia disponible se obliga a
retrasarse el pulso 2,7 ns respecto al pulso de 772 nm, lo cual se traduce en una distancia de 81 cm

(indicado en la figura[2.9).

5Beta-Borato de Bario,8 — BaB204
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Figura 2.13: Cristal de BBO de suma de frecuencias (esquina inferior derecha) donde se aprecia la

fluorescencia del 355 nm en el cristal. El OPA puede verse en la esquina superior izquierda.

Al incidir ambas radiaciones en el cristal BBO se produce una suma de frecuencias, que genera
radiacién ultravioleta de 243 nm. Tres espejos dicroicos separan de manera sucesiva el tercer ar-
moénico restante, que acaba en una trampa de luz, mientras que el 243 nm se redirige hacia el resto
del experimento.

Para concluir esta seccion se incluye una fotografia de conjunto del laser Mirage 500 (figura

2.14]).

Figura 2.14: Fotografia del laser sintonizable Mirage 500.
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2.3. Montaje 6ptico

Una vez obtenida la radiacién ultravioleta de 243 nm, se dirige al montaje 6ptico disenado para
proporcionar medidas con alta resolucién espacial y libres de efecto Doppler. Un esquema general

del dispositivo se muestra en la figura [2.15]

779 ctalon FD
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SIIG TIIG SFC
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M6 ~ 1] M5 3
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4 Sefal OC A/4 polarizador

Figura 2.15: Esquema del dispositivo experimental.

La radiaciéon se divide en dos haces con un camino 6ptico idéntico, con el fin de que sean
un pulso y su gemelo los que se encuentren en el centro de la lampara de descarga. En uno de
los dos caminos se ha instalado un retro-reflector, que permite modificar el recorrido del haz y
compensar un ligero movimiento de la trayectoria del haz, es decir, si uno de los dos haces se
desplaza en horizontal, el otro se desplazard en la misma direccién. Cada uno de los haces se
polariza circularmente mediante un polarizador lineal y una ldmina A/4 de orden cero. Los haces
viajan en la misma direccién, pero en sentidos contrarios para obtener medidas libres de Doppler,
y se hacen solapar en la parte superior de la lampara de descarga mediante lentes de un metro de
distancia focal, tal y como puede verse en la figura[2.16] Los focos son de un tamano aproximado de
120 pm de FWHME[ El solapamiento se realiza en una configuracién foco con foco, con un angulo
de 1,53° limitado por la geometria del experimento, con el fin de conseguir una irradiancia mayor
y también que las medidas sean lo mas locales posibles mejorando asi la resolucién espacial. Como
se verd en el capitulo 3, un estudio detallado [143] demuestra que el volumen de solapamiento es
del orden de 100 pm y 10 mm de longitud.

La intensidad de ambos haces es controlada mediante una lamina A/2 situada antes del polari-
zador lineal de cada haz, constituyendo estos dos elementos un atenuador variable. Para comprobar
que la energia sea constante a lo largo de toda la medida, dos fotomultiplicadores (Hamamatsu,
serie R5600U-03) recogen la energia de cada pulso y la envian al osciloscopio para su registro [155].

Los fotomultiplicadores (PM, en el figura [2.15]) necesitan ser polarizados a una tension de 800 V

6Full Width Half Maximum
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para su correcto funcionamiento, lo cual se hace mediante una fuente de tension marca FUG,

modelo MCN 35-200.
Haces avanzando en sentidos

contrarios

Movimiento de la
lampara de descarga

Sefial optogalvanica

Figura 2.16: Esquema del solapamiento de los dos haces laser, focalizados en la parte superior de la

lampara de descarga, permitiendo la realizacién de medidas libre de efecto Doppler.

2.3.1. Calidad espectral de la radiacién

Para poder asegurar la calidad de las medidas espectroscopicas es necesario tener un control
permanente sobre la radiaciéon utilizada. La condicién méas importante es que la radiacion laser
mantenga un Gnico modo longitudinal. Esto se controla mediante un etaléon de 7 GHz de FSR y
un fotodiodo, como ya se detall6 en el apartado anterior (figura . Esta condicién es sin duda
la méas critica, puesto que depende de multiples factores: estabilidad mecanica, temperatura del
laboratorio, ruidos, corrientes de aire, etc. La apariciéon de un segundo modo en la cavidad del
OPO implica que surge una segunda longitud de onda en la radiacién, con lo que se distorsiona la
medida, pues la resonancia se produce tantas veces como longitudes de onda (o modos) haya en
la radiacién laser. La radiacion de 243 nm generada en el laser Mirage 500 presenta una anchura
espectral de 300 MHz, limite de la transformada de Fourier. Esta anchura es clave para la resolucion
de las medidas, puesto que si es mayor no se pueden resolver correctamente las componentes Stark.

La sintonizacién del laser a la hora de realizar las medidas siempre se hace de longitudes de
onda mayores a menores, puesto que esa direcciéon la mecénica de los motores del laser Mirage 500
funciona de manera mas continua y estable. Cuando se sintoniza, el espejo posterior de la cavidad
del OPO se desplaza de forma continua. Este movimiento se contabiliza mediante “pasos” en el

software del laser que sirve de control al usuario.

2.3.2. Control de los focos

Se ha insistido varias veces en el tamano y calidad de los focos como una de la razones principales
de la calidad y resoluciéon espacial de las medidas espectroscopicas. Puesto que este es un factor
critico, se realiza un control exhaustivo del tamano y distribucién espacial de la energia al inicio y
al final de cada dia de medidas.

Este seguimiento diario se realiza mediante una cAmara especialmente destinada a grabar radia-
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ciéon ultravioleta de alta potencia, denominada LaserCam-HR-UV de la marca Coherent. Es una
camara con tecnologia CMOS, por lo que la radiacion laser llega directamente al sensor, pudiendo
atenuarse mediante un filtro metdlico. El sensor tiene una superficie de 8,5 x 6,8 mm que cuenta
con 1280 x 1024 pixeles, cada uno de ellos con una superficie de 6,7 x 6,7 yum. La cAmara necesita
un trigger externo, en este caso se conecta una senal TTIE] que viene del laser Nd:YAG, de manera
que la recogida de datos estd sincronizada con la emisién de los pulsos.

La camara se encuentra situada a la distancia focal de la lente, de manera que el foco recogido
sea igual que el que aparece en el centro de la lampara de descarga. La cadmara se ha situado en
un camino secundario a uno de los haces, al que se accede mediante dos espejos flip (es decir, se
levantan o no, dependiendo de si se quiere acceder a la cdmara) tal y como se indica en la figura
Puesto el mismo haz se separa al inicio del experimento mediante un beam-splitter, se ha
comprobado que con caracterizar uno de ellos es suficiente.

Un programa asociado a la camara llamado Beam View, que proporciona imagenes en 2D y 3D,

muestra la distribucion espacial de energia del foco. Un ejemplo puede verse en la figura [2.17

Figura 2.17: Imagen en 2D del foco y representacién en 3D.

Aunque el programa Beam View da unaidea aproximada del tamano del foco, se ha utilizado una
pequena rutina en Matlab que se desarroll6 en el laboratorio [156]|. Este tratamiento de los datos
elimina el fondo residual de la captura, y tras diferentes cédlculos, permite obtener los siguientes

parametros:
= Valor absoluto del maximo de la senal y del fondo.
= Posicion vertical y horizontal del méximo en el sensor.
= Anchura FWHM del perfil vertical y horizontal, con un error de un pixel (+6,7 pum).

= Lasimetria de los perfiles. Se analiza con la diferencia entre las posiciones vertical y horizontal
del maximo y las posiciones vertical y horizontal del centro de masas. Este parametro permite

determinar si el perfil sigue una distribucién gaussiana o por el contrario estd deformado.

7Senal cuadrada de 5 V de amplitud
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= La irradiancia maxima presente en las medidas.

En la figura se muestra un ejemplo de uno de los focos procesado mediante la rutina de

Matlab.

Figura 2.18: Ejemplo de un foco procesado mediante la rutina de Matlab.

2.4. Fuente de plasma: LaAmpara de Catodo Hueco

En este apartado se detallarén las caracteristicas principales de la lampara de descarga emplea-
da, asi como el estudio preliminar necesario para determinar sus condiciones 6éptimas de funciona-

miento.

2.4.1. Descripciéon de la lampara

La lampara de catodo hueco fue disenada y construida por nuestro grupo en anteriores trabajos
. Durante esta tesis doctoral se ha actualizado el diseno de alguno de sus componentes para
logar obtener una descarga perfectamente simétrica y estable, que garantice la reproducibilidad de
la misma.

La lampara esta formada por una estructura exterior de latéon de tres cuerpos con simetria
cilindrica, separados por discos de teflon para aislarlos eléctricamente. La pieza central es el catodo,
y las dos exteriores los dnodos. Todas las piezas cuentan con una perforaciéon axial, permitiendo
la entrada de la radiacion laser para la realizacion de las medidas. Esta configuracién permite la
insercion de catodos de diferente diametro y material. Los anodos, de acero inoxidable, se han
modificado sustituyendo los antiguos anodos cilindricos por &nodos con forma de cono (véase la
ﬁgura. De esta manera la corriente entra directamente al centro del catodo, y no crea anillos
alrededor de la superficie circular del borde del ciatodo. Se ha comprobado que esta configuracion

genera una descarga simétrica y aporta una mayor estabilidad a la descarga, con lo que se reduce
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Figura 2.19: (a) Fotografia de uno de los 4nodos conicos, junto con las conexiones para la refrigeracion
mediante agua, entrada de gas y conexiones eléctricas. (b) Parte exterior de la descarga donde se
inserta el anodo de acero inoxidable, vista desde el lado del catodo. La flecha verde indica la entrada

y salida de la radiacion laser.

de manera significativa el ruido registrado en la detecciéon optogalvanica. El gas entra por un dnodo
y sale por el otro, a un flujo constante de aproximadamente 10 cm®/s. La lampara se encuentra en
todo momento refrigerada mediante agua y de manera independiente para el catodo y los dnodos.

En la figura se puede ver un esquema de la lampara de catodo hueco.

8 7 6 Entrada 5 1 2 Salida de 4 3
\ de gas / gas

R ] =

1 Catodo Senal optogalvanica
2 Soporte de catodo refrigerado 5 Aislante eléctrico
por agua 6 Abrazadera
3 Anodo 7 Tubo de cuarzo
4 Soporte de anodd refrigerado 8 Plano de los haces laser
por agua

Figura 2.20: Seccion vertical de la lampara de catodo hueco.

La lampara estd montada sobre dos desplazadores micrométricos que permiten el movimiento
tanto en direccion horizontal como en vertical, haciendo que el alineamiento y su posterior movi-
miento a la hora de realizar las medidas sea preciso y sencillo. El desplazador vertical es ademaés
quien permite realizar medidas a diferentes distancias de la superficie del catodo. La geometria del
experimento y el hecho de que los haces laser no son puntuales, establece una distancia minima
de 160 pm respecto a la pared del catodo en la que se puede empezar a medir, y que se controla
mediante un tornillo micrométrico en la direccién vertical. La incertidumbre de estos desplazadores
se ha estimado en unas 30 pm.

Si esta condicién no se cumple y el catodo corta a cualquiera de los dos haces, a la entrada
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o a la salida, la senal recogida en el osciloscopio se dispara, e invalida la medida. Las ventanas
de cierre de la lampara se encuentran lejos de la descarga para evitar que el material arrancado
del catodo (sputtering) se deposite sobre ellas, y esto estropee la calidad de los focos. Para ello,
las ventanas de cierre se sitian al final de unos tubos de pyrex de unos 60 cm de longitud. Las
ventanas, laminas plano-paralelas de Suprasiﬂ de 25,4 mm de didmetro , permiten el paso de
la luz ultravioleta, ademas de no deformar el foco. En la figura pueden verse dos fotografias
de la lampara de descarga. En la primera se aprecian las diferentes partes que la componen, y en

la segunda puede verse el brillo caracteristico del plasma a través de los aislantes de teflon.

Figura 2.21: (a) Fotografia de la lampara de descarga. (b) Fotografia de la descarga durante su
funcionamiento en la cual se ve la simetria de la descarga. El brillo se ve a través de los aislantes de

teflon.

Como se explicéd en el capitulo de fundamentos teéricos, la estructura y luminosidad de este
tipo de descargas cambian con la presion y la corriente aplicadas. En la figura [2.22] puede verse ese

cambio cuando se varia la presion desde 270 hasta 1350 Pa, y aplicando corrientes de 50 a 300 mA.

I= 50 mA [=100 mA I=150mA I=200mA I=250mA I= 300 mA

PZ?OP&.UUUDD
PG(J(JP)A..@.D[]
o P(. . @ !O

Figura 2.22: Fotografias de la descarga, tomadas desde el extremo de la lampara con anodos cilin-

dricos y un catodo de tungsteno de 15 mm de diametro.

8Un tipo de silice fundida, obtenida mediante hidrélisis en llama del tetracloruro de silicio.
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Figura 2.23: Esquema del panel de resistencias disefiado para evitar sobrecargas en el encendido y

garantizar una descarga simétrica. Cada una de las resistencias individuales es de 100 Q.

2.4.2. Instalacion eléctrica

La descarga continua se mantiene gracias a una fuente de marca FUG, modelo MTN 2 800 -2 000,
que proporciona voltajes desde 0 a 2000 voltios y corrientes desde 0 a 1 amperio. El sistema eléc-
trico cuenta con un panel de resistencias de carga, que sirven para evitar sobrecarga o danos en
el encendido de la descarga, y para garantizar una descarga simétrica. En la configuracién actual,
hay 1 kQ en cada anodo (para asegurar que cada uno soporte la mitad de la corriente aplicada) y
otro k) se aplica al catodo. La corriente va directamente al cuerpo de la lampara, siendo el polo
negativo el catodo, y el positivo (dividido en dos) a los dnodos. Un esquema de este conjunto se
muestra en la figura [2.23] Es en uno de los &nodos donde se encuentra la conexién a tierra.

Para la deteccion optogalvanica, se conectan dos terminales: uno al catodo, que constituye el
vivo de la senal, y otro al anodo previamente conectado a tierra. La senal captada se hace pasar
por un circuito formado por una resistencia de 330 k€2 y un condensador de 470 pF, y después

enviada al osciloscopio.

2.4.3. Sistema de vacio y gases

Los gases se introducen en la ldmpara mediante un sistema de conduccién controlado por
valvulas. El vacio dentro de la ldmpara y la extraccién del gas se realiza con una bomba rotatoria de
marca Fdwards, modelo A65501903. Aunque la cantidad de hidrégeno empleada para la generacion
de la descarga es muy pequena, por seguridad se mezcla con nitrégeno a la hora de extraerlo. La
presion en el interior de la lampara se controla mediante un medidor marca Pfeiffer Vacuum,

modelo D-385614 Asslar. El flujo se determina mediante un rotdmetro marca Yokogawa, modelo
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276417/003/01. Un esquema de este sistema puede verse en la figura [2.24] donde cada una de las

valvulas se encuentran numeradas con su funcién, que se detalla a continuacion:

1. Valvula de salida de la bomba de vacio a la atmosfera.

2. Bomba de vacio.

3. Valvula de apertura a la bomba de vacio.

4. Véalvula de apertura del sistema de tuberias de vacio.

5. Valvula de cierre del vacio.

6. Vélvula de control fino del vacio.

7. Valvula de apertura y cierre del vacio al catodo hueco.

8. Valvula de salida del sistema de vacio a la atmoésfera.

9. Lampara de catodo hueco.

Nitrogeno para
cxpulsar ¢l aire
al exterior

o

Reductor de presion:
10 a 10° Pa

Entrada
de gas

Medidor

de flujo

Catodo hucco:
100 a 1500 Pa

(a)

Figura 2.24: (a) Disposicién esquemética del sistema de gases y vacio. (b) Fotografia del sistema de

vacio.

2.4.4. Caracterizacion de la descarga

Como paso previo a las medidas espectroscopicas, se realizo una caracterizacion completa del

comportamiento de la descarga. Esta caracterizacién se realiz6 midiendo los valores de caida de

voltaje entre ciatodo y anodo para cada presion y corriente. La forma de estas curvas permiten

obtener en qué régimen opera la descarga, lo cual determina su estructura y propiedades . El

resultado muestra que el plasma generado es una abnormal glow-discharge, cuyas caracteristicas

ya se han descrito en el capitulo 1.
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Se estudiaron estas curvas V-I en los cuatro catodos disponibles, dos de acero inoxidable de 10
y 15 mm de didmetro interior, y dos de tungsteno, con los mismos didmetros. En ambos materiales
el régimen en el que opera la descarga es el mismo, siendo los voltajes ligeramente mayores en
acero inoxidable para las presiones y corrientes mas altas. Si atendemos al didmetro, los voltajes
medidos en los catodos de 15 mm son sistematicamente mayores que los medidos en catodos de 10
mm. La razén para esta diferencia constante es que mientras que el didmetro aumenta un factor
de 1,5 el volumen se ve incrementado en un factor de 2,25 cuando el ciatodo es de 15 mm. Ademas
se comprobo6 la reproducibilidad de la descarga a lo largo del tiempo, lo cual es imprescindible
para garantizar la calidad de las medidas espectroscopicas. Este estudio se llevé a cabo para cada
una de las condiciones de trabajo, se muestra como ejemplo la figura que corresponde a
un citodo de acero inoxidable de 10 mm de didmetro con una presién de 400 Pa. Mediante este
estudio se demostro que los voltajes medidos variaban como méximo en un entorno de £3 % para
las corrientes méas bajas, y un 46 % para las corrientes mas altas; pudiendo considerar la descarga

como altamente reproducible.
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=
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—8—Dia 2/17:20
300 L
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Figura 2.25: Estudio de la reproducibilidad de la descarga, para un catodo de acero inoxidable de

10 mm de didmetro con una presion de 400 Pa.

2.5. Adquisicién de datos

En esta seccion se va a describir tanto el osciloscopio utilizado, como las rutinas informaticas que
permiten la sintonizacién de la longitud de onda del laser, y la adquisicién de los datos provenientes

de la lAmpara de descarga.
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2.5.1. Osciloscopio

La adquisicion de datos se ha llevado a cabo mediante un osciloscopio de la firma Keysight
Technologies Inc. modelo DSOS104A de la serie S. En el momento de su compra (al inicio de esta
tesis doctoral) era el unico osciloscopio del mercado con un conversor analogico-digital de 10 bits
AD(ﬂ, ampliable en ancho de banda hasta 8 GHz, velocidad de muestreo de hasta 20 Giga-muestras
por segundo, display de pantalla capacitiva de 15 pulgadas y con 400 megabytes de memoria en
cada uno de sus 4 canales. Estas caracteristicas lo hacen capaz de recoger simultdneamente la
informacién de cada canal para cada uno de los disparos del laser (tasa de repeticion de 10 Hz).
En cada uno de los canales se recoge un dato de la medida: senal optogalvanica proveniente del
plasma, el registro de la sintonizacién del laser mediante el etalon y los dos fotomultiplicadores. El
trigger es una senial TTL (proveniente del Nd:YAG) reducida mediante un divisor de tensién para

adaptarla a las caracteristicas del canal auxiliar del osciloscopio.

2.5.2. Rutina informatica

En este apartado se detallan los diferentes softwares utilizados para la realizaciéon de las medidas

experimentales y para la recogida de los datos.

Software del Mirage 500

El laser sintonizable Mirage 500 viene acompanado de un software especifico para su control,
tanto manual como remoto. Este software se encarga de mover los motores de los cristales no
lineales de manera sincronizada, permitiendo que el laser genere radiacién sintonizable.

El programa permite escanear en longitudes de onda, para lo cual hay que ser cuidadoso a la
hora de elegir la velocidad de sintonizacién, pues tanto una velocidad excesiva como un movimiento
demasiado lento, pueden hacer que no se tenga continuidad en el escaneo [1]. Acorde a esto, la
velocidad a la que se han realizado las medidas ha sido de 0,00024 nm/s, lo que implica una duracién
total de cinco minutos aproximadamente para medir un espectro que con el que se determinara un

valor del campo eléctrico local, ver figura [2.26]

Programa general

Para la adquisicion de datos con el nuevo osciloscopio ha sido necesaria la creaciéon de un
programa informatico que monitorizase varias tareas. El programa controla el software del laser
Mirage 500 descrito en el apartado anterior y el osciloscopio, que se encarga de recoger los datos.
La actualizacion del software se ha programado en la plataforma LabVIEW version 2014. Mediante
la interfaz se indican al inicio del programa diferentes parametros: nombre del archivo de texto
donde se grabaran los datos, el didmetro y material de catodo que se esté utilizando, presién de la

descarga, corriente aplicada, voltaje catodo-anodo y voltaje suministrado por la fuente. Se indica

9 Analog to Digital Converter
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Visualizacion de las medidas Optogalvanica (CHL/cHZ) [N
018+ " Celda (CH4/CHZ) .. ]
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Figura 2.26: Captura de pantalla del programa de LabVIEW utilizado para la adquisicion de datos.
La sefial amarilla corresponde a la sefial optogalvanica. La sefial fucsia es el registro del etalén que

controla la sintonizacién del OPO.

también longitud de onda desde donde se inicia la sintonizacién y namero de disparos/datos de los
que constara la medida.

El programa comienza leyendo la longitud de onda indicada y grabando ese valor en un archivo
de texto que se crea automéaticamente en el momento en el que comienza la medida, previamente
identificado con la fecha y hora de creacién. A continuacion, y para cada uno de los disparos del laser
(sincronizados por el trigger), el programa graba en el archivo de texto la sefial optogalvanica, sefial
amarilla en la figura El registro de sintonizacién a través del etalén, clave para la resolucién
espectral de las medidas, se muestra en fucsia en la figura Se recoge también la energia
de ambos haces mediante los dos fotomultiplicadores, aunque no se muestran por claridad de la
imagen. Cada archivo graba entre 3000 y 5000 medidas. Es importante resaltar que se recogen
todos y cada uno de los disparos del laser, por lo que cada punto que se muestra en esta imagen
es un pulso del laser con una tasa de repeticion de 10 Hz. Cuando la medida finaliza (al llegar al
namero de disparos que le ha sido indicado al inicio), el programa lee la longitud de onda donde
ha acabado, termina con el proceso de grabacién, y recupera la longitud de onda inicial moviendo

de vuelta los cristales del laser Mirage 500.
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Capitulo

Determinacion del campo eléctrico

En este capitulo se procede a explicar el método para la determinaciéon del valor del campo
eléctrico. Una vez recogidos los espectros, es necesario conocer la separaciéon en frecuencias entre
las componentes Stark, y asociar a cada una de las medidas su error particular para poder dar un
valor exacto del campo eléctrico local.

En la segunda parte de este capitulo, se aborda un estudio acerca de la maxima energia laser por
pulso con el fin de obtener la mejor resolucién espacial en los espectros recogidos. Estas primeras
medidas con distintos niveles de energia se llevaron a cabo en dos cidtodos de 10 mm de didmetro
interior, uno de tungsteno y otro de acero inoxidable, con presiones de 600 y 900 Pa y una corriente
aplicada de 100 mA. En este capitulo se vera como este estudio confirmé el limite superior para la

irradiancia en el volumen de solapamiento, que distorsiona los espectros si se supera.

Los resultados presentados en este capitulo pueden consultarse en la siguiente publicacién:

= V. Gonzalez-Fernandez, K. Griitzmacher, C. Pérez and M. I. de la Rosa "Experimental study
of the electric field in a hollow cathode discharge in hydrogen: influence of sputtering" Journal

of Instrumentation 12 (11) C11029 (2017)
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3.1. Determinacién del campo eléctrico

El anélisis de los datos se ha llevado a cabo fundamentalmente con dos programas: Kaleida-
Graph 4.5 y MATLAB. Para determinar el campo eléctrico, el primer paso es convertir la escala de
tiempos que se muestra en el archivo de medidas a escala de frecuencias: GHz a 243 nm. Una vez
obtenida la frecuencia, se localiza el maximo de la componente central 25'/2, que se toma como
origen de frecuencias, asignandole el valor de 0 GHz. Asi, a la componente 2P/2 le corresponden
valores de frecuencia negativos, mientras que a las componente 2P3/2 le corresponden positivos.

Una vez realizado este proceso de paso de tiempo a frecuencias, cada uno de los perfiles ex-
perimentales se ajusta a un perfil compuesto por seis lorentzianas, para reproducir la estructura
hiperfina de cada una de las componentes del hidrogeno (ﬁgura. El ajuste se ha realizado con
KaleidaGraph 4.5, con una pequena rutina que mediante sucesivas iteraciones disminuye el error
del ajuste respecto al espectro original, cuyo resultado puede verse en la figura [3.1] Teéricamente
las componentes de absorcién se modulan mediante un perfil Voigt (convolucién de gaussiana y
lorentziana), siendo la lorentziana la que da cuenta de la anchura espectral del laser, y la gaussiana
del comportamiento del ensanchamiento Doppler. En estas medidas esta componente puede ser
despreciada, puesto que el ensanchamiento Doppler residual a la temperatura de la descarga de
catodo hueco y al dngulo de 1,53° entre ambos haces es muy pequeno. En el caso de trabajar con
deuterio, la resolucion espectral del laser no es suficiente para recoger la estructura hiperfina de

las componentes, por lo que el ajuste se realiza Gnicamente con tres lorentzianas.
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Figura 3.1: Ejemplo de un espectro medido a 0,260 mm desde la superficie del catodo, en una
descarga a 600 Pa, 50 mA en un citodo de tungsteno de 10 mm. Cada uno de los puntos representa

un disparo del laser, y la linea roja el ajuste a seis lorentzianas.

Para la inmensa mayoria de los espectros medidos, el ajuste ha podido realizarse directamente,
sin tener que filtrar las medidas. Tan sélo en algunos casos, cuando la distancia respecto al catodo
era muy grande, los espectros presentaban demasiado ruido. En estos casos, se aplicé un filtro
promediando cada tres puntos.

Una vez que al espectro se le ha aplicado el ajuste a seis lorentzianas, se puede proceder a la
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determinacion del campo eléctrico mediante la separacion de las componentes Stark. En la figura
se muestran los célculos tedricos, tanto de la separacion entre las componentes Stark (a), como
de la intensidad de las mismas (b), mostrando los limites de resolucion del experimento, sefialados
mediante una linea negra. El limite de deteccién, de acuerdo con el ancho de banda del laser
(300 MHz) y una separacion de 1 GHz entre la componente 251/2 y 1a 2P'/? se estima en unos
0,5 kV/cm, como se indica en la figura [3.2| (a). Con esta intensidad de campo, la componente
azul 2P%/? es todavia demasiado pequefia, y el limite de deteccion estimado (intensidad del 5 %)
corresponde a 0,75 kV/cm; figura (b). Con el método de espectroscopia optogalvanica y la
resolucion espacial conseguida se han llegado a medir campos eléctricos en estos limites durante el

desarrollo de esta tesis.
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Figura 3.2: Calculos teéricos del desdoblamiento Stark del nivel 2S para la absorcién de dos fotones

de 243 nm junto con sus limites de deteccion.

En la figura puede verse un conjunto de cinco espectros medidos en un catodo de acero
inoxidable de 10 mm de didmetro, con una presién de 400 Pa y una corriente de 50 mA.

La representacion se ha hecho en una grafica tridimensional para apreciar mejor como al au-
mentar la distancia a la superficie del catodo la distancia entre las componentes 2P/2 y 2P3/2
disminuye segin el modelo teérico. Se observa también una disminucién en la intensidad de la senal
debido al propio método de deteccion.

Para la determinacion del campo eléctrico se han decidido tomar las tres distancias entre com-
ponentes posibles, esto es: Uy p1/2 — Uy ps/2 (roja-azul), vy pi/2 — Vg2 (Toja-central) y vgg1/2 —Ugps/2
(central-azul). De esta manera, puede evaluarse las diferencias entre ellas, y la alta calidad de las
medidas. Este procedimiento se ha realizado para todos los espectros. Para la mayoria de los ellos,
la diferencia méxima entre estos valores se ha estimado alrededor del 5 %, debido mayormente a la
incertidumbre derivada de la sintonizacion del laser. Se profundizara en esto en la siguiente seccion.
En la figura[3.4] se muestra un ejemplo de este procedimiento. Esta determinacion por triplicado se
ha hecho para todas y cada una de las medidas, siendo seleccionada finalmente la caida del campo
determinada por la diferencia vypi/2 — vyps/2 (roja-azul), puesto que se encuentra en medio de

las otras dos (véase la figura|3.4) y al acabar un mayor rango en GHz puede compensar pequeiias
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Figura 3.3: Espectros correspondientes a la serie medida en un catodo de acero inoxidable de 10 mm

de didmetro interior, con una presion de 400 Pa y una corriente de 50 mA.

desviaciones en la sintonizacion del OPO. Al alcanzar un campo de 0,75 kV/cm la componente
2P3/2 desaparece, como ya se ha comentado, por lo que en estos casos se ha determinado el campo
con la diferencia entre la componente 2P'/2 y la 251/2.

Una vez determinado el campo local para todos los puntos medidos a lo largo de una serie
(una presion y una corriente fija en un catodo determinado), se representan todos esos valores de
campo eléctrico frente a la distancia de la superficie del catodo (ﬁgura. Esta grafica constituye
la caida del campo eléctrico en la zona de citodo, donde cada uno de los puntos se corresponde
con una medida individual, es decir, un espectro con su separaciéon entre las componentes Stark
determinada. A cada una de estas caidas se le aplica un ajuste parabolico o lineal. Como se vera
en los capitulos de resultados, los puntos de corte de este ajuste con los ejes aportan parametros
vitales para el estudio de la descarga: el corte con el eje de ordenadas determina el campo eléctrico
maximo (Fy,qz), es decir, el alcanzado en la misma superficie del catodo; mientras que el corte con

el eje de abscisas proporciona la longitud de la zona de catodo (d.y).

3.2. Calculo de errores

Aunque ya se ha demostrado que el error en la determinaciéon del campo eléctrico derivado de
las tres diferencias de frecuencias posibles es muy pequeno, se puede asignar un error a las medidas
teniendo en cuanta que la mayor incertidumbre proviene de la sintonizacion del OPO. A partir de
ahi, se ha calculado el error de las medidas mediante la senal recogida en el etalén. Puesto que
la sintonizacién del laser es bastante estable dentro del mismo dia, se puede asumir que no va a
cambiar mucho de una medida a la siguiente, por lo que se han asignado el mismo error a cada
serie de medidas, denominado serie a todos los espectros recogidos para una presién y corriente

fijas. Para la mayoria de las series ese error fue de 0,160 GHz, que corresponde con la mitad del
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Figura 3.4: Campo eléctrico determinado mediante las tres diferencias de frecuencias posibles:
Ugpl/2 — Ugp3/2, Ugpl/z — Uggi/2 Y Vg i/2 — Ugpsse en una descarga de hidrogeno, catodo de acero

inoxidable de 15 mm de didmetro, una presion de 600 Pa y una corriente de 225 mA.

ancho de banda del laser.

Para cada una de las medidas se ha registrado la distancia entre los minimos de la senal del
etalon (véase las figuras y , calculando la desviacién estandar de cada serie. Con cada
desviacion estandar se ha calculado el error asociado a la determinacién del campo eléctrico para

cada una de las condiciones del plasma, tal y como se muestra en la figura [3.5

3.3. Influencia de la energia laser en la determinacién del

campo eléctrico: sputtering

Como ya se ha venido explicando, la resolucion tanto espacial como espectral es clave en este
experimento. En anteriores trabajos del grupo, las medidas se realizaban en citodos de acero
inoxidable y con dnodos cilindricos, donde los espectros recogidos eran sisteméaticamente mas anchos
que lo que predecian los célculos teéricos de la separacion Stark [145]147]. En la figura[3.6]se muestra
como ejemplo un conjunto de esos espectros para un cidtodo de 10 mm de didmetro, presiéon de 600

Pa y corriente de 100 mA, recogidos a distintas distancias de la pared del catodo, indicadas en la
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Figura 3.5: (a) La sefal superior corresponde a un espectro recogido en un cétodo de tungsteno de
15 mm de didmetro, con una presion de 600 Pa y una corriente de 150 mA, a una distancia de 310 ym
de la superficie del catodo. La linea roja superpuesta al espectro es el ajuste a seis lorentzianas. La
sefial inferior es la sefial procedente del etalon correspondiente a dicha medida. (b) Caida del campo
eléctrico para ese mismo estado del plasma. En rojo estan representadas las barras de error, con un

valor de 0,160 GHz.

parte izquierda de la grafica.

Una posible explicacion que se dio para este ensanchamiento adicional fue la resolucion espacial
proporcionada por el solapamiento de los dos haces laser, que entonces se estimaba en 30 mm
de longitud y una anchura de 200 pm en el centro del solapamiento, basandose en la geometria
del experimento. Para conocer en detalle como este solapamiento afectaba a la resolucién del
experimento, se adquiri6 la camara UV LaserCam-HR UV-Coherent (descrita en el capitulo 2) y
con los perfiles extraidos se realizo un estudio detallado cuyos resultados se recogen en [143}[156].
Se hicieron una serie de céalculos en MATLAB que simulaban la propagacion de los dos haces con
la distribucién de sus irradiancias temporales y espaciales, asi como la ionizacién local producida
en la zona de interaccion. Para ello fue necesario integrar las ecuaciones dinamicas (coupled-rate
equations) de la excitacion 1S-2S, teniendo en cuenta todos los procesos implicados: excitacion a
dos fotones, fotoionizacion, colisiones y decaimiento por fluorescencia. Un diagrama simplificado
de todos estos procesos se muestra en la figura [3.7]

Con la informacién recogida por la cAmara UV de alta resolucion y el perfil temporal del pulso
laser (figura se obtuvo finalmente la distribucién espacial y temporal de la irradiancia en el
solapamiento. Como el laser funciona en SLM, se pudo analizar la excitacién producida tratando
separadamente la parte espacial y temporal de la irradiancia. Como resultado de estos calculos se
obtuvo, con alta resolucion, la tasa de iones generados (responsables de la senal optogalvénica),
para distintos valores de irradiancias. Con ello se caracterizé la resolucién espacial, los efectos de
saturacion debido a la disminucién de la densidad de atomos del estado fundamental, asi como la
influencia de la anchura espectral del perfil de absorciéon de dos fotones en la generacion de iones.

Los calculos demostraron que la detecciéon optogalvanica presenta una alta resolucién espacial,
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Figura 3.6: Conjunto de espectros medidos en un catodo de acero inoxidable de 10 mm de diametro
interior, con una presion de 600 Pa y una corriente de 100 mA, con la antigua configuracion. Figura

extraida de [145].

puesto que hasta irradiancias de 100 MW /cm? mas del 75% de la sefial se crea en una pequefia
zona central del volumen del solapamiento de tan solo 100 ym x 100 pgm y una longitud de 10 mm.
Ademas, como de los célculos se obtuvo simultaneamente la sefial emitida por fluorescencia (LIF),
se observo que la resolucion de la espectroscopia optogalvanica supera en un factor dos a la LIF.

Antes de comenzar las medidas programadas, se hicieron unas primeras medidas de prueba con
alta y baja energia, para comprobar ese limite de energia de 150 MW /cm? de irradiancia en el
volumen de solapamiento. Las medidas se realizaron en dos catodos de 10 mm de didmetro, uno
de acero inoxidable y otro de tungsteno. Ambos materiales han sido ampliamente empleados como
catodos para este tipo de descargas. El acero inoxidable es una aleacién de hierro con carbono
en baja proporcion, por lo que las propiedades fundamentales son las del hierro. Comparando el
hierro con el tungsteno, encontramos algunas similitudes, como por ejemplo la funcién trabajo,
que es del orden de 5 eV. Sin embargo, cuando estos materiales se ven bombardeados por iones
de hidrégeno, su comportamiento cambia. Mientras que estos iones arrancan pocas particulas de
la superficie del catodo del tungsteno, la emisién en el caso de acero inoxidable es mucho mayor;
concretamente 10* veces mayor que la del tungsteno [158]. Esas particulas metalicas arrancadas
del catodo que van a parar a la descarga se denominan de forma general sputtering. A la vista de
las tasas de generacion, es l6gico pensar que el sputtering puede jugar un papel fundamental en el
comportamiento de la descarga, y por tanto, el campo eléctrico puede verse influido.

La figura (a) y (b) muestra dos espectros tipicos grabados en sendos catodos de tungsteno
y acero inoxidable de 10 mm de didmetro. Para facilitar la comparacién de los mismos se han

representado los ajustes a seis lorentzianas explicados anteriormente. Cada una de las figuras
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Figura 3.7: Diagrama simplificado de niveles para la transicién 1S-2S con los procesos relevantes:

excitacion a dos fotones, fotoionizacion, colisiones y decaimiento por fluorescencia.

muestra la extraordinaria dependencia de la medida con la energia por pulso. Para cada uno de
los catodos se han escogido diferentes condiciones del plasma: 600 Pa y 100 mA para el catodo
de tungsteno, y 900 Pa y 100 mA para el catodo de acero inoxidable. En estas condiciones, y
con irradiancias moderadas, los campos eléctricos en ambos materiales son bastante similares.
Precisamente por esta razén se han escogido estas dos medidas, para tener una comparacién directa

de como afecta la energia a dos campos eléctricos iguales en diferentes materiales de citodo.

> 08 f\

= 06 4 .. © measured
3 \ ——fitted

z : 1

Time (ns)

Figura 3.8: Perfil temporal del pulso obtenido en el OPO del Mirage 500. Figura extraida de [143].

Enla ﬁgura (a) se muestran dos espectros medidos en las mismas condiciones de la descarga
en tungsteno, donde s6lo cambia la energia laser con la que se ha realizado la medida. En el espectro
azul la energia por pulso es menor a la de saturacion (45 uJ) y en el espectro rojo se midié con
el doble de energia. En ambos casos, los campos eléctricos son practicamente iguales, con una
incertidumbre del £3 %. En nuestra opinién, y basdndonos en los célculos obtenidos en [143], la

diferencia en las anchuras de las componentes Stark estd muy probablemente causada por una
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Figura 3.9: Comparacion de dos espectros medidos a 160 pm de la superficie de un catodo de 10 mm
de didmetro para diferentes materiales. (a) Tungsteno, 600 Pa, 100 mA. (b) Acero inoxidable, 900 Pa,
100 mA.

pequena saturaciéon al agotar el ntimero de atomos en el estado fundamental, y por la reduccion

del tiempo de vida media del nivel 2S debido a la fotoionizacién.

Sin embargo, en el caso del acero inoxidable, en la figura [3.10| (b) se puede ver una notable
deformacién del espectro cuando se aumenta la energia de la radiacién laser. En esta figura, como en
el caso anterior, se muestran dos espectros: uno medido con una energia de 45 pJ (azul), y otro con
una energia cinco veces mayor (rojo), para resaltar la diferencia todo lo posible. Lo primero que se
observa es como las componentes 2P/2 y 2P3/2 del espectro medido con alta energia estan mucho
mas separadas, lo que conlleva un mayor valor del campo eléctrico, que crece desde 2,3 kV /cm
hasta 2,83 kV/cm. Este crecimiento es demasiado grande como para poder atribuirlo a ninguna
incertidumbre, y tampoco se puede relacionar con efectos de saturaciéon por el agotamiento del nivel
fundamental ni a la reducciéon de vida media del nivel 2S. Cualquiera de estos efectos causaria tan
solo un ensanchamiento de las componentes Stark, y un crecimiento moderado del campo eléctrico,

debido al efecto Stark.

Una vez comparados los espectros, con sus correspondientes valores del campo eléctrico locales,
se procedié a comparar las caidas de campo eléctrico completas. Si se analiza la caida del campo
eléctrico para las condiciones del plasma y energias mostradas en la figura se observa como
para el catodo de tungsteno (a) se obtiene un campo ligeramente mayor en las proximidades de
la superficie del mismo cuando la energia por pulso es alta (rojo). Sin embargo, para distancias
mayores de 0,5 mm el campo eléctrico ya no depende de la intensidad de la radiacién laser em-
pleada. En cambio, en el catodo de acero inoxidable (b) el incremento en el campo eléctrico se
mantiene constante a lo largo de la caida cuando se usan pulsos de alta energia. La razén de estos
comportamientos tan diferentes, en nuestra opinion, esta relacionada con las diferentes tasas de

sputtering de los dos materiales; se profundizard en este concepto en el capitulo 5. Dentro de la
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Figura 3.10: Campo eléctrico frente a la distancia desde la superficie del catodo para diferentes
energias. (a) Tungsteno, 600 Pa, 100 mA. (b) Acero inoxidable, 900 Pa, 100 mA. Las lineas verticales
indican los espectros mostrados en la figura

lampara de catodo hueco se establece un flujo laminar de hidrégeno, de tal manera que la veloci-
dad del gas en las proximidades del catodo es cero, aumentando parabdlicamente hacia el centro
de la descarga. Asi, la contaminacién permanece cerca de la superficie del catodo y disminuye su
concentracion segin se avanza hacia el centro del plasma. La pequena diferencia en el valor del
campo eléctrico cerca de la superficie del catodo de tungsteno es una indicacién clara de que la
mayor parte del material arrancado permanece alli. Sin embargo, la diferencia constante en el caso
del acero inoxidable indica que la contaminacién es mucho mayor y logra expandirse por toda la
zona de catodo.

A la vista de estas medidas se puede concluir que la energia por pulso es critica a la hora
de determinar el campo eléctrico. Sobre todo cuando se emplea acero inoxidable como material
de catodo, pues no so6lo se pierde resolucion espacial en los espectros, si no que se sobreestima
el valor del campo eléctrico en toda la zona de catodo debido al desplazamiento adicional de las
componentes. Por tanto, a la hora de afrontar la campafia de medidas se ha de mantener la energia

por pulso siempre por debajo del valor de saturacion.

3.4. Programacion de las medidas

Las medidas se han realizado mayoritariamente en hidrégeno, en cuatro catodos diferentes, dos
catodos de tungsteno de 10 y 15 mm de didmetro, y dos catodos de acero inoxidable, con los mismos
didmetros. De esta manera, se ha podido abordar un estudio de las caracteristicas de la caida del
campo dependiendo de la geometria y del material del catodo usado. La descarga se ha operado
en un amplio rango de presiones y corrientes: desde 400 a 1350 Pa, y con corrientes desde los 50 a

los 300 mA. En el estudio sobre la geometria de la descarga se ha procurado mantener siempre que
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ha sido posible la misma densidad de corriente en ambos didmetros de catodo, por lo que para el
diametro de 10 mm se han realizado medidas en 50, 100, 150 y 250 mA; y para el didmetro de 15 mm
se han realizado medidas en 75, 150, 225 y 300 mA. Este tltimo valor no es el homoélogo de 250 mA
en un didmetro de 10 mm, pero es el maximo valor que admite la descarga sin presentar puntos
calientes ni inestabilidades. Aunque se ha demostrado que la descarga es estable y reproducible,
para asegurar las mismas condiciones del plasma, las medidas de un mismo catodo se han llevado
a cabo seguidas, empezando por la presiéon mas baja, y dentro de cada presién comenzando por
la menor corriente. Puesto que para cada condicion del plasma se realizan medidas a diferentes
distancias de la superficie del catodo, se comienza por aquella més cercana a la misma, y se va
descendiendo hasta llegar a la distancia donde se pierde la senal optogalvénica.

No todas las condiciones experimentales de presién y corriente aplicadas al plasma han per-
mitido la realizacion de medidas espectroscopicas de calidad. En las tablas que se muestran a
continuacién pueden consultarse las condiciones en las que ha sido posible medir. La tabla
muestra las medidas realizadas en los dos catodos de tungsteno, y la tabla [3.2] las medidas en
catodos de acero inoxidable. De ahora en adelante, cuando se refiera a estas medidas, se remitira

siempre a estas tablas.

3.5. Conclusiones

En este capitulo se ha expuesto el protocolo para el analisis de las medidas de espectroscopia
optogalvanica y la determinacion del campo eléctrico a partir de las mismas. A cada espectro
medido en hidrégeno se le ha aplicado un ajuste a seis lorentzianas que reproduce la estructura de
cada componente Stark con su correspondiente componente hiperfina; mientras que para espectros
en deuterio el ajuste es a solo tres lorentzianas por no tener suficiente resoluciéon espectral para
resolver la estructura hiperfina. Este ajuste proporciona las posiciones de los maximos de las
componentes Stark del espectro, cuyas diferencias permiten calcular el campo eléctrico. De los tres
posibles valores se ha optado por elegir aquel que venia de la diferencia vypi/2 — Vgpss2 por ser el
rango de escaneo maés largo y poder compensar pequenas variaciones en la sintonizacién del laser.
Aun asi, se han asignado a cada serie de medidas errores particulares basados en la desviacion
estandar de la sintonizaciéon mediante la senal proveniente del etaléon. De esta manera se puede
estimar la incertidumbre en la determinaciéon del campo eléctrico.

En la segunda parte del capitulo se ha estudiado cémo la energia por pulso laser es un pardmetro
critico a la hora de realizar estas medidas espectroscopicas, ensanchando las componentes Stark
de los espectros. En el caso del catodo de acero inoxidable, el ensanchamiento ha resultado aiin
mayor, por lo que se puede sobrestimar los valores medido del campo eléctrico. El causante de
este efecto, ademas del exceso de energia, parece ser el sputtering, material metalico arrancado del
catodo y que permanece en la descarga. Para el caso del tungsteno, el sputtering se mantiene cerca
de la superficie del catodo; mientras que en acero inoxidable este se expande por toda la zona de

catodo. El estudio presentado en este capitulo confirma el limite superior de energia con el que
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Tabla 3.1: Tabla de condiciones medidas en los catodos de tungsteno. Los guiones indican condiciones

donde no se han intentado llevar a cabo medidas.
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Tabla 3.2: Tabla de condiciones medidas en los catodos de acero inoxidable. Los guiones indican

condiciones donde no se han intentado llevar a cabo medidas
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pueden llevarse a cabo las medidas espectroscépicas sin perder resolucién: una energia por pulso

de unos 45 11J, lo cual equivale a una irradiancia de 150 MW /cm? en el volumen de solapamiento.



Capitulo

Influencia del diametro de catodo en la

caida del campo eléctrico

En este capitulo se detallaran las medidas realizadas y los resultados obtenidos del estudio de
la influencia del didmetro de catodo en las caracteristicas de la descarga. El objetivo del capitulo es
determinar las diferencias que presentan las caracteristicas de la zona de catodo cuando se realizan
medidas en catodos de diferente diametro, siempre manteniendo la misma densidad de corriente.
Las medidas realizadas se recogen en las tablas y B-2lmostradas en el capitulo 3. Para garantizar
la maxima resolucién espacial, todas se han realizado con una energia por pulso de 45 pJ como
méximo. Como ya se ha visto en el capitulo anterior, el tungsteno es un material muy resistente
y con una tasa de generacion de sputtering muy pequenia. Se verd en este capitulo que con este
material se puede garantizar un plasma de hidrégeno préicticamente puro. Sin embargo, en acero
inoxidable se verd que la contaminacién de la descarga ird cambiando para cada presiéon y corriente
aplicada.

En este capitulo, se estudian las caidas del campo eléctrico, asi como los voltajes empleados
en la generaciéon y mantenimiento de la descarga dependiendo de su geometria. Por ultimo, se
analizan las medidas particulares obtenidas en este experimento en los marcos de modelizacién

desarrollados por otros autores.

Los resultados de este capitulo pueden consultarse en la siguiente publicacién:

= V. Gonzalez-Fernandez, K. Griitzmacher, A. Steiger, C. Pérez and M. L. de la Rosa. "Mea-
sured cathode fall characteristics depending on the diameter of a hydrogen hollow cathode

discharge". Plasma Sources Science and Technology 26(10) (2017)
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4.1. Caracterizacién de la descarga

Como paso previo a las medidas espectroscopicas se procedié a determinar las curvas voltaje-
intensidad de corriente (V-I) de los catodos de tungsteno y acero inoxidable midiendo la caida
del voltaje entre el catodo y uno de los dnodos de la descarga. Como ya se ha explicado en los
fundamentos tedricos, la forma de estas curvas determina el régimen de la descarga. Los parametros
medidos pueden consultarse en las tablas [3.1] y

En la figura y se muestran las curvas V-I de los dos catodos de tungsteno (4.1) y los
dos catodos de acero inoxidable , confirmando en ambos casos el régimen de abnormal glow-
discharge por su pendiente positiva. Se recuerda que para los diferentes valores de los didmetros se
han elegido diferentes valores de la corriente para lograr mantener la misma densidad de corriente
y realizar una comparacién efectiva. Como se puede ver claramente en las figuras |4.1]y para un
mismo valor de densidad de corriente, la caida de voltaje es sisteméticamente mayor en el didmetro
de 15 mm. Esto es debido a que mientras la corriente se incrementa en un factor de 1,5; el volumen
de la descarga aumenta en un factor de 2,25 al cambiar al catodo de mayor didmetro. La descarga
es altamente reproducible, con una variaciéon maxima en voltaje del +3 % para las corrientes bajas
y de un +6 % para las altas. Si se compara el cociente entre la caida de voltajes, Vyi5/Va10, se

aprecia que es practicamente independiente de la densidad de corriente.

—140 T T T T T T —140 T T T T T T
—®—400 Pa —#—400 Pa
20T —e—g00 pa | 20T —a—G00 pa i
400 L TAT900 Pa _ 400 L 2900 Pa |
—®—1350 Pa
= 380+ 1 = 380+ .
2 360 L 4 5 360+ 1
S 340t 1 S 3a0f .
320 + E 320 + .
300 + . 300 + .
280 ) ) ) Tungsteno 10 mm 280 ) ) ) Tungsteno 15 mm
0 50 100 150 200 250 300 350 0 50 100 150 200 250 300 350
I (mA) I (mA)

Figura 4.1: Curvas caracteristicas voltaje-corriente para los dos catodos de tungsteno (10 y 15 mm
de diametro) para diferentes presiones y corrientes. Las flechas indican el rango donde se mantiene la

misma densidad de corriente.

Los voltajes medidos han sido de la misma magnitud en ambos materiales, siendo en general,
menores en acero inoxidable. Unicamente han sido ligeramente superiores en acero inxoidable en
aquellas condiciones donde se presupone una mayor concentracion de sputtering. Se ha comprobado
que la reproducibilidad de la descarga es incluso mejor en acero inoxidable que en los catodos de
tungsteno, manteniendo valores de voltaje muy similares cuando la descarga se opera a lo largo de

varias horas y dias.
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Figura 4.2: Curvas caracteristicas voltaje-corriente para los dos catodos de acero inoxidable (10 y
15 mm de didmetro) para diferentes presiones y corrientes. Las flechas indican el rango donde se

mantiene la misma densidad de corriente.

4.2. Campo eléctrico para distintas presiones y corrientes

En esta seccién se van a mostrar todas las caidas de campo eléctrico frente a la distancia a la
superficie del catodo medidas en los cuatro catodos disponibles (véanse las tablas y . Las
medidas se presentan diferenciadas por didmetro y agrupadas en las diferentes presiones aplicadas
a la descarga. Todas las medidas se han realizado con una energia méxima de 45 uJ por pulso, para
evitar la saturaciéon y tener la méxima resolucion espacial. Las medidas se han empezado a realizar
tan cerca de la superficie del catodo como ha sido posible, 160 pm desde su superficie, como ya
se comentd en el capitulo del dispositivo experimental. Sin embargo, para el catodo de 15 mm de
didmetro la distancia de 160 pum no proporcioné medidas estables en la mayoria de condiciones
del plasma, teniendo que empezar las medidas 100 pm mas alejadas de las superficie del catodo,
es decir, a 260 pm. Las caidas del campo eléctrico se han ajustado mediante parabolas y lineas

rectas, en los casos en los que procedia, que han resultado ser en su mayoria para corrientes bajas.

4.2.1. Catodos de tungsteno

Los catodos de tungsteno han demostrado aportar un amplio rango de condiciones experimen-
tales donde poder llevar a cabo este tipo de medidas, siendo las mismas de una gran calidad (tabla
3.1). En la figura estan representadas las caidas de campo eléctrico en los dos céatodos de
tunsgteno de 10 y 15 mm de didmetro interior, dependiendo del didAmetro del caAtodo empleado en
cada caso. En cada una de las series expuestas, se puede ver coémo el niimero de valores de campo
eléctrico para cada una de ellas es elevado, lo cual implica una alta resolucién espacial. Asimismo,
se han logrado medir campos eléctricos en el limite de resolucion del experimento (véase la figura
. En la ﬁgura no se han representado los errores de las medidas por claridad en las graficas.

Para ambos didmetros y para todas las presiones el comportamiento es muy similar: segin
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Figura 4.3: Variacion del campo eléctrico en la zona de catodo frente a la distancia respecto a la

superficie del catodo, los dos catodos de tungsteno y didmetros de catodo de 10 y 15 mm y diferentes

presiones y corrientes.
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aumenta la corriente, el valor maximo del campo eléctrico aumenta, mientras que la longitud
de la zona de catodo se reduce. Las caidas tienden a juntarse cuando se aumenta la presién.
Este comportamiento se ve claramente para la presiéon de 1350 Pa en el didmetro de 10 mm. Si
analizamos las graficas en lineas generales, el valor de campo méximo es ligeramente superior para

el didmetro de 15 mm, asi como la zona de catodo es igualmente méas larga.

4.2.2. Catodos de acero inoxidable

En la figura[d.4 pueden verse todas las medidas realizadas en los dos catodos de acero inoxidable.
Como ya se ha comentado anteriormente, el catodo de acero inoxidable de 10 mm de diametro
permitié un menor rango de medidas experimentales, lo cual puede verse claramente en la figura
M4 Sin embargo, el catodo de acero de 15 mm presenté un rango experimental casi tan amplio
como su equivalente de tungsteno. Si se comparan las figuras y [£4) puede verse que el namero
de puntos medidos en cada caida de campo eléctrico es igual que para los catodos de tunsgteno, asi
como la calidad de las mismas. El tratamiento de los datos ha sido exactamente el mismo que para
los catodos de tungsteno, ajustandose las caidas a rectas y parabolas. Las tendencias generales son
también las mismas que las ya vistas en los catodos de tungsteno: el campo méximo crece con la
corriente, mientras que la longitud de la zona de catodo decrece. Al aumentar la presion todas las

caidas tienden a juntarse, lo cual se ve més claramente en las figuras )y (g)-

4.3. Estudio del campo eléctrico con la densidad de corriente

Para estudiar la influencia del diametro del catodo en la caida del campo eléctrico en ambos
materiales de catodo, se han comparado las medidas con la misma densidad de corriente (j) para

los dos didmetros de catodo (10 y 15 mm).

4.3.1. Catodos de tungsteno

La comparacion de los catodos de tungsteno puede verse en la figura [£.5, donde cada grafica
contiene las caidas de campo eléctrico para la misma presion y densidad de corriente. Asi, cada
fila corresponde a una densidad (3,18, 6,37 6 9,55 mA /cm?) y cada columna a una presién (400,
600 6 900 Pa). En estas graficas se han incluido también los errores particulares para cada serie,
que como se puede ver en la figura [I.5] son muy pequeflos, indicando que la sintonizacion del laser
ha sido muy estable.

En la mayoria de las graficas de la figura la caida del campo eléctrico es bastante similar
para ambos catodos. Este es un resultado muy importante, puesto que implica que las caidas del
campo eléctrico son independientes del diametro de la descarga. Esto significa que las medidas son
extrapolables a otros tamanos y probablemente a otras geometrias, tal y como se demostrard mas
adelante en este capitulo. Las mayores diferencias se encuentran en las condiciones "extremas” de
la descarga: la corriente mas baja unida a la presion mas alta (figura (g)), y la corriente mas

alta y la presion mas baja (figura (c))-
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Figura 4.4: Variacion del campo eléctrico en la zona de catodo frente a la distancia respecto a
la superficie del catodo de acero inoxidable, para didmetros de catodo de 10 y 15 mm y diferentes

presiones y corrientes.
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Figura 4.5: Caida del campo eléctrico en la zona de catodo con respecto a la distancia a la superficie
del mismo, para didmetros de catodo de 10 y 15 mm y presiones de 400, 600 y 900 Pa. Las densidades

de corriente mostradas son 3,18, 6,37 and 9,55 mA /cm?.

El campo eléctrico maximo aumenta de manera significativa con la densidad de corriente, véase
la fila correspondiente a la presion de 400 Pa. Sin embargo, las caidas del campo no varian mucho
cuando se incrementa la presion: el valor del campo maximo apenas crece, mientras que la zona
de catodo se comprime ligeramente, como puede verse claramente en la columna de la densidad
de corriente de 6,37 mA /cm?. Sin embargo, cierta tendencia aparece con el cambio de presion:
para 400 Pa y segtin aumenta la densidad de corriente las caidas se separan (figuras|4.5| (b) y (c)),
mientras que en 900 Pa ocurre justo lo contrario, no hay separaciéon en las figuras (h) e (i).
Como ya se vio en la figura[£.3] el campo eléctrico maximo es ligeramente mayor para el didmetro
de 15 mm, excepto para el caso de la figura (a), correspondiente a 400 Pa y una densidad de

corriente de 3,18 mA /cm?.

Para realizar un analisis cuantitativo de la figura se ha analizado la integral del area



80 4. Influencia del didmetro de cdtodo en la caida del campo eléctrico

400 Pa 600 Pa 900 Pa
j (mA/em?) Veo/Veis  Vewo/Ves  Vewo/Vers

3,18 0,96 1,12 0,96
6,37 0,87 1,02 0,97
9,55 0,81 0,88 1,05

Tabla 4.1: Ratio del voltaje V. para los didmetros de catodo de 10 y 15 mm y todas las condiciones

del plasma.

encerrada bajo la curva de la caida del campo, puesto que se corresponde con la caida total del
voltaje en la descarga, magnitud a la que se ha denominado V.. La comparacion del cociente de
estos voltajes para los dos diametros de catodo, y las diferentes presiones y corrientes se muestra
en la tabla Estos cocientes varian ligeramente con la densidad de corriente, excepto salvo en
el valor extremo.

Resulta interesante estudiar qué parte del voltaje existente entre catodo y anodo (V;) se emplea
en el mantenimiento de la descarga. Los resultados de esta comparacion se muestran en la tabla[4.2]
Asumiendo las incertidumbres asociadas a las medidas (no mas de un 4 %), el cociente V./Vy no
varia a lo largo de una presion fija. Ademas, la relacion desciende al aumentar la presion y aumenta
con la densidad de corriente. Los valores més bajos para esta proporcién aparecen a 3,18 mA /cm?
y 900 Pa, donde el voltaje para mantener la descarga representa sélo el 70 % del voltaje aplicado.
Sin embargo, con el catodo de 15 mm de didmetro, una presién de 400 Pa y la densidad de corriente

de 9,55 mA /cm? este cociente llega hasta el 97 %.

400 Pa 600 Pa 900 Pa

j (mA/CmQ) chl()/vdlo ‘/::15/Vd15 Vcl(]/VdIO ‘/015/le5 ‘/::10/le0 ‘/515/le5
3,18 0,85 0,86 0,86 08 0,71 0,72
6,37 0,38 0,94 0,81 0,79 0,79 0,77
9,55 0,36 0,97 0,84 0,87 0,82 0,78

Tabla 4.2: Ratio del voltaje que cae en la descarga V. y el voltaje aplicado a la misma Vg, para los

dos diametros de catodo, y todas las condiciones del plasma.

Comparando ambas tablas, se llega a la conclusion de que la integral representada por V. es
practicamente independiente del didmetro de la descarga, mientras que el voltaje V; depende direc-
tamente de todos los pardmetros involucrados en la misma. Esto implica que el voltaje requerido

para el mantenimiento de la descarga si depende de la geometria de la misma.

4.3.2. Catodos de acero inoxidable

Una vez comprobado que el tamano del catodo no tiene una gran influencia en las caracteristicas

de la caida del campo eléctrico en los catodos de tungsteno, se ha realizado el mismo estudio en
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los dos catodos de acero inoxidable de 10 y 15 mm de didmetro. Como en el caso del tungsteno
las comparaciones se han llevado a cabo manteniendo la misma densidad de corriente. En la figura

se muestran todas las comparaciones posibles para los dos catodos de acero inoxidable.
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Figura 4.6: Campo eléctrico respecto a la distancia a la superficie del catodo, para catodos de
acero inoxidable de 10 y 15 mm de didmetro interior. Las graficas muestran diferentes densidades de

corriente (3,18, 6,36 and 9,55 mA /cm?).

La figura muestra caidas de campo eléctrico muy similares para ambos diametros, con valores
méximos del campo practicamente iguales y longitudes de la zona de catodo que no varian mucho.
La mayor diferencia se encuentra en la ﬁgura (b), donde la caida del diametro de 10 mm corta
claramente a la de 15 mm. A la vista de estas graficas, se concluye que el comportamiento es muy
similar al que ya se observé en la figura[L.5} el didmetro de catodo no tiene una gran influencia sobre
la caida del campo eléctrico. Sin embargo, y como se vera en el capitulo 5, debido al sputtering no
se puede garantizar un plasma puro de hidrégeno como en el caso de los catodos de tungsteno.

Se omiten aqui los estudios de los diferentes voltajes implicados en la operacién y mantenimiento
de la descarga, dado el menor rango experimental que ha presentado el catodo de 10 mm, y que
por tanto, limita la comparaciéon con sus equivalentes de 15 mm. Sin embargo, los resultados y

conclusiones extraidas de ellos son similares a los obtenidos para los catodos de tungsteno.
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4.4. Comparacién con otros autores

Las secciones anteriores demuestran que tanto el dispositivo experimental como el método de
deteccién que se ha empleado proporcionan medidas de alta resolucién espacial y temporal. El
diseno de la lampara de descarga es muy particular y, en principio, no se puede garantizar que
las medidas obtenidas en ella sean comparables con resultados obtenidos en otros dispositivos
experimentales, lo cual seria deseable para realizar estudios comparativos. Para poder comparar
los resultados obtenidos en esta tesis con resultados de otros autores, lo primero es situar estas

medidas, para ver en qué rango de descargas y campos eléctricos nos movemos.
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Figura 4.7: Medidas experimentales (puntos) y distribuciones espaciales aproximadas del campo

eléctrico (lineas) de diferentes autores. Figura 2 de .

Por ello, este estudio comienza con la comparaciéon de las medidas realizadas con el modelo
teodrico de la publicacién de A. V. Phelps de 2011 , que presenta un marco bastante general
donde se estudian descargas plano paralelas, asi como catodos huecos. De todo el estudio realizado
por el autor, nuestro interés se centra ahora en la figura 2 de dicho articulo (reproducida aqui en la
ﬁgura, donde se normaliza el campo eléctrico en funcién de la densidad de particulas N. Esta
normalizacién, cuya unidad es el Townsend (1 Td=10"2' V/m?2), se representa frente a la longitud
de la descarga normalizada, esto es la presiéon en Torr multiplicada por la longitud de la zona en
cm, pdey. Se va a limitar la comparacién a las medidas de campo eléctrico hechas en catodos de
tungsteno, puesto que al presentar un mayor rango experimental donde realizar medidas es quien
acota los valores de campo que se han determinado en esta tesis.

En la figura [£.§] se presentan algunas de las caidas de campo eléctrico medidas en las mismas
unidades que las de la figura[4.7] Solo se han representado condiciones del plasma correspondientes
al catodo de 15 mm de didmetro, puesto que con esta normalizacién, son pricticamente las mismas
que las del catodo de 10 mm. En la ﬁgura (a) se representan condiciones donde la presion y la
corriente estan equiparadas, es decir, la corriente crece junto con la presién.

Como se ve, las pendientes de estas caidas son practicamente iguales debido a la normalizacion
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Figura 4.8: Campo eléctrico medido referido a la densidad del gas en kTd (10® Td), frente a longitud
de la zona de catodo normalizada pd.s, para el catodo de tungsteno de 15 mm de didmetro. En las

figuras (a) y (b) se representan diferentes condiciones del plasma.

con la densidad del gas N, aun cuando el campo eléctrico en 900 Pa-225 mA es bastante mayor
que en 400 Pa-75 mA (véase la figura . Este comportamiento se invierte cuando se represen-
tan las condiciones contrarias, baja presion y alta corriente, y viceversa. Con la normalizacion,
400 Pa-225 mA alcanza valores mas altos que 900 Pa-75 mA. Esta representacion demuestra que
las medidas de campo eléctrico presentadas en este estudio cubren un amplio rango de los estu-

dios tedricos, y por tanto, pueden ser comparadas directamente con descargas de geometrias muy

diferentes como por ejemplo presentadas en [117].

Dentro de este mismo trabajo la figura 3 (reproducida en resulta de interés a la
hora de clasificar las medidas de campo eléctrico obtenidas en esta tesis. En esta comparacion
se ha representado el campo eléctrico normalizado, E/N, frente a la densidad de corriente, en
unidades de A /m?. El area de la gréfica a la derecha de la linea sélida corresponde a configuraciones
experimentales donde los electrodos se encuentran lo suficientemente separados y cuentan con las
corrientes necesarias para desarrollar una zona de catodo perfectamente separada de las otras zonas

de la descarga.

En la figura [f.10]se puede ver el resultado de situar nuestras medidas en este marco de estudio.
Se han incluido s6lo las medidas correspondientes al catodo de 15 mm por la misma razoén que en
el caso anterior. Comparando la figura y la figura 3 de (figura[4.9), se ve claramente que
las medidas aqui presentadas cubren un rango muy amplio de esa zona, siendo ademés las tnicas

que presentan valores locales del campo eléctrico de tan alta calidad si las comparamos con las que

aparecen en la figura que en algunos casos son valores medios 164].

El anélisis presentado en la seccién anterior muestra que las caracteristicas de la zona de
catodo no dependen del diadmetro del catodo empleado. Por ello, pueden ser adecuadas para ser

comparadas con otras geometrias de descarga, y en particular con datos obtenidos de descargas
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Figura 4.9: Campo eléctrico normalizado (E/N) frente a la densidad de corriente normalizada para
diferentes medidas de campo eléctrico en descargas de hidrogeno de baja presion. La linea soélida
marca aquellas condiciones del plasma donde se tiene una zona de catodo perfectamente diferenciada

de las otras zonas de la descarga. Figura 3 de [117].

plano-paralelas [64}/67,/159,/165,/166].

A partir de este punto, se van a comparar también los datos correspondientes a los catodos de
acero inoxidable para ver las diferencias que presentan los dos materiales. El sputtering presente
en las descargas generadas en catodos de acero inoxidable, que se expande hacia el centro de la
lampara (debido al flujo laminar de gas que se establece en el interior) hace que la comparacion

con medidas de otros autores y geometrias sea més compleja, pero también muy interesante.
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Figura 4.10: Campo eléctrico normalizado frente a la densidad de corriente, para el catodo de

tungsteno de 15 mm de didmetro.

Se toma como objeto de estudio la publicacion de los autores B. M. Jelenkovi¢ y A. V. Phelps

|118|, donde presentan un amplio estudio acerca de la dindmica de iones, modelizando descargas
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Figura 4.11: (a) Voltaje V. frente a la densidad de corriente normalizada j/p*. (b) Presion multi-
plicada por la d.; frente a la densidad de corriente normalizada. La estrella representa los valores de

2 Torr, 327 V y 55 mA. Figura 2 de .

de baja presion operadas en hidrégeno. Para nuestro anélisis, nos vamos a centrar en la figura 2
de ese trabajo, reproducida aqui en la figura En este estudio los autores comparan medidas
experimentales obtenidas en descargas de diferentes geometrias basdndose en dos parametros fun-
damentales de la descarga. En la figura m (a), se utiliza el voltaje que cae en la zona de catodo,
lo que en nuestros andlisis se ha denominado V., frente a la densidad de corriente normalizada, en
unidades de A/Torr?cm?. En este marco de referencia sittian los voltajes de diferentes descargas
y con el modelo desarrollado por los autores, se representa un valor medio mediante una estrella
negra en la figura para las condiciones de 2 Torr, 327 V y 55 mA.

En la parte inferior (b) de la figura[d.11] se presenta un nuevo marco de comparacion: la longitud
de la zona de catodo normalizada pd..; frente ala densidad de corriente normalizada en A /Torr?cm?.
Aligual que en el caso anterior, los autores recopilan medidas experimentales de diferentes trabajos,
y se desarrolla un modelo que ajuste a la tendencia general. La estrella vuelve a corresponderse
con los mismos parametros de descarga. El resultado de situar nuestros datos en este marco de
comparacion se puede ver en la figura que sigue el formato de la figura 2 en [118] (figura
. Una vez maés, la cruz representa el resultado dado en |118], que se ajusta perfectamente a las
medidas realizadas. El buen acuerdo entre estas medidas y los resultados de confirman que
las medidas obtenidas en esta tesis son buenas candidatas para testar modelos unidimensionales

de descargas a baja presiéon operadas en hidrégeno.

Volviendo a la figura[£.11] la parte superior ofrece una comparacion de los voltajes involucrados

en esas descargas, como ya se ha comentado. En la figura[d.13]se presentan los voltajes estudiados en
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este trabajo, V. y Vg, en el marco de estudio de la figura 2 de [118]: voltajes frente a la densidad de
corriente normalizada definida como j/p?, siendo p la presién de la descarga en las mismas unidades
que [118] para facilitar la comparacion. La figura presenta los voltajes V. distinguiendo los
didmetros y los materiales de los dos catodos empleados, inicamente para aquellas medidas en las
cuales las caracteristicas de la zona de catodo son independientes de la densidad de corriente. Por

contra, los voltajes V; se presentan sin distincién ninguna, y aplicando un ajuste lineal.

Lo primero que se observa en la figura [f.13] es que no hay apenas diferencia en los voltajes Vg
cuando se comparan los dos materiales de catodo. Esto ya se coment6 en la seccion donde
se explicé que los voltajes V; eran muy similares para ambos materiales de catodo. Sin embargo,
es notoria la diferencia entre los voltajes V.. Claramente los correspondientes a los catodos de
tungsteno son méas altos que los de acero inoxidable, sin importar el diAmetro de los mismos. Esto
se puede deducir de las figuras y 4], puesto que tanto los campos eléctricos maximos como las
longitudes de la zona de catodo d.s eran menores en acero que en sus equivalentes de tungsteno,
por lo que la integral bajo la curva ha de ser menor obligatoriamente. Este comportamiento se
explicard en profundidad en el capitulo 5, donde al comparar los materiales de catodo se haré

evidente la presencia del sputtering en descargas de acero inoxidable.

Si nos fijamos en el caso del tungsteno, donde se puede considerar un plasma puro de hidrégeno,
se puede obtener mas informacion si se compararan las pendientes de V. y Vy: para altas densidades
de corriente, el voltaje caido en la descarga representa casi el total del voltaje aplicado, como suele
ser habitual en las descargas a baja presion. Sin embargo, esto no ocurre para las densidades de

corriente mas bajas, puesto que mantener la descarga en esas condiciones requiere energia adicional.
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Figura 4.13: Voltaje caido en la descarga V. (puntos abiertos) y voltaje aplicado a la descarga
Va (puntos cerrados) representados en funcion de la densidad de corriente normalizada. La cruz se

corresponde con el resultado (2 Torr, 327 V y 55 mA) que aparece en [118§].

4.5. Conclusiones

En este capitulo se ha realizado un estudio completo de la influencia del didmetro del catodo en
la caida del campo eléctrico. Este estudio se ha llevado a cabo en cuatro catodos, dos de tungsteno
de 10 y 15 mm de didmetro interior; y dos de acero inoxidable con los mismos didmetros. Se han
caracterizado las descargas a través de sus curvas V-I, confirmando un régimen de funcionamiento
de abnormal glow-discharge, por su pendiente positiva. Se han realizado medidas de determinacién
del campo eléctrico en presiones desde los 400 hasta los 1350 Pa y corrientes desde los 50 a los
300 mA, correspondientes a densidades de corriente de 3,18, 6,67 y 9,55 mA /cm?.

El rango experimental accesible para los catodos de acero inoxidable fue mucho menor que para
los de tungsteno, por lo que en acero sélo se pudieron llevar a cabo cinco comparaciones. Para la
mayoria de los casos se ha demostrado que las caidas no cambian significativamente con el didmetro
del catodo, aunque si podian aventurarse algunas tendencias para las condiciones mas extremas
de la descarga: bajas presion y alta corriente, y alta presién y baja corriente. El hecho de que
las caracteristicas de la zona de catodo no dependan del didmetro del mismo, convierten a estos
resultados en excelentes candidatos para ser comparados con descargas de diferentes geometrias,
y ser empleadas para testar diferentes modelos tedricos unidimensionales, puesto que cubren un
rango muy amplio de las condiciones experimentales normalmente estudiadas por estos modelos.
Para ello, se han enmarcado las medidas realizadas en dos estudios diferentes, cuyo objetivo era
clasificar y modelizar medidas de campo eléctrico de diferentes autores y geometrias de descarga.
Esta comparacién corrobor6 la hipétesis de que las medidas realizadas en el disenio particular de la
lampara de descarga de este trabajo, pueden ser comparadas con distintas geometrias en especial

con aquellas que correspondan a electrodos planos enfrentados. Se ha comprobado ademés que en
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acero inoxidable, la presencia de sputtering en el plasma hace mas complicada la extrapolaciéon a
otras geometrias de descarga. Sin embargo, en descargas generadas con catodos de tungsteno, todo

hace indicar que se puede considerar un plasma puro de hidrégeno.



Capitulo

Influencia del material del catodo:

sputtering

Este capitulo se centrard en la comparaciéon de las medidas de la caida de campo eléctrico
realizadas en los dos materiales de cdtodo empleados, acero inoxidable y tungsteno. Se comienza
comparando directamente las caidas del campo eléctrico medidas en los cuatro catodos. De estas
caidas se extraeran otros pardmetros caracteristicos de la descarga, como es el campo eléctrico
maximo y la longitud de la zona de catodo, de cuyos comportamientos pueden extraerse ciertas
tendencias. La comparacion de los dos materiales se enmarca en el estudio del sputtering generado,
que ya se comenz6 en los capitulos 3 y 4, y en el cual se profundizaré maés.

Ademés, un estudio visual de la descarga, mediante fotografias de la misma, permitird comparar
las luminosidades de las descargas generadas en diferentes materiales de catodo, ademas de poder
determinar visualmente la longitud de la zona de catodo, siempre y cuando se pueda garantizar

un plasma puro de hidrégeno. Los resultados de este capitulo pueden consultarse en la siguiente

publicacién:

= V. Gonzalez-Fernandez, K. Griitzmacher, C. Pérez and M. I. de la Rosa. "Influence of the
cathode material in the cathode fall characteristics of a hydrogen hollow cathode glow-

discharge". Journal of Applied Physics 26(10) (2018) ACEPTADO

89
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5.1. Comparacién del material del catodo

En esta seccién se comparan las caidas del campo eléctrico en funcién del material, y diferen-

ciando los diametros.

5.1.1. Diametro de 15 mm

El amplio rango experimental que han presentado los dos catodos de 15 mm de didmetro, hace
posible una comparaciéon muy extensa de las caracteristicas de la zona de catodo. En la figura 5.1
se puede ver la comparaciéon entre los dos materiales, donde cada fila corresponde a una presion
y cada columna a una corriente aplicada a la descarga. La descarga en acero inoxidable, con una
presion de 900 Pa y 75 mA no permitié la realizacién de medidas. En esta ocasién no se ha tenido
en cuenta la densidad de corriente en la descarga, puesto que al ser catodos de igual didmetro se
comparan valores de corriente iguales. A todas las medidas se les ha aplicado un ajuste parabolico

o lineal, segtn el caso. Cada punto medido va acompanado de su respectivo error.
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Figura 5.1: Variacion del campo eléctrico respecto a la distancia a la superficie del catodo, para dos
catodos de 15 mm de didmetro interior con dos materiales de catodo diferentes: acero inoxidable y

tungsteno.

Esta comparacién muestra claramente varias tendencias. El campo eléctrico incrementa su valor
maximo cuando aumenta la corriente aplicada y con la presiéon de la descarga, siendo siempre mayor
en el catodo de tungsteno que en el de acero inoxidable. La longitud de la zona de catodo (d.y)

disminuye cuando se aumenta la presion y la corriente, como ya se vio en el capitulo 4. Sin embargo,
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se producen dos cambios importantes con la presion: para las presiones de 400 y 600 Pa las caidas
de campo eléctrico se separan claramente cuando se aumenta la corriente aplicada. Sin embargo,
para el presiéon de 900 Pa ambas caidas son muy similares para todos los valores de corriente,

aumentando minimamente su separaciéon cuando se incrementa la corriente.

5.1.2. Diametro de 10 mm

Aunque el catodo de acero inoxidable de 10 mm de didmetro ha permitido muchas menos
medidas que su equivalente de tungsteno, sigue siendo posible realizar la comparacién. En la figura
[5.2) se muestran todas las comparaciones posibles. Las tendencias generales son las mismas que las
observadas en la figura [5.1} campos eléctricos maximos mayores para el catodo de tungsteno, y
también una mayor longitud de la zona de catodo. Unicamente en la figura (b) la d.s es mayor

para acero que para tungsteno.
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Figura 5.2: Variacion del campo eléctrico respecto a la distancia a la superficie del catodo, para dos
catodos de 10 mm de didmetro interior con dos materiales de catodo diferentes: acero inoxidable y

tungsteno.

En las siguientes secciones, se va a realizar un estudio exhaustivo de las caracteristicas de la

zona de catodo.

5.1.3. Analisis del campo maximo y de la longitud de la zona de catodo

Con el objetivo de comprender mejor la dindmica de la descarga, se han extraido otros pardme-
tros mas alla de la caida del campo, tales como el campo eléctrico méaximo (E,,q.) y la longitud de

zona, oscura de catodo (dey). A partir de aqui el estudio se realizara tnicamente con las medidas
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de los dos catodos de 15 mm, por el hecho de que en ese didmetro existen més medidas que con
los catodos de 10 mm.

El campo eléctrico méximo es, en otras palabras, el campo en la superficie del catodo, obtenido
extrapolando el ajuste parabdlico o lineal aplicado a los datos de la figura [5.1] Los resultados se
muestran en la figura dependiendo de la corriente para todas las presiones (figura (a))
y dependiendo de la presion para todas las corrientes aplicadas (figura [5.3| (b)). En (a), para los
dos materiales de catodo y para todas las presiones E,,,, crece linealmente con la corriente, y los
ajustes para las presiones de 400 y 600 Pa se llegan a cruzar, mientras que el ajuste de 900 Pa
siempre se mantiene por encima. En la figura[5.3[(b), en el caso del acero inoxidable (lineas sélidas),
la variacion con la presiéon presenta curvas concavas para las corrientes de 150, 225 y 300 mA, con
un pequeno minimo en la presiéon de 600 Pa. Esta tendencia aparece también para el catodo de
tungsteno (lineas punteadas), pero solo en las corrientes de 225 y 300 mA, mientras que para 75 y
150 mA la tendencia es casi lineal. Una coincidencia remarcable es como la curva descrita por el

catodo de acero inoxidable a 300 mA es practicamente reproducida por la de tungsteno a 225 mA.
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Figura 5.3: Campo eléctrico maximo para catodos de 15 mm de didmetro de acero inoxidable (S) y

tungsteno (T). (a) Dependencia con la corriente. (b) Dependencia con la presion.

La longitud de la zona de catodo (d.s) aporta informacién valiosa para el estudio de la descarga.
Este parametro se ha extraido del corte del ajuste parabélico con el eje de abscisas de las medidas
en la figura Como ya se puedo ver en esa figura, la d.y decrece al aumentar la presiéon y la
corriente, siendo siempre mayor en el citodo de tungsteno. En la figura [5.4] se ha realizado un
estudio detallado de esta caracteristica. La figura (a) muestra la d.; frente a la corriente para
todas las presiones, mientras que la grafica (b) representa la dependencia de la d.; con la presion
para todas la corrientes. En la figura (a) la d.s decrece abruptamente para ambos materiales
de catodo entre las corrientes de 75 y 150 mA en las presiones de 400 y 600 Pa. En el caso del
acero inoxidable, la intensidad de la caida se frena cuando aumenta la presion y la corriente. Para
el tungsteno, en el rango entre 150 y 225 mA el valor de d.s se estabiliza, siendo practicamente

el mismo. Cuando se alcanza la presion mas alta, 900 Pa, la tendencia presenta practicamente la
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misma pendiente para los dos materiales. En la figura (b), la d.s decrece linealmente en todos
los casos. En general, cuando se incrementa la corriente la pendiente de los ajustes disminuye,
hasta el limite de 300 mA, donde la d.; es casi constante con la presiéon. Para la corriente de 75

mA la diferencia entre los dos materiales es poco pronunciada, aumentando la separaciéon cuando

crece la corriente.
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Figura 5.4: Longitud de la zona de catodo (d.s) obtenida mediante un ajuste parabolico en medidas
realizadas en catodos de 15 mm de didmetro de acero inoxidable (S) y tungsteno (T). (a) Dependencia

con la corriente. (b) Dependencia con la presion.

5.2. Evidencia del sputtering

En esta seccién se va a realizar un andlisis mas profundo de los resultados presentados hasta
ahora, en el marco de estudio del material de sputtering. Antes de entrar en més detalles, es impor-
tante recordar que en el interior de la descarga se establece un flujo constante de gas, que desaloja
la contaminacién y mantiene unas condiciones de descarga estables. La lampara de descarga em-
pleada en este trabajo proporciona un flujo laminar de hidrégeno, lo que implica que la velocidad
del gas en la superficie del catodo es practicamente cero, y se incrementa de forma parabdlica segin
se adentra hacia el centro de la descarga. Por tanto, la mayor de concentracién de contaminaciéon
se encuentra en las proximidades de la superficie del catodo, y disminuye hacia el centro de la
lampara.

En general, obtener un conocimiento global de la dindmica de la descarga es muy dificil, y el
diagnostico se complica ain mas si hay que tener en cuenta el sputtering presente en la misma
[56,[117,[119}[120,[129]. Sin embargo, si se pueden estudiar algunos parametros caracteristicos de
los materiales de catodo que permitan una pequena evaluaciéon de cémo el sputtering afecta al
comportamiento de la descarga. En primera aproximacioén, la cantidad de sputtering liberada por

los catodos de tungsteno es despreciable si se compara con el acero inoxidable, puesto que la emision
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en este tltimo es de 10* veces mayor que para tungsteno [158], como se puede ver en la ﬁgura
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Figura 5.5: Tasas de generacion de sputtering por bombardeo de iones de hidrogeno. (a) En hierro.

(b) En tungsteno. Figuras extraida de [158].

Ademas, las particulas de acero inoxidable se difunden en el plasma siete veces mas rapido
que las de tungsteno debido a la diferencia en la masa atémica, de 26 para acero frente a 184 del
tungsteno. Otro parametro importante es el potencial de ionizacién, de 13,6 eV para el hidrogeno
atomico (15,4 eV en el caso del hidrégeno molecular), mientras que para el hierro y el tungsteno
tiene un valor de 7,9 e€V. Por tanto, el hierro emitido se ioniza mas facilmente que el hidrogeno, y
estos iones influyen directamente en las caracteristicas de la zona de catodo, puesto que al ionizarse,
incrementan la conductividad del plasma y reducen el voltaje necesario para el mantenimiento de
la descarga, como se ha visto anteriormente en los resultados experimentalmente. Sin duda alguna,
la generacién de sputtering aumenta con la corriente aplicada a la descarga, lo que implica que
para una presién constante la d.s se reduce notablemente, como puede verse en la figura ﬂ Por
supuesto, esta tendencia alcanza su maximo para la presién méas baja, 400 Pa, ya que el recorrido
libre medio de los iones atraidos por el catodo es mayor cuando la presion disminuye. Ademaés, las
presiones bajas favorecen la difusion del sputtering en la descarga, en una proporcion 1/N, siendo
N la densidad. Esto explica por qué apenas hay diferencia entre ambos materiales en la presion de

900 Pa, aunque si se incrementa ligeramente la separacion con la corriente aplicada.

Con el fin de reforzar la suposicién de que las diferencias observadas entre las medidas realizadas
en catodos de tungsteno y acero inoxidable se deben al sputtering, se van a comparar otros para-
metros caracteristicos de ambos materiales. Por ejemplo, la funcion trabajo de ambos materiales es
muy similar: tiene un valor de 5,2 eV para el caso del tungsteno, mientras que en acero inoxidable,
al ser una aleacién hay que tener en cuenta las funciones trabajo de los metales que la forman.
En hierro, esta funcion tiene un valor de 4,8 eV; y sus aleaciones mas comunes, cromo y niquel

presentan valores de 4,5 y 5,3 eV respectivamente. Atendiendo a estos valores, la diferencia entre
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ellos es minima, por lo que se puede descartar la funcién trabajo como fuente de las discrepancias.
Lo mismo ocurre con la emisién de electrones secundarios por el bombardeo de iones positivos
de hidrégeno. De un estudio publicado en 1955 [167], se ha obtenido que la tasa de emision es
aproximadamente 1 para voltajes de aceleracién menores a 20 keV. También se ha estudiado la
diferencia de temperatura de la superficie interior del catodo T, en términos de la conductividad
térmica del material. Esta conductividad es de 170 W/mK para el tungsteno, pero su valor es
diez veces menor para el acero inoxidable. Con las condiciones experimentales de esta lampara de
descarga, se ha estimado una diferencia de 0,5 K entre la estructura exterior de latén (refrigerada
por agua) y la superficie interna del catodo de tungsteno. En el caso del acero inoxidable, esta

diferencia aumenta hasta los 5 K, que en cualquier caso no es relevante.
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Figura 5.6: Voltaje caido en zona de catodo (V.), obtenido de la integral de las caidas de campo

eléctrico de la ﬁguralgzlfrente a la densidad de corriente normalizada, en acero inoxidable y tungsteno.

En la figura el voltaje caido en la zona de catodo (V.) obtenido de la integral de las caidas
de campo eléctrico de la figura se representa frente a la densidad de corriente normalizada en
unidades de A /Torr?cm?, siguiendo la misma idea de la ﬁgura Esta representacion confirma
nuestras conclusiones acerca de los diferentes comportamientos en los materiales de catodo. Las
pendientes obtenidas para los dos materiales confirman las conclusiones anteriores: el efecto del
sputtering en la descarga aumenta para bajas presiones y altas corrientes. De acuerdo a la figura5.6
se puede considerar despreciable el sputtering emitido en descargas generadas en catodos de acero

inoxidable siempre y cuando la densidad de corriente normalizada sea menor de 104 A /Torr?cm?.

5.3. Comparaciéon de la luminosidad de la descarga con la
longitud de la zona de catodo

Ademés de determinar las caracteristicas de la zona de catodo, se han tomado fotografias de

la misma desde el extremo de uno de los &nodos para todas las condiciones del plasma, materiales
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y diametros de citodo. Para comprender mejor las fotografias que vendran a continuacién, en
la figura se muestra una imagen tipica de la descarga tomada desde uno de los extremos de
los anodos coénicos. La circunferencia central de color amarillo se corresponde con un didmetro
de catodo de 15 mm, mientras que las circunferencias verdes indican la forma del dnodo y sus

perforaciones axiales para permitir la entrada y salida de los haces laser.

Figura 5.7: Imagen tipica de la descarga tomada desde un extremo de uno de los anodos cénicos.
Circunferencia amarilla: catodo de 15 mm de didmetro. Circunferencias verdes: 4nodo y sus perfora-

ciones.

En la figura se muestran fotografias tomadas en tres diferentes presiones (400, 600 y 900
Pa) y dos corrientes (150 y 300 mA), en catodos de 15 mm de didmetro, en los dos materiales
de catodo. Cada fila se corresponde con una presion, mientras que cada columna se corresponde
con una corriente aplicada a la descarga, en acero inoxidable (primeras columnas) y en tungsteno
(segundas columnas). Las fotografias se han tomado con una cdmara comercial por lo que las
luminosidades aqui mostradas sélo corresponden con la emisién en el rango visible. La luminosidad
de la descarga apenas cambia con el material de cdtodo empleado, aunque si cambia claramente
con la presion y la corriente. Al aumentar la presién se definen mas claramente las estructuras
circulares, puesto que se ven comprimidas hacia el catodo. Aunque el campo eléctrico presente
es diferente para los dos materiales de catodo, esa diferencia no puede ser detectada visualmente,
puesto que la emisién es préicticamente igual cuando las condiciones del plasma son las mismas
para los dos materiales.

Para concluir este estudio visual de la descarga, se presenta una comparacién detallada de
las caracteristicas de la zona de catodo (presentadas en la figura con la luminosidad de la
descarga. Para simplificar, se han elegido inicamente dos condiciones, una presion de 400 Pa y dos
corrientes, 150 (figura (a)) y 300 mA (figura (b)). Ambas imégenes son una composicion
de la luminosidad obtenida para el cdtodo de acero inoxidable (S, mitad izquierda) y para el de
tungsteno (T, mitad derecha), de manera que cada mitad se corresponde con un material de catodo
diferente. Las flechas rojas se corresponde con la longitud de la zona de catodo (d.y) en el catodo
de tungsteno (obtenida de la ﬁgura, y las flechas amarillas corresponden a la misma magnitud
para acero inoxidable. Aunque la longitud de la zona de catodo determinada mediante las caidas

del campo eléctrico sea muy diferente para los dos materiales de catodo, cuando se comparan las
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Figura 5.8: Imagenes tomadas desde el extremo de uno de los &nodos cénicos, para los dos materiales
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de céatodo, acero inoxidable (S) y tungsteno (T), con un didmetro de cédtodo de 15 mm para tres

diferentes presiones (400, 600 y 900 Pa) y dos corrientes (150 y 300 mA).

fotografias no se aprecia diferencia ninguna. En general, la longitud de la zona de catodo obtenida
de la caida del campo eléctrico y la obtenida mediante la fotografia de la descarga aportan valores
bastante similares, puesto que en esas condiciones se puede asumir que se maneja un plasma puro de
hidrégeno. La presencia del sputtering en los catodos de acero inoxidable comprime adicionalmente
la zona de catodo, como ya se vio en la figura[5.1] Por ello, la fotografia no muestra el valor real de
la d.y. Por supuesto, cuando la cantidad de sputtering es despreciable (figura (a)) los valores
de d.¢, tanto el medido como el estimado, son més similares que en el caso en que la descarga se
encuentra completamente dominada por el sputtering (figura (b)). Se concluye entonces, que
en el caso de un plasma puro de hidrégeno, una simple fotografia de la descarga permite obtener
una buena estimacién de la longitud de la zona de catodo. El error asociado a esta estimacion es

de unos 100 pm.

5.4. Conclusiones

En este capitulo se ha presentado un extenso estudio sobre la influencia del material del cdtodo
el comportamiento de la descarga comparando medidas de campo eléctrico realizadas en los cuatro
catodos de distinto material, acero inoxidable y tungsteno. Ademés, se han analizado otros para-
metros como el campo eléctrico méximo y la longitud de la zona de catodo, asi como el voltaje de
mantenimiento de la descarga y la luminosidad de la descarga en el rango visible. En esta compara-
cién se ha visto que la generaciéon de sputtering es la principal causa para la diferencias registradas

en la caracteristicas de la zona de catodo. Todos los andlisis vienen a confirmar que las descargas
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Figura 5.9: Comparacion de las fotografias tomadas para un presiéon de 400 Pa para citodos de
acero inoxidable (S) y tungsteno (T). Las lineas rojas se corresponden con la longitud de la zona de

catodo (d.s) determinada mediante las caidas de campo eléctrico mostrada en

generadas con catodos de tungsteno se pueden considerar plasmas puros de hidrégeno, puesto que
la cantidad de sputtering presente en la descarga se considera despreciable en la mayoria de las
condiciones experimentales medidas. Sin embargo, para el caso del acero inoxidable, el plasma ya
no puede ser considerado tnicamente de hidrégeno para la mayoria de las condiciones experimenta-
les. En estas descargas, el sputtering contamina la descarga, modificando sus caracteristicas; siendo
este efecto maximo para bajas presiones y altas corrientes. Se concluye asi, que la presencia de
sputtering en descargas generadas en ciatodos de acero inoxidable puede considerarse despreciable
siempre y cuando la densidad de corriente normalizada sea menor de 10~% A /Torr?cm?.

Se han tomado fotografias de la luminosidad de la descarga para complementar el estudio de
las caracteristicas de la zona de catodo. Para todas las condiciones experimentales aqui estudiadas,
la luminosidad es la misma para descargas generadas en catodos de acero inoxidable y tungsteno,
ademas de que en ambos materiales se distingue de forma clara la zona oscura de la descarga. La
longitud de esa zona oscura (d.r) extraida de las fotografias reproduce perfectamente la obtenida
de los ajustes parabdlicos aplicados a las medidas de campo eléctrico realizadas en catodos de
tungsteno; pero esta correspondencia no se cumple si se hace lo mismo para acero inoxidable. Una
vez mas, la razon de este comportamiento es la presencia de sputtering, que conduce a una d.y
reducida, que no se refleja en las fotografias por mostrar inicamente el rango visible del espectro.
Sin embargo, si se puede asegurar un plasma puro de hidrégeno, una simple fotografia puede

proporcionar una buena estimaciéon de la longitud de la zona de catodo.



Capitulo

Aplicacion de modelos clasicos y primeras

medidas con deuterio

En este capitulo se pretende mostrar el trabajo que se esta realizando en el momento presente, y
los pasos hacia el futuro para continuar con la linea de investigacion abierta en esta tesis doctoral.
En los capitulos anteriores se han expuesto las medidas experimentales de la caida del campo
eléctrico en una descarga de catodo hueco, con diferentes didmetros y materiales de catodo. El
estudio cuidadoso y exhaustivo de los resultados ha llevado a la conclusiéon de que son buenas
candidatas para testar modelos unidimensionales de descargas a baja presiéon en hidrégeno. La
aplicaciéon de estos modelos seria sumamente interesante por la posibilidad de obtener valiosa
informacién acerca de la dinamica de la descarga, como por ejemplo los distintos regimenes en los
que esta operando la descarga, energia de los iones, recorrido libre medio de los mismos, etc. Queda
fuera de los objetivos de esta tesis el desarrollo de modelos de la caida del campo eléctrico en la
zona de catodo. Sin embargo, es una posible nueva linea de investigacion. La primera parte de este
capitulo se centra en la aplicacién de dos modelos clasicos sencillos como punto de partida de este
trabajo futuro. Como se ha demostrado en los capitulos anteriores, sélo se puede garantizar un
plasma puro de hidrégeno cuando la descarga es generada en catodos de tungsteno. Por ello, estos
modelos clésicos s6lo van a aplicarse a esas medidas.

El siguiente estudio natural es realizar una exhaustiva campana de medidas empleando deuterio
como gas de la descarga, para su comparacién con las medidas correspondientes en hidrogeno.
El interés de este estudio radica en el hecho de que ambos is6topos son practicamente iguales,
presentando el deuterio una masa el doble que la del 4&tomo de hidrégeno. Por ello, la comparacion
de medidas de campo eléctrico en ambos isétopos resultaria sumamente interesante, que abre una
segunda nueva linea de investigacion. En la segunda parte de este capitulo se adelantan las primeras
medidas realizadas con el mismo dispositivo experimental utilizado para el hidrégeno, para dar una
primera idea de los resultados que se pueden esperar. Estas caidas locales de la intensidad del campo
eléctrico también han sido estudiadas en el marco de uno de los modelos, para tener una primera

informacién acerca de la dindmica de la descarga en ambos is6topos.

99
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6.1. Aplicacién de modelos clasicos

En 1963, W. D. Davis y T. A. Vanderslice publicaron un estudio en el que se modelizaba por
primera vez la zona de catodo de una glow-discharge [79]. Con principios fisicos bésicos, llegaron a
predecir una distribucién de iones en la superficie del catodo que concordaba bien con sus resultados
experimentales. En 1983, J. Rickards extiende el modelo de Davis-Vanderslice considerando que
la caida del campo eléctrico no es siempre lineal, sino que estd modulada por un exponente [80].
Otro intento de comprobar el modelo de Davis-Vanderslice fue llevado a cabo por Wronski [81],
teniendo en cuenta el movimiento de los iones en la zona de catodo mediante la resolucién de la
ecuacion del Boltzmann. Obtuvo esencialmente la misma distribucién de energia para los iones, y
demostré que la resolucion de la ecuacion de Boltzmann da como resultado conclusiones que ya
aparecian en el modelo de Davis-Vanderslice, con la tnica diferencia de que ellos las habian tomado
como hipétesis en su trabajo. Se van a detallar los detalles més importantes y relevantes de estos
enfoques teoricos, tal y como pueden encontrarse en [72].

El modelo de Davis-Vanderslice, junto con la extensiéon de Rickards, se basa en las siguientes

hipoétesis:

= Todos los iones se originan en la negative glow, o en la frontera entre la zona de catodo y la

negative-glow, donde el campo eléctrico es muy bajo.

= En el camino hacia el catodo, los iones interactiian con particulas neutras principalmente
mediante transferencia de carga simétrica, dando como resultado particulas neutras répidas
e idénticos iones con energia nula. Esto significa que la seccion eficaz de transferencia de

carga o es mayor que la seccion eficaz de cualquier otra colision.

= La seccién eficaz macroscopica, definida como 7 = No, donde N es la densidad del gas, para

una transferencia de carga simétrica es independiente de la energia del ion.

= La caida de potencial entre el catodo y la negative glow se describe mediante un exponente
en el modelo de Rickards:

U(z) = U (1- %)m (6.1)

Donde z es la distancia desde la superficie del catodo, Uy es el voltaje entre catodo y anodo
y L es la longitud de la zona de citodo, equivalente a la d.; definida hasta ahora en este

trabajo. Rickards considera los siguientes casos:

e m=2 — Es el caso original del modelo de Davis-Vanderslice, que corresponde con una
caida del campo lineal.

e m=4/3 — Incluye efectos espaciales de carga.

e m—3/2 — Tiene en cuenta el movimiento de los iones.

De acuerdo a esto, el campo eléctrico decae de la siguiente manera:

E(z) = UO% (1 - %)m_l (6.2)
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Partiendo de estas suposiciones, Davis y Vanderslice obtuvieron la distribucién de energia de
los iones que bombardean el catodo para una caida de campo eléctrico lineal (m=2).

De manera implicita, el modelo de Davis-Vanderslice considera otras dos hipdtesis:

= Los gradientes axiales (aquellos perpendiculares a la superficie del catodo) de la distribucion

de energia predominan sobre los radiales.

= El nimero de iones por unidad de tiempo que surgen de la negative glow permanece constante

durante todo el camino hacia el catodo.

A partir de la dltima suposicion del modelo anterior, Wroriski considero la ecuaciéon de Boltzmann
unidimensional para los iones generados mediante colisiones con transferencia de carga. En este

modelo, la distribucién del potencial se expresa como:

U(z) = —kin {1 + [e(—%) - 1} e(-LXZ)} (6.3)

Donde A es el recorrido libre medio de los iones para las colisiones con transferencia de carga, y
k es una constante que depende de los parametros macroscopicos de la descarga y es proporcional
a la energia media de los iones en la zona de catodo. Con estas consideraciones, Wroniski obtiene

la siguiente expresion para describir la caida del campo eléctrico en la zona de catodo:

(6.4)

En este desarrollo, tanto el potencial como el campo eléctrico han dejado de ser funciones
lineales o parabdlicas. En el modelo de Davis-Vanderslice esas distribuciones eran tomadas como
puntos de partida, pero aqui se obtienen de la resolucién de la ecuacién de Boltzmann. Este modelo

también da una expresiéon para el cilculo de la energia media de los iones a lo largo la zona de

catodo:
I . rE)
=) =k lQ 9(2) VT erf zn[g(z)]] (6.5)
Siendo:
g(z) = [e(_%) — 1} e<_%) +1 (6.6)

Donde erf es la funcién error. Wroniski demuestra que la distribuciéon de energia de los iones
que se obtiene mediante este modelo es basicamente la misma que la obtenida del modelo de
Davis-Vanderslice. Ademés, demuestra que el flujo de iones es independiente de la posicion dentro
de la zona de catodo, siendo ademas esta condiciéon uno de los postulados del modelo de Davis-
Vanderslice.

Por supuesto, existen muchos méas modelos para estudiar la caida del campo eléctrico en la
zona de catodo, como los de las publicaciones [72}/7678|. En estos trabajos los autores modelizan
empleando més pardmetros, pero tal y como ellos indican, para obtener resultados coherentes, es

estrictamente necesario conocer al menos uno de los pardmetros al inicio de ajuste. Por esta razon,
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para un primer estudio estos modelos no se han considerado aqui. Indudablemente, el estudio de

estos trabajos aportard informacién muy interesante sobre la descarga en un futuro.

Se va a proceder a aplicar los modelos de Rickards y Wronski a las medidas de campo eléctrico
realizadas en esta tesis, inicamente a las medidas realizadas en catodos de tungsteno, por ser

aquellos donde puede garantizarse un plasma puro de hidrégeno.

6.1.1. Estudio segiin el modelo de Rickards

Como ya se ha descrito anteriormente, el modelo de Rickards predice una caida del campo
eléctrico convexa, excepto en el caso de caida de campo lineal. Como se observa en la figura [6.1
debido a la forma del modelo, en el momento en que no hay medidas por debajo de 1 kV/cm, la
caida se precipita, y parece falsear los valores de la d.s y los voltajes V.. Por esa razon, se van
a excluir en este primer estudio las medidas cuyos tdltimos valores del campo sean mayores de
1 kV/em, por lo que las medidas de 1350 Pa no apareceran aqui. Teniendo esto en cuenta y tal y
como se puede ver en la figura[6.1} el modelo se ajusta muy bien cuando se tienen valores del campo
eléctrico lo suficientemente bajos, y por tanto, los parametros extraidos pueden ser comparados
con los valores obtenidos en los capitulos 4 y 5. Si se comparan los campos eléctricos méaximos de la
figura con los expuestos en las figura puede comprobarse facilmente que los F,,,, son muy
similares a los obtenidos mediante el ajuste parabélico o lineal, siendo este un valor muy estable

para ambos modelos, como se vera en el apartado|6.1.2

Longitud de la zona de catodo

En esta seccién se van a comparar las d.y obtenidas mediante el ajuste del modelo de Rickards
con las presentadas anteriormente en esta tesis. En la figura se muestra el resultado, donde las
lineas solidas se corresponden al ajuste parabolico o lineal (P), y las lineas punteadas al ajuste de
Rickards (R). Como se puede ver claramente en la figura [6.2} los valores de la d.¢ extraidos del
ajuste de Rickards, son sensiblemente mas cortos que los obtenidos mediante el ajuste parabélico
que se ha venido haciendo hasta ahora. La razén de esta diferencia se debe a la manera en la que
finaliza el modelo de Rickards, que cae de forma mas abrupta. Como se describié en el capitulo 3,
la resolucion del experimento llega hasta 0,5 kV /cm (véase la figura , por tanto, si no existen
puntos experimentales de campo eléctrico que fuercen a la cola del modelo a extenderse, cae
precipitadamente. Este efecto se acentia si ademas la longitud de la zona de catodo es mayor,
observando un mejor ajuste del modelo para aquellas caidas del campo eléctrico mas verticales.
Aunque los valores de la d.; presentados en la figura [6.2] son ligeramente mas pequefios que los
homoélogos obtenidos en el capitulo 5, las tendencias observadas son las mismas. Por tanto, las
conclusiones que se hubieran obtenido analizando las caidas del campo eléctrico en el marco de

este modelo hubieran sido las mismas que las que las presentadas en los capitulos 4 y 5.
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Figura 6.1: Caidas del campo eléctrico en los catodos de tungsteno de 10 y 15 mm de diametro

interior, aplicando el modelo de Rickards.
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Figura 6.2: Comparacion de las d.y obtenidas mediante el ajuste parabdlico y el de Rickards en los

dos catodos de tungsteno. (a) Diametro de 10 mm, (b) Didmetro de 15 mm.

Evolucién del coeficiente m

Es interesante analizar como evoluciona el coeficiente m del ajuste de la caida del campo
eléctrico (ecuacion con la variacion de la presion y corriente para los dos diametros de catodo.
En la figura se representan los valores de dicho coeficiente para los dos catodos de tungsteno:
en la figura (a) se muestran los valores para el cdtodo de 10 mm de didmetro, y en la grafica

(b) los valores correspondientes al catodo de 15 mm.
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Figura 6.3: Evolucion del coeficiente m del ajuste de la caida del campo eléctrico para los dos catodos

de tungsteno.

A la vista de la figura hay casos donde la evolucion de este coeficiente m se mantiene
casi constante, con una variacién alrededor de +0,1; como en las presiones de 600 y 900 Pa en el
diametro de 15 mm (figura[6.3| (b)). Sin embargo, en las presiones de 400 y 900 Pa en el citodo de
10 mm (figura (a)) v la presion de 400 Pa en el catodo de 15 mm (figura (b)) muestra un

claro descenso del coeficiente m cuando se aumenta la corriente, indicando que el campo eléctrico
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cae de manera mas pronunciada, lo que parece indicar un cambio de la dindmica de la descarga.
El caso de la presion de 600 Pa para el catodo de 10 mm ha de ser comentado aparte, es el unico
caso donde el coeficiente m crece con la corriente aplicada. En la figura (c), en la corriente
de 50 mA, se puede observar que el dltimo valor del campo eléctrico estd muy cerca del limite de
1 kV/cm, ademés de presentar un valor de d.; extenso. A partir de ese punto, el modelo precipita

la caida en el tramo final, subestimando el valor de m.

6.1.2. Estudio segiin el modelo de Wronski

Se procede ahora a aplicar el modelo de Wronski, que presenta una tendencia diferente a los
empleados hasta ahora. Tanto el ajuste parabdlico y lineal, como el modelo de Rickards predicen
una caida total del campo eléctrico alcanzando un valor cero en el eje de abscisas. Como ya se vio
en la figura del capitulo 1, el campo eléctrico préacticamente se extingue al llegar a la zona
de la negative glow, pero ha de quedar un campo eléctrico residual para el mantenimiento de la
descarga. El punto donde comienza ese campo residual es lo que habitualmente se entiende como
dc.¢, tanto en esta tesis como en la literatura. Sin embargo, el modelo de Wroriski predice una
caida asintotica del campo eléctrico. En la figura [6.4] se muestran las medidas en ambos catodos
de tungsteno. Como se ve en la figura, este ajuste puede dar error en aquellos casos en los que la
caida del campo no sea muy vertical y tengan una d.s extensa. En la figura se aprecia como
el modelo tiende a crear la cola en el momento en que deja de haber puntos correspondientes al
campo eléctrico. Sin embargo, las medidas aqui presentadas no dan idea de esa tendencia, sino que

la cola asintética empezaria a partir de valores del campo mas bajos.

Campo eléctrico maximo

Como se ha comentado anteriormente, y segn las figuras[6.1] y [6.4] el campo eléctrico maximo
parece un parametro muy estable para caracterizar las descargas. A modo de ejemplo, en la figura
se muestran los valores obtenidos del ajuste parabélico, de Rickards y de Wronski para las
medidas realizadas en el catodo de tungsteno de 15 mm de didmetro, con una presiéon de 900 Pa;
donde P denota el valor de la parabola, R el valor de Rickards y W el valor de Wronski. Como se
ve, €l Epq, crece linealmente como ya se habia comprobado (véase la figura[5.3| (a)), siendo siempre
mayor el valor obtenido del modelo de Rickards. El valor parabdlico se sitia entre medias de los
modelos, més cercano al campo méximo que proporciona el modelo de Rickards. Las presiones de
400 y 600 Pa muestran resultados muy similares, con unas diferencias maximas en torno al +4 %;
por lo que se puede concluir que el campo eléctrico méximo es un pardmetro muy estable para

determinar caracteristicas de las descargas, como se ha hecho en esta tesis.

Energia de los iones

Resulta fundamental a la hora de estudiar la dindmica de la descarga conocer el comportamiento
de los diferentes iones (H', Hy, H;ﬁ') en la zona de catodo. Es muy complicado establecer unos

valores globales, puesto que la dindmica es particular para cada descarga. Sin embargo, diferentes
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Figura 6.5: Campo eléctrico maximo para las medidas del citodo de tungsteno de 15 mm y una

presion de 900 Pa; obtenido mediante el modelo parabolico, el de Rickards y el de Wronski.

autores, mediante simulaciones o a partir de datos experimentales, han obtenido resultados muy
interesantes sobre la dindmica de los iones y las especies i6énicas dominantes en cada zona de la

descarga [72}[117}[118}[131}[160L[168].

La ecuacion [6.5] permite obtener una primera estimacion de la energia media de los iones en
la zona de catodo. Antes de llevar a cabo estos céalculos, es importante tener en cuenta que el
modelo de Wronski no distingue entre las distintas especies i6nicas que coexisten alli. Por tanto,
las energias calculadas no pueden asignarse a un dnico tipo de iones, si no que han de ser tomadas

como la media de la carga neta presente en esa zona.
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Figura 6.6: Energia de los iones de hidrogeno en una descarga generada en un catodo de tungsteno

de 15 mm de didmetro, con una presiéon de 400 Pa; obtenida mediante el modelo de Wroriski.
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A modo de ejemplo, en la figura [6.6] se muestra esta energia para la presion de 400 Pa en el
catodo de tungsteno de 15 mm a lo largo de toda la zona de catodo. Como se ve, la energia decrece
segun se alejan los iones de la superficie del catodo, siendo méas pronunciada la caida cuanto mayor
es la corriente, y finalizando todas las corrientes en una valor aproximado de 10 eV.

En la superficie del catodo es mas razonable suponer una menor disparidad de especies i6nicas
y por tanto, el valor asignado a la energia puede ser més realista [72]. En la tabla se muestran
las energias de los iones en la superficie del catodo para todas las medidas donde se ha aplicado
el modelo de Wronski. Como se ve en la tabla [6.1} los valores maximos oscilan entre los 30 y los
70 eV, dependiendo de las distintas condiciones de la descarga. Como particularidad, resaltar que
el maximo de energia no siempre se corresponde con la maxima corriente, sino que se sitia en
una de las corrientes intermedias. En el caso de que la méxima corriente dé como resultado la
méaxima energia, las corrientes intermedias sufren un pequeno descenso. Estas fluctuaciones estan

directamente relacionadas con las variaciones del campo eléctrico maximo ya estudiadas en el

capitulo 5.
10 mm 15 mm
I (mA) | 400 Pa | 600 Pa | 900 Pa | 1350 Pa | I (mA) | 400 Pa | 600 Pa | 900 Pa
50 38,739 | 42,907 X X 75 43,127 | 51,204 | 40,849
100 36,202 39,29 38,327 X 150 46,15 45,285 38,874
150 41,259 45,888 42,000 X 225 65,905 48,788 43,391
250 55,473 X 35,789 39,626 300 57,452 52,788 47,281

300 X X X 34,41

Tabla 6.1: Energia de los iones de hidrégeno en la superficie del catodo en una descarga generada

en los dos catodos de tungsteno; obtenida mediante el modelo de Wronski.

Recorrido libre medio de los iones para la transferencia de carga

El modelo de Wroniski también proporciona el recorrido libre medio de los iones A en la zona
de catodo. Se ha calculado este parametro para las mismas condiciones que se han estudiado en el
apartado anterior, cuyos resultados se muestran en la figura[6.7] Es muy dificil dar un significado
fisico a este parametro, y ha de ser considerado un punto de partida para investigaciones posteriores,
tal y como se indica también en [72].

En la figura (b), el punto correspondiente a 400 Pa y 225 mA es ligeramente mas alto que
la tendencia general. De nuevo, esto se justifica con la ﬁgura (b), donde el ultimo punto de esa
serie se situa alrededor de 1 kV/cm, por lo que el modelo ajusta con més libertad la cola de la
caida, dando como resultado ese valor mas alto.

Por otro lado, en ambos didmetros de catodo, A decrece cuando se aumenta la corriente, lo cual

concuerda con lo que se ha venido explicando hasta ahora en esta tesis.
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Figura 6.7: Recorrido libre medio de los iones en la zona de catodo para los dos catodos de tungsteno;

obtenido mediante el modelo de Wronski.

Se puede dar también una primera estimacion de la seccién eficaz de las colisiones con transfe-
rencia de carga, mediante la expresion [169]:

1

= <= (6.7)

Donde o es la seccién eficaz y N es la densidad atomica. Estas densidades dependen directa-
mente de la presion de la descarga. Asi, en el caso de las condiciones que estdn manejando en esta
tesis, las densidades atémicas son: 9,662 - 1022 m—3 para 400 Pa, 1,449 - 10?3 m~3 para 600 Pa y
2,147 - 1022 m~3 para 900 Pa. Para realizar un célculo aproximado se va a considerar la presiéon
de 900 Pa y un recorrido libre medio de 0,3 mm (punto correspondiente a la corriente de 150 mA
en la grafica (b)) que como se ha visto en la ﬁgura puede considerarse un valor medio de esta
magnitud. Introduciendo estos datos en la ecuacién se obtiene un valor de ¢ = 1,5-1072° m?.
Si el célculo se realiza para la presion de 600 Pa, con un recorrido libre medio de 0,36 mm (co-
rrespondiente al punto de 150 mA en la grafica (b)) el resultado es de o = 1,92 - 10720 m?. Estos
valores estan en consonancia con los que aportan otros autores en la literatura. En la publica-
cién [160], el autor da como valor de la seccion eficaz o = 1,4-10720 m? para energias iénicas
mayores de 30 eV, como es nuestro caso. En el articulo [117], se da como seccién eficaz de este tipo
de colisiones el valor de ¢ = 3 - 1072° m?. Por tanto, las aproximaciones y primeros calculos que se

estan realizando constituyen un buen punto de partida para futuras investigaciones.

6.2. Primeras medidas con deuterio

Todas las medidas expuestas hasta ahora han sido realizadas con hidrégeno como gas de las
descarga. Como ya se ha comentado, la posibilidad de realizar medidas con deuterio da acceso a un

estudio muy interesante por la similitud de ambos elementos. El interés de trabajar con deuterio
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radica en que es un isétopo del hidroégeno en el que todas sus propiedades se mantienen inalteradas,
excepto la masa, que es practicamente el doble [19]. Como ya se vio en el capitulo 1, las lineas
espectrales del deuterio presentan un desplazamiento isotépico respecto a las del hidrégeno. Este

efecto implica cambiar ligeramente el intervalo de sintonizacién del laser Mirage 500.

La continuacién de la linea de investigacién presentada en esta tesis pasa por realizar una
campana de medidas completa y exhaustiva de medidas con este dispositivo experimental en todas
las condiciones de la descarga que se han medido en hidrégeno. Se muestran como primicia las
primeras medidas realizadas con deuterio en el dispositivo actual. Esta pequena campana se llevo
a cabo un ano después de la realizada en hidrogeno. Para garantizar que el complejo dispositivo
experimental y las caracteristicas de la descarga seguian igual, se realiz6 una medida de "anclaje”
en hidrogeno, comprobando que los valores de campo eléctrico obtenidos eran los mismos que en
la campana anterior. Con esto se demuestra una vez més la estabilidad del experimento y la alta
reproducibilidad de la descarga. Con deuterio como gas de descarga, se han llevado a cabo medidas
en un catodo de tungsteno de 15 mm de didmetro, con una presion de 600 Pa, determinéndose el

campo eléctrico para tres corrientes: 150, 225 y 300 mA.

El comportamiento de estas caidas es analogo al que se observé en hidrogeno (capitulo 4): al
aumentar la corriente, el valor del campo méximo crece, mientras que la zona de citodo se contrae.
Esto puede verse claramente en la figura [6.8] donde el valor del campo eléctrico maximo es mayor
para deuterio que para hidrégeno, presentando ademéas una longitud de la zona de catodo maés

corta.

JmA
J

Campo eléctrico (kV /eim)

Tungsteno
15 mm 600 Pa
0 0.5 1 1.5 2

d (1)

Figura 6.8: Comparacién de las caidas de campo eléctrico para una descarga de 600 Pa operada en

hidrégeno y deuterio.

La razén de que el deuterio presente un campo eléctrico mayor que el hidrégeno se relaciona
con la masa atémica del deuterio, que es el doble de la del hidrogeno. Al ser el deuterio un atomo

més pesado que el hidrogeno, se mueve mas lentamente. Como consecuencia, para mantener una



6.2. Primeras medidas con deuterio 111

misma corriente en la descarga, se requiere mayor voltaje, y conlleva un mayor campo eléctrico en

la superficie del catodo.

6.2.1. Energia de los iones y recorrido libre medio

Al igual que para las medidas de hidrégeno, se puede calcular la energia media de los iones
existentes en la zona de catodo en la descarga de deuterio. Por supuesto, la tendencia es la misma
que para las medidas de hidrégeno, con valores un poco més altos, pero en cualquier caso bastante
similares. La mayor masa atémica del deuterio justifica que su energia maxima en la superficie del
catodo sea mayor que en el caso del hidrogeno.

Para poder comparar mejor estos valores de energia, se han situado cada una de las corrientes
por separado, con los valores de energia de hidrogeno y deuterio. Como se ve en la figura la
energia correspondiente a los iones de deuterio es siempre mayor en la superficie del catodo que las
de hidrégeno. En el caso de la corriente de 150 mA (figura[6.9] (a)), la energia de deuterio siempre
se mantiene por encima, mientras que para 225 y 300 mA (figura (b) y (c)), la tendencia en

deuterio cruza con la del hidrégeno, quedando un poco por debajo en el altimo tramo.
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Figura 6.9: Energia de los iones de hidrégeno y deuterio en sendas descargas generadas en un catodo

de tungsteno de 15 mm de didmetro, con una presiéon de 600 Pa; obtenida mediante el modelo de
Wroriski.

Por ultimo, se ha calculado el recorrido libre medio A para los dos elementos. Como se ve en
la figura los recorridos libres medios son practicamente idénticos para ambos elementos. La
extraordinaria similitud obtenida en este parametro para los dos is6topos vuelve a confirmar la
gran estabilidad y reproducibilidad del experimento, puesto que en medidas realizadas con un ano

de diferencia, se estan obteniendo resultados tan precisos como los que se muestran.
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Figura 6.10: Recorrido libre medio de los de los iones de hidrogeno y deuterio en sendas descargas
generadas en un catodo de tungsteno de 15 mm de diametro, con una presién de 600 Pa; obtenidos

mediante el modelo de Wroriski.

6.3. Conclusiones

En este capitulo se han aplicado dos modelos clasicos, Rickards y Wroriski. a las caidas de
campo eléctrico medidas en los dos catodos de tungsteno, por ser las condiciones en las que se
puede garantizar un plasma puro de hidrégeno. Del ajuste de Rickards se ha obtenido el coeficiente
m que modula la caida del campo eléctrico, y da informacion acerca de la dindmica de la descarga.
De este modelo también se ha obtenido la longitud de la zona de catodo y ha sido comparada con
la obtenida mediante el ajuste parabdlico anteriormente aplicado. Se ha comprobado que la d.¢
obtenida del modelo de Rickards, aunque muy parecida, es sisteméaticamente mas pequena que la
que proporciona el ajuste parabdlico o lineal, debido a la caida més brusca que presenta el modelo

en la cola.

Del modelo de Wroriski se han podido obtener otros pardmetros concernientes a la dindmica de
la descarga, como son el recorrido libre medio, A, y la energia de los iones de la zona de catodo.
Es importante tener en cuenta que estos dos pardmetros representan un valor medio de todas las
especies ionicas que se pueden encontrar en la zona de catodo. Aun asi se han calculado, obteniendo
resultados en consonancia con otros autores, y cerca de las condiciones de gas ideal. Estos valores
muestran cémo los iones surgen del catodo con mucha energia, la cual van perdiendo segin se
adentran en la zona de citodo, debido a las colisiones con otras particulas. Por otro lado, se ha
comprobado que el campo eléctrico méximo resulta un parametro muy estable para dar ciertas
caracteristicas de la descarga.

Como 1ltimo comentario a esta seccion, se quiere incidir una vez més en que este capitulo cons-
tituye mas bien un punto de partida para futuras investigaciones que un verdadero compendio de

resultados. Existen més modelos sobre la distribucion de campo eléctrico que pueden ser aplicados
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a estas medidas, y que sin duda resultaran de enorme interés, aportando mas informacién sobre la
descarga. Sin embargo, se han aplicado estos dos modelos clasicos como un primera base hacia un
analisis méas profundo.

En la ultima parte del capitulo se han mostrado las primeras medidas de determinacién del
campo eléctrico utilizando deuterio como gas de descarga. Las medidas se realizaron en el catodo
de tungsteno de 15 mm de didmetro, con una presion de 600 Pa. Al comparar los resultados de
ambos isdtopos, se ve cémo el deuterio alcanza campos eléctricos maximos mas altos, mientras que
la longitud de la zona de catodo es més corta que en hidrogeno. Se ha calculado también la energia
media de los iones mediante el modelo de Wroriski, obteniendo energias maximas ligeramente mas
altas en deuterio, mientras que el recorrido libre medio A es idéntico, lo cual resalta la calidad de
las medidas y la estabilidad del experimento. Sin duda, resulta de enorme interés continuar con

esta linea de investigacion en un futuro préximo.
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Capitulo

Conclusiones y proyeccion tutura

En este tltimo capitulo se exponen las conclusiones y los logros alcanzados durante el desarrollo

de esta tesis doctoral.

= Se ha puesto en funcionamiento un dispositivo experimental de espectroscopia laser mediante
absorcion de dos fotones para la determinacion de la intensidad del campo eléctrico local en
un plasma de hidrégeno de baja presién con un sistema de deteccién basado en el efecto

optogalvénico.

= Se ha realizado un estudio de la influencia de la irradiancia del laser en los espectros medidos.
Se ha demostrado que irradiancias mayores que 150 MW /cm? provocan un ensanchamiento
de las componentes Stark y un desplazamiento adicional. En el caso de citodos de acero

inoxidable este efecto resulta mucho mas pronunciado debido al sputtering.

= Se ha llevado a cabo un estudio completo de la influencia del citodo en la caida del campo
eléctrico en cuatro catodos, dos de tungsteno de 10 y 15 mm de didmetro interior; y dos de
acero inoxidable con los mismos didmetros, en un amplio intervalo de presiones (400-1350 Pa)

y corrientes (50-300 mA).

= La comparacion de medidas realizadas en catodos del mismo material y distinto diametro
ha demostrado que las caracteristicas de la zona de cidtodo no dependen del mismo. Este
hecho hace que los resultados sean excelentes candidatos para ser comparados con descargas
de diferentes geometrias, y ser empleados para testar diferentes modelos teéricos unidimen-

sionales.

= Se ha realizado una extensa comparativa de las caracteristicas de la zona de catodo para los
dos materiales empleados. La intensidad del campo eléctrico local presenta valores mayores
en tungsteno que en acero inoxidable, siendo el sputtering el causante de las diferencias
observadas. Todos los andlisis confirman que el plasma generado en catodos de tungsteno se

puede considerar un plasma puro de hidrogeno. Sin embargo, para el caso del acero inoxidable,
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el sputtering se puede considerar despreciable tinicamente cuando la densidad de corriente

normalizada sea menor de 10~* A/Torr?cm?.

= Se ha completado el estudio con fotografias de la luminosidad de la descarga. Se ha com-
probado que en plasmas donde el sputtering es despreciable una simple fotografia puede

proporcionar una buena estimacién de la longitud de la zona de catodo.

= Se han aplicado dos modelos clasicos a las medidas de la intensidad de campo eléctrico lo-
cal en citodos de tungsteno. Esta primera aproximaciéon permite obtener una estimacion de
parametros relevantes en la dindmica de la descarga. Se han realizado las primeras compa-
raciones de hidrégeno y deuterio. Para el deuterio se han obtenido valores més altos de la
intensidad del campo eléctrico maximo, mientras que la longitud de la zona de catodo es mas

corta.

Proyeccién futura

El trabajo desarrollado en esta tesis abre un interesante campo de trabajo que se expone a

continuacion.

= Completar el estudio de la dinamica de la descarga aplicando otros modelos unidimensionales
para plasmas de hidrégeno a baja presién, que permitan acceder a la distribucién de las

distintas especies i6nicas existentes en la zona de catodo.

= Realizar una campana de medidas sistemética y exhaustiva empleando deuterio como gas de

la descarga en los dos catodos de tungsteno empleados en esta tesis.

= Aumentar el limite de resolucion del experimento y poder determinar valores del campo eléc-
trico méas bajos. Se plantea el montaje y puesta a punto de un nuevo dispositivo experimental
para la realizaciéon de medidas de espectroscopia optogalvanica utilizando las transiciones 1S-
3S/3D del atomo de hidrogeno. Para ello, se empleard un laser con radiaciéon centrada en

205 nm.

= Completar la caracterizacion del plasma realizando medidas de temperatura cinética del gas.



Conclusions in English and future work

In this last chapter the most important results and conclusions achieved during this doctoral

thesis will be shown.

In first place, a complex experimental arrangement to perform active spectroscopy by two-
photon absorption in low-pressure hydrogen plasmas has once again been put into operation.
The detection system is based in the optogalvanic effect that provides high resolution, temporal
and spatial, updating and developing part of the set-up. This development includes de optical
design, electrical installation, input and output of gases, and the design and programming of a
new acquisition system that allows collecting all the laser pulses. When this complex system was
ready, a complete characterization of hydrogen discharges was carried out, for plasmas generated
in four different cathodes, two of stainless steel with inner diameters of 10 and 15 mm; and two
of tungsten, with the same diameters. The characterization was done measuring the curves V-
I in pressures from 270 to 1350 Pa, and currents from 50 to 300 mA, confirming the abnormal

glow-discharge operation regime.

Systematic measurements with the objective of determining the local electric field value in the
dark region of the discharge were carried out in the four mentioned cathodes, in a wide range of
experimental conditions. These measurements allowed different studies and comparisons. These
measurements allowed different studies and comparisons. The first study corroborated the decisive
influence of the laser pulse energy. It was demonstrated that the best spatial resolution in the
spectra is achieved when the laser energy in each bema does not exceed 45 pJ, i. e. a maximum
irradiance of 150 MW /cm? in the overlapping volume. If this condition is not satisfied, the recorded
spectra will show an additional broadening. In the case of tungsten cathodes, this effect will not
affect the electric field determination. For stainless steel cathodes, besides a more pronounced
broadening, also an extra shifting of the components will appear, being impossible to explain with
other interaction mechanisms. This additional shifting means an overestimation in the local electric

field value along the entire cathode fall region.

The next field of study is the influence of the cathode diameter in the cathode fall characte-
ristics, always comparing not currents, but current densities. The study was carried out in both

cathode materials, in a wide range of pressures and currents. For the 10 mm stainless steel cathode,
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the available range of conditions were reliable optogalvanic measurements could be done was not
so wide. Therefore, it limits the number of comparisons that could be made. On the other hand, in
the case of tungsten cathodes, both cathode diameters present a very wide range of optimal expe-
rimental conditions; therefore, most of the study was focused on them. However, in both materials
the main conclusion was the same: the cathode diameter has not a huge influence in the cathode
fall characteristics, leading in almost identical electric field falls for most of the experimental con-
ditions analyzed. This result is so important, because it implies that the measurements carried out
in this particular design can be representative for other discharges design. To see in which range
of all existing measurements in the literature the field values were normalized with the electron
density and represented versus the normalized density current, with the result that they cover a
wide range of the conditions. Complementary, the cathode fall characteristics were analyzed in
other authors’ framework, comparing the voltages involved in the discharge maintenance and the
length of the cathode fall region normalized with the discharge pressure. This comparison confir-
med that the measurements are comparable with other experiments, especially with plane-parallel
electrodes geometry. All this make the data shown in this thesis to excellent candidates to test one

dimensional models for low-pressure hydrogen discharges.

The following natural step was the study of the influence of the cathode material. The study
was carried out in the four cathodes, in the same range of experimental conditions. Now, the study
was divided in the two cathode diameters. Once again, the limited number of measurements in
the 10 mm stainless steel cathode conditioned the comparison. For this reason, the main body of
the study is focused in the 15 mm cathodes. This study demonstrated that the cathode material
definitely has a huge influence in the cathode fall characteristics. In general, the main tendencies
can be resumed as the electric field fall in tungsten cathodes is always above the stainless steel ones.
That means that the maximum electric field is always higher in tungsten than in stainless steel, and
the length of the cathode fall region is also larger in tungsten. The separation between both falls
increases with current, being maximum for the lowest, pressures and highest currents. The reason
of this behavior is the presence of sputteringin the plasma. Meanwhile the discharges generated
in tungsten cathodes can be considered as pure hydrogen plasmas, the discharge in stainless steel
cathodes is contaminated by metallic particles that ballast the electric filed growth, compress
additionally the length of the cathode region and reduces the maintenance voltage. The presence
of sputtering is maximum for the lowest pressure and the highest current. But on the other hand, its
presence can be considered negligible for normalized current densities below 10~* A /Torr?cm?. To
complete this study, photographs of the vertical section of the discharges were taken for al measured
conditions finding a surprising result: in pure hydrogen plasmas the length of the cathode fall region

can be estimated in a good approximation with a simple picture.

Finally, two classical models have been applied to the electric field measurements with the
objective of obtain valuable parameters to get a better understanding of the discharge dynamics.
The models have been only applied to the measurements carried out in tungsten cathodes, due to

they can be considered as pure hydrogen plasmas. These models have made it possible to verify
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that the maximum electric field is a very stable parameter to characterize discharges; meanwhile
the length of the cathode fall region is much more variable. . These calculations allowed also
giving a first estimation of the mean energy of all ions and its mean free path establishing a
very interesting starting point for further research. The first measurements performed in this
experimental arrangement with deuterium as the discharge gas were also shown. This first little
campaign was measured in a 15 mm tungsten cathode, with a pressure of 600 Pa, showing a higher
maximum electric field and a shorter length of the cathode fall region than in hydrogen. With the
models application it was possible to access to these mean energies and mean free path, showing
that the maximum energy, i.e. at the cathode surface is slightly higher than in hydrogen, but it
decreases more rapidly when the particles expand through the cathode fall region. However, the

mean free path for both gases turned out to be identical..
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