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PERFIS RADIAIS DO N,(C°H ) E u;m'z;] NUMA DESCARGA
DE N, GERADA POR ONDAS DE SUPERFICIE

A.R. de SOUZA, D. PAGNON® e J.L.R. MUZART
Depto. de Fisica - UPSC

. As distribuigdes radiais dos estados excitados N; (B) e
N, (C) sdo determinadas experimentalmente numa descarga HF de” nitrogé-
ngo molecular, num intervalo de pressdo de 0,03 a 1 torr. As medidas
sdo realizadas a partir de emissces do primeiro sistems negativo Oiilﬂl-
-N3 (X)) e segundo sistema positivo (N;(C)—N;(B)) do nitrogénio. 0s

fis de densidades apresentam uma forte dopendencia da pressao e sao
significativamente diferentes dagueles apresentados pela classica colu
na positiva.

Os resultados evidenciam uma grande diferenca entre os per
fis de densidades correspondentes aos fons Ili(B} e as moléculas Hzlcl
Uma interp:etacao preliminar é feita em termos de exc.ttacoes por im-
pacto eletrdnice direto e por etapas envolvendo as moléculas e os ions
no estado fundamental.

* Laboratoire de Physique des Gaz et des Plasmas - Orsay-Franga.

1. INTRODUCKO

A tecnologia de geragdc de plasma por ondas de superficie,
desenvolvida em 1574, tem sido largamente estudada tanto do ponto de
vista tedrico como experimental [1-5]. Estes estudos tem demonstrado
que esta técnica pode ser utilizada com eficiéncia, para substituir
fontes convencionais tipo descarga corrente continua em aplicagbes na
quimica de plasma, excitacdo de lasers ou ainda em fontes espec-
troscépicas. Dentre as vantagens, destaca-se a ndo utilizacgio de ele-
trodos em contato com o plasma evitando problemas de corrosac e conta-
minagio, comuns em descargas com eletrodos. A major parte destes estu-
dos tem se limitado & modelizacdo do plasma de modo que poucos estudos
espectroscopicos foram realizados. Entre estes, podemos citar os reali
zados por MOISAN et al [5] e MAREC et al [6]. No primeiro, medidas de
perfis radiais de estudos excitados (radiativos e metaestaveis) do ar-
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gbnio numa descarga de alta frequéncia (H.F.) foram realizados em fun-
cao de parametros da descarga (pressdo, poténcia e frequéncia da fon-
te). No segundo, € feita uma analise transversal ac longo da coluna,
das intensidades de raias do argtnio ionizado e neutro, com o objetivo
de relaciond-las cow os valores de densidade eletrdnica e campo elétri
co.

Em nosso trabalho, retomamos estes estudos, realizando uma
prospecgao radial de estados excitados, porém, em gases moleculares.
Apresentamos os perfis radiais dos estados excitados N2[C3Hu} e N;iﬂzgg
em fungio de diversos par@metros da descarga. Mostramos que uma andli-
se de excitacdo por impacto direto a partir do fundamental, explica os
perfis encontrados para o estado N, (CBHJ utilizande um modelo semelhan
te ao de MOISAN et al [5] para o argbnio. Porém, para N; [BZZ}, somente
um modelo gue considere excitacdo em duas etapas pode dar uma explica-

cao dos perfis encontrados no dominic de pressdes utilizadas.

2. EXPERIMENTAL

O dispositivo experimental & mostrado na figura 1. Ele é
constituido de um tubo A descarga de 26 mm de difmetro internc e 30 mm
de didmetro externo. A descarga é alimentada por um gerador HF de fre-
guéncia variivel (MGL Inc. 6050; $00-1000 MHz) e poténcia variavel de
0-100 W. Em nossas medidas a estrutura surfatron cujo esguema detalha-
do é apresentadoc na referéncia 7, foi concebida para funcionar a 1000
MHZ e a poténcia utilizada foi de 40 W, suficiente para que a coluna
de plasma n3o alcance as janelas evitando assim reflexGes indesejdveis.
O sistema é bombeado por uma bomba de difusac 40 4/s Leybold-Heraeus
até pressdes da ordem de 10”° torr antes de cada experiéncia. Para evi
tar contaminacdo do gas gue ocasionam variacdes na intensidade durante
as medidas, as experiéncias sdo realizadas em pequeno fluxo de modo

-

que o gis € sempre renovado. A pressdo é medida por um medidor pirani,
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FIG.MONTAGEN EXPERIMENTAL

previamente calibrado com um McLeod e as medidas de intensidade sao
realizadas com a ajuda de um monocromador a rede plana construido no
nosso laboratério [B], onde a resolucdo mixima é da ordem de -1 £ na
faixa de 300 a 900 nm. A detecc¢do do sinal & feita com um sistema de
contagem de fétons usando um microcomputador APPLE Ile, e uma fotomul-
tiplicadora de contagem Hamamatzu R 585. O sinal da descarga é colima-
do com uma resolucdo da ordem de 1 mm e € transportado ac monocromador

com a ajuda de uma fibra otica em quartzo de 0,5 mm de didmetro.
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'E-a. RESULTADOS

A figura 2 mostra a variagao radial da emissac da banda
{:ﬁ-ﬂ)? Hzlcl by NZCB}, representativa do segundo sistema positivo do ni
W' para diferentes pressdes entre 0.03 e 1 torr. Podemos consta
‘tar que O perfil, a partir de r = 6 mm da parede, €@ praticamente planc
a baixas pressoes. Porém a medida que a pressaoc aumenta, ele varia
_;’nr-ntc formando maximos cada vez mais acentuados e mais proéximos

da parede do tubo (r = 0).
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Fig. 2: Perfil radial do N,(C) em funcdo da pressdo.
® 1 torr; + 0,46 torr; 0 0,20 torr;

0 0,08 torr; 4 0,03 torr.
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A figura 3 representa os perfis radiais para a banda 0 -0;
N; (B) + u;m & A= 391,4 nm. Podemos notar que o perfil sio menos de-
pendente da press@o. Além disso a diminuigdo de intensidade ao centro
do tubo & menos acentuada.

Estes perfis de emissdes correspondem também aos perfis de
populagdo dos niveis emissores, pois em nossas condigées as raias ndo
sao auto-absorvidas. De fato medidas feitas para bandas de probabilida

des de transicSes diferentes apresentaram o mesmo perfil radial.

Fig. 3: Perfil radial do ion N;(B).

® 1,0 torr; + 0,46 torr; O 0,2 torr;

A 0,08 torr; 4 0,03 torr.
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4. DISCUSSAO E INTERPRETACAO

a) Distribuigao Radial de Moléculas Excitadas

No dominio de pressdo estudado (0,03 & 1 torr), o livre
percurso médio para uma colisdao eletron-neutro € pequeno frente ao
raio do tubo de descarga. Logo os ions e os elétrons se difundem em di
regao a parede de forma ambipolar. Se supormos a temperatura eletrdni-
ca "T_ " constante ao longo do raio ou gue ela varie pouco, entdo pode-
mos supor a difusdo ambipolar 'Da', como constante e escrever a evolu-

gdo temporal da densidade eletrdnica, n(r), por:

anelr)
3t

= vylr) n_(x) + Dav’ n_(x) (1)

onde v, (r) € a frequéncia de ionizacédo.
Como proposto por MOISAN et al. [5], um balango energético
da descarga permite fazer as hipéteses sequintes, para as frequéncias

de icnizacdo v; e de excitacdo vyl

i r
vy = Ay 1; (e 2 (2)
I
\.rj = Aj I; (o E' (3)

onde A, e Bj sdo constantes independentes do raio r e I (o %} é funglo
de Bessel modificada de primeira ordem com ¢ como pardmetro do ajusta
mento para a curvatura do campo radial. ’

an
No equilibric a—: = 0, a eguagdo 1 pode ser escrita:

o

#°n_(r) an_(r) A
e l1_ ¢ L 126 E =0 4
4T g 5% + B, Io(a RI nelrl (4)
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A evolugdo da populagdo nj(r] de um nivel excitado radia-

tivo j & expressa, no equilibrio como:

an, (r)
Vil S 3 Ky
3t vj ne{rl vgnjtr] =0 (51

onde o termo “jne representa o n? de moléculas, criadas no estado j por
colisbes eletrOnicas e u;nj, o n? de moléculas destruidas por emissio
radiativa.

Tendo-se em conta a relagac 3 podemos exprimir a intensida

de Ij{r] unj(r] por:

2 E
ijr) an (r) I (o E} (6)
A eguagdo 4 € solucionada numericamente pelc método de
dne

RUNGE-KUTTA com bagdr=0 = 0, como condigao limite e ne[r:zﬂl =1 como
condigao de normalizagao. Deste modo obtemos um perfil radial de densi
dade ne(r) e comparamos o produto ne[r}I;tc %l com o perfil de emissio
obtido experimentalmente por espectroscopia. Os dois parametros ;i e g
sao ajustados de modo a fornecer a melhor imagem dos perfis obtidos ex
perimentalmente. Os valores de Ai/Da e g variam de 0,8 e 3,7 para 1

torr a 3,5 e 1,2 para 0,03 torr respectivamente.

b) Distribuicdo Radial dos Ions Excitados

A baixa pressdo, os perfis radiais de emissdo dos niveis
N;[BZE} =] Nz{c3n1 possuem aproximadamente a mesma variagao, NE*{r)/
N;(r] = cte. Mas gquando a pressao aumenta, constatamos que os ions se
comportam diferentemente. De fato, podemos exprimir a relacido Ngﬁr)/

*
N, (r) como:
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liz“ lrlN;lrl = Cte + F(r)
“‘.I'lz (r) ull;ln + Flr)
~ Deste modp, podemos interpretar a excitagdo do N;(B) tomo
em duas etapas:
1. Uma excitagio eletrdnica direta; termo Ny (r).
- 2. Um processo em duas etapas; termo em F(r).
1 A
Com o8 mesmos valores de -D—i e o obtidos anteriormente e
a
de pressao, podemos encontrar a solugdo para a reparti
da emissao idnica. Esta pode ser escrita como:

N3*(r) ang () I (o 3) + “[“.‘r”b'uo“’ i Ty

=R

O parametro "b" € muito sensivel para o ajuste aos pontos
8. Para qualquer pressdo seu valor é 2. O parametro "c" é
ivel, entretanto um valor médio de 0,3 independente da pres-
melhor valor encontrado.
Quanto ao parametro “"a" cs valores encontrados variam de
1,03 torr a 1 para 1 torr.

Desta forma podemos escrever a excitacao do R;IB} pela re-

N3* ) an () 160 5 +anlm 190 5 (8)

‘lml.ro termo do segundo membro corresponde a excitacdo direta
0 a uma excitagdo em duas etapas a partir do fon n;tzl.
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5. CONCLUSAO

0 modelo proposto por MOISAN et al. de distribuicao radial
de estados radiativos da forma nelrlEi[rJ foi verificado experimental-
mente, como vdlido também para gases moleculares. Mostramos que oS es-—
tados excitados radiativos do ion H; sdo populados por duas vias possi
veis: uma excitacao direta da forma ne(rl £ (r) pelos elétrons "rapi-
dos"™ e uma excitagao em duas etapas; ionizagao no estado fundamental
H;(x} pelos elétrons "rapidos" seguida de uma excitacao pelos elétrons
"lentos" pertencentes ao corpo da funcdo distribuicdc pouco dependente
do campo elétrico em n;lrlko'airl. Estas duas vias sio equiprovaveis
a "altas pressdes” (0,46 e 1 torr) enquanto que a "baixas pressoces"
(0,03 torr), a via direta € preponderante. Isto pode ser facilmente
justificado pelo fato que a temperatura eletrdnica € maior a baixa pres
s3o, isto €, a descarga possui um majior nimero relativo de elétrons
"rapidos". Nosso trabalho deve continuar no sentidc de medir a densida
de, e temperatura eletrdnica de modo a confirmar o nosso modelo. Um es
tudo tedrico, que leve a solucdo da equacao de Boltzmann para este ti-
po de descarga forneceria informacdes importantes permitindo a confir-

magao de nossos resultados.
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