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Introduccion

El estudio de las descargas inducidas por microondas data de principios de los
afnos cincuenta del pasado siglo. La versatilidad, facil manipulacion y amplio rango de
condiciones operativas junto con la ausencia de electrodos metalicos para la generacion
del plasma, hicieron que este tipo de descarga fuera aplicado en Campos de la Ciencia y
la Tecnologia como la Quimica Analitica, la Espectrometria o el Tratamiento de
Superficies. Dicho interés se acentud en los afios sesenta.

Entre las primeras estructuras utilizadas para generar plasmas inducidos por
microondas cabe destacar la cavidad de Beenakker, la cual consistia en una
modificacién de un resonador TMO10 capaz de transferir energia dentro del mismo y
mantener un plasma estable usando argén o helio a presion atmosférica. Sin embargo, la
descarga quedaba limitada a las dimensiones del resonador. Las investigaciones en el
campo de las descargas de microondas no cesaron y los problemas encontrados en las
fuentes de creacién condujeron al desarrollo de los plasmas mantenidos por una onda
de superficie (POS), un tipo especial de descargas mantenidas por la propagacion de una
onda electromagnética a la frecuencia de microondas. Propiedades del POS, tales como
la alta estabilidad y reproducibilidad en un amplio margen de condiciones
experimentales, el uso de potencias relativamente bajas para conseguir densidades y
temperaturas electronicas similares a las conseguidas con otros dispositivos, la falta de
contacto de la estructura de excitacién con el plasma, evitandose, asi, problemas de
contaminacion y degradacion del sistema de creacion, hacen que estudios basicos en
este tipo de descargas se encuentren justificados y cada vez sean mas numerosos.

Por otra parte, en la actualidad, los POS encuentran aplicaciéon en campos tan
diversos como el Tratamiento de Superficies (nitruracion, etching...), la Quimica
Analitica (espectrometria de emision, fuente de ionizacién para la espectrometria de
masas), [luminacion, Tratamiento de Gases (destruccion de gases de efecto invernadero,
sintesis de gases), Esterilizacion, Generacidon de hidrégeno molecular, lo ha dado lugar a
un creciente interés, en este tipo de plasmas, por parte de numerosos cientificos e
ingenieros.

Con el trabajo presentado en esta memoria se ha pretendido contribuir al
conocimiento de un plasma de onda de superficie creado mediante un dispositivo tipo
surfaguia a presion atmosférica y con un flujo continuo de argén. Dicho dispositivo
origina la formacion de dos columnas de plasma a un lado y otro del mismo que reciben
el nombre de columna directa (CD), cuando el sentido de propagacion de la onda de
superficie y el flujo del gas plasmogeno es el mismo, y columna inversa (Cl) cuando
dichos sentidos son opuestos. De ahi, que el objetivo fundamental de esta Tesis
Doctoral haya sido el de realizar un estudio de la distribucion axial de los parametros



caracteristicos del plasma (temperaturas y densidades) en las columnas directa e inversa,
asi como establecer su relacion con la densidad lineal de potencia, la cual es una medida
de la energia disponible en la descarga y de la que dependen los procesos de excitacion-
ionizacion (cinética) de la misma.

La presente memoria se ha dividido en cuatro capitulos estructurados en
apartados, de manera que al final de cada uno de los capitulos se presenta el apartado
correspondiente a Conclusiones, a modo de resumen de lo expuesto en cada uno de ellos.
Los contenidos de los capitulos se resumen a continuacion.

En el primer capitulo (Capitulo 1) se han descrito las caracteristicas
fundamentales de un plasma de onda de superficie (POS) y de dos de los principales
dispositivos que se utilizan en la produccion de este tipo de descargas: surfatron y
surfaguia.

En el Capitulo 2, se describe el dispositivo experimental utilizado para generar
las descargas y se presentan los resultados experimentales obtenidos del estudio de la
influencia del flujo del gas en la longitud de la columna de plasma, distinguiendo, en
este caso, entre columna directa y columna inversa.

El Capitulo 3 estd dedicado a describir el dispositivo Optico utilizado en el
registro de los espectros de radiacion emitidos por el plasma, asi como los diferentes
métodos espectroscopicos, a partir de cuya aplicacion pueden determinarse los valores
de los parametros del plasma como son sus temperaturas (de excitacion y del gas) y sus
densidades (densidad electronica, estado fundamental y estados excitados no
metaestables).

En el Capitulo 4 se presentan los resultados experimentales de los parametros
del plasma (temperaturas y densidades) y en el que se distinguen dos partes. En la
primera de ellas se muestran los perfiles axiales de dichos parametros y en la segunda,
los correspondientes a la densidad lineal de potencia; valores de densidad lineal de
potencia obtenidos por primera vez de forma experimental, a diferencia de la utilizacién
de modelos tedricos para la deduccion de su valor, que es lo que hasta ahora aparece
recogido en la literatura.

Por ultimo, al final de esta memoria, se presentan a modo de Conclusiones, los
principales resultados obtenidos en el presente trabajo.



Capitulo 1

Plasmas mantenidos por una onda de superficie:
Generalidades

Un plasma es un gas parcialmente ionizado constituido por particulas neutras,
iones y electrones en el que existe el principio de cuasineutralidad. Para generarlo y
mantenerlo es indispensable la aplicacion de la energia necesaria para producir la
ionizacion de al menos una parte de los d&tomos o moléculas del gas. Con este fin, son
generalmente utilizados los campos electromagnéticos para la generacion de plasmas de
laboratorio. Los plasmas de alta frecuencia (HF) son creados por un campo
electromagnético que oscila a frecuencias superiores a 1 MHz. Las descargas HF
pueden clasificarse, en primera instancia, en dos tipos atendiendo a los valores de
frecuencia a la que opera dicho campo electromagnético: plasmas de radiofrecuencia
(RF) para valores inferiores a 300 MHz y plasmas inducidos por microondas (MIP) para
valores de frecuencia superiores a 300 MHz.

Aspectos fundamentales de los plasmas de HF y en particular de un tipo especial
de estas descargas, como los plasmas de onda de superficie (POS), son tratados en este
capitulo. Ademas se describe el dispositivo utilizado en este trabajo para la generacion
del plasma de simetria cilindrica.

1.1 El plasma y sus aplicaciones

El plasma es un estado de la materia altamente energético, caracterizado por
temperaturas muy elevadas y con un alto grado de disociacion y de ionizacion. A nivel
macroscopico da la sensacion de que su comportamiento es estatico. Sin embargo, a
nivel microscopico existe una notable actividad, sucediendo reacciones de todo tipo
como colisiones entre electrones e iones, electrones y particulas neutras, absorcion de
fotones, etc. Esta actividad hace de un plasma un medio en el que es posible conseguir
la realizacion de determinadas reacciones que no serian posibles, o no suficientemente
eficaces, si se utilizaran medios convencionales para su produccion, con un menor coste
energético y un tiempo de respuesta menor. Asi, el trabajo de investigacion en plasmas
abarca tanto la fisica fundamental como las diferentes aplicaciones de tipo cientifico e
industrial de los mismos.



Entre las diferentes aplicaciones de los plasmas se encuentran el poder simular
en laboratorios las reacciones que tienen lugar en el Sol y en las estrellas; también como
fuente de atomos de nitrégeno induciendo reacciones quimicas en superficies
(nitruracion por plasma) y deposicion de peliculas de diamante, dando lugar al
endurecimiento de las superficies tratadas; en iluminacion, el desarrollo de dispositivos
de bajo consumo energético (compaiias Philips y Osram, principalmente); como
detectores en la identificacion de sustancias quimicas; como medio esterilizador de
instrumentacion cientifica (endoscopios y catéteres) provocando la inactivacion de
microorganismos adheridos a dicho material; como medio para generar hidrogeno el
cual puede ser utilizado, posteriormente, en las denominadas pilas de combustible; y
otras muchas aplicaciones que pueden encontrarse en la literatura. De entre las
sefnaladas, hoy en dia hay tres aplicaciones del plasma, ademas de la destacada fusion
nuclear, de gran interés en el sector industrial:

1) Nitruracion de piezas de acero de uso industrial. La fabricacion de piezas y
equipos se hace con herramientas que son generalmente de acero. La técnica de
nitruracion ionica asistida por plasma permite endurecer la superficie de las piezas de
acero y aumentar su resistencia al desgaste [1-5]. En esta técnica se pone en contacto la
superficie del acero a tratar con un plasma de nitrégeno en un reactor, de manera que las
especies activas del nitrogeno llegan a la superficie de las piezas con energia cinética
suficiente como para penetrar fisicamente algunos nanometros, produciéndose un
proceso primario de absorcion. Una vez que estos atomos de nitrogeno son absorbidos
comienzan a migrar hacia el interior del acero por difusion hasta una cierta profundidad.
En la zona donde se ha difundido el nitrogeno, la estructura del material comienza a
sufrir modificaciones con el desarrollo de nuevas fases de las que forman parte el
nitrogeno, el hierro y en ciertos casos, algunos de los aleantes del acero. El hidrégeno
mezclado con el nitrogeno en la atmosfera de la descarga, aumenta la eficiencia del
proceso de nitruracion; esto parece deberse a que el hidrogeno cumple la funcion de
limpieza de la superficie del acero, ya que contribuye a la eliminacion del oxigeno que,
en general, se halla formando oOxidos en la superficie. Una de las ventajas mas
relevantes de este proceso es que no es contaminante al no generar moléculas peligrosas,
ya que el principal gas reactivo utilizado es el nitrogeno, el elemento mas abundante en
nuestra atmosfera.

2) Generacion de hidrogeno gaseoso. El hidrogeno se considera como la fuente
de energia mas eficiente, no contaminante, abundante y de coste aceptable en el futuro
inmediato. La metodologia mas extendida de producciéon de hidrogeno es el reformado
de metano con vapor de agua, reaccion fuertemente endotérmica mediante la cual se
consigue, a su vez, una masiva produccion de CO,. El CO; es considerado como uno de
los gases de efecto invernadero mas perjudicial para el medio ambiente. Una opcidon
alternativa es la transformacion del gas natural, constituido mayoritariamente por
metano (CH4), en hidrégeno y compuestos de carbono mediante procesos piroliticos




controlados; y entre todos esos procesos piroliticos esta la pir6lisis por plasma. En este
proceso se utiliza una mezcla Ar-CHgy, de tal forma que se consigue descomponer el
metano en hidrégeno puro y filamentos carbonosos sin que exista la generacion de CO,
(gas de efecto invernadero), dado que no se utiliza oxigeno durante el proceso, y con un
mayor rendimiento energético. Hay varios grupos extranjeros que han realizado estudios
en esta direccion entre los que destacan Bromberg et al. [6] y Kado et al. [7]. Los
resultados de la investigacion en esta drea han demostrado que la deshidrogenacion del
metano ocurre por colisiones entre los electrones y las moléculas de metano. Las altas
temperaturas en el plasma aceleran el reformado del metano, realizdndose éste en un
corto periodo de tiempo y con un minimo coste en energia. Otros resultados han
mostrado que la adicion de Ar a la reaccion favorece la generacion de hidrogeno, ya que
a la actuacion de los electrones en la rotura de enlaces se une la de las especies
excitadas (metaestables) del Ar.

3) Esterilizacion de instrumental médico y veterinario. Esta linea de trabajo
presenta un nuevo método para la esterilizacion de instrumental utilizado en los
hospitales; método alternativo al empleo de autoclaves o sustancias quimicas con este
proposito. El grupo lider en esta linea de investigacion esta dirigido por el Prof. Michel
Moisan de la Université de Montreal (Québec, Canadd), y sus principales resultados [8-
9] muestran como la inactivacién de las bacterias se realiza al poner en contacto el
material con una posdescarga generada con una mezcla de nitrogeno y oxigeno a
presion reducida (< 10 Torr). De esta forma, la intensa radiacion ultravioleta emitida por
la especie molecular NO “destruye” el ADN de las bacterias existentes en la
instrumentacion. En el caso de los priones patogenos, los cuales no poseen material
genético, la radiacion UV produce una erosion de las proteinas de las que estan
compuestos.

1.2 Principios basicos y clasificacion de las descargas de HF

Es un hecho bien conocido la existencia, por diferentes razones, de algunos
electrones e iones libres en cualquier volumen de gas y como estas particulas cargadas
son aceleradas en presencia de un campo electromagnético externo. En los plasmas,
este hecho se produce, cominmente, cuando el campo electromagnético aplicado es de
alta frecuencia; el movimiento de las particulas libres es distinto al que tendran bajo la
influencia de un campo estatico o cuasiestatico (baja frecuencia): los iones, a causa de
su mayor masa, pueden considerarse inmoviles y los electrones oscilan en el gas con
una amplitud generalmente menor que las dimensiones del plasma y el recipiente que lo
confina. El movimiento oscilatorio de los electrones que colisionan con otras particulas
del medio se desfasa de la oscilacion del campo eléctrico y los electrones ganan energia
del mismo. Esta energia es transferida por los electrones al gas mediante procesos
colisionales los cuales provocan un desorden en su movimiento. Dicho movimiento



cadtico, caracterizado por una Funcion de Distribucién Electronica de Velocidades
(FDEV), es el que provoca a su vez el desfase de oscilacion respecto al campo. Los
electrones mas energéticos de la funcion de distribucion son capaces de ionizar y
producir nuevas particulas cargadas. Al mismo tiempo, los electrones libres pueden
desparecer de la descarga mediante procesos de pérdida de particulas (como procesos
de difusion hacia las paredes, de recombinacion en volumen, de captura electronica...),
fendmenos que tienen una mayor o menor importancia dependiendo de las condiciones
operativas del plasma y de su estado microscopico. Como consecuencia de estos
procesos de creacion y desaparicion de electrones se establecen en el plasma unos
valores concretos de densidad y temperatura electrénicas. El la Figura 1.1 se muestran
los valores tipicos de densidad y temperatura electronicas en una descarga HF, asi
como los correspondientes a otro tipo de plasmas. Estos procesos dan lugar a unas
condiciones operativas de densidad y temperatura electronicas determinadas.

Figura 1.1 Temperatura y densidades electronicas para diferentes tipos de plasmas. Las lineas
diagonales corresponden a radios de Debye constantes. La energia anotada como X corresponde a
plasmas generados por laseres, interiores estelares y “vacuum sparks”.

Siguiendo el criterio establecido por Moisan y Pelletier [10], las descargas HF se
pueden clasificar en una de las categorias siguientes:

1. Descargas mantenidas en circuitos HF. Sus dimensiones son del orden o menores
que la longitud de onda del campo electromagnético aplicado y, en ellas, la diferencia
de fase entre las oscilaciones del campo en cualquier par de puntos de las mismas es tan



pequenia que puede considerarse nula. La intensidad del campo electromagnético a lo
largo de todo el plasma es esencialmente la misma en cualquier instante. En este caso,
la zona activa de la descarga o volumen de plasma se halla confinado dentro del
aplicador de campo o dispositivo que canaliza la potencia de alta frecuencia desde el
generador de energia electromagnética hasta la descarga. Por esta razon, a este tipo de
plasmas se le denomina descargas con zona activa localizada. Dentro de esta categoria
se distinguen a su vez cuatro grupos:

a) descargas mantenidas dentro de cavidades resonantes

b) descargas mantenidas resonantemente pero no estructuras resonantes

c) plasmas mantenidos en guias de ondas

d) descargas que constituyen una carga absorbente al final de una linea de transmision,
entre las que se incluyen las antorchas de plasma. Estas ultimas son estructuras
coaxiales abiertas al aire libre en las que el gas fluye hacia fuera y la llama se forma
al final de un conductor interno.

2. Descargas de onda progresiva. Estos plasmas son mantenidos por el campo
electromagnético de una onda que se propaga a través de ellos. La zona activa de estos
plasmas se extiende en la direccion de propagacion de la onda y la diferencia de fase
del campo electromagnético entre dos puntos cualesquiera de la descarga es apreciable.
Dentro de esta categoria, a su vez, podemos distinguir dos grupos dependiendo de si el
dispositivo que acopla la potencia al plasma se extiende a la totalidad de la longitud de
la descarga o no. En este ultimo grupo, se encuentran las denominadas descargas o
plasmas mantenidos por una onda de superficie (POS), en las que la potencia
electromagnética es transportada desde el acoplador de potencia (en este caso, a su vez
lanzador de ondas) por una onda que se propaga principalmente a través de la interfaz
entre el plasma y el dieléctrico que le rodea (bien sea un tubo contenedor, bien el
propio aire que le rodea).

1.3 Columna de plasma mantenida por una onda de superficie:
descripcion electromagnética

El estudio realizado en el presente trabajo de Tesis se ha centrado en el analisis
de plasmas mantenidos por onda de superficie. Por esta razon, se ha creido conveniente
realizar una breve descripcion de sus propiedades mas sobresalientes.

1.3.1 Caracteristicas generales de un POS
A finales de los afios cincuenta, Trivelpiece y Gould [11] demostraron, teorica y

experimentalmente, la posibilidad de propagacion de ondas electromagnéticas guiadas
en la interfaz existente entre una columna cilindrica de plasma y la capa de dieléctrico



que le rodea. Estas ondas fueron denominadas ondas de superficie dado que transportan
su energia, predominantemente, dentro de una estrecha regién centrada en dicha
interfaz. En los afios ochenta, se demostrd [12-13] que esta ondas son capaces de
mantener una columna de plasma si la energia que transportan es suficientemente alta.

Los plasmas creados y mantenidos por onda de superficie (POS) forman parte de
la categoria de descargas de onda progresiva dentro del marco de las descargas de HF.
En ellos, una onda electromagnética es excitada en un extremo de la columna de plasma
por un lanzador de ondas. En este tipo de descargas, se da la circunstancia de la mutua
dependencia entre plasma y onda. Por un lado, el plasma constituye el medio soporte de
esta onda que sdlo se propaga en presencia de plasma y, por otro lado, la onda es la que
mantiene la descarga ya que le proporciona la potencia electromagnética necesaria. De
este modo, la onda de superficie va creando progresivamente su propio medio de
propagacion disipando la energia electromagnética que transporta.

Los plasmas creados por una onda de superficie comenzaron a ser investigados de
forma mds exhaustiva hace dos décadas y llamaron rdpidamente la atencién por su
nueva y Unicas propiedades entre las que caben citarse las siguientes [14]:

1. La descripcion de estas descargas es un problema autoconsistente dado que, como
en ellas la onda de superficie genera su propia estructura de propagacion, cuando se
produce cualquier cambio en las condiciones experimentales de generacion (presion,
flujo de gas, dimensiones del tubo...), éste afectard a las propiedades del plasma y,
por tanto, se modificara la distribuciéon de campos para la onda asi como el flujo de
potencia del mismo.

2. Las dimensiones de estas descargas son grandes comparadas con las del dispositivo
aplicador del campo electromagnético, en este caso, lanzador de ondas. Ademas, su
longitud aumenta cuando lo hace la potencia aplicada.

3. El margen de condiciones experimentales en el que se puede operar con este tipo de
descargas (flujo y tipo de gas, potencia, frecuencia,...) es muy extenso. De este
modo, se han generado POS con frecuencias que abarcan desde los 150 KHz hasta
los 40 GHz, a bajas y altas presiones, con didmetros de tubos muy variados (desde
0.5 mm hasta 660 mm), utilizando gases soporte diferentes (helio, nedn, argon,

kryptoén, nitrdégeno,...).

4. Estos plasmas son especialmente estables dado que los disefos de los lanzadores de
estas ondas han sido progresivamente mejorados [15].

5. Estas descargas pueden ser mantenidas por una onda que se propaga en un Unico
modo, lo cual permite asegurar la reproducibilidad y estabilidad de las mismas.



Estas caracteristicas hacen que las descargas creadas por onda de superficie sean
especialmente interesantes y cada vez sean mds numerosas sus aplicaciones en diversos
campos de la Ciencia y la Tecnologia. Por otra parte, dada su gran potencialidad desde
un punto de vista aplicado, quedan justificados los numerosos estudios teodricos y
experimentales que se han llevado a cabo en estos ultimos afios acerca de estas
descargas, asi como el hecho de que las descargas creadas por onda de superficie sean
las mejor modeladas dentro del extenso grupo de descargas HF.

Particularizando para una descarga que se crea en un tubo de simetria cilindrica,
construido por un material dieléctrico de bajas pérdidas, la onda es excitada por el
aplicador en uno de los extremos del tubo y, entonces, se propaga con su flujo de
potencia electromagnética a lo largo del mismo, siempre y cuando encuentre en su
camino un medio de propagacion (plasma) con una densidad electrénica superior a un
cierto valor de densidad critica, n,, el cual constituye un valor de corte a la propagacion
que depende de la frecuencia de excitacion de la onda y de la constante dieléctrica del
tubo [16]. Para ello, es necesario que ceda parte de la energia que transporta a los
electrones del gas plasmoégeno y que estos, a su vez, produzcan ionizaciones y
excitaciones que generen y mantengan el plasma. Este, asi creado, con un valor de
densidad electronica mayor que n. permite la propagacion de la onda electromagnética y,
consecuentemente, el transporte del resto de su energia a zonas mas alejadas del
acoplador. De nuevo, en estas zonas, se produciran ionizaciones que dardn lugar a un
nuevo crecimiento de la columna de plasma. El perfil axial de densidad electronica en
este tipo de descargas exhibe un comportamiento decreciente tipico mostrado en la
Figura 1.2.

tubo dieléctrico

-
z
lo

Figura 1.2 Perfil axial de la densidad electrénica en una columna de plasma creada por una onda de
superficie (POS).



Cuando la energia transportada por la onda no es suficiente para producir las

ionizaciones necesarias para mantener la densidad electronica por encima de 7., la onda
no podra mantener su propagacion lo que origina el final de la columna de plasma.

1.3.2 Descripcion electromagnética de un POS

La descripcion electromagnética de un POS considera todos los aspectos

relacionados con la propagacion de la onda electromagnética y la disipacion de la
energia asociada a la misma. Este tipo de estudio ha sido llevado a cabo, de forma
exhaustiva, por diversos autores [16-19]. En el establecimiento de las ecuaciones
generales que rigen la propagacion de las ondas electromagnéticas en este sistema, se
introducen las siguientes hipotesis:

1.

El plasma es considerado especialmente isotropo, hipotesis que implicard que la
permitividad  eléctrica del plasma, &, sea considerada un escalar
independientemente de las coordenadas espaciales.

La frecuencia de propagacion de las ondas electromagnéticas es muy superior a la
frecuencia i6nica del plasma, de modo que el movimiento de los iones en el campo
electromagnético sera despreciado. El unico movimiento que se considera es el de
los electrones que estara regido por las ecuaciones de conservaciéon de estas
particulas y de su cantidad de movimiento. Estas ecuaciones de conservacion, junto
con las de Maxwell del campo electromagnético, son las que determinan las
propiedades dispersivas de la onda que se propagara en el plasma.

Se considera una aproximacion lineal, esto es, el plasma se encuentra en presencia
de campos electromagnéticos no muy intensos. De este modo, todas las magnitudes
fisicas implicadas en las distintas ecuaciones pueden ser consideradas como una
perturbacion de primer orden para el plasma y tendran la forma ¢ = ¢, + ¢, exp(jat),

donde wes la pulsacion de la onda, el subindice 0 hace referencia al valor de orden
cero y el subindice 1 a las cantidades perturbadas de primer orden por el campo
electromagnético incidente.

Por tultimo, se supone que el movimiento térmico de los electrones es despreciable
frente a la velocidad de fase de la onda. Esta es la conocida aproximacion de plasma
frio que matematicamente se traduce en que se pueda despreciar el término de
presion cinética en la ecuacion de conservacion de la cantidad de movimiento. Se
puede entonces describir el plasma respecto a la propagacion de la onda
electromagnética como un medio dieléctrico cuya permitividad eléctrica (que sera
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escalar ya que el plasma ha sido considerado isétropo y menor que la unidad) estara
dada por

w,,
- e (1.1)

b (w-jV)w

siendo @), la pulsacion propia de los electrones en el plasma, que suele
representarse también por &, y que se expresa como

w = (1.2)

y V la frecuencia de colision electron-neutro efectiva para la transferencia de la
cantidad de movimiento.

Suponiendo una columna de plasma cilindrica rodeada por un medio dieléctrico,
tanto en este medio como en el plasma, los campos eléctrico y magnético en primer
orden verificaran las ecuaciones de Maxwell y, por tanto, las siguientes ecuaciones

OxE = _]'WOI:I
OxH = joe,&E (1.3)
O(eE) = 0

donde ff es la permitividad magnética del vacio y & y & son las permitividades
dieléctricas del vacio y del medio, respectivamente. El anterior sistema de ecuaciones es
equivalente a

O2E -O(DE) +k2eE =0

N L ~ (1.4)
O°H + jallexE+k;eH =0

siendo &y el nimero de onda en el vacio. Teniendo en cuenta que el plasma no presenta

inhomogeneidades, [J& ha de ser nulo. Utilizando coordenadas cilindricas se obtiene
que las componentes E_y H _ verifican las siguientes relaciones
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2 2
10 raEz s L[ OE |, OE, +kjeE. =0
ror\ or r’\ ag 0z*

Z
2 2
10( oA, +i2 O°H. 1,9 ]Z +kyeH, =0
or r’l 0@ 0z

(1.5)

La resolucion de las ecuaciones (1.5) se puede realizar mediante separacion de variables.
Asi, por ejemplo, puede obtenerse como solucion para el campo eléctrico

E. = Af, (k,r)exp(jk.z + jmg) (1.6)

donde 4 es una constante, m es un numero entero (el numero de onda azimutal) y f,, es
una funcion de Bessel apropiada. En el plasma esta funcion es J,, (funcion de Bessel de
primera especie de orden m) dado que el campo eléctrico debe ser finito en » = 0. En el
dieléctrico, el hecho de que las ondas electromagnéticas deban cumplir la condicion del
criterio de radiacion, esto es, la condicion de que la intensidad del campo decae a cero
en el infinito hace que f,, sea una funcion de Hankel H,,. En (1.6) el parametro k. = . +
ja: es el nimero de onda (complejo) en la direccion axial, siendo a. el coeficiente de
atenuacion a lo largo de z y £ = 277/ el nimero de onda (real) axial. Por otro lado, &, es
el nimero de onda (complejo) en la direccion transversal a z, cuyas componentes real y
compleja se definen de forma andloga a las de k.. Del método de separacion de variables
aplicado a la resolucion de las ecuaciones (1.5) para el campo eléctrico se obtiene
ademas la relacion entre ambas cantidades

K24k =kie (1.7)

Esta es la llamada ecuacion de dispersion. En el caso de plasmas confinados, esta
ecuacion es usada junto a las condiciones de contorno en la interfaz plasma-dieléctrico
para determinar el campo eléctrico de la onda en los distintos medio.

En la configuracion cilindrica considerada, el valor de m en (1.6) define una
configuracion azimutal del campo electromagnético. Para asegurar la reproducibilidad y
estabilidad de la descarga, y con el fin de simplificar la expresion y tratamiento
matematico de los campos existentes en la descarga mantenidos por una onda de
superficie, conviene que esta onda se propague en un solo modo, ya sea el modo m =0
(modo de simetria azimutal), el modo m = 1 (modo bipolar) o cualquier otro. En muchas
ocasiones el interés se va a centrar en las descargas mantenidas por onda de superficie
propagandose en el modo m = 0, por ser éste el mas facil de tratar a la hora de modelizar
la descarga. Ha sido demostrado [20] que una descarga creada por onda de superficie
puede ser mantenida por el modo azimutalmente simétrico (m = 0) siempre y cuando se
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verifique la condicion f/R < 2 GHz cm, donde f'es la frecuencia de la onda y R el radio
de la descarga.

La relacion de dispersion (1.7), junto con las condiciones de contorno,
constituyen un sistema lineal homogéneo cuya solucion es distinta de la trivial si se
anula el correspondiente determinante. Se obtiene, asi, la denominada ecuacion del
determinante cuyas soluciones k:(a «)) definen los autovalores del sistema. Cuando se
resuelve el problema para el caso del modo de simetria azimutal de la onda de superficie,
se obtiene que este modo es una onda transversal magnética [15], TM, u onda E, que
solo tiene componentes E., E,y Hy, (Figura 1.3).

=Sy . e III————_ S
D I

!L 1 5
® E
5 PLASMA L
i &
T c -
H i .
—r R 9
~ | |
u c ~
P 0 1

S PARED PLASMA

w - N =

0l e} J - [ TSR R 1 l

Figura 1.3 Distribucion de las componentes del campo electromagnético en un POS.

La ecuacion del determinante correspondiente a la ecuacion de dispersion que se
obtiene para el modo m = 0 en la geometria cilindrica permitira relacionar la

permitividad del plasma &, con el nimero de onda £; [16]
Sur(€,,k.)=0 (1.8)

donde los subindices en f'significan que dichos parametros son fijos.
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1.3.3 Ecuacion de balance de potencia

En un plasma HF se produce una transferencia de energia desde el campo
electromagnético a los electrones, los cuales ceden parte de la misma a través de las
colisiones con las restantes particulas de la descarga. Por otro lado, en el plasma se
producen ionizaciones encargadas de la creacion del mismo y pérdidas (recombinacion,
difusion) que tienden a provocar su extincion. El mantenimiento de la descarga requiere,
entonces, de un aporte externo de energia. En el caso de las descargas POS, segun ya se
ha comentado, es el campo electromagnético de la onda de superficie el encargado de
realizar este aporte energético.

La potencia absorbida por unidad de longitud L vendra dada por

ds
—=-L 1.9
% (1.9)
donde S es el flujo de energia de la onda cuyo calculo se realiza con la suma axial de las
componentes del vector de Poynting promediado sobre el periodo de la onda 2 77/ Esta
es la ecuacion de balance de energia de la onda, la cual puede expresarse en funcién del
coeficiente de atenuaciéon como

2a.5=1L (1.10)

Integrando sobre el plano normal a la columna de plasma, del eje al radio d del metal
del acoplador de la onda, en una posicion axial z dada, S toma el valor

_1 = ok — _1 d *
S-ER{L@wHJ%@ﬂ_ER{LEﬁgmwmj (1.11)

donde el simbolo [J denota al complejo conjugado y u_es el vector unitario en la

direccion de propagacion de la onda. Por otra parte, la potencia por unidad de longitud
absorbida por los electrones viene dada por

L= (" 75 2mrdr = L [*Re(o)E22770d 1.12
—2_[0 rr—zjo e(0) rdr (1.12)

donde J es la corriente electronica y O la conductividad eléctrica. Para descargas
generadas en tubos capilares, el diametro del plasma es pequefio en comparacion con la
longitud de onda A. Asi, el efecto skin puede ser despreciado y se puede considerar el
campo eléctrico uniforme en la seccion radial del plasma [19]. Bajo esta aproximaciéon L
toma la forma
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L=27E* [ Re(0)rdr (1.13)

Recientemente, Castafios et al. [21] han sefialado la no uniformidad de la intensidad
radial del campo eléctrico como la principal responsable de la significativa contraccion
de los plasmas MIP frente a los DC en iguales condiciones operativas. Por tanto, caso
de estudiar la estructura radial del plasma y bajo ciertas condiciones, se debera tener en
cuenta esta variacion.

Clasicamente, la conductividad eléctrica viene dada por

2
_nee 1

== 1.14
2m, V+ jw (114

La conductividad eléctrica del argéon a presion atmosférica y su dependencia con la
temperatura electronica ha sido estudiada por Devoto [22] suponiendo la existencia de
un equilibrio termodindmico en la descarga. Por su parte, Kannapan y Bose [23] han
calculado los valores de la conductividad eléctrica para un plasma de dos temperaturas
de argdn los cuales estan en buen acuerdo con la expresion (1.14).Utilizando dicha
ecuacion (1.14), la ecuacion (1.13) quedaria como

2
=" g (1.15)
m, 0 (@ +V?)
donde se ha tenido en cuenta la dependencia radial de la densidad electronica asi como
de las temperaturas electronica y de las particulas pesadas a través de la dependencia de
V. Es frecuente suponer que no existe tal variacion en el caso de los tubos capilares [18,
24] dado el dificil acceso a medidas radiales experimentales. No obstante, Nowakowska
et al. [19] han estudiado la propagacion de ondas de superficie en plasmas de argon a
presion atmosférica contenidos en tubos capilares sin realizar esta suposicion. Tomando
un valor promedio tanto de vV como de ., se obtiene

2 — 2 =
_Ta” ne v 5

L E
2 m, V+&’

(1.16)

Esta potencia absorbida por los electrones del plasma debera ser igual a la perdida por
los mismos en sus colisiones (elasticas e inelasticas con las restantes particulas).
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Se define entonces la denominada potencia media absorbida por electron o

parametro de mantenimiento (@) como la potencia necesaria para mantener un electron
en la descarga y estard dada por

g=—" " _F°* (1.17)

La potencia absorbida por unidad de longitud quedaréd expresada en funcion de
dicho pardmetro 8 como

L(z) =7,(z)@0ma’ (1.18)

Resolviendo la ecuacion de balance de energia de la onda (1.10) junto con la
ecuacion de balance de energia de los electrones (1.18) y la ecuacion de dispersion
(1.8), se puede derivar la distribucion axial de la densidad electronica, el nimero de
onda y las componentes del campo.

1.4 Dispositivos acopladores de energia para la generacion de un
POS

En los ultimos afios, han sido desarrollados numerosos dispositivos de generacion
de POS (y en general de MIPs) [25-27] cuya estructura verifica dos requisitos
fundamentales:

1. Debe poseer una geometria y una simetria que permitan producir lo mejor posible el
campo electromagnético de la onda de superficie que pretende crear.

2. Debe hacer maxima la transferencia de energia al plasma acoplando la impedancia
de la unidad de plasma y estructura de excitacion con la unidad generador de
potencia-linea de transmision. Bajo tales condiciones de acoplo, la energia reflejada
por el plasma es minima.

El primer dispositivo desarrollado como generador de un POS fue el surfatron
[27]. Este consiste en una estructura metélica coaxial que permite el acoplo de energia
de HF del generador de microondas al tubo de descarga. Es una especie de cavidad
resonante con un cilindro coaxial en su interior. Esta estructura coaxial determina la
orientacion y configuracion del campo eléctrico (Figura 1.4). La descarga formada es
una columna de plasma que se extiende a un solo lado del dispositivo y en sentido hacia
la salida del gas.
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Figura 1.4 Dispositivo de acoplo de energia de microondas para generar un POS de simetria cilindrica:
surfatron. a) esquema del dispositivo y b) plasma de Ar generado mediante surfatron.

La estructura coaxial metalica dispone de una antena que, al poder modificar su
profundidad de penetracion en el interior de la cavidad, determina una mayor eficiencia
en la transferencia neta desde el acoplador a la columna de plasma. Realmente, esta
sintonizacion es de tipo capacitivo y adapta la impedancia del sistema acoplador-tubo-
plasma de tal manera que la potencia HF reflejada hacia el generador sea minima. Tal
antena es la terminacion de un cable coaxial fino y rigido en el extremo del cual se ha
soldado una pequefia ldmina metalica que tiene la misma curvatura que el cilindro
coaxial interior. Es este cable coaxial el que permite la transmision de energia de HF
desde el generador al surfatron, estando la potencia limitada a 250 W.

El hecho de que el cable coaxial limitara el valor de la potencia para la generacion
del plasma llevo al desarrollo de un nuevo acoplador llamado surfaguia [28];
dispositivo utilizado en este trabajo de Tesis. La surfaguia no es mas que un sufatron
incorporado a un trozo de guia de onda que la conecta al generador, no existiendo, en
este caso, antena (Figura 1.5). Este dispositivo permite trabajar con potencias de hasta
algunos kW, estando la limitacion de la potencia de trabajo en la posibilidad de que el
tubo contenedor de la descarga pueda fundirse. El aspecto del plasma es el de dos
columnas que se extienden a ambos lados de la surfaguia, las cuales son mantenidas por
la propagacion de dos ondas de superficie, emergiendo a cada lado de la surfaguia.
Dichas columnas reciben el nombre de columna directa (CD), cuando el sentido de
propagacion de la onda y el del flujo del gas plamdgeno es el mismo, y columna inversa
(CI) cuando dichos sentidos son diferentes. La modelizacion tedrica de estos plasmas ha
dado como resultado una misma longitud para ambas columnas, sin embargo los
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experimentos en el laboratorio dan lugar a otro comportamiento, el cual es objeto de
este trabajo de Tesis doctoral (Anexo 1).

a) GUIA DE ONDA

(ALTURA REDUCIDA} %}\

CORTOCIRCUIMO MOVIL
EN GUIA DE ONDA

POTENGIA
INCIDENTE

—_—

GUIA DE ONDA RECTANGULAR
STANDAR (W-340)

Figura 1.5 Dispositivo de acoplo de energia de microondas para generar un POS de simetria cilindrica:
sufaguia. a) esquema y descripcion del dispositivo y b) fotografia en la que se observan las dos columnas
que se forman a ambos de la surfaguia.

1.5 Conclusiones

En este primer capitulo se han enumerado algunos de los principales
aplicaciones que hoy en dia tienen los plasmas en diferentes campos cientificos y
tecnologicos, justificando asi el estudio de aquellos. Se ha establecido una clasificacion
de los plasmas de alta frecuencia (HF), situando en ella los plasmas producidos por una
onda de superficie (POS). Posteriormente se han presentado las caracteristicas generales
de un POS como son los aspectos relacionados con la propagacion de la onda y el
balance de energia, finalizando con la descripcion de dos de los principales dispositivos
acopladores de energia para estos plasmas como son el surfatron y la surfaguia.
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Capitulo 2

Influencia del flujo de gas en la longitud de la
columna de plasma

Un plasma de onda de superficie se caracteriza por el hecho de que la longitud
del mismo se incrementa cuando lo hace la potencia de microondas que se le aplica. Asi,
se puede establecer una relacion entre la longitud del plasma y la potencia que éste
absorbe. Sin embargo, estudios experimentales realizados con este tipo de descargas
también han mostrado que el flujo del gas plasmédgeno influye en la longitud alcanzada
por el plasma a partir de ciertos valores de flujo de gas. En este capitulo se presenta un
estudio al respecto, teniendo en cuenta que, en nuestro caso, al generarse el plasma
mediante un dispositivo surfaguia y extenderse el plasma a ambos lados de dicho
acoplador, la investigacion se dirige no so6lo a la columna total sino también a las
columna directa y columna inversa.

2.1 Dispositivo experimental de creacion del plasma

El plasma objeto de estudio fue creado en un tubo capilar de cuarzo, abierto a la
atmosfera por uno de sus extremos, siendo sus dimensiones de 1.5 y 4.0 mm de
didmetros interno y externo, respectivamente. La eleccion de este pequefio didmetro
interno se debid al objeto de evitar el fenomeno de contraccion radial; fenomeno
presente en todas aquellas descargas que se generan a presiones superiores a los 10 Torr.
En el caso de descargas de microondas, a diferencia de las descargas DC, el filamento
del plasma puede llegar a dividirse en dos o mas filamentos dependiendo de las
condiciones operativas en las que se genera [1], encontrandose entre estas condiciones
el diametro del tubo contenedor de la descarga. El gas utilizado fue argén con un 99.999
% de pureza (Carburos Metalicos S.A.) y a flujos de 0.25 y 1.00 L/min, controlados por
cabezas medidoras-controladoras de la casa HI-TEC. El tubo dieléctrico en el que se
cred la descarga se roded de un cilindro metalico, actuando éste como una caja de
Faraday, evitando, asi, la perturbacion de la descarga por la accion de cualquier campo
exterior.

La potencia de microondas utilizada para crear y mantener la descarga fue
suministrada por un generador de microondas de la casa SAIREM en modo continuo a
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una frecuencia de 2.45 GHz y con valores desde 75 hasta 300 W de potencia incidente
(P)). Esta potencia se acoplo a la columna de plasma a través de un dispositivo excitador
tipo surfaguia [2], que aparece descrito en el Capitulo 1 de esta memoria. Se dispuso de
un sistema de pistones (stubs) para el ajuste de impedancia, lo que permitidé que la
potencia reflejada (P,) no superara en ningln caso el 5% de la potencia incidente. Un
Tesla Coil fue utilizado como cebador, produciéndose asi el numero de electrones
necesarios para iniciar la descarga. A continuacion fue el generador de microondas el
que suministro la potencia de mantenimiento de forma continua, obteniéndose el plasma,
que se extendio a ambos lados del acoplador surfaguia. Un esquema del dispositivo
descrito aparece representado en la Figura 2.1.

Salida gas

< Tubo de descarga
Adaptador carga < Columna directa
P Pr
D D Surfaguia
1 I g
Generador O s ' j Cortocircuito movil
potencia e
/ Linea < Columna inversa
Circulador bidireccional | \
Caja de Faraday
— 4@\
] Medidor de flujo

Entrada gas
Ar

Figura 2.1 Dispositivo experimental de creacion de la descarga.

Las caracteristicas de los diferentes elementos que componen el dispositivo asi
como las condiciones operativas utilizadas en los experimentos del laboratorio quedan
recogidas en la Tabla 2.1.

En la mayoria de los trabajos experimentales y teéricos realizados sobre plasmas
producidos por onda de superficie (POS) se ha estudiado la dependencia de la longitud
de una columna de plasma con la frecuencia, la presion, el didmetro del tubo, siendo
muy pocos los estudios sobre la dependencia de la longitud con el flujo y el sentido del
mismo [3-5]. Es por esto, que en este apartado se presentan los resultados de la
variacion de la longitud de la columna de plasma con el flujo del gas.
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Tabla 2.1 Caracteristicas del dispositivo y condiciones operativas.

Creacion del plasma

Control de flujo

Generador de microondas
Acoplador de microondas

Mantenimiento de la descarga

Potencia incidente

Tubo de descarga de cuarzo
Presion atmosférica

Gas plasmogeno

Fujo des gas plasmogeno

IB-3

1 (HI-TEC)

GMP12Kt/t a 2.45 GHz (SAIREM)
Surfaguia (Universidad de Montreal)

75 -300 W

Diametros inter. 1.5 mm y exter. 4.0 mm

760 Torr

Ar 99.999 % (Carburos Metalicos S.A.)
0.25 y1.00 L/min

Tal y como ya se expuso en el Capitulo 1, la utilizacion del dispositivo surfaguia
como acoplador de energia da lugar a que el plasma se extienda a ambos lados de dicho
acoplador. Asi, se obtienen dos columnas de plasma que reciben el nombre de columna
directa (CD) cuando el sentido de propagacion de la onda de superficie y el flujo es el
mismo y columna inversa (CI) cuando dichos sentidos son diferentes (Figura 2.2). De
esta forma, la longitud total del plasma serd la suma de las longitudes de ambas

columnas.

Tubo de descarga

(

Salida gas

Microondas

'I_._M.

7

Surfaguia
(Region lanzador ondas)

.

Entrada gas

Figura 2.2 Plasma generado por sufaguia: columna directa y columna inversa.
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La simetria de la surfaguia hace que la potencia suministrada a los dos lados del
excitador sea la misma y en la condicion de baja presion, las longitudes de las columnas
directa e inversa son iguales [4,6]. Sin embargo, a presion atmosférica no es el caso
[3,5]; de ahi la importancia de la investigacion de la influencia del flujo en la longitud
de ambas columnas, contribuyendo a completar los estudios realizados, hasta la fecha,
sobre la caracterizacion de un POS a presion atmosférica.

2.2 Influencia del flujo de gas en la longitud de la columna de
plasma. Resultados experimentales

La variacion de la longitud de la columna de plasma en funcion del flujo de gas
utilizado para su generacion puede observarse en la Figura 2.3. En ella se muestra una
composicion fotografica en la que aparece una columna de plasma generada en un tubo
de 0.75 mm de radio interno a una potencia incidente de 150 W y flujos de gas Ar
desde 0.25 hasta 20.00 L/min.

Ar

P=150W:r =075 mm;{f= 2400 MHz

IH’ ILed bbbl

Limin

Figura 2.3. Fotografia de una columna de plasma de Ar generada a presion atmosférica, potencia de
150 W y distintos flujos de gas.
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Puede apreciarse como las columnas directa e inversa no son simétricas y hay
una clara dependencia entre la longitud de la columna de plasma y el valor del flujo. A
medida que la columna se acorta, el plasma aparece méas y mas brillante, indicando un
mayor valor de densidad lineal de potencia.

En la Figura 2.4 aparecen representadas las longitudes de la CD, CI y columna
total, observandose en el caso de la CI y la columna total un decrecimiento de sus
longitudes con el aumento del flujo. Sin embargo, en el caso de la CD aparecen
diferenciadas cuatro regiones correspondientes a diferentes intervalos de flujos de gas.
Estas zonas serian las siguientes:

1) Region I: flujo < 1.00 L/min

2) Region II: 1.00 L/min < flujo < 5.00 L/min
3) Region III: 5.00 L/min < flujo <9.00 L/min
4) Region IV: flujo > 9.00 L/min

26 —~|.

24 l'.\ | |
1 [ ] | \
91 ~ , N
24 Sa ; P =150W
20 - i \ | —&— Columna total
I AN : o
7 ;o : ——CI
164 o1 |
{ b—o—o” \ !
— 144 /Ej l\ [ | ]
=R = 0 \ |
= P O\ W
= o104 ‘A ! h :
4 : \ | \ \. |
8 A\A | . \"
6 ! Nl N
1 Al o R
4 1 A\A \E! .\.
44 rTAL 0 I
h 1 PACS AN O—0O—,
1 | —a—a—n—RT] = =
1D SR | 11 : v A
0 LI :' T 1 7 |: L B e e S IS B S m— —|
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22

Flujo del gas (L/min)

Figura 2. 4 Representacion de las longitudes de la columna directa, columna inversa y columna total
en funcion del flujo del gas plasmogeno.
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Para la CD, las Regiones [ y II que corresponden a flujos de Ar de 0.25 hasta
5.00 L/min, aparecen representadas en detalle en la Figura 2.5. Se observa en ella, como
entre 0.25 y 1.00 L/min la longitud de la CD aumenta ligeramente para mantenerse
practicamente constante desde 1.00 hasta 5.00 L/min.

26 — : : Pabs = 150 W
24 .7./*|\ E —&— Columna total
il E .\l\ E —0—CD
2] | " Aa
20 | .
8] N
16 : o :
' A . o~ o \
’é\ 14—- D/D : : \D | |
S 124 4 | | \
~ T S~ : :
10 A\A, ! O
4 '\A \
8 | TT— A |
6 \A\EL
1 : IA\A\
4 4 ! ! A
271 il i
0 T II T I T I T I T : I T I T I T I
0 1 2 3 4 5 6 7 8

Flujo del gas (L/min)

Figura 2.5 Longitudes de la columna directa, columna inversa y columna total en funcion del flujo del
gas (0.25-7.00 L/min).

La Figura 2.6 muestra la longitud de la columna directa para las Regiones III y
IV, para intervalos de flujo entre 5.00 y 9.00 L/min y flujos superiores a 9.00 L/min,
respectivamente. Puede observarse como para flujos en la Region 111, aparece una caida
brusca de la longitud de la CD, siendo su disminuciéon mucho mas suave a partir de 9.00
L/min y haciéndose practicamente constante su longitud desde dicho valor de flujo
hasta los 20.00 L/min.
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Figura 2.6 Longitudes de la columna directa, columna inversa y columna total con el flujo del gas
(5.00-20.00 L/min).

Velocidad del gas plasmogeno en la descarga

Se ha realizado el céalculo de la velocidad media para la seccion transversal del
tubo de descarga del flujo de Ar a lo largo de la columna de plasma, obteniéndose, asi,
los perfiles axiales de dicha velocidad. Este estudio se ha realizado para dos valores
concretos de flujo como son 0.25 y 1.00 L/min y descargas creadas con 300 W, en
ambos casos. El utilizar una potencia de 300 W se debid a que, en este caso, las
columnas de plasma presentan una longitud importante, siendo mas facil la
interpretacion de los perfiles axiales de velocidad calculados.

El valor de dicha velocidad media se ha obtenido utilizando la expresion [4, 7-9]

P

TEVZ

T
= = g
' Text (21)
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donde @ es el flujo del gas (en L/min), r el radio del tubo de descarga (en m), 7, la
temperatura del gas (en K) y 7.y la temperatura exterior al plasma (en K). Como puede
observarse, para el calculo de la velocidad del gas es necesario conocer la temperatura
del gas. En la Figura 2.7 aparecen representados los perfiles axiales de dicha
temperatura, obtenidos a lo largo de toda la columna de plasma para 0.25 y 1.00 L/min.

2000
A a]
-
an g e N
1500 N Ao A R R
Prad A A | [ N
RIN e IR
/// A
A
& 1000 A
- O 0.25 L/min
= A 025 L/min
B 1.00 L/min
A 1.00 L/min
500 +
Columna inversa Columna directa
0 T T T T T T T T T

-20 -16 -12 -8 -4 0 4 8 12 16 20
[-z (cm)

Figura 2.7 Valores de la temperatura del gas (7,) en funcion del flujo del gas en las columna directa e
inversa (Ver Cap. 4).

Utilizando los valores de la temperatura del gas que aparecen en la Figura 2.7,
los perfiles axiales de la velocidad del gas para los dos flujos considerados (0.25 y 1.00
L/min) se presentan en la Figura 2.8. En dicha figura, se observa que cuando el flujo de
gas aumenta de 0.25 a 1.00 L/min, la velocidad axial incrementa su valor y para el flujo
de 1.00 L/min aparece un desplazamiento del perfil en la direccion del flujo del gas.

29



100

90 -
. —0.25 L/min
80 § ~——1.00 L/min
70 4
60
E 50 i
e |
_ e N
30 / \
20 - /
10 -
0 T T T T T

-z (cm)

Figura 2.8 Perfiles axiales de la velocidad media en la seccion del tubo de descarga para 0.25 y 1.00
L/min de gas.

En la Figura 2.5 puede observarse también como para flujos entre 0.25 y 1.00
L/min, la longitud de la columna inversa disminuye y la columna directa aumenta su
valor, pero permaneciendo constante la longitud de la columna total. El acortamiento de
la columna inversa se debe al fendmeno de conveccion, de forma que la propagacion del
flujo de potencia de la onda en la CI no se ve favorecido por la circulaciéon del flujo en
sentido inverso [4]. Comparando este resultado con el obtenido para el perfil de la
velocidad (Figura 2.8) se deduce que el fendmeno de conveccion da lugar a que la
columna total del plasma experimente un desplazamiento axial en la direccion de salida
del gas (Figura 2.9). De ahi, que la longitud total de la columna de plasma se mantenga
practicamente constante aunque la CD aumente su longitud y la de CI disminuya. En
estos casos, no puede hablarse de un acortamiento efectivo de la columna inversa. Sin
embargo, para flujos superiores a 1.00 L/min y hasta 5.00 L/min, este traslado axial de
la columna deja de observarse y el efecto de la conveccion se hace patente en el
acortamiento de la CI. Para flujos entre 5.00 y 9.00 L/min, ambas columnas, directa e
inversa, disminuyen su longitud y a partir de 9.00 L/min, la descarga tiende hacia una
estructura mas parecida a la llama de una antorcha (forch en inglés) que a una columna
de plasma [4]. El aumento de la brillantez del plasma para valores de flujo elevados
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(>10.00 L/min) parece indicar un considerable incremento de procesos de excitacion de
los atomos de Ar en relacion a los procesos de ionizacion.

T Salida gas T Salida gas
0.25 L/min 1.00 L/min
A
_____________________________ \
A |
1
! !
Tubo de descarga ' 1
> Columna directa E
1
! !
X !
Microondas ! !
[: > < 1 v [ 1 ;
— P PR
! !
Regién lanzador ondas Columna inversa :
| |
1 |
] |
] 1
L [ v
v
T Entrada gas T Entrada gas

Figura 2.9 Desplazamiento axial de la columna de plasma en el sentido de salida del gas cuando el flujo
se incrementa de 0.25 a 1.00 L/min.

Tal y como se expuso en el Capitulo 1 de esta memoria, una de las
caracteristicas fundamentales de un plasma de onda de superficie es que la columna de
plasma se extiende hasta un valor de densidad electronica denominada densidad de corte;
por debajo del cual, el plasma deja de existir, obteniéndose, asi, una columna de plasma
de longitud bien definida. Por otra parte, los procesos de ionizacion en el plasma que
dan lugar a la creaciéon de particulas cargadas (fundamentalmente electrones) estan
controlados por velocidades caracteristicas de reaccion. Teniendo en cuenta estas dos
consideraciones, la generacion de la columna de plasma se debe a ionizaciones de los
atomos del gas a partir de colisiones sucesivas con electrones previamente generados,
los cuales toman la energia del campo electromagnético. De esta forma, el acortamiento
de la columna de plasma nos indica que el aumento del flujo del gas plasmogeno
diminuye el tiempo de residencia de los atomos del gas, lo que da lugar a un menor
nimero de procesos de ionizacion y, por tanto, a que el valor de la densidad de corte se
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alcance a una menor distancia del dispositivo acoplador de energia, lo que se traduce en
una menor longitud de la columna de plasma. Este acortamiento de la longitud del
plasma puede tener efectos negativos sobre la cinética quimica de la descarga. Por
ejemplo, en el caso de utilizar este tipo de plasmas en la destruccion de gases
contaminantes, decrece el numero de moléculas quimicamente transformadas en otras
de compuestos no nocivos al disminuir el tiempo de residencia de los compuestos
toxicos en el plasma, resulta una disminucion de la eficiencia de la aplicacion del
plasma con este propodsito [10-11].

Régimen laminar y turbulento del gas plasmogeno en la descarga

Un factor que puede tener también una influencia importante sobre el flujo de
conduccion en la descarga y, consecuentemente, sobre la mayor o menor longitud de las
columnas directa e inversa es el régimen laminar o turbulento con el que circula el gas
plasmogeno en el tubo de descarga.

Dicho régimen viene determinado por el denominado numero de Reynolds, N re,
el cual viene definido por la siguiente expresion

=2a,0:/
7

g (2.2)

done r es el radio del tubo de descarga (en m), p la densidad del gas (en kg/m3), vesla
velocidad media en la seccidn transversal (en m/s) y # la viscosidad del gas (en Pa-s).
Pero esta expresion del nimero de Reynolds puede escribirse en funcion del flujo y de
la temperatura del gas plasmogeno (ver Anexo 2). De esta forma, A\'r. puede expresarse
como [9]

2MP@

T, R(T,)

(2.3)

Re

donde M es la masa atomica del Ar (40x10~ kg/mol), P es la presion atmosférica (en
Pa), @ el flujo del gas plasmdgeno en condiciones estandar (m’/s), r el radio del tubo de
descarga (en m), R la constante de los gases y #(7g) la viscosidad del Ar a la
temperatura del gas (Pa-s).

Considerando un régimen laminar de circulacion del gas plasmogeno para un
Nge inferior a 2000 y régimen turbulento para un valor superior a 3000, la Tabla 2.2

recoge los valores del numero de Reynolds obtenidos en la posiciéon de 2 cm, medida
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desde el gap para la columna directa en descargas generadas en las mismas condiciones
de potencia y flujo que las correspondientes a la Figura 2.4.

Flujo (L/min) N Re
0.25 72
1.00 300
3.00 981
4.00 1308
5.00 1634
6.00 1961
7.00 2396
8.00 2971
9.00 3410

10.00 4450
11.00 4721
13.00 5579
14.00 6008

Tabla 2.2 Valores calculados del nimero de Reynolds a 2 cm del gap en la columna directa.

En la Tabla 2.2 puede observarse como el régimen laminar corresponde a
valores de flujo comprendidos entre 0.25 y 5.00 L/min. Célculos realizados para A’g. en
columnas generadas con flujos de 0.25 y 1.00 L/min de Ar a lo largo del eje de las
mismas (z diferentes), han puesto de manifiesto que el régimen laminar se mantiene a lo
largo de las columnas directa e inversa, no apreciandose cambio alguno en el régimen
de circulacion del gas (ver Anexo 2). Este resultado puede extenderse al resto de
columnas generadas con los distintos flujos considerados en este estudio. Para flujos
superiores a 9.00 L/min, el régimen es claramente turbulento, observandose la
disminucién de la longitud de la CD, lo que puede explicarse por el hecho de que las
turbulencias dificultan la propagacion del flujo de conveccién en la direccion de salida
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del gas. La zona de transicion entre un régimen y otro corresponde al intervalo
comprendido entre 5.00 y 9.00 L/min, lo que se manifiesta en una caida brusca
observada en la longitud de la columna directa (Figura 2.4).

A modo de conclusiéon podemos decir que la propagacion de la onda de
superficie (transferencia de energia a la descarga) no es el tnico factor responsable de
que el plasma adquiera una longitud determinada. Factores como el flujo de conveccion
y el régimen de circulacion del gas plasmdgeno, laminar o turbulento, han mostrado
tener un efecto lo suficientemente importante para ser tenidos en cuenta.

De esta forma, en la columna inversa, es el flujo convectivo, de sentido
contrario al de propagacion de la onda de superficie, el factor determinante para el
acortamiento de ésta, como se observa del hecho de su acortamiento incluso en régimen
laminar (0.25-5.00 L/min); acortamiento que se hace mas notable para flujos en régimen
de transicion y puramente turbulento.

En el caso de la columna directa, el mismo sentido de propagacion de la onda de
superficie y del flujo convectivo, favorece que la columna mantenga su longitud pese la
incremento del flujo cuando el régimen de circulacion del gas plasmogeno es laminar.
Sin embargo, la aparicién de turbulencias (flujos > 5.00 L/min) dificultan, tanto la
propagacion de la onda de superficie como del flujo de conveccion, dando lugar a una
disminucién de la longitud de la columna directa. De ahi, que en el caso de descargas a
presion reducida o a presion atmosférica a flujos < 0.50 L/min, las longitudes de las
columnas directa e inversa sean iguales frente al caso de presion atmosférica a flujos
elevados. En aquellas condiciones, la influencia del régimen laminar y la propagacion
de la onda de superficie prevalecen frente al flujo convectivo.

2.3 Influencia de la potencia absorbida en la longitud de la columna
de plasma. Resultados experimentales

Una de las caracteristicas fundamentales de un plasma producido por una onda
de superficie es que la longitud del plasma aumenta cuando lo hace la potencia aplicada
al plasma, de forma que, en este tipo de descargas, se asume que la potencia absorbida
por el plasma P, es igual a la diferencia entre la potencia incidente (P;) y la potencia
reflejada (P,), por lo que se desprecian las posible pérdidas en el dispositivo acoplador

(surfaguia).
Los primeros trabajos experimentales en los que se estudid la variacion de la

longitud del plasma como una funciéon de la potencia aplicada a la descarga, se
realizaron en el régimen de bajas presiones [6,12-13].

34



En [6] y [12] se utilizd un surfatron como acoplador de energia, obteniendo
como resultado una variacion lineal de la longitud del plasma con la potencia hasta un
valor de ésta de aproximadamente 80 W. Para valores superiores de potencia, la relacion
entre P, y longitud / seguia la ley de P, cont=0.7[12]. En[13], 1a descarga se cred
utilizando una surfaguia, extendiéndose el plasma a ambos lados del dispositivo, tal y
como ya se ha descrito anteriormente, siendo estas longitudes iguales, de manera que la
longitud total del plasma seguia la ley empirica

[=Af™ Py (2.4)

donde / es la longitud de la columna de plasma, fla frecuencia de operacion y A una
constante que es independiente de la frecuencia y de la potencia absorbida. Los valores
tipicos encontrados para “m” y “t” fueron 1 <m<2y0.5<t<1[13].

En nuestro caso se ha estudiado la variacion de la longitud de la columna de
plasma en funciéon de la potencia absorbida para flujos en los que el régimen de
circulacion del gas era laminar como 0.25, 0.50 y 1.00 L/min; flujos para los que la
columna de plasma mantiene constante su longitud, siendo ésta méaxima. Esta eleccion
de flujos se ha hecho en base a que son los mas frecuentemente utilizados en las
diversas aplicaciones de este tipo de plasma que se estan desarrollando actualmente en
el grupo de investigacion (andlisis quimico de muestras, conservacion de alimentos y
generacion de hidrogeno gaseoso). Este estudio se ha realizado tanto para la columna
total como para las columnas directa e inversa, de forma independiente, abarcando un
intervalo de potencia absorbida entre los 60 y 300 W de potencia de microondas.

En la Figura 2.10 aparece representada la longitud total de la columna de plasma
para los tres flujos de gas considerados. En ella se pone de manifiesto que la longitud
alcanzada por el plasma es independiente del valor del flujo para valores entre 0.25 y
1.00 L/min; resultado igual al obtenido por otros autores en plasma POS a presion
atmosférica, generados utilizando otros tipos de acopladores (surfatron y guia-surfatron)
con gases Ar [14-15] y Ne [3,16] para los mismos valores de flujo de gas plasmdgeno.
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Figura 2.10 Variacion de la longitud total de la columna de plasma en funcién de P, para tres valores
de flujo (0.25, 0.50 y 1.00 L/min).

Por otra parte, también parecen distinguirse dos comportamientos diferentes de
la longitud de la columna de plasma con la potencia. Asi, hasta potencias de
aproximadamente 75 W, dicho comportamiento puede considerarse lineal, lo que no
sucede a potencias superiores a aquella.

A partir de los resultados experimentales presentados en la Figura 2.10 y
eliminados los que corresponden al tramo lineal de dicha curva, se ha obtenido una
funcién matematica a la que se ajustan los valores experimentales considerados (Figura
2.11). Dicha funcion toma la forma

1=0.50 Py " (2.5)

la cual es similar a la ecuacion (2.3) [13] y en donde el término Af™ corresponde a un
valor de 0.50 en nuestro caso.
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Figura 2.11 Funcién de ajuste para el caso de la columna total y diferentes flujos de gas.

El comportamiento de las longitudes de la CD y la CI con la potencia también se
ha estudiado de forma mas detallada para los valores de 0.25 y 1.00 L/min, que
corresponden al minimo y maximo, respectivamente, de los flujos de gas previamente
considerados. En las Figuras 2.12 y 2.13 aparecen representados los valores
experimentales de las longitudes de la CD y CI, afiadiendo los valores correspondientes
a la columna total para su comparacion y en el caso de flujos de 0.25 y 1.00 L/min,
respectivamente.

Se puede observar como en el caso de 1.00 L/min la diferencia entre las
longitudes de las columnas directa e inversa es superior que en el caso del flujo de 0.25
L/min. Por otra parte, también puede verse como la longitud de la columna directa
tiende al valor de la longitud de la columna total con el aumento del flujo del gas, lo que
se ve corroborado a partir de la observacion de la Figura 2.3.
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Figura 2.12 Variacion de las longitudes de la columna directa, columna inversa y columna total en
funcién de P,y y un flujo de 0.25 L/min.
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Figura 2.13 Variacion de las longitudes de la columna directa, columna inversa y columna total en
funcién de P,y y un flujo de 1.00 L/min.
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Para cuantificar la diferencia entre las longitudes de las columnas directa e
inversa se ha calculado el cociente /cy/lcp para 0.25 L/min y, dicho cociente, se ha
representado frente a la potencia absorbida (Figura 2.14).
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Figura 2.14 Valores de los cocientes /ci/lcp en funcidn de P, y flujos de 0.25 y 1.00 L/min.

Observamos que, a excepcion de los puntos comprendidos en el rango de
potencia absorbida < 75 W, los valores correspondientes a un flujo de 0.25 L/min
pueden ajustarse a un valor de 0.9 por lo que la longitud de la columna inversa equivale,
aproximadamente, a un 90% de la longitud de la columna directa. Para el caso de 1.00
L/min, los cocientes se aproximan al valor de 0.7, lo que equivale a una longitud de la
columna inversa de un 70% de la longitud de la columna directa. Estos resultados se
encuentran en perfecto acuerdo con el encontrado en [3] para el caso de un plasma
similar al estudiado en este trabajo de Tesis, en donde la longitud de la columna inversa
correspondia a un 85% de la longitud de la columna directa para un flujo de Ar de 0.50
L/min.

También hemos comparado las longitudes de las columnas directas e inversas
para flujos de 0.25 y 1.00 L/min, calculando para ello los cocientes lcp' */lcp™* y
lc11'00/1c10‘25 a diferentes valores de potencia absorbida; los valores obtenidos aparecen
representados en la Figura 2.15. De la observacion de la misma se deduce que los
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valores encontrados para el cociente Icp ~ /lcp se encuentran comprendidos entre

1.10 y 1.15, mientras que para el cociente entre las columnas inversas, Ic;'"*/lc”*, su
valor es de 0.9, aproximadamente.
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Figura 2.15 Valores de los cocientes e lep®? y 1" /e en funcién de P, y flujos de 0.25 y
1.00 L/min.

Estos resultados nos indican que para un mismo flujo de gas, la relacion entre
las longitudes de la CD y la CI se mantiene constante, independientemente de la
potencia absorbida (Figura 2.14). De ahi, que pueda afirmarse que para cualquier valor
de potencia, cuando el flujo de gas aumenta de 0.25 hasta 1.00 L/min, el crecimiento de
la longitud de la CD y el acortamiento de la longitud de la CI se debe a un
desplazamiento axial de la columna d plasma en la direccion de salida del gas, tal y
como ya se discutid en la Seccion 2.2.1.

De forma similar al caso de la columna total, también se ha buscado funciones
matematicas de ajuste para los valores correspondientes a las longitudes de las columnas
directa e inversa a diferentes flujos. En la Figura 2.16 aparecen representadas las
funciones de ajuste, considerando potencias superiores a 75 W (al igual que para la
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columna total), para las columnas directa e inversa en el caso de 0.25 L/min,

obteniéndose las siguientes expresiones
(2.6)

Iep?25 = 0.26 P07
(2.7)

%25 = 0.23 P, 073
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Figura 2.16 Funcidén de ajuste para las columnas directa e inversa, flujo de 0.25 L/min.

Para el flujo de 1.00 L/min, las funciones aparecen representadas en la Figura

2.17, teniendo por expresion
(2.7)

Iep'® = 0.29 P, 073
(2.8)

I =020 P, 073
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Figura 2.17 Funcién de ajuste para las columnas directa e inversa y flujo de 1.00 L/min.

Si tenemos en cuenta que la longitud total de la columna de plasma es igual a la
suma de las columnas directa e inversa, la suma de las expresiones encontradas para
0.25 y 1.00 L/min da como resultado / = 0.49 P> . Ambas expresiones pueden
considerarse coincidentes con la obtenida para la longitud total de la columna de plasma
(ec. 2.5), la cual se obtuvo independientemente del flujo de gas utilizado en la creacion
de las columnas de plasma.

2.4 Conclusiones

En este capitulo se ha descrito el dispositivo experimental utilizado para la
creacion del plasma mediante un dispositivo surfaguia; dispositivo que da lugar a que el
plasma se distribuya a un lado y otro del mismo, obteniéndose dos columnas de plasma
que reciben el nombre de columna directa y columna inversa. Experimentalmente, se ha
puesto de manifiesto la influencia del flujo en la longitud de dichas columnas,
obteniendo que un aumento del mismo produce, siempre, un acortamiento de la
columna inversa, lo que se adscribe al efecto de conveccion, de forma que la
propagacion del flujo de potencia de la onda, en esta columna, no se ve favorecido por
la circulacion del flujo en sentido opuesto al de la onda. Por otra parte, para la columna
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directa su acortamiento comienza a producirse cuando el flujo de gas deja de circular en
régimen laminar y lo hace en una situacion de transicion entre laminar y turbulento. La
longitud de la columna directa permanece constante a partir de la salida de dicha
situacion de transicion y cuando el régimen es totalmente turbulento. Para este estudio
se ha calculado el nimero de Reynolds obteniendo que para flujos entre 5.00 y 9.00
L/min es cuando tiene lugar la transicion entre los regimenes laminar y turbulento.

Por otra parte, se ha estudiado también la longitud de la columna de plasma con
la potencia absorbida, obteniendo funciones matematicas que permiten predecir la
longitud de la columna del plasma con so6lo introducir el valor de potencia utilizada para
crear el plasma.
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Capitulo 3

Diagnosis espectroscdpica del plasma: Dispositivo
experimental y métodos de medida

Las técnicas de diagnosis basadas en Espectroscopia de emision presentan la
ventaja, frente a otros métodos, de tener un caracter no perturbativo, es decir, siguen un
proceso de medida que no altera las condiciones del plasma, debido a que la
informacion sobre el mismo se obtiene a partir del analisis directo de la radiacién
emitida por la descarga.

En el espectro de emision caracteristico de un plasma pueden distinguirse una
serie de lineas de longitud de onda determinada sobre un fondo continuo de radiacion.
Las lineas corresponden a transiciones entre distintos estados excitados de los atomos
del plasma que van acompanadas de la emision de un foton. Por otro lado, el continuo
de radiacion corresponde a la emision de los electrones libres por recombinacion
radiativa con un i6n (free-bound) o la interaccion con un i6n o un atomo (free-free). La
intensidad de cada linea (4rea bajo su perfil espectral) estd directamente relacionada con
la poblacion del estado superior de la transicion, mientras que su perfil (forma y
ensanchamiento) depende fundamentalmente de la densidad electronica y temperaturas
electronica y del gas. Como consecuencia de todo ello, el andlisis de las lineas
espectrales emitidas por el plasma proporciona valiosa informacién acerca de la
densidad electronica (n.), la temperatura electronica (7), la temperatura del gas (7,) y la
poblacién de estados excitados existentes en la descarga (n,). Por otro lado, el continuo
de radiacion dependerd, también, de la densidad y temperaturas electronicas. En algunos
casos pueden aparecer en el espectro de emision agrupaciones de lineas espectrales
(bandas de lineas) correspondientes a la existencia de especies moleculares en el plasma,
cuyo andlisis permite obtener informacion de la energia de las particulas pesadas,
denominada también temperatura del gas (7).

En este capitulo se hace una descripcion tanto del dispositivo optico utilizado en
el registro de la radiacion emitida por el plasma como de los métodos de andlisis de
dicha radiacion; métodos mediante los cuales pueden llegar a conocerse los valores de
los parametros caracteristicos del plasma: densidades y temperaturas.
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3.1 Diagnosis espectroscopica

La espectroscopia de emision es una técnica Optica utilizada en el estudio del
estado macroscopico y microscopico de un plasma a partir del analisis de la radiacion
emitida por el mismo. Esta radiacion corresponde a la desexcitacion de las particulas
existentes en la descarga al pasar de un estado superior de energia a otro inferior.

Cabe destacar que la espectroscopia de emision presenta una gran ventaja
respecto a otros métodos de estudio, y es que al realizarse la medida a partir de la
radiacion que de forma natural escapa del plasma, no se perturba el sistema como
sucede con otros métodos de estudio como la diagnosis mediante sondas.

Otra de las multiples ventajas que presenta la espectroscopia de emision es que no
se requiere la realizacion de estudios in situ, es decir, se pueden analizar sistemas a
grandes distancias como sucede con los plasmas astrondomicos, en los que la
espectroscopia de emision es el unico método aplicable.

En particular, cuando estudiamos descargas generadas en gases nobles, donde
practicamente no se establecen enlaces interatdmicos salvo en el caso de sus impurezas,
(por ejemplo, radicales OH) o estados excitados particulares (iones moleculares como
Ar,", He,", He,™ o ArHe") nos podemos restringir a la espectroscopia de emision
atomica (AES en inglés), en la que se estudian los espectros emitidos como
consecuencia de las diferentes transiciones que los atomos realizan entre sus diversos
estados de energia.

A través de diversas técnicas desarrolladas con AES pueden estudiarse las
densidades relativas y absolutas de las especies presentes en el plasma, asi como otros
pardmetros de gran interés como son la temperatura de excitacion o la densidad de
particulas cargadas entre otras; lo que permite llegar a conocer los procesos cinéticos
que tienen lugar en el seno de la descarga.

Las transiciones entre niveles excitados en los atomos dan lugar a los
denominados espectros de emision de lineas. La Figura 3.1 es un ejemplo, en el que se
muestra el espectro caracteristico de un plasma de Ar generado a presion atmosférica.
Cada una de las lineas que aparece en el espectro corresponde a una transicion particular
entre estados excitados, ademas de la linea Hg del hidrogeno y las bandas de las
especies moleculares OH y N,"; especies estas wiltimas que se encuentran a nivel de
trazas de impurezas en el gas plasmogeno.

En el caso de especies moleculares, la emision de radiacion es algo mas compleja

que en el caso de los atomos. Si tomamos como ejemplo el caso mas sencillo, como es
el de una molécula diatémica, los nucleos de los atomos que la componen pueden
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encontrarse en movimiento relativo uno respecto al otro, sin que ello suponga una
traslacion del centro de masas de la molécula: éste es el caso de los movimientos de
rotacion y vibracion, que tendrdn una energia asociada. Ademads, cuando se forma una
molécula, es sabido que se establece un orbital molecular en el que se comparten uno o
mas electrones. Estos electrones pueden encontrarse en diferentes estados, excitados o
no, que también tendran asociada una cierta energia. Finalmente, la molécula llevara
asociada una energia en el caso de que su centro de masa realice un movimiento de
traslacion. De esta forma, la energia total de la molécula vendra dada por la suma de
todas las energias asociadas a lo movimientos descritos anteriormente.
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Figura 3.1 Espectro de emision de un plasma POS de argon a presion atmosférica en el intervalo de 300
a 600 nm.

Cada una de las energias anteriormente mencionadas se encuentra cuantizada, de
tal forma que se pueden producir transiciones de unos estados de energia a otros, dando
origen a espectros moleculares. La forma de estos espectros dependera, entre otras cosas,
del tipo de transicion observada, seglin sea esta rotacional, vibracional, electronica o
una combinacién de ellas. En el caso de plasmas tanto a presion reducida como presion
atmosférica, la molécula realizara una transicion electrénica a la que se superpondra una
transicion vibracional y otra rotacional. Esto origina el espectro molecular que podemos
registrar en estos casos.

En la Figura 3.2 se puede observar el espectro de emision del radical OH,
correspondiente a la transicion electronica A*X" - X°I1 (0-0, Av = 0). Esta especie en
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particular serd utilizada como especie termométrica en la diagnosis de la temperatura
del gas (ver Capitulo 4).
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Figura 3.2 Espectro de emision de la banda rotacional OH en un plasma de argén a presion atmosférica.

3.2 Parametros caracteristicos de una linea espectral

Una linea espectral observada experimentalmente no aparece nunca
perfectamente monocromadtica en longitud de onda o frecuencia, sino que presenta
siempre un reparto de intensidad alrededor de una longitud de onda (Ay) o frecuencia
central (1y). Esto se debe a varios efectos que, combinados entre si, dan como resultado
la linea observada. De esta forma, para una linea espectral, su intensidad (/) vendra dada
por el area bajo su perfil (curva) y la forma de su perfil por su anchura total a mitad de
altura (full width at half maximum, FWHM) que suele expresarse como AA.

El perfil de una linea procede de la convolucion del perfil procedente de la
fuente emisora (plasma) y de la funcion instrumental del aparato de medida utilizado en
el registro de la radiacion (perfil instrumental); cada una de dichos perfiles caracterizado
por el valor de su ensanchamiento a altura mitad. A continuacion se describen los
diferentes tipos de ensanchamientos que puede experimentar una linea espectral, asi
como las causas que los originan.
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3.2.1 Ensanchamiento natural

La existencia del ensanchamiento natural estd ligada al hecho de que a cada
estado cuantico de un atomo no le corresponde un valor de energia perfectamente
definido sino que, por el contrario, estd formado por un conjunto de subniveles
energéticos proximos entre si. Esta dispersion en la energia cudntica de un estado se
debe a las perturbaciones que los campos electromagnéticos de los fotones ejercen sobre
el atomo, siendo ésta una consecuencia directa del principio de incertidumbre para la
energia, AE-At =% . Este hecho también puede explicarse teniendo en cuenta que el
tiempo de vida media de un 4&tomo en un estado superior de energia es finito debido a
las transiciones espontaneas hacia niveles de energias inferiores [1]. Asi, la energia de la
transicion no esta perfectamente definida (no es una delta de Dirac) sino que tiene una
dispersion energética. Esta dispersion se debe a las perturbaciones que ejerce el campo
electromagnético sobre los estados atdmicos, relacion que fija el producto minimo de
las incertidumbres en una medida. De esta forma, en el caso de una transicion radiativa
habrd un tiempo maximo para efectuar la medida de la energia de un nivel, que es
denominado tiempo de vida media del &tomo en dicho estado, 7.

La precision en la energia medida sera obtenida admitiendo la mayor
incertidumbre posible en la medida del tiempo, tal que Ar = 7. Considerando que la
incertidumbre AE de la energia estara referida en general tanto al nivel superior (p)

como al nivel inferior (g) de energia de la transicidon, tendremos que la variacion de
energia presenta el valor minimo dado por

_ 1
AE, =DE, +DE, = —+— (3.1)

Como la frecuencia del foton emitido viene dada por la relacion

hv=E (3.2)

Pq
entonces para un conjunto de &tomos que experimenten la misma transicion se tendra

hv+Dv)=E, +AE,, (3.3)

Se obtiene pues para la linea una distribucion estatica de energia cuya intensidad
tendra la forma de una curva de resonancia que se ajustara al perfil tipo Lorentziano [2-
3] dado por la expresion
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G,
2 _ 2
Av,

donde C; y C, son constantes y Av, es la anchura de la linea a altura-mitad la cual

I,(v-v,)=C,

(3.4)

depende del tiempo de vida media de los dos niveles de la transicion

Av, =L(L+L] 59)

2m\r, 1T,
Expresando la anchura de la linea en funcion de la longitud de onda se puede escribir

= [L@J G56)

2w, T, T,

3.2.2 Ensanchamiento Doppler

El ensanchamiento Doppler es provocado por la agitacion térmica de las
particulas emisoras de las lineas. De este modo, la distribucion de velocidades de dichas
particulas da lugar a una distribucion de las frecuencias emitidas debido al corrimiento
Doppler.

En primer lugar, consideramos el caso de la radiacion emitida por un solo atomo
excitado en movimiento, que se desplaza con una velocidad v. Esta velocidad conduce a
un aumento o a una disminucion de la frecuencia de la radiacion en el sistema de
referencia del laboratorio, respecto de aquella que presenta en el sistema de referencia
del atomo, vy, variacion que viene dada por

Av = i(ljvo (3.7)

C

donde v es la velocidad del emisor, c la velocidad de fase de la emision y donde el signo
+ corresponde a un movimiento del emisor hacia el observador.
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Ahora consideremos el caso del efecto Doppler cuando se trata de la emision de
radiacion por parte de un conjunto de d&tomos cuya distribucioén de velocidades obedece
la ley de Maxwell-Boltzmann, considerando que los emisores se comportan
independientemente entre si, y con los demas componentes del medio, que en nuestro
caso seran las particulas restantes que componen la descarga. En este caso, en un
volumen unitario que contiene N atomos, el nimero de estos ultimos que presentan una
velocidad en una determinada direccion puede expresarse como

dN = N exp{—[v/\_/j }dv (3.8)
v

donde v =+/2kT / M es la velocidad media del emisor. Asi, el aumento o disminucion
de frecuencia provocado por la emision de radiacion de un conjunto de dtomos vendra
dada por

Av=+

o<

v, (3.9)

Introduciendo la expresion (3.9) en (3.8) se obtiene la expresion siguiente

CEA S d(av) (3.10)

N Iy Av

A continuacion, suponiendo que el medio sea Optimamente delgado (todos los fotones
emitidos pueden salir del medio sin ser absorbidos) tendremos que la intensidad de la
linea vendra dada por

1(v)=(N,4,, )nv (3.11)

pprq

donde 4,,, coeficiente de Einstein para la emision espontanea de radiacion, es una
constante con respecto a la velocidad de los emisores, y N, es la densidad de poblacion
del nivel superior.

El cociente de la intensidad de la linea se escribe entonces como

2
dN A hv
dl(v): rr”” o 1 v exp| - Av £ o (3.12)
I(vo) N, A4, hv, \/I_TcAw_/ Av) Vo
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donde hemos supuesto v = v, y, considerando que Av = v — vy implica que d(Av) = dv,
tendremos finalmente

expl =| 22| lav (3.13)

Sin embargo, ya que experimentalmente se mide con mas facilidad la anchura de la
linea a altura-mitad Av, y conociendo la relacion

Av, =2(In2)">Av (3.14)

se podra expresar (3.14) de la siguiente manera

2in2 J% exp {(V'V‘))zm} (3.15)

I(v— = N A
o 2

Avp

Numéricamente la anchura Doppler en funcion de la longitud de onda, AAp viene dada
por [4]

Ay, = A, 7.17%107 T, / M (3.16)

donde 4 es la longitud de onda (en nm) correspondiente al maximo de la linea, 7, es la
temperatura del gas plasmoégeno (en K) y M es la masa del atomo emisor (en u.m.a.).

3.2.3 Ensanchamientos colisionales

Otra causa de ensanchamiento de una linea espectral se debe a la interaccion de
las particulas emisoras con las vecinas mas proximas. Esto provoca una perturbacion
aleatoria en la energia de los estados del emisor lo que se traduce en un perfil
lorentziano. Existen dos tipos de ensanchamientos colisionales: por un lado puede
hablarse del ensanchamiento Stark originado por una interaccion de largo alcance con
las particulas cargadas del medio y, por otro, el ensanchamiento de presion o de van der
Waals causado por la interaccion de corto alcance con particulas neutras del plasma.
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Ensanchamiento Stark

El origen de este ensanchamiento es el efecto Stark cuantico provocado por las
interacciones del atomo emisor con las particulas cargadas del plasma, es decir, con
iones y electrones. Los campos eléctricos de estas particulas cargadas existentes en el
plasma afectan a la energia de los niveles atdomicos que se desdoblan en varios si son
degenerados. El promedio estadistico sobre todos los niveles desdoblados produce un
ensanchamiento de la linea, relacionado con la densidad electronica del plasma (7).

Atendiendo al orden de aproximacion que se fije en el calculo del efecto Stark,
se puede hablar de efecto Stark lineal (correccion de campo eléctrico lineal que solo
aparece para atomos hidrogenoides) y de efecto Stark cuadratico (correccion de campo
eléctrico cuadratico). No obstante, cuando aparecen simultdneamente ambos efectos, el
efecto cuadratico es despreciable frente al lineal. La teoria del ensanchamiento Stark fue
desarrollada inicialmente bajo dos puntos de vista diferentes conocidos como
aproximacion de impacto y aproximacion cuasi-estatica [5].

La aproximacion de impacto se aplica en aquellos casos en el que la duracion de
una colision es menor que el tiempo promedio entre colisiones. Esto permite suponer
que la colision es instantanea, en el sentido de que durante el intervalo de tiempo que
dura no se emite radiacion. Por otro lado, la aproximacion cuasi-estdatica es valida
cuando el tiempo medio entre colisiones sucesivas es menor que el tiempo que dura una
colision.

Ambas teorias son acertadas para dos situaciones extremas. La aproximacion de
impacto es valida para los electrones que se mueven y colisionan rapidamente, mientras
que la aproximacion cuasi-estatica lo es para los iones, pesados y lentos. En los
tratamientos tedricos del ensanchamiento Stark [6], ambos mecanismos de
ensanchamiento se tienen en cuenta simultineamente. Basadas en estas dos
aproximaciones han ido surgiendo, a lo largo de los afios, diferentes teorias tanto para
lineas hidrogenoides como para lineas no hidrogenoides. De ahi, dependiendo del tipo
de linea, la relacion entre el ensanchamiento Stark y la densidad electronica sera
diferente.

La primera teoria que modeld este tipo de ensanchamiento, para las lineas
hidrogenoides, tom6 como punto de partida la aproximacidén cuasi-estatica sin
considerar efectos de correlacion entre particulas (los cuales se suponen pequefios), y la
corrigio anadiendo términos asintdticos relevantes. Es la denominada Teoria de Kepple-
Griem (KG) [7-8].

54



En el margen de densidades y temperaturas existentes en los POS de argén a
presion atmosférica, las lineas de la serie Balmer del Hidrogeno (H,, Hg, Hy, Hs,...)
presentan un ensanchamiento Stark dominante frente al exhibido por otras lineas. Por
esta razon las lineas de esta serie son comunmente utilizadas para calcular la densidad
electronica.

De acuerdo con la teoria cuasi-estatica, el ensanchamiento a altura-mitad AAs de
las lineas del hidrégeno, es proporcional a n,”>. Por tanto, n, puede obtenerse a partir de
la relacion

n, =Cylne.7,) 0032 (3.17)

donde Cy es una constante que depende muy poco de la densidad y temperatura
electronicas. Los valores de esta constante pueden encontrarse en distintos trabajos
publicados sobre este tema, con una precision de aproximadamente un 5% [9-10].

Griem calculo esta relacion entre la densidad electronica y el ensanchamiento a
altura-mitad de distintas lineas del hidrogeno, para un dominio de temperaturas y
densidades electronicas comprendido entre 5000 K < T,< 40000 K y entre 10" ¢cm™ <
ne < 10" cm'3, teniendo dicho ensanchamiento un valor dado por

Mg =2.50x10"%a [n, T, ) n2"? (3.18)

donde n, es la densidad electronica en cm” y o un pardmetro denominado anchura
fraccional o anchura Stark reducida a altura-mitad expresado en A.

La Teoria de Kepple-Griem (KG) permite reconstruir el perfil de las lineas
espectrales en el centro (zona dinamica) y las colas (zona estética), pero no define con
detalle la zona intermedia entre ellos. En algunos casos esta zona intermedia puede ser
determinante para obtener informacion precisa de los parametros del plasma mediante
los pardmetros de la linea. Este problema se intentd corregir suavizando esta transicién
entre el centro y las colas mediante procedimientos semiempiricos, aunque ello no
garantizara que el perfil fuese normalizable.

Vidal, Cooper y Smith propusieron una teoria unificada, Teoria VCS para las
lineas hidrogenoides que abarca todo el perfil de la linea, desde el centro hasta las colas
pasando por la zona intermedia [11]. En esta teoria se tienen en cuenta las colisiones
fuertes para todos los 6rdenes, aunque sélo en el limite binario. A partir de esta teoria,
tales autores obtuvieron una serie de tablas [12] que permiten obtener el perfil de una
linea espectral hidrogenoide en funcion de la temperatura electrénica y de la densidad
electronica.
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Para el célculo de n,, a partir del ensanchamiento Stark de la linea Hg,
Czernikowski y Chapelle [13] han propuesto una expresion simplificada, obtenida a
partir de las tablas VCS mediante un procedimiento de ajuste por minimos cuadrados en
la que la densidad aparece, también, como una funcion de la temperatura electronica del
plasma

ne — 1016,578 (A/‘S )1.478—0.14410g(AAS) Te —-0.1265 (3 ) 1 9)

Las dos teorias hasta ahora analizadas, KG y VCS, consideran que los iones no
tienen movilidad, hipdtesis justificada en base a la elevada masa de éstos. Sin embargo,
se sabe que la parte central del perfil se altera por el efecto de la dinamica idnica sobre
el atomo emisor (hidrégeno). Este efecto era conocido cuando la teoria KG fue
desarrollada y, sin embargo, fue despreciado, hecho que explica la discrepancia
existente entre los perfiles tedricos obtenidos a partir de ella y los perfiles
experimentales observados, sobre todo en condiciones de baja densidad electronica.
Afios mas tarde, fueron publicados dos nuevos modelos que tenian en cuenta los efectos
de la dindmica i6nica: el modelo del micro-campo (MMM) [14] y el modelo del u-ion
[15].

El modelo MMM considera la evolucion temporal del micro-campo que detecta el
emisor, teniendo en cuenta los efectos tanto de los electrones como de los iones. En un
plasma con iones pesados, como los de argon (Ar"), los efectos de la dindmica ionica
sobre el perfil de las lineas atomicas de la serie Balmer del hidrogeno se deben a la
velocidad relativa de los atomos de hidrogeno (dtomos emisores) respecto de dichos
iones pesados. Esto hace que la movilidad del emisor genere tanto el perfil dindmico
(componente del perfil Stark) como térmico (Doppler), rompiéndose asi la
independencia entre estos dos perfiles al existir el pardmetro temperatura del gas (7%)
que los relaciona.

Por otro lado, el modelo u-ion considera el movimiento relativo entre el par
emisor-i6n, introduciendo el concepto de masa reducida del par, u, dada ésta por

L (3.20)

emisor mio’n

1 _
U m
El emisor se considera en reposo dentro de un gas de iones, para los cuales la
distribucion de velocidades se corresponde con la que resulta de la masa reducida de los
pares emisor-ion (velocidad relativa). El problema de interaccién a muchos cuerpos
queda asi reducido a un conjunto de interacciones de dos cuerpos, resolubles mediante

el concepto de masa reducida. Asi, para un sistema de muchos emisores e iones, se
tienen dos distribuciones de velocidad independientes cada una de ellas generando su



propio perfil: una distribuciéon de velocidades maxweliana (perfil Doppler) y otra
distribucion de velocidades relativas (perfil de dindmica i6nica). Ello permite realizar la
convolucion entre los perfiles Doppler y la componente por dindmica de iones del perfil
Stark. No obstante, el modelo x-ion sobreestima los efectos de la dindmica idnica sobre
todo en los perfiles de linea de atomos lentos con pequefio ensanchamiento Doppler
(bajas temperaturas de gas).

Sobre la base de estos modelos han surgido una serie de modelos computacionales
que, sin introducir conceptos fisicos nuevos, describen los perfiles de linea (incluyendo
la dindmica i6nica) mediante simulaciones. Estos modelos pueden ser clasificados en
dos categorias: 1) los que tienen en cuenta los efectos de los perturbadores sobre los
emisores (modelos analiticos aproximados) y ii) aquellos que resuelven numéricamente
las ecuaciones acopladas del plasma (modelos completamente numéricos).

Entre los modelos analiticos aproximados se encuentra el desarrollado por
Gigosos y Cardenoso (modelo GC) [16]. Este es un modelo computacional basado en el
modelo u-ion en el cual se ha incluido el efecto de la dinamica i6nica sobre el emisor.
El modelo GC proporciona una serie de tablas a partir de las cuales se obtiene la
anchura a altura-mitad del perfil en funcién de la densidad electronica, temperatura
electronica y la masa reducida u del sistema emisor-perturbador (i6n).

Las tablas que aparecen en [16] han sido utilizadas, en otros trabajos, para calcular
el valor de la densidad electronica a partir de las lineas Hq, Hg y Hy del hidrogeno en
plasmas de Ar generados a presion atmosférica [17-18].

Ensanchamiento de van der Waals

Este se genera como consecuencia de la interaccion bipolar entre un atomo
excitado (emisor) con el dipolo inducido por él mismo sobre un atomo neutro
perturbador en el estado fundamental. Las colisiones entre un atomo excitado y las
particulas neutras disminuyen la duraciéon de la vida media del nivel excitado. Si se
considera la teoria del impacto, el perfil de emision es de tipo lorentziano y la anchura a
altura mitad es proporcional a la densidad N de particulas perturbadores y viene dada
por [19]

~ 2/5 3/10
AAW:&ISXIO‘%AZ[a<R2 >] (—gJ N (3.21)
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donde o es la polarizabilidad de la particula neutra (cm®), & la masa reducida emisor-
perturbador y N la densidad de 4tomos neutros (cm™). Esta densidad de 4tomos neutros
(N) puede ser determinada mediante la ecuacion de los gases ideales

N=—— (3.22)
con P =1 atm (101300 Pa) y 7, siendo la temperatura del gas.

Ademas < R® > es la diferencia del radio cuadritico entre el nivel superior

(Upper level U) y el inferior (Lower level L) de la transicién (< R? >= < R;,z >-<R,>>)

<Ry’ >=%n*2[5n*2+1—31(1+1)} (3.23)

. * , . ..y, .
siendo n el nimero efectivo de la transicion que define el dipolo

P p— - (3.24)

donde Ej es el potencial de ionizacion del hidrogeno (109737.32 cm™), Ejp es el
potencial de ionizacion del elemento que suftre la transicion y E; es la energia del nivel
superior ¢ inferior de la transicion.

La expresion (3.21) puede ser particularizada tanto para las lineas hidrogenoides
como para las no hidrogenoides, dando asi una expresion mas simplificada y fécil de
utilizar [20].

3.2.4 Ensanchamiento instrumental

Este ensanchamiento depende de las caracteristicas del dispositivo Optico
utilizado en la deteccion de la radiacion. En el caso de que el dispositivo sea un
monocromador, este dara lugar a un perfil con un ensanchamiento que sera funcién de
la dispersion lineal de la red de difraccion y de la anchura de las rendijas de entrada y
salida. En nuestro caso, el perfil instrumental para diferentes anchuras de rendijas del
monocromador se ha obtenido a partir del registro de la radiacion emitida por un laser
He-Ne (632.8 nm), obteniéndose perfiles triangulares que han podido aproximarse a una
funcion gaussiana.
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3.2.5 Otros fendmenos que afectan al perfil de una linea espectral

El proceso de autoabsorcion tiene lugar en el plasma cuando la radiacion emitida
por un atomo es absorbida por otro de la misma especie. Este atomo causante de la
absorcion efectuard pues la misma transicion correspondiente a la emision pero en
sentido inverso. Esta reabsorcion es mas probable a medida que el nimero de atomos
receptores, que son los atomos en el estado inferior de energia de la transicion, sea mas
importante. El proceso de autoabsorcion tiene el efecto de disminuir la intensidad
fundamentalmente en la parte central del perfil de la linea, lo que conduce a un
ensanchamiento efectivo de la misma, de tal forma que la anchura a altura-mitad de la
linea autoabsorbida sera mayor que en el caso en el que no exista autoabsorcion. De ahi,
que para la densidad electronica puedan obtenerse valores erroneos si no se estudia la
existencia o no de autoabsorcion en las condiciones en las que se analiza el plasma. Los
plasmas objeto de estudio en esta Tesis son Opticamente delgados en la direccion de
observacion (transversal al eje longitudinal del tubo de descarga) por lo que el efecto del
fendémeno de autoabsorcion sobre los perfiles de las lineas espectrales se considera
despreciable [21].

Ademas de todos los fendmenos descritos anteriormente que provocan
ensanchamientos (Doppler, van der Waals, Stark y Natural) y deformaciones
(autoabsorcion) en los perfiles de las lineas atomicas emitidas por el plasma, existen
otros fendmenos que producen el desdoblamiento de lineas como son el efecto de la
estructura fina (en particular sobre las lineas del hidrogeno) y el efecto Zeeman. En el
caso de la estructura fina, trabajos como los de Olchawa et al. [22], Sthelé et al. [23] y
Pastor et al. [24] ponen de manifiesto que este efecto cobra importancia a densidades
inferiores a 10" cm™, puesto que a estos valores el desdoblamiento en las lineas del
hidrégeno es superior al ensanchamiento Stark (Figura 3.3). Debido a que en nuestro
plasma, las condiciones de densidad electronica no son inferiores a 10' cm™, el efecto
provocado por la estructura fina puede ser despreciado en este caso. El efecto Zeeman
aparece cuando se somete al plasma a un campo magnético externo intenso,
produciendo también un desdoblamiento en la energia de los niveles. Este fenomeno no
tiene lugar en plasmas mantenidos por una onda de superficie generados sin la
aplicacion de un campo magnético externo, razon por la que este efecto tampoco es
tenido en cuenta en nuestros plasmas [25].
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Figura 3.3 Efecto de la estructura fina sobre la linea H, [24].
3.3 Descripcion del dispositivo optico y su calibracion en intensidad

La Figura 3.4 muestra el dispositivo oOptico utilizado en la deteccion de la
radiacion luminosa emitida por el plasma. Este dispositivo optico esta compuesto de un
monocromador, un fotomultiplicador como detector, una fuente de alta tension para la
alimentacion del fotomultiplicador y un software disefiado para el control global del
dispositivo optico. Para medir y resolver la banda molecular OH, que nos permite
obtener la temperatura del gas, y registrar el espectro de la linea Hg, a partir de la cual
obtenemos la densidad electronica del plasma, se ha utilizado un monocromador Jobin-
Ybon Horiba 1000M (JYH) tipo Czerny-Turner, de distancia focal 1 m, con una red de
difraccion hologréafica de 2400 lineas/mm, con rendijas de entrada y salida de anchura
variable y dispersion focal tipica en el visible de 0.80 nm/mm en el plano focal de salida
del monocromador. Para las medidas para las que no es necesaria la precision
suministrada por este monocromador, tales como las intensidades de las lineas del Ar,
utilizamos un monocromador Jarnell-Ash (JA), de 0.5 m de distancia focal, una red de
difraccion de 1180 lineas/mm y rendijas de entrada y salida fijas a 50 um. En la Tabla
3.1 aparecen recogidas las caracteristicas de los componentes descritos anteriormente.
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Figura 3.4 Esquema del dispositivo dptico utilizado en la deteccion de la radiacion luminosa emitida por
el plasma.

Tabla 3.1 Caracteristicas del dispositivo dptico.

Componente Descripcion

Monocromador tipo Czerny-Turner SPEX-1000M (Jobin-Yvon)
Red de difraccion de 2400 lineas/mm
Resolucion espectral de 8 pm
Sistema controlado mediante Spectralink

Fotomultiplicador R928P (Hamamatsu)
Respuesta 180-900 nm
Sofware de control SynerJY (Jobin-Yvon)
Monocromador Jarnell-Ash SPEX-500M (Jarnell-Ash)
Red de difraccion de 1180 lineas/mm

Fotomultiplicador R636-10 (Hamamatsu)

Respuesta 200-900 nm
Rendija fija 50 um
Software de control Universidad de Montreal

61



Nuestro sistema Optico responde de forma diferente para las distintas longitudes
de onda por lo que, con el fin de poder comparar las intensidades de las lineas
registradas pertenecientes a distintas partes del espectro luminoso, los valores de estas
deben ser corregidos mediante la curva de respuesta espectral del sistema R(A). Para
determinar tanto esta respuesta como para obtener las medidas de intensidades
calibradas se ha hecho uso de una fuente patron (ldmpara calibrada). En el caso del
monocromador Jarrell-Ash, el valor de R(A) se obtuvo utilizando una lampara clasica de
tungsteno (Ribbon-lamp) y en el caso del monocromador Jobin-Yvon Horiba, la fuente
patron fue una lampara halégena comercial GY6.35 (LAES) [26-27].

La respuesta para cada longitud de onda, R(A), se obtiene por la comparacion
“"vcon la registrada

emi

entre la sefal teorica emitida por la fuente patron [/

experimentalmente por el dispositivo optico del laboratorio "7 ; ambas intensidades

med
son funcion no solo de la longitud de onda sino también de la temperatura 7' de la fuente
patron. La relacion entre ambas intensidades viene dada por la expresion

I (A, T) = GRS (A,T) (3.25)
La constante de proporcionalidad G da cuenta de la geometria de medida del sistema, es
decir, de la disposicion relativa fuente de luz-fibra. De forma similar, la intensidad de
luz procedente del plasma para cada valor de Ay de T estara dada por

I7S(A,T) = GRS (A,T) (3.26)
La determinacién de este factor G para cada geometria seria lo ideal ya que asi
podriamos conocer R(A), sin embargo, esto resulta dificil de hacer en la practica. Por
ello, se utiliza la misma geometria en la deteccion de la radiacion emitida por la lampara
y por el plasma en estudio, de manera que el producto G [R(A) sea en ambos casos el
mismo. De esta forma, combinando las ecuaciones (3.25) y (3.26) se podra escribir

' , Ilan?p AT
Iplqs(A’T):[Pl‘”(/\’T)M (327)
emi med lam
Imedp (/1 > T)

lamp
med

Asi, las intensidades 77 y I son determinadas experimentalmente, mientras

med

que I"“"? esta tabulada para la fuente patrén para cada valor de Ay de 7. La intensidad

emi
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17 para cada A esta relacionada con la poblacion absoluta del nivel asociado a dicha

emi

transicion mediante la expresion (3.28).
3.4 Métodos de medida de los parametros del plasma

Los parametros del plasma, cuyos métodos de medida van a ser descritos a
continuacion, son la densidad de poblacion de los estados excitados no metatestables
(n), la poblacion del nivel fundamental (), las temperaturas de excitacion (7.x.),
electronica (7¢) y del gas (7), asi como la densidad electronica ().

3.4.1 Densidad de poblacion de estados excitados no metaestables y
poblacion del estado fundamental

La funcién de distribucion de estados atdmicos (FDEA) de un plasma se obtiene
mediante la representacion de la densidad de poblacion del estado fundamental de los
atomos de la descarga y de sus estados excitados frente a la energia de excitacion de
cada uno de ellos. Esto es lo que se denomina Diagrama de Boltzmann. La poblacion de
un determinado nivel excitado no metatestable se determina a partir de la medida de la
intensidad de una linea espectral de emision correspondiente a una transiciéon que parte
de dicho nivel, intensidad que viene dada por el area bajo el perfil de la linea y que
puede expresarse como

he qu
=—— 3.28
4 A " ( )

donde A es la longitud de onda de la linea considerada, n, es la densidad de poblacion
del estado superior y 4,, la probabilidad de transicion entre los niveles p y ¢, siendo p
>g. Asi, a partir de las intensidades de las lineas medidas experimentalmente y tras la
aplicacion de la respuesta del sistema Optico (calibracion) se pueden obtener las
poblaciones de estos niveles para la representacion del diagrama de Boltzmann. El error
en la determinacion de estas poblaciones (~10%) se debe, por una parte a la
incertidumbre en la calibracion de intensidad absoluta y a la indeterminacion en los
valores del pardmetro 4,, de cada transicion.

Por otra parte, para el caso de los niveles metaestables no es posible determinar
su poblacion directamente de la intensidad emitida por su desexcitacion debido a que las
longitudes de onda correspondientes a sus transiciones quedan fuera del rango en el cual
trabaja el dispositivo optico del que disponemos. En este caso es necesario la utilizacion
de técnicas de absorcion [28-31] en las cuales se utiliza una fuente de luz externa cuya
radiacion es absorbida por los atomos en estados metaestables y resonantes del plasma,
siendo dicha radiacion absorbida proporcional a la densidad de poblacion de dichos
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estados. Una alternativa a estos métodos de absorcion son los basados en técnicas de
autoabsorcion que utilizan la propia descarga como fuente de radiacion y medio
absorbente [32-33]. De esta forma, la luz emitida en una parte del plasma atraviesa el
interior del mismo antes de salir al exterior. Durante este proceso, parte de la radiacién
es absorbida por 4&tomos y moléculas del mismo tipo que causan la emision de radiacion
[34]. En este trabajo de Tesis, solo se ha realizado la medida de las poblaciones de los
estados excitados no metaestables de la descarga.

Al ser los atomos en el estado fundamental la especie mas abundante en nuestro
plasma, la poblacion del estado fundamental atomico, »;, esta dada por la ecuacion del
gas ideal

P =n kT, (3.29)

En nuestro caso, la presion es la atmosférica y la temperatura del gas Tg, es la
determinada a partir de los espectros moleculares tal y como sera descrito
posteriormente (ver Seccion 3.4.4). La dispersion experimental en la determinacion de
ny es ~ 10%.

3.4.2 Temperatura de excitacion
En plasmas generados a presion atmosférica, son los electrones (e) las particulas
que controlan la cinética interna de la descarga [34]. El equilibrio de excitacion y

desexcitacion de un 4atomo en un nivel energético p puede expresarse mediante la
reaccion

Aj+e o Ate (3.30)
donde ¢ es un estado de energia inferior a p (p > ¢q). En este proceso, la energia puesta
en juego se escribe como k7., donde k es la constante de Boltzmann y T, la

denominada temperatura de excitacion.

La relacion entre la densidad del estado p (n,) y el nivel fundamental (n;) viene
dada por la expresion de Boltzmann

_EEXC
n, =—1 V.. (3.31)

donde g, y E.. son el peso estadistico y la energia del estado superior de la transicion,
respectivamente y O(7,.) la funcion de particion de la especie considerada.
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Sustituyendo el valor de n, en la expresion (3.28), la intensidad de una linea
espectral puede escribirse en funcion de la longitud de onda como

gp he _Ee%r
=7—5—A e 3.32
Q Texc 4m e ( )
Para el grupo de niveles que pertenecen a una misma transicion se define un
valor concreto de T,y y, de esta forma, dado que la funcidon de particion depende de
dicha temperatura, el valor Q(7,,) para dicho grupo de niveles es constante. De esta
forma podremos escribir

A —E,.
= CgpA—Me s (3.33)

Tomando logaritmo en la expresion anterior, tendremos

1A loge
log{ y J=-kTg E g +logC (3.34)
Eppg

exc

De esta forma, la representacion de log(/A/g,4,,) frente a E.,. para las distintas
lineas del espectro registradas se conoce con el nombre de Diagrama de Boltzmann.
Dado que I estd relacionada directamente con la poblacion del nivel superior de la
transicion, mediante este diagrama se obtiene informacion sobre la forma de la funcion
de distribucion de estados atdmicos (FDEA). En el diagrama de Boltzmann, los valores
de log(/A/gy4,,) para un mismo grupo de niveles se ajustaran a una recta, de cuya
pendiente se obtendra el valor de su energia de excitacion y, asi, la energia puesta en
juego durante el proceso de excitacion-desexcitacion de dichos niveles. Si varios grupos
de niveles pueden ajustarse a una misma recta en el Diagrama de Boltzmann la
temperatura de excitacion obtenida a partir de ellos es la misma, lo que indica que
también lo es la energia puesta en juego en su proceso de excitacion-desexcitacion.

En la Tabla 3.2 se presentan las lineas del Arl, asi como sus parametros
caracteristicos, utilizados en este trabajo.
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Tabla 3.2 Lineas del Arl utilizadas en el célculo de la T, y sus parametros caracteristicos [36].

A (nm) g Apq (10%s")  Transicion Eex. (cm™)
4251 3 0.00113 5p —4s 116660
425.9 1 0.04150 5p —4s 118871
426.6 5 0.00333 5p —4s 117184
427.2 3 0.00840 5p —4s 117151
430.0 5 0.00394 5p —4s 116999
433.4 5 0.00600 5p —4s 118469
434.5 3 0.00313 5p —4s 118407
518.8 5 0.01380 5d —-4p 123373
522.1 9 0.00920 7d -4p 124610
549.6 9 0.01760 6d —4p 123653
555.9 5 0.01480 5d - 4p 122087
560.7 3 0.02290 5d —-4p 121933
591.2 3 0.01050 4d - 4p 121012
603.2 9 0.02460 5d —-4p 122036
604.3 7 0.01530 5d - 4p 122160
641.6 5 0.01210 6s —4p 119683
696.5 3 0.06700 4p —4s 107496
706.7 5 0.03950 4p —4s 107290
750.4 1 0.47200 4p —4s 108723
751.5 1 0.43000 4p —4s 107054
763.5 5 0.27400 4p —4s 106238
794.8 3 0.19600 4p —4s 107132
800.6 5 0.04680 4p —4s 106238
801.5 5 0.09600 4p —4s 105617
810.4 3 0.27700 4p —4s 106087
811.5 7 0.36600 4p —4s 105463
826.5 3 0.16800 4p —4s 107496
840.8 5 0.24400 4p —4s 107290
842.5 5 0.23300 4p —4s 105617
852.1 3 0.14700 4p —4s 107132

La Figura 3.5 muestra un ejemplo de un Diagrama de Boltzmann para un plasma
de Ar a presion atmosférica generado con una potencia de 150 W y un flujo de 0.25
L/min, siendo el valor de T, considerado en este trabajo, el extraido de la pendiente a
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la que se ajustan los niveles superiores del Ar (E... > 110000 cm™). El error encontrado
se adscribe al error de la pendiente de la recta, no superando el 10% para la temperatura.
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Figura 3.5 Diagrama de Boltzamn para un plasma de Ar a presion atmosférica.

3.4.3 Temperatura electronica

La temperatura electronica es una medida de la energia de los electrones y
corresponde a una parte de la energia disponible en el plasma. En descargas de
laboratorio, los electrones controlan la cinética miscroscopica interna de los mismos,
utilizando su energia en los procesos de ionizacion-recombinacién y de excitacion-
desexcitacion. Es el parametro més dificil de determinar en plasmas fuera de equilibrio
termodindmico. Existen diversos métodos espectroscopicos para la medida de la
temperatura electronica, entre ellos citaremos los siguientes:

a) Métodos indirectos, basados en la cinética del plasma en los que, mediante un
modelo, se puede obtener la temperatura electrénica conocida la poblacion de los
estados excitados. Sin embargo, la descripcion completa de la cinética interna no es
simple, por lo que se pueden utilizar modelos cinéticos sencillos como los de Fujimoto
[37-38]. Cabe citar el Modelo Corona [39] en el que se asume que la excitacion
colisional por impacto electronico desde el fundamental a los estados excitados
energéticamente mas bajos es balanceado por el decaimiento radiativo de dichos niveles,
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pudiéndose obtener de este balance expresiones que relacionan las intensidades de las
lineas de emision con la temperatura electronica [39]; este modelo estd limitado a
situaciones de bajas densidades electronica y presiones. Por otra parte, para situaciones
muy fuera del equilibrio termodinamico se puede deducir una sencilla relacion entre la
temperatura electronica y la temperatura de excitacion a partir del Balance de
Saturacion [40].

b) Métodos directos, permiten determinar la temperatura electronica a partir de la
intensidad de la radiacion emitida por el plasma. La emision del continuo de radiaciéon
esta directamente relacionada con la densidad y temperatura electronicas. Es bien
conocido el uso de la emision del continuo para la medida de la densidad electronica,
pues su magnitud depende fuertemente de este parametro. A fin de eliminar esta
dependencia, Bastiaans y Mangold [41] propusieron el Método del Cociente Linea-
Continuo. De este modo, se obtiene una sencilla expresion que relaciona dicho cociente
con la temperatura electronica. Este método fue adaptado a un POS de Ar generado a
presion atmosférica por Sola et al. [42]. Otro método es el denominado scattering
Thomson [43-45] que permite la determinacion simultdnea de la temperatura y densidad
electronicas. Asumiendo una distribucion Maxwelliana para los electrones libres en el
plasma, la luz procedente de una fuente externa, como un laser pulsado de alta
frecuencia, es dispersada por el plasma debido al efecto Thomson y presenta un perfil
de tipo gaussiano originado por un efecto Doppler doble, cuyo ensanchamiento a altura-
mitad esta directamente relacionado con la temperatura electronica. La densidad
electronica puede obtenerse integrando la intensidad del perfil total, una vez realizada la
calibracion del dispositivo dptico. Sin embargo, este método exige instrumentacion de
elevado precio y dificil implementacion en el laboratorio.

En este trabajo de Tesis, la temperatura electronica se ha estimado a partir de la
temperatura de excitacion para los niveles superiores del sistema atomico del Ar [35],
considerando que estos se encuentran en FEquilibrio Termodinamico Local parcial
(ETLp) [35,46].

3.4.4 Temperatura del gas

La temperatura del gas es una medida de la energia cinética de las particulas
pesadas de la descarga como son los atomos y los iones. Para su diagnosis es frecuente
utilizar los espectros de rotacion-vibracion de las especies moleculares, tales como OH,
N, y N,', las cuales se encuentran como trazas de impurezas en el gas plasmogeno.
Debido al rapido y eficaz intercambio, mediante colisiones, entre la energia cinética de
los atomos del gas plasmoégeno y los estados vibro-rotacionales de las especies
moleculares, la temperatura rotacional (7}, se asocia a la temperatura del gas (7y), ya
que las transiciones rotacionales de dichas especies se encuentran dominadas por las
colisiones con los dtomos del gas plasmogeno. La temperatura cinética de las particulas
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pesadas del plasma se va a imponer en el equilibrio entre los estados vibro-rotacionales
de las especies moleculares, lo que permite considerar la temperatura rotacional como
una medida de la temperatura del gas (7,,,= Ty) [47].

Para la determinacion de la temperatura rotacional se parte de la funcion de
distribucion de la poblacion de los niveles excitados de los estados cuénticos
rotacionales correspondientes a las moléculas existentes en el seno de un plasma,
considerandose dichos estados en equilibrio. La transicion entre dos niveles cuéanticos
moleculares, caracterizados por los numeros cudnticos J’' y J asociados al momento
angular total y con una energia tal que E; < E;, vendra representada por

M]’, v=] © M],V:() +hv (335)

tal que se verifique la regla de seleccion AJ = 0, £ 1, +2,... Estas transiciones
rotacionales estan asociadas, a su vez, a una transicion vibracional determinada, también
caracterizada por un numero cuantico vibracional v. Por ejemplo, la transicion
esquematizada en (3.35) hace referencia a las posibles transiciones que tienen lugar
entre el primer estado vibracional excitado (v’ = 1) y el fundamental (v = 0), y que se
ajustan a las reglas de seleccion AJ = 0, £ 1, +2,...para el nimero cuantico J de la
molécula correspondiente. Dichas reglas de seleccion para las posibles transiciones
rotacionales son muy variadas y dependen del tipo de molécula de que se trate.

De las especies moleculares citadas anteriormente, en nuestro caso, solo las
lineas de la banda molecular de la especie OH son suficientemente intensas para ser
utilizadas con este proposito. Asi, la intensidad de cada una de las lineas emitidas en
tales transiciones sera proporcional a la poblacion del estado excitado superior emisor,
ny, y en el caso en el que se verifique que dichos estados se encuentran en equilibrio de
Boltzmann entre ellos vendra expresada como

[=25 Se Fm (3.36)

donde D es un coeficiente que incluye la funcion de particion rotacional, el peso
estadistico del nivel emisor y otras constantes, S es la fuerza de oscilador de la
transicion y E, la energia del nivel rotacional superior. Tomando logaritmo en la
ecuacion anterior (3.36) y reagrupando las constantes en una sola se puede escribir

A kT

rot

1og(ﬂ] =c-loge (3.37)
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donde A4 es la probabilidad de transicion espontanea desde un nivel vibro-rotacional (V’,
J”) aotro (V, J).

Si realizamos la representacion de log (/A/4) frente a la energia E,, para las
intensidades de las lineas del espectro, se obtendra una recta cuya pendiente esta
relacionada con la temperatura rotacional de la especie molecular considerada.

El espectro rotacional de la banda OH se presenta en el intervalo de 306 a 314
nm y, en particular, se pueden observar las bandas R, y Q; del mismo (Figura 3.6).
Teoricamente ambas ramas pueden ser empleadas indistintamente para la diagnosis de
la temperatura, pero dado que las lineas pertenecientes a la rama Q; son mas intensas
seran estas lineas las utilizadas en la diagnosis de la temperatura del gas. Ademas, como
el espectro rotacional de la especie OH se presenta en un intervalo pequeno del espectro
total, no sera necesario realizar correcciones adicionales debidas a la respuesta del
sistema oOptico.

4000000

3000000

Rama R

Intensidad (u.a.)

2000000

1000000

T T T T T T T T T T T
306 307 308 309 310 311
A (nm)

Figura 3.6 Banda molecular (0-0) de OH. Transicién A> £"—X * 1.

Las lineas de la rama Q; del espectro rotacional de la especie OH utilizadas en
este trabajo de Tesis para la medida de la temperatura del gas aparecen detalladas, junto
a sus pardmetros correspondientes, en la Tabla 3.3.
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Tabla 3.3 Transiciones de la banda OH empleadas para la diagnosis de 7.

J J (nm) E; (cm™) A4(10°s™
4 308.3 32779 3.37
5 308.5 32948 4.22
6 308.7 33150 5.06
8 309.2 33652 6.75
9 309.5 33952 7.58
10 309.9 34283 8.41
12 310.6 35039 1.01
13 311.0 35462 1.09

En la Figura 3.7 se puede observar un ejemplo de un Diagrama de Boltzmann
para el célculo de la temperatura del gas. El error en la determinacién de esta
temperatura es de aproximadamente el 10%.
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Figura 3.7 Diagrama de Boltzman a partir de un espectro de rotacion-vibracion de la especie molecular
OH para el célculo de la temperatura del gas.
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En la medida de la temperatura del gas también es posible utilizar el
ensanchamiento de van der Waals de las lineas espectrales emitidas por los atomos que
constituyen el gas de la descarga a partir de la expresion (3.21). Este procedimiento
suele emplearse cuando la concentracion de impurezas en el gas plasmogeno es muy
pequefia y, como consecuencia, las intensidades de las bandas moleculares de las
mismas son muy débiles, lo que induciria un elevado error en la medida de la
temperatura del gas.

En el caso de un plasma de Ar generado a presion atmosférica, Christova et al.
[48] realizaron un estudio sobre el ensanchamiento van der Waals de las lineas de Arl,
con el objetivo de encontrar las mas adecuadas para este propdsito. De su estudio se
dedujo que la linea espectral 603.2 nm presenta una anchura lorentziana debida, en su
mayor parte, al ensanchamiento van der Waals. Por ello, dicha linea puede considerarse
como util para la medida de la temperatura del gas en plasmas en los que el Ar forma
parte del gas plasmdgeno.

3.4.5 Densidad electronica

La densidad electronica del plasma es un parametro fundamental del mismo, ya
que los electrones son los responsables de transferir la energia del campo
electromagnético, aplicado al plasma, al resto de las particulas que lo componen.
Ademas, su valor es importante a la hora de caracterizar y comprender los procesos que
tienen lugar en la descarga.

El método de diagnosis de la densidad electronica en un plasma se basa en la
relacion existente entre su valor y el ensanchamiento Stark de las lineas emitidas por la
descarga. Con este objetivo, las lineas mds habitualmente utilizadas son las
correspondientes a la serie Balmer del hidrogeno (Hq, Hp, Hy y Hs) debido a que
presentan un ensanchamiento Stark dominante frente a otros ensanchamientos. En
plasmas que no son de hidrogeno, éste se considera existente en forma de trazas, ya sea
como hidrégeno gaseoso o a partir de la ruptura de moléculas de agua.

El uso de este método se justifica por diversas razones. En primer lugar, se trata
de un método que no requiere de medidas absolutas de las intensidades de las lineas.
Por otra parte, las intensidades de las lineas del hidrégeno son lo suficientemente
intensas, incluso encontrdndose en forma de impureza, por lo que no es necesario
introducir un flujo adicional de hidrogeno al gas de la descarga, lo que podria producir
una modificacion de la cinética interna del plasma. Por tltimo, y no menos importante,
la teoria asociada a esta técnica no establece ninguna hipdtesis acerca del estado de
equilibrio termodinamico de la descarga, por lo que puede ser aplicada
independientemente del estado en el que se encuentre la misma.
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En este trabajo de Tesis, el valor de la densidad electronica del plasma se ha
obtenido a partir del ensanchamiento Stark de la linea Hp (486.1 nm). En plasmas
generados a presion atmosférica, el perfil experimental de una linea espectral puede
aproximarse a una funcion Voigt; funcion que es convolucidon de una funcidén gaussiana
y una funcion lorentziana. Asi, la anchura gaussiana del perfil se debe a la contribucién
de los ensanchamientos instrumental (AA;) y Doppler (AAp) y la anchura lorentziana a la
contribucion de los ensanchamiento Stark (AAs)y de van der Waals (AAyw). Estas
anchuras y ensanchamientos se encuentran relacionados entre si a partir de las
siguientes expresiones

AMG* =DA2 +AAL° 338
AN, =DAg +AAy, (3-38)

Los valores de las anchuras lorentziana y gaussiana se obtuvieron por
deconvolucion del perfil experimental de la linea Hg, utilizando un software comercial
basado en el algoritmo no lineal de Levenberg-Marquardt (minimos cuadrados). Una
vez obtenida la anchura lorentziana, se sustrajo de la misma utilizando la expresion
(3.38) el ensanchamiento de van der Waals, calculado previamente a partir de la
temperatura del gas (ecuacion 3.21) y obteniéndose, asi, el valor del ensanchamiento
Stark de la linea. El valor de la densidad electronica se dedujo a partir de las tablas que
aparecen en la referencia [16], en las que se establece una relacion entre n, y AAg
teniendo en cuenta la influencia de la dindmica idnica sobre el perfil espectral. El error
estimado en la determinacion de la densidad electronica es de aproximadamente un 15%.

3.5 Conclusiones

En este capitulo se han presentado todos los aspectos relacionados con la
utilizacion de la Espectroscopia de Emision en la diagnosis del plasma, con el objetivo
de obtener los valores de los pardmetros caracteristicos del plasma. De esta forma, se ha
descrito el dispositivo optico utilizado en el registro de la radiacion emitida por el
plasma y la calibracion en intensidad del mismo, asi como las diferentes causas de
ensanchamiento de las lineas espectrales (natural, Doppler, Stark, van der Waals e
instrumental), concluyendo que para la condiciéon de presion considerada (presion
atmosférica), el perfil experimental para cualquier linea puede aproximarse a una
funcion Voigt, lo cual es la convolucion de un perfil gaussiano (Doppler e instrumental)
y un perfil lorentziano (Stark y van der Waals). Por ultimo se han presentado los
métodos experimentales utilizados en la determinacién de las temperaturas y las
densidades del plasma.
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Capitulo 4

Influencia del flujo de gas en la distribucidon axial de
los parametros caracteristicos del plasma:
temperaturas y densidades. Densidad lineal de
potencia

En la primera parte de este capitulo se presentan los valores de los parametros
caracteristicos del plasma en estudio y que han sido obtenidos mediante el uso de los
métodos espectroscopicos descritos en el Capitulo 3. Dichos parametros son la
temperatura de excitacion (7e), la temperatura del gas (7y), la densidad electronica (),
la densidad de poblacién del estado fundamental (n,) y la densidad de poblacion de los
estados excitados no metaestables (n,). Posteriormente se introduce el concepto de
densidad lineal de potencia (L), se obtienen experimentalmente sus valores y se
relacionan éstos con los obtenidos para los diferentes parametros del plasma

La medida de los parametros mencionados se ha realizado a diferentes
posiciones a lo largo de la columna de plasma (columna directa y columna inversa) lo
que ha permitido obtener los perfiles axiales de los mismos. En la representacion de
estos perfiles se ha tenido en consideracion una de las propiedades que caracteriza a los
plasmas de onda de superficie: la equivalencia de las columnas de plasma cuando se
observan desde su final, es decir, cuando el origen de la columna se situa en su final [1].
De esta forma, el origen z = 0 se localiza en este punto. Esta propiedad se basa en el
hecho de que para un POS, la longitud de la columna de plasma se incrementa con la
potencia aplicada. Si consideramos que para un valor de potencia aplicada el plasma
alcanza una longitud /, cuando la potencia se incrementa de P; hasta P, + AP, un nuevo
segmento de plasma de longitud A/ es creado cerca de la surfaguia, de tal forma que la
columna de plasma adquiere una longitud total de / + Al. La columna de longitud / se
traslada desde el gap del excitador sin ninguna modificacion, dejando espacio a la
creacion de la columna adicional. De esta forma, los pardmetros del plasma
(temperaturas y densidades) mantienen su valor a una posicion axial dada medida desde
el final de las diferentes columnas [1]. Esta equivalencia fue experimentalmente
observada por Calzada et al. [2] y Jasinisky ef al. [3] para este tipo de plasma a presion
atmosférica utilizando Ar como gas plasmdgeno y por Sainz [4] para plasmas de Ne.

Como consecuencia de ello, la toma de espectros a diferentes posiciones a lo
largo de la columna de plasma no se hizo desplazando la fibra 6ptica a lo largo de la
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misma, sino que se utilizo la propiedad especial del POS, descrita en el parrafo anterior.
De esta forma, la fibra se coloc6 en una posicion fija a 2 cm del gap de la surfaguia y
las diferentes posiciones se lograron al modificar la longitud del plasma con la potencia
aplicada. Los resultados que se presentan corresponden a dos flujos de gas, 0.25 y 1.00
L/min, por las razones ya expuestas en el Capitulo 2.

4.1 Temperatura de excitacion

Tal y como se expuso en el Capitulo 3, la representacion de log (I4/g,4,,) frente
a la energia de excitacion (E.y.) del nivel superior de la transicion correspondiente, para
las distintas lineas espectrales registradas, se conoce con el nombre de Diagrama de
Boltzmann (ec. 3.34).

En nuestro caso, para el plasma de Ar, se utilizd un gran numero de lineas
espectrales cuyos datos figuran en la Tabla 3.2, abarcando un dominio de
aproximadamente 400 nm, lo que equivale a un amplio intervalo de energia de
excitacion. A partir de la pendiente a la que da lugar la dependencia lineal de log
(IA/gpApq) con E,y para los niveles superiores del Ar (E... > 110000 cm’™') se obtiene un
valor de temperatura de excitacion. Para plasmas de este tipo y a presion atmosférica,
esta temperatura de excitacion se identifica con el valor de la temperatura electronica
[2,5].

La intensidad introducida en la ecuacion (3.34) es igual al valor medio de la
intensidad obtenida a partir de tres espectros registrados de forma consecutiva;
intensidades que corresponden al area bajo el perfil de la linea y corregida mediante la
aplicacion de la respuesta del sistema Optico utilizado. En la Figura 3.5 se muestra un
ejemplo de Diagrama de Boltzmann.

La indeterminacion experimental de 7. se ha calculado a partir del error de la
pendiente de la cual se extrajo su valor y se sitia en torno al 10 %. El error de cada
punto debido a la aproximacion al ajuste no excede en ningin caso de 0.23,
mostrandonos que dichos puntos estan todos comprendidos dentro de la recta cuya
pendiente hemos utilizado para el célculo de 7.

En la Figura 4.1 aparecen representados los valores de T, obtenidos a diferentes
posiciones z a lo largo de la columna directa para los dos flujos considerados y en la
Figura 4.2 los valores de T,,. pero para el caso de la columna inversa. En dichas figuras
se observa como la variacion de T, a lo largo de la columna de plasma es lineal con la
posicién y como la temperatura aumenta su valor en direcciéon hacia el dispositivo
acoplador de energia (surfaguia) independientemente del valor del flujo, lo que es
caracteristico de un plasma de onda de superficie a presion atmosférica. También se
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observa como tanto en la CD como en la CI el valor de la temperatura decrece cuando el
fluyjo se incrementa, aunque el gradiente del perfil axial puede considerarse
practicamente el mismo para ambos flujos.
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- —-m
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& 4000 -
Columna directa
O 0.25L/min
2000 ®  1.00 L/min
0 — 1T 71
0 2 4 6 8 10 12 14 16
z (cm)

Figura 4.1 Variacion axial de T,,. en columna directa en funcion del flujo.

Una comparacion entre los perfiles axiales de 7... encontrados para ambas columnas
directa e inversa a un mismo flujo nos puede mostrar la influencia del sentido de éste
respecto del sentido de propagacion de la onda de superficie sobre el valor de dicha
temperatura. En las Figuras 4.3 y 4.4 se realizan dichas comparaciones, observandose en
ambas que el gradiente es el mismo independientemente del sentido del flujo. Ademas,
dentro del margen de error considerado (10%), aunque la diferencia entre el valor de la
temperatura de excitacion para la columna directa e inversa es muy pequeiio para ambos
flujos, la tendencia es a disminuir su valor con el aumento del flujo.
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Figura 4.2 Variacion axial de T, en columna inversa en funcién del flujo.
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Figura 4.3 Variacion axial de T,,.. Comparacion de las columnas directa e inversa para un flujo de 0.25
L/min.
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Figura 4.4 Variacion axial de T,,.. Comparacion de las columnas directa e inversa para un flujo de 1.00
L/min

Para observar la variacion de la temperatura de excitacion a lo largo de toda la
columna de plasma se ha considerado una representacion en la que el eje de abcisas
corresponde al valor /-z, donde / es la longitud total de la columna de plasma y z la
posicion medida desde el final de la columna, la cual es considerado como z = 0. En este
caso, [-z = 0 corresponde a la posicion de la surfaguia, los valores positivos de /-z a
posiciones a lo largo de la columna directa y los valores negativos de /-z a posiciones a
lo largo de la columna inversa. En la Figura 4.5 aparecen representados los perfiles de
Texe para la columna completa de plasma a flujos de 0.25 y 1.00 L/min. Puede
observarse como el perfil de la variacion de T, a lo largo de la columna de plasma es
independiente del flujo utilizado para la creacion de la descarga; si bien se observa que
al aumentar el flujo, la temperatura de excitacion disminuye ligeramente su valor tanto
en la columna directa como en la columna inversa.

82



10000

O 0.25L/min
P, =240W A 0.25 L/min
8000 A g m 1.00 L/ngn
A . A 1.00L/min
4 /A/ i \\\B
Al S m
6000 - /“‘ 1 . o
A A ' o a
—~ /A’ o : ] - o
=) AA u
&zg 4000
2000 . !
Columna inversa Columna directa
0 T T T T T T 1 — T T T T

L |
-14 -12 -10 -8 -6 4 -2 0 2 4 6 8 10 12 14
l-z (cm)

Figura 4.5 Variacion axial de la temperatura de excitacion en funcion del flujo.

4.2 Temperatura del gas

El método para la medida de la temperatura del gas aparece descrito en el
Capitulo 3. La Figura 4.6 es un ejemplo de la representacion obtenida a partir de la
ecuacion (3.37) para las lineas espectrales de la banda correspondiente a la especie
molecular OH detectada en las columnas de plasma estudiadas.

La Figura 4.7 muestra los perfiles axiales de la temperatura del gas para la
columna directa en plasmas generados a 0.25 y 1.00 L/min, observando que un
incremento del flujo tiende a hacer que la temperatura disminuya ligeramente su valor.
Ademas, la dependencia de T, con la posicion (z) no es lineal como en el caso de la
temperatura de excitacion ajustandose a una funcion matematica de expresion

T,(z) =a, —b, In(z+1) (4.1)

donde ar y br son constantes que toman valores diferentes dependiendo del flujo. De
esta forma, para 0.25 L/min dichos valores corresponde a 1320 y 130, respectivamente;
siendo estos valores 900 y 200 para el flujo de 1.00 L/min.
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Figura 4.6 Boltzmann Plot en columna directa para un flujo de 1.00 L/min, P, =300 W y posicion

axial z=15.5 cm respecto del final de la columna de plasma.
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Figura 4.7 Variacién axial de T, en la columna directa en funcién del flujo. Comparacion con las
funciones analiticas elegidas.

84



Un estudio similar fue realizado por Daviaud [6] para un plasma de He generado
mediante una surfaguia a presion reducida. El resultado de este estudio mostré que la
variacion axial de la temperatura del gas se ajustaba al mismo tipo de funcion analitica
que el encontrado en nuestro estudio. De ahi que se deduzca que la temperatura del gas
presenta el mismo comportamiento en la columna directa independientemente de la
presion a la que se genera el plasma.

Para la columna inversa, la Figura 4.8 nos muestra la variacion axial de la
temperatura del gas para los dos flujos de gas considerados. En dicha figura se observa
un mayor gradiente en comparacion con el encontrado en la columna directa. Si ademas,
comparamos estos gradientes para los dos flujos, observamos que para el caso de 1.00
L/min la diferencia de temperatura entre las posiciones extremas de la columna es
superior para este flujo que para 0.25 L/min, lo que se traduce en un mayor gradiente.
Ajustando los valores experimentales a una funcidon matematica se obtiene el mismo
tipo de expresion que el encontrado para la columna directa con valores de 1100 y 230
para ar y br, respectivamente, y para un flujo de 0.25 L/min, siendo estos 550 y 360
para el flujo de 1.00 L/min. Este resultado nos indica que el comportamiento de 7, a lo
largo de la columna de plasma (directa e inversa) es el mismo, independientemente del
flujo.

2000 —

1800 —

1 A C1 0.25 L/min
800 — A CI 1.00 L/min

600 T I T I T I T I T I T I T I
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Figura 4.8 Variacion axial de T, en la columna directa en funcion del flujo. Comparacion con las
funciones analiticas elegidas.
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Una comparacion entre los perfiles axiales de la temperatura del gas para las
columnas directa e inversa a un mismo flujo se presenta en la Figura 4.9 para 0.25
L/min y Figura 4.10 para 1.00 L/min. Para el menor flujo no se aprecia una diferencia
del valor de la temperatura del gas para las columnas directa e inversa dentro del
margen de error encontrado (10%). Sin embargo, para 1.00 L/min el gradiente de T, es
mayor en la columna inversa, lo que da lugar a una caida mas rapida de la temperatura
hacia el final de la columna.

] O CD 0.25L/min
600 — A CI 0.25L/min

z (cm)

Figura 4.9 Variacion axial de la temperatura del gas. Comparacion de las columnas directa e inversa
para un flujo de 0.25 L/min.

En la Figura 4.11 aparece representada la distribucion axial de la temperatura del
gas a lo largo de toda la columna de plasma a los flujos de gas considerados. Se observa
como la 7, presenta un mismo gradiente para las columnas directa e inversa en el caso
de 0.25 L/min, siendo dicho gradiente de aproximadamente un 10%. Para el flujo de
1.00 L/min, este gradiente del 10% se mantiene constante para la columna directa,
siendo de aproximadamente de un 30% para la columna inversa. Podemos concluir que
para un flujo de 0.25 L/min, dentro del margen de error, la temperatura del gas a lo
largo de la columna directa y de la columna inversa son casi coincidentes. Un aumento
del flujo, sin embargo, supone una disminuciéon mas rapida de 7, hacia el final de la
columna, marcando una diferencia para el valor de esta temperatura entre la columna
directa y la columna inversa.
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Figura 4.11 Distribucion axial de la temperatura del gas a lo largo de la columna de plasma para

distintos flujos.
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Temperatura del gas a flujos superiores a 1.00 L/min

La temperatura del gas se ha determinado también para flujos superiores a 1.00
L/min en el caso de la columna directa. Dicha determinacion se ha realizado a partir del
ensanchamiento de van der Waals (Aldw) de la linea 603.2 nm del Arl, utilizando la
expresion (3.21) que relaciona ambos parametros. La eleccion de esta linea se debid a
que el estudio realizado por Christova et al. [7] mostro que, para un plasma de este tipo,
el ensanchamiento Lorentziano de la linea mencionada a lo largo de la columna de
plasma se debia, fundamentalmente, al ensanchamiento de van der Waals.

Para la medida de 7, el plasma se cred utilizando una potencia de 150 W y
colocando la fibra Optica a 2 cm del gap en la columna directa. Los resultados se
presentan en la Figura 4.12. Si observamos esta figura, el comportamiento de 7, con con
el flujo recuerda al de la longitud de la columna de plasma con éste (Figura 2.4).
Situando en una misma grafica los valores de 7, y / en funcion del flujo de gas (Figura
4.13) observamos que, exceptuando en la Region I en la que la columna de plasma
experimenta un desplazamiento en la direccion de salida del gas, la longitud del plasma
y la temperatura del gas presentan un mismo comportamiento.
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Figura 4.12 T, en funcion del flujo del gas en la columna directa.
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Figura 4.13 Representacion de la longitud y la 7, de la CD para distintos flujos.

La temperatura del gas es una medida de la energia de las particulas pesadas de
la descarga y estas obtienen su energia, fundamentalmente, a partir de las colisiones con
los electrones de la descarga. Debido a la diferencia de masa entre los electrones y las
particulas pesadas, dichas colisiones no son muy efectivas por lo que la energia que
adquieren las particulas pesadas es pequena, existiendo una importante diferencia entre
la temperatura de los electrones (temperatura electronica) y la temperatura del gas [2].
Por otra parte, tal y como ya expusimos en el Capitulo 2, los procesos colisionales
también vienen regidos por sus tasas de reaccion, de forma que la influencia del tiempo
de residencia de las particulas, asi como el régimen (laminar o turbulento) de
circulacion del flujo en la efectividad de dichos procesos no puede despreciarse.

Observando la Figura 4.13 podemos ver como en la Region 11, la temperatura del
gas y la longitud de la columna directa permanecen constantes. En dicha region, el
régimen de circulacion del gas es laminar y un aumento del flujo (disminucion del
tiempo de residencia) no parece alterar los procesos colisionales de intercambio de
energia entre los electrones y las particulas pesadas de la descarga. En la Region 111, el
aumento de las turbulencias del flujo influye de manera significativa lo que da lugar a

&9



una disminucion importante de la temperatura del gas. Para la Region IV, la longitud de
la columna directa es practicamente constante, asi como la temperatura del gas. Estos
resultados parecen indicar un cambio en la cinética interna de la descarga en cuanto al
intercambio de energia entre los electrones y las particulas pesadas de la descarga
disminuyendo su efectividad en aquella zona en la que existe una transicion entre el
régimen laminar y turbulento del gas plasmogeno.

4.3 Densidad electronica

La densidad electronica se ha determinado a partir del ensanchamiento Stark de
la linea Hg del hidrogeno (486.1 nm) tal y como se describe en el Capitulo 3. Para la
medida del ensanchamiento Stark de la linea se registraron tres espectros de forma
consecutiva, siendo la dispersion asociada al valor de la densidad electronica de
aproximadamente un 10%.

En la Figura 4.14 aparecen representados los valores de la densidad electronica
a lo largo de la columna directa para 0.25 y 1.00 L/min y en la Figura 4.15 para la
columna inversa. Para ambas columnas y flujos se obtiene un crecimiento de la
densidad electronica en direccion al excitador, mostrando un perfil lineal con la
posicion. También puede observarse como el valor de la densidad electronica es
ligeramente superior en el caso del flujo de 0.25 L/min; resultados similares a los
existentes en la literatura para plasmas del mismo tipo y en condiciones experimentales
similares a las utilizadas en esta investigacion [2,8-9].

Si comparamos los perfiles axiales de la densidad electronica para las columnas
directa e inversa y los flujos considerados, observamos que para el caso de 0.25 L/min
(Figura 4.16) y siendo el error de un 10%, los valores de n, en ambas columnas pueden
considerarse iguales, asi como también el gradiente de los perfiles. Pero para un flujo de
1.00 L/min no sucede lo mismo, siendo superior el valor de la densidad electronica en la
columna inversa (Figura 4.17).
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Figura 4.15 Variacion axial de n, en la columna inversa en funcion del flujo.
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Figura 4.17 Variacion axial de n,. Comparacion de las columnas directa e inversa a 1.00 L/min.
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Para analizar la variacion axial de la densidad electrénica a lo largo de toda la
columna de plasma, los resultados presentados hasta el momento se sitlan en una
misma grafica (Figura 4.18). Para 0.25 L/min, el perfil de n, puede considerarse
practicamente simétrico a un lado y otro del gap del excitador, lo que no sucede para el
flujo de 1.00 L/min; en este caso existe un desplazamiento de la columna total hacia la
salida del gas lo que da lugar a que la columna inversa presente una longitud menor a la
de la columna directa (Capitulo 2).

] A 025 L/min
5 - ] A 100 L/min

columna inversa

[-z (cm)

Figura 4.18 Distribucion axial de n, a lo largo de la columna de plasma a distintos flujos.

En este tipo de plasmas, en el que la columna se extiende a ambos lados del
excitador, es importante no so6lo conocer los perfiles axiales de la densidad electronica,
sino también cual es el nimero de electrones creados, debido a que el disefio del
excitador fue realizado de tal forma que la mitad de la potencia total aplicada se reparte
por igual a ambos lados del mismo para crear las columnas directa e inversa. En
plasmas a presion reducida y en aquellos generados a presion atmosférica a flujos
inferiores a 0.50 L/min, las longitudes de ambas columnas son iguales y los perfiles de
densidad electronica también, por lo que puede asegurarse que, en este caso, el numero
de electrones creados es el mismo en las columnas directa e inversa.
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Como hemos visto en el Capitulo 2, para flujos iguales o superiores a 0.50 L/min,
las longitudes de las columnas directa e inversa son diferentes y a medida que aumenta
el flujo, esta diferencia se incrementa. Por otra parte, el nimero de electrones a un lado
y otro del excitador esta directamente relacionado con la potencia absorbida en cada
columna.

En este trabajo, se ha calculado el numero de electrones (N,) en las columnas
directa e inversa para los flujos de gas considerados hasta ahora (0.25 y 1.00 L/min) y
una potencia aplicada de 300 W. Las longitudes de la columna total, columna directa e
inversa vienen dadas en las Figuras 2.12 y 2.13. El calculo del nimero de electrones
para cada columna se ha realizado a partir de los perfiles de la densidad electronica
dados en la Figura 4.18 integrando la densidad electronica bajo su perfil axial, para lo
cual se ha considerado que el plasma se extiende hasta la paredes del tubo de descarga y
que la contraccion radial de la descarga es despreciable. Esta consideracion da lugar a
una sobreestimacion del nimero de electrones pero permite establecer una comparacion
entre los valores obtenidos para las columnas directa e inversa.

En la Tabla 4.1, se muestran los resultados obtenidos en el calculo del nimero
de electrones creados en las columnas directa e inversa, observando como dicho nimero
es el mismo a un lado y otro del excitador, tanto a 0.25 L/min, lo que era de esperar,
como a 1.00 L/min, en el que la columna inversa presenta una longitud inferior respecto
de la columna directa.

Tabla 4.1 Ntamero de electrones calculados, para la columna directa e inversa a distintos flujos, a partir
de los perfiles axiales de la densidad electrénica (Figura 4.18).

N, (10")
Flujo Co.lumna C.olumna Total
directa inversa
0.25 L/min 0.90 0.84 1.74
1.00 L/min 0.58 0.57 1.16

De los resultados obtenidos se concluye, por una parte, que la potencia total
suministrada al plasma se reparte por igual a ambos lados del excitador aunque se
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observe una disminucion de la longitud de la columna inversa. Por otra, el hecho de que
el nimero de electrones sea algo inferior para 1.00 L/min nos indica que, también, al
igual que en la temperatura del gas, la disminucion del tiempo de residencia de los
atomos de Ar con el aumento del flujo reduce el numero de procesos de ionizacidn, lo
que se traduce en un nimero menor de electrones creados.

4.4 Densidad de poblacion del estado fundamental y de estados
excitados no metaestables del Ar

4.4.1 Densidad de poblacion del estado fundamental

La densidad de poblacién del estado fundamental (n;) se ha calculado a partir de
la ley de los gases (ec. 3.29), utilizando la temperatura del gas obtenida
experimentalmente (Seccion 4.2) y siendo la presion igual a la presion atmosférica. Los
flujos considerados han sido 0.25 y 1.00 L/min y el error estimado en la medida de
dicha densidad es de aproximadamente un 10%.

Para la columna directa a 0.25 I/min, los perfiles axiales de n; aparecen
recogidos en la Figura 4.19. Puede observarse, como la distribucion axial de la densidad
de poblacion del estado fundamental en la columna directa es similar a la de la columna
inversa, salvo una pequefia variacion al final de la columna inversa, en la que el valor de
n; es ligeramente superior. Al aumentar el flujo (Figura 4.20), para la columna inversa,
se observa una tendencia mas a cusada a aumentar el valor de n; hacia el final de la
columna. La misma tendencia fue encontrada por Daviaud [6] en su estudio sobre una
columna de He a presion reducida y a diferentes flujos de gas plasmogeno.

En la Figura 4.21 se representan, para su comparacion, los valores de n; para
toda la columna de plasma a los dos flujos considerados. Se observa claramente, como
la mayor diferencia, tanto en el valor de n; como en el gradiente axial corresponde a la
columna inversa, de forma que para 1.00 L/min, el valor es superior asi como su
gradiente respecto de la columna de 0.25 L/min. Podemos concluir que, dentro del
margen de error, los valores de la densidad de poblacion del nivel fundamental a lo
largo de la columna inversa dependen del flujo, a consecuencia del mayor gradiente que
presenta la temperatura del gas en dicha columna (Figura 4.11).
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Figura 4.19 Variacién axial de la densidad de poblacion del estado fundamental, en columnas directa e
inversa, para un flujo de 0.25 L/min.
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Figura 4.20 Variacion axial de la densidad de poblacion del estado fundamental, en columnas directa e
inversa, para un flujo de 1.00 L/min.
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En la Figura 4.21 se representan, para su comparacion, los valores de n; para
toda la columna de plasma a los dos flujos considerados. Se observa claramente, como
la mayor diferencia, tanto en el valor de n; como en el gradiente axial corresponde a la
columna inversa, de forma que para 1.00 L/min, el valor es superior asi como su
gradiente respecto de la columna de 0.25 L/min. Podemos concluir que, dentro del
margen de error, los valores de la densidad de poblacion del nivel fundamental a lo
largo de la columna inversa dependen del flujo, a consecuencia del mayor gradiente que
presenta la temperatura del gas en dicha columna (Figura 4.11).
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Figura 4.21 Variacion de la densidad de poblacion del estado fundamental a lo largo de la columna de
plasma.

4.4.2 Densidad de poblacion de estados excitados no metaestables

En este trabajo se han medido las densidades de poblacion absoluta de los
estados excitados del Ar a excepcion de los estados metaestables. En la Tabla 3.2
aparecen recogidas las lineas espectrales correspondientes a los distintos niveles
excitados del Arl y en la Figura 4.22, un diagrama en el que se pueden visualizar dichos
niveles. La densidad de poblacion no se ha medido para todas las lineas que aparecen en
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la Tabla 3.2, solamente para determinados niveles, los cuales pertenecen a tres grupos
dependiendo de su energia de excitacion y que son los siguientes:

a) grupo 1: transiciones 4p-4s (Eex < 110000 cm™)
b) grupo 2: transiciones Sp-4s (110000 < E,,. < 120000 cm™)
¢) grupo 3: transiciones nd-4p con n =4,5,6 y 7 (Eexe > 120000 cm™)
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" 8d
4 — )
8s 6d 54
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i d A=591.2nm
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14 —/—— S5s
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> ad’
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|2_ /3P| (II.83eV)
305 4 = Y= _\\,_é_-/ P0 (1.71eVv)
a Xl <R (11.626V)
5 *p, (11.55ev)
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Il A=104.8nm
ot Ar 3523 T

Figura 4.22 Esquema energético del sistema atomico del Arl.
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En las Figuras 4.23-4.25 aparecen representadas las intensidades de las lineas
correspondientes a los grupos 1,2 y 3, respectivamente, para un flujo de 0.25 L/min y en
columna directa. Se observa como las transiciones 4p-4s presentan un perfil
practicamente plano a lo largo de la columna de plasma, a diferencia del resto de
transiciones (5p-4s y nd-4p) que muestran una tendencia a aumentar su intensidad hacia
el excitador. También puede verse, como en cada uno de los grupos 5p-4s y nd-4p, el
gradiente del perfil axial aumenta conforme lo hace la energia del nivel al que
corresponde la linea emitida. Este mismo comportamiento puede observarse para el caso
de un flujo de 1.00 L/min (Figuras 4.26-4.28).
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Figura 4.23 Variacion axial de la intensidad de las transicion 4p — 4s: columna directa y 0.25 L/min.
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Figura 4.24 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 5p - 4s: columna directa’y 0.25 L/min.

50
45 1 Transiciones nd-4p
40
35 ©
s 30 © )
2 Columna directa
9 25
21 el 0.25 L/min
2 20
S o A
_5 ) A
154 0 4d-4p 5912
0] O 5d-4p 6032
] o A A - . A 6d-4p 549.6
O B 7d-4p 5221
> A B = P
1 L}
T

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20

z (cm)

Figura 4.25 Variacion axial de la intensidad de las transicion nd — 4p: columna directa y 0.25 L/min.
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Figura 4.26 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 4p — 4s: columna directa 'y 1.00 L/min.
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Figura 4.27 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 5p - 4s: columna directa y 1.00 L/min.
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Figura 4.28 Variacion axial de la intensidad de las transiciones nd — 4p: columna directa 'y 1.00 L/min.

Para la columna inversa, las Figuras 4.29-4.31 corresponden al flujo de 0.25 L/min y las
Figuras 4.32-4.34 para el flujo de 1.00 L/min, observandose el mismo comportamiento
que para el caso de 0.25 L/min.
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Figura 4.29 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 4p — 4s: columna inversa 'y 0.25 L/min.
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Figura 4.30 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 5p - 4s: columna inversa y 0.25 L/min.
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Figura 4.31 Variacion axial de la intensidad de las transiciones nd - 4p: columna inversa y 0.25 L/min.
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Figura 4.32 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 4p - 4s: columna inversa y 1.00 L/min.
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Figura 4.33 Variacion axial de la intensidad de las transiciones 5p - 4s: columna inversa y 1.00 L/min.
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Figura 4.34 Variacion axial de la intensidad de las transiciones nd - 4p: columna inversa y 1.00 L/min.
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Dado que la intensidad de una linea espectral esta relacionada con la densidad de
poblacion del nivel superior de la transicion (ec. 3.28), mas que de la intensidad interesa
conocer el comportamiento de las densidades de poblacion absoluta de los niveles
considerados. Para el calculo de las poblaciones absolutas se ha aplicado la respuesta
espectral del sistema Optico a la ecuacion (3.28), siendo el error en el célculo de las
diferentes poblaciones absolutas de un 15%.

En el calculo de las densidades absolutas se han considerado las lineas 706.7 y
430.0 nm como lineas representativas de los grupos 1 y 2, respectivamente. Para las
transiciones nd-4p se han elegido las siguientes: 591.2 nm (4d-4p), 603.2 nm (5d-4p),
549.6 nm (6d-4p) y 522.1 nm (7d-4p).

De forma similar a como se hizo en el estudio de las temperaturas del plasma, la
densidad electronica y la densidad de poblacion del nivel fundamental, los perfiles de
las densidades de poblacion de los estados excitados para toda la columna de plasma se
presentan en las Figuras 4.35-4.40.
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Figura 4.35 Perfiles axiales de la densidad de poblacion del nivel asociado a la linea 706.7 nm.
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Figura 4.36 Perfiles axiales de la densidad de poblacion del nivel asociado a la linea 430.0 nm.
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Figura 4.37 Perfiles axiales de la densidad de poblacion del nivel asociado a la linea 591.2 nm.
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Figura 4.38 Perfiles axiales de la densidad de poblacion del nivel asociado a la linea 603.2 nm.
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Figura 4.39 Perfiles axiales de la densidad de poblacion del nivel asociado a la linea 549.6 nm.
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Figura 4.40 Perfiles axiales de la densidad de poblacion del nivel asociado a la linea 522.1 nm.

En estas figuras se observan comportamientos diferentes de las densidades de poblacion
con el flujo dependiendo para las columnas directa e inversa del plasma:

a) Columna directa: para todas las lineas consideradas, la densidad de poblacion a lo
largo de la columna de plasma toma el mismo valor independientemente del flujo dentro
del error del 15% atribuido al calculo de dichas poblaciones. Se observa, sin embargo,
un gradiente diferente dependiendo del nivel superior de la transicion, asi el perfil es
practicamente plano para la linea 706.7 nm, la cual es la de menor energia de las lineas
estudiadas y pertenece al grupo 1 (E. < 110000 cm™). Pero el perfil de la poblacion
tiende a incrementar su gradiente conforme la energia del nivel superior de la transicion
considerada va aumentando, alcanzando su valor maximo para la linea 522.1 nm; linea
que corresponde al nivel mas elevado en el sistema atdmico del Ar observado
experimentalmente (E.,. > 120000 cm'l).

b) Columna inversa: el comportamiento en este caso es diferente, existiendo una notable
diferencia entre el valor de las poblaciones para los distintos flujos, y a favor del menor
de ellos, fundamentalmente, para la linea 706.7 nm, que corresponde a la linea de menor
energia. El valor de las poblaciones se hace independiente con el flujo para las lineas
que corresponden a los niveles superiores.
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El comportamiento de las densidades de poblacién observado en las figuras
anteriores es un reflejo de la cinética que tiene lugar en el plasma y un andlisis de la
misma puede hacerse a partir de la comparacion entre los perfiles axiales de la densidad
electronica y las densidades de poblacion de los niveles excitados que son objeto de
estudio.

En este tipo de plasma y a presion atmosférica, la cinética de excitacion-
ionizacion en la descarga se realiza por etapas a través de colisiones con los electrones,
considerando los metaestables como niveles de partida, a diferencia de plasmas a
presion reducida, en la que dichos procesos se llevan a cabo a partir del nivel
fundamental por impacto electronico. Asi, los electrones pueden considerarse como
particulas fundamentales dado que controlan la cinética interna de los plasmas.

La comparacion entre los perfiles axiales de Tew, n. y n, para los distintos
niveles debe hacerse para la columna directa y la columna inversa de forma
independiente, ya que se observan comportamientos diferentes.

1) Columna directa: Los perfiles axiales de las poblaciones del nivel 5p-4s considerado
(Figura 4.36) y niveles nd-4p (Figuras 4.37-4.40) presentan un crecimiento de sus
poblaciones desde el final de la columna hacia el gap del excitador, al igual que sucede
con la temperatura de excitacion (Figura 4.5) y la densidad electronica (Figura 4.18).
Este resultado indica que la poblacion de dichos niveles esta controlada por colisiones
con los electrones desde niveles inferiores. Sin embargo, para los niveles
correspondientes a los estados mas bajos del sistema atémico, su comportamiento es
diferente con respecto a la densidad y temperatura, presentando un perfil practicamente
plano lo que parece mostrar que en su poblacion interviene algin otro proceso.

Sa [10] desarrolld un modelo tedrico para comprender las modificaciones que
experimentaba la cinética de un plasma de onda de superficie con el incremento de la
presion, encontrando que la poblacion de los iones moleculares a presion atmosférica no
puede despreciarse, jugando un papel importante en la cinética de estas descargas. La
reaccion en la que intervienen los iones moleculares es la denominada recombinacion
disociativa

A" +e o Ar+Ar (4.2)

dando lugar a un atomo en estado fundamental y otro en estado excitado, de manera que
dicho proceso participa en la poblacion de estados excitados. Algunos autores
consideran que los a&tomos excitados obtenidos a partir de dicha reaccion corresponden a
niveles 4p [11-13]. Sin embargo un modelo colisional-radiativo desarrollado en nuestro
grupo de investigacion para este tipo de plasma puso de manifiesto que la
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recombinacion disociativa también contribuye a la poblacion de los niveles 4p aunque
en un porcentaje mucho menor que a la de los niveles metaestables [4-5]. A esto hay
que afiadir los resultados encontrados por Castafios-Martinez et al. [14] tras su estudio
de la influencia de los iones moleculares en los procesos de recombinacion en volumen
en plasmas de onda de superficie a presion atmosférica (Figura 4.41). Dichos resultados
muestran que a temperatura de gas inferiores a 1500 K, la poblacion de iones
moleculares supera a la de iones atdmicos, de ahi, que una baja temperatura de gas en la
descarga favorezca la formacion de iones moleculares y, consecuentemente, los
procesos de recombinacion disociativa y una contribucion no despreciable de dicho
proceso a la poblacion de los niveles 4p.
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Figura 4.41 Variacion de la densidad calculada para tres tipos de particulas cargadas en funcién de la
temperatura del gas, para T, = 10 500 K en Ar a presion atmosférica [14].
(n. densidad electronica, n; densidad iones atémicos, n, densidad iones moleculares)

Si observamos el perfil de la temperatura del gas (Figura 4.11), el valor de la
misma decrece hacia el final de la columna de plasma, tomando valores inferiores a
1500 K. Consecuentemente con ello, la poblacién de iones moleculares se incrementa
hacia el final de la columna, lo que el proceso de recombinacion disociativa contribuye
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a poblar los estados 4p y, de esta forma a compensar la menor poblacioén por colisiones
con los electrones en posiciones lejos del excitador, dando lugar a que la poblacion de
estos niveles presente un perfil axial practicamente plano.

2) Columna inversa: el mismo comportamiento que presentan los niveles nd-4p en la
columna directa para ambos flujos de 0.25 y 1.00 L/min es observado en la columna
inversa. Sin embargo, para las lineas 706.7 nm (4p-4s) y 430.0 nm (5p-4s) el
comportamiento es diferente. Asi, para el nivel 4p (706.7 nm) su poblacion es
significativamente superior a 1.00 L/min, lo que no sucede con la densidad electronica y
las temperaturas de excitacion y del gas. Esta diferencia de poblacion es menor para la
linea 430.0 nm. En la columna inversa, la temperatura del gas es inferior en toda
posicion a lo largo de la columna de plasma para 1.00 L/min, mientras que para 0.25
L/min s6lo sucede al final de la columna. Por ello, se puede suponer un aumento de la
concentracion de iones moleculares (Ar;") para el flujo de 1.00 L/min respecto de 0.25
L/min, favoreciéndose, en mayor grado, el proceso de recombinacion disocitaiva;
contribuyendo, dicho proceso, de forma significativa a la poblacion del nivel 4p (706.7
nm). Para el nivel 5p (430.0 nm) esta contribuciéon es menor, por lo que la diferencia
entre las poblaciones a 0.25 y 1.00 L/min es mucho menor que para la linea 706.7 nm.

4.5 Densidad lineal de potencia. Resultados experimentales

Cuando la descarga estd contenida en una cavidad electromagnética o entre dos
electrodos, el valor de la potencia absorbida por unidad de longitud, denominada
densidad lineal de potencia y representada por L (Wem™), puede controlarse
modificando la estructura de la cavidad o la distancia entre electrodos, manteniendo
constantes el resto de condiciones operativas como el flujo del gas y la potencia
aplicada. En plasmas de onda de superficie, esta densidad de potencia depende
fundamentalemente de la potencia absorbida por la descarga.

En el caso de un plasma generado por onda de superficie, la potencia
absorbida por el plasma es igual a la potencia transferida desde la onda
electromagnética al plasma y se expresa también como L [15]. Por ello, L es
considerada como una estimacion de la energia disponible en la descarga y los procesos
que tienen lugar en la misma (cinética) dependen de este valor. Tal y como ya se ha
expuesto a lo largo de este capitulo, en plasmas de onda de superficie a presion
atmosférica, son los electrones los que controlan los procesos de excitacion-ionizacion
[2,16], lo cual establece una relacion entre el valor de L y la densidad electronica. De
esta forma, de acuerdo con los estudios tedricos sobre plasmas de onda de superficie
[15], la densidad lineal de potencia (L) puede considerarse como un pardmetro
fundamental en la modelizacion tedrica de la distribucion axial de los pardmetros del
plasma (temperaturas y densidades).
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Una columna de plasma producida por una onda de superficie adquiere una
longitud / para un valor de potencia absorbida P, de manera que para dicha columna
puede definirse un valor de densidad lineal de potencia media que se representa por L y
que puede escribirse como

abs (4.3)

con Py, en Wy lencm.

En un plasma de este tipo, un aumento de la potencia suministrada da lugar a un
incremento de la longitud de la columna (A/) y un nuevo segmento de plasma es creado
cerca del excitador mientras que la columna ya existente es simplemente desplazada en
direccion a la salida del gas (Figura 4.42). Este nuevo segmento de longitud A/ absorbe
una determinada potencia dada por

Pabs(AI) = Pabs(l + Al) - Pabs(D (44)
Pabs (Al)
I/ + + 1
_ I A } ......
) I+ Al ]

Figura 4.42 Esquema en el que se observa la porcién de columna de plasma (Al) que absorbe una
potencia P,,,(Al).

De esta forma, se puede obtener un valor de L para la columna de plasma de
longitud A/, teniendo por expresion

abs (Al) (4 5)

Si para una columna determinada dividimos su longitud en segmentos A/;, A/,
Als..., todos ellos iguales, podemos considerar A/ = Az y obtener, asi, el valor de la
densidad lineal de potencia media para cada segmento de plasma desde el gap hasta el
final de la columna (Figura 4.43).
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Pabs( All)

Figura 4.43 Division de la columna de plasma en intervalos de longitud Alj= A, = Al; =.....Al

Cuando A/ = Az tiende a cero, en el limite, se obtiene el valor de L para cada
posiciodn z a lo largo de la columna de plasma, pudiendo escribir

_ db,,
L(z)= = (4.6)

Mediante este procedimiento de dividir la columna en intervalos A/, todos ellos
iguales, y calculando la potencia absorbida para cada uno de ellos, podemos obtener, de
forma aproximada, el perfil axial de L a lo largo de la columna de plasma. En la Figura
4.44 aparecen representados los valores de L tomando intervalos de 0.5 cm a lo largo
de la columna de plasma. El plasma considerado corresponde a la columna directa
obtenida para un flujo de 0.25 L/min y una potencia incidente de 300W, por lo que la
potencia absorbida, en dicha columna, fue de 150 W, alcanzado el plasma una longitud

de 16.5 cm. Dichos valores se ajustaron a una curva, la cual corresponde al perfil axial
de L(2).

Observando la Figura 4.44 puede apreciarse que el valor de L no es constante a lo
largo de la columna de plasma, sino que su valor tiende a disminuir hacia el final de la
columna, tal y como acontece en plasmas mantenidos por una onda de superficie [17-
19]. La funcién analitica que se ajusta al perfil axial de la densidad lineal de potencia
encontrada experimentalmente para la columna descrita viene dada por la expresion

_ _L 0.37
L(z)= 12.5(1 16'5j (4.7)

conzencmy L en Wem™. Esta funcion tiene la misma forma que la encontrada por
Nowakoska et al. [15] a partir del modelo tedrico desarrollado para una columna de
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plasma generada por una onda de superficie y en la que la temperatura electronica y la
temperatura del gas son diferentes, lo cual también sucede en nuestro caso.

z (cm)
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
16 L | L | L | L | L | L | L | L | L | L 16
14 - 14
124 == - - 12
;\;; 3 _ L
~ T—=_
‘= 10 . L@ L 10 —
g - ‘
S -~ £
B =~ Q
~ 8- T -8 3
= N—
= = L
6 A, 6 ’[:]\
- N—
= I ~
4 - i - 4
2 - -2
o+ 7+——7—+0
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Al (cm)

Figura 4.44 Representacion de valores de L a intervalos Al y funcion de ajuste L(z).

La expresion (4.7), obtenida para la columna creada en las condiciones
anteriormente mencionadas, puede generalizarse para cualquier columna de plasma
generada por una onda de superficie, escribiendo

/

L(z)= @i[l —ijﬂ_lj (4.8)

donde P, , en W, es la potencia absorbida por una columna de longitud /, siendo ¢ el

abs >
exponente que relaciona / con P, (ec. 2.4); expresion que es independiente del flujo
(ver Anexo 3). Para plasmas generados utilizando una surfaguia como dispositivo
excitador, la potencia absorbida por el plasma se divide por igual a un lado y otro del

dispositivo, y en este caso PY = P,/2. De esta forma, los valores de L para las

abs

columnas directa e inversa a flujos de 0.25 y 1.00 L/min, vienen dados en las Figuras
4.45 y 4.46. Se observa como para la columna directa, el valor de L es superior para el
caso de 0.25 L/min, pero en la columna inversa lo es para el flujo de 1.00 L/min.
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Figura 4.45 Perfiles axiales del valor de L para las columnas directas a flujos de 0.25 y 1.00 L/min.
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Figura 4.46 Perfiles axiales del valor de L para las columnas inversas a flujos de 0.25 y 1.00 L/min.
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Calzada et al. [20] calcularon el valor de la densidad lineal de potencia media

(L) para una columna de plasma de onda de superficie de Ar generada a presion
atmosférica, utilizando una guia-surfatron como dispositivo excitador. Dicho
dispositivo lanza la onda en un solo sentido que corresponde con el mismo de
circulacion del gas plasmogeno, credandose una pequefia columna de plasma dentro del
dispositivo excitador y cuya longitud no fue medida dada la imposibilidad de acceder al
interior de dicho acoplador. Por ello, los valores de L calculados por dichos autores
deben considerarse sobreestimados, dado que la potencia absorbida fue dividida entre la
longitud de la columna de plasma que solamente era observable. En la Tabla 4.2
aparecen los valores calculados en [20] y los calculados para las columnas directas de
plasmas generados con un flujo de 0.25 L/min y potencias acopladas por la surfaguia de
50, 100 y 150 W. Si observamos dicha tabla y teniendo en cuenta la sobreestimacion en
[20], los valores que aparecen en ella son del mismo orden. Este resultado es una
evidencia mas de que las columnas de plasma de onda de superficie son iguales,
independientemente del dispositivo acoplador utilizado, siempre y cuando se generen en
las mismas condiciones experimentales de flujo de gas, didmetro del tubo de descarga y
potencia aplicada.

Tabla 4.2 Valores de L obtenidos para una columna de plasma generada por un dispositivo tipo guia-
surfatron y los obtenidos en este trabajo para una columna directa. en iguales condiciones operativas de
potencia de microondas y flujo de gas. L tomados de [20].

Potencia (W) L*(Wem™) L (Wem™)
50 11.8 6.8
100 12.9 8.2
150 13.5 9.1

Dado que L es una medida de la energia disponible en la descarga y en plasmas a
presion atmosférica los electrones son las particulas que fundamentalmente controlan la
cinética interna global de la descarga, es l6gico suponer que el comportamiento de n, y
n, (densidad de estados excitados) debe ser el mismo que el de L [20].

Si comparamos el valor de L para las columnas directa e inversa a diferentes
flujos (Figuras 4.45 y 4.46) observamos como su valor y perfil es practicamente el
mismo cuando el flujo utilizado para generar el plasma es de 0.25 L/min. Sin embargo,
para 1.00 L/min, el valor de L para la columna inversa es superior al de la columna
directa, ademas de serlo también respecto de la columna inversa a un flujo de 0.25
L/min. Dado que L es una medida de la energia disponible en la descarga, estos
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resultados nos dicen que dicha energia es superior en la columna inversa para un flujo
de 1.00 L/min que para la misma columna a un flujo inferior de 0.25 L/min.

De esta densidad lineal de potencia dependen los procesos de excitacion e
ionizacion en la descarga, de ahi que de la comparacion entre los perfiles de las
poblaciones de los estados excitados (excitacion) y la densidad electronica (ionizacion)
con el de L se puede extraer informacion de la cinética en el plasma.

Si comparamos el perfil de L con el de la densidad electronica (Figuras 4.47 y
4.48), observamos que en todos los casos n, y L presentan un perfil axial creciente hacia
posiciones cercanas al excitador. Para el flujo de 0.25 L/min, los valores de L para las
columna directa e inversa son practicamente iguales, lo que también sucede con los
valores de la densidad electronica. Sin embargo, para el flujo de 1.00 L/min, un
incremento de L para la columna inversa no se traduce en un incremento de la densidad
electronica para la misma, de ahi, que la cinética del plasma en la columna inversa
pueda considerarse diferente a la cinética en la columna directa, tal y como ya hemos
discutido en la seccion (4.42).

20 8.0

-72

- 6.4

5.6

4.8

4.0

-3.2

L (Wcm'l)

2.4

- 1.6

0.8

0.0

z (cm)

Figura 4.47 Perfiles axiales de L para las columnas directa ¢ inversa a un flujo de 0.25 L/min para su

comparacion con los perfiles de #, en iguales condiciones.
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Figura 4.48 Perfiles axiales de L para las columnas directa ¢ inversa a un flujo de 1.00 L/min para su
comparacion con los perfiles de 7, en iguales condiciones.

Si comparamos los perfiles de L con los de las poblaciones de los niveles
excitados 5p-4s (Figura 4.36) y nd-4p (Figuras 4.37-4.40), observamos que el
comportamiento con L es el mismo. De esta forma, se puede concluir que para la
columna directa, la energia disponible en la descarga se utiliza tanto para proceso de
ionizacion (creacion de electrones) como para procesos de excitacion (poblacion de
niveles). Sin embargo, en la columna inversa, los procesos de excitacion se ven
favorecidos frente a los procesos de ionizacion.

4.6 Conclusiones

En este capitulo se han presentado los perfiles axiales de los parametros del
plasma como la temperatura de excitacion, temperatura del gas y densidad electronica.
Los resultados muestran que para el flujo de 0.25 L/min, los valores de Ty, T y ne
pueden considerarse iguales para las dos columnas, a diferencia de lo que sucede para el
flujo de 1.00 L/min, en el que el valor de dichos parametros difiere ligeramente entre la
columna directa que en la inversa.

Para la densidad del estado fundamental, éste muestra un valor independiente del
flujo para la columna directa, mientras que en la columna inversa la poblacién es
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superior para 1.00 L/min que para 0.25 L/min, lo cual estd en acuerdo con el
comportamiento de la temperatura del gas para ese mismo flujo y en la columna inversa.

La densidad de poblacion de los estados excitados se ha medido para niveles
representativos de las transiciones 4p-4s, 5p-4s y nd-4p (conn =4, 5, 6 y 7), obteniendo,
para todos ellos, el mismo valor de poblacién y, por tanto, independencia con el flujo de
gas de la columna directa. En el caso de la columna inversa, la densidad de poblacion es
significativamente superior en el caso de 1.00 L/min para el menor nivel de energia
estudiado, perteneciente a las transiciones 4p-4s, de forma similar a como ocurre con la
densidad de poblacioén del nivel fundamental. La independencia con el flujo se hace
patente para los niveles energéticos mas superiores.

Se ha medido por primera vez, de forma experimental, la denominada densidad
lineal de potencia, la cual es una medida de la energia disponible en la descarga,
destacando como resultado que su mayor valor para el fluyjo de 1.00 L/min y en la
columna inversa no se traduce, en estas condiciones, en una mayor densidad electronica,
por lo que una parte de dicha energia tiende a favorecer los procesos de excitacion
frente a los de ionizacion.
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Conclusiones

En este trabajo de Tesis nos propusimos como objetivo profundizar en el
conocimiento de un plasma de onda de superficie creado mediante un dispositivo
surfaguia a presion atmosférica y con un flujo continuo de argén, mostrando este
plasmas la peculiaridad, frente a los POS generados con otros dispositivos, de su
distribucion a un lado y otro de la surfaguia, dando lugar a dos columnas de plasma.
Entre estas dos columnas, la diferencia estd en que en una de ellas el sentido de
propagacion de la onda de superficie y el gas es el mismo (columna directa) y en la otra,
dichos sentidos, son opuestos (columna inversa).

La investigacion de este tipo de descarga se ha dirigido al estudio de la
influencia del flujo y de la potencia absorbida sobre la longitud de la descarga, la
distribucion axial de los parametros caracteristicos del plasma (7ex, T, 1o, 1y 1) y €l
calculo experimental del perfil axial de la densidad lineal de potencia y su relacion con
los valores encontrados con 7.

Para cada uno de estos aspectos, los resultados encontrados han sido los
siguientes:

1) Influencia del flujo y de la potencia absorbida sobre la longitud del plasma

La observacion de la variacion de la longitud de la columna de plasma con el
flujo ha puesto de manifiesto que un aumento del flujo produce siempre una
disminucion de la longitud de la columna inversa, lo que se debe al efecto de la
conveccion, de forma que la propagacion del flujo de potencia de la onda no se ve
favorecido por la circulacion del flujo en sentido opuesto al de la onda. Por otra parte,
para la columna directa, su acortamiento se inicia a flujos superiores a 5.00 L/min, para
mantenerse constante a partir de los 10 L/min. El calculo del nimero de Reynolds para
flujos que han abarcado el intervalo de 0.25 hasta 20.00 L/min ha puesto de manifiesto
que el comportamiento de la longitud con el flujo esté relacionado con el régimen en el
que circula el gas. Asi, el acortamiento de la columna directa, observado a 5.00 L/min
corresponde con el flujo a partir del cual el régimen de circulacion del gas entra en un
estado transitorio entre laminar y turbulento, hasta que a flujos superiores a 9.00 L/min
el régimen pasa a ser totalmente turbulento manteniéndose constante la longitud de la
columna directa. En cuanto a la influencia de la potencia absorbida sobre el flujo, se ha
obtenido que la relacidén no es lineal sino que sigue la forma de una funcidn analitica de
expresion [ = B P, que permite conocer la longitud que adquirira una descarga para
un valor dado de potencia absorbida; en dicha expresion la constante “B” depende del
flujo y del sentido de éste respecto del de la onda de superficie. Sin embargo el
exponente “t” es independiente del valor del flujo y de su sentido.
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2) Perfiles axiales de los parametros caracteristicos del plasma: temperaturas y
densidades. Densidad lineal de potencia

La temperatura de excitacién muestra en todos los casos un valor creciente desde
el final de la columna hacia el gap del dispositivo excitador. Por otra parte, sus valores
para la columna directa e inversa pueden considerarse iguales, independientemente del
flujo, aunque para 1.00 L/min los valores de T, son ligeramente inferiores a los
correspondientes a 0.25 L/min.

En el caso de la temperatura del gas, para 0.25 L/min, el comportamiento de sus
perfiles axiales para las dos columnas es el mismo que el encontrado para la temperatura
de excitacion. Sin embargo, al aumentar el flujo a 1.00 L/min, en la columna inversa, el
gradiente del perfil es superior respecto del de la columna directa. La comparacion de
los valores de 7, para ambos flujos muestra que para la columna directa, los valores
encontrados son iguales (independientes del flujo) pero no para la columna inversa, en
la que dichos valores son inferiores para el caso de un flujo de 1.00 L/min.

La densidad electrénica muestra un perfil simétrico respecto del gap de la
surfaguia para un flujo de 0.25 L/min, lo que no ocurre para un flujo de 1.00 L/min,
mostrando la densidad valores algo inferiores respecto del flujo 0.25 L/min a lo largo de
toda la columna de plasma.

En cuanto a las densidades de poblacion, hay que distinguir entre la poblacion
del estado fundamental y de los estados excitados no metaestables:

a) Para el estado fundamental, la poblaciéon de éste en ambas columnas es
superior para el flujo de 1.00 L/min, lo que esta de acuerdo con el valor de 7,
encontrado. Por otra parte, a 0.25 L/min, el perfil puede considerarse
simétrico respecto de la surfaguia, pero no asi para 1.00 L/min, en el que el
gradiente que presenta el perfil de 7, en la columna inversa es
significativamente mas elevado que para la columna directa.

b) En el caso de las poblaciones de los estados excitados, los perfiles axiales
dependen de la energia de excitacion del nivel. Asi, para los niveles
superiores Sp-4s y nd-4p, las poblaciones toman el mismo valor
independientemente del flujo, pero en la columna inversa, la poblacion es
mas elevada para 1.00 L/min que para 0.25 L/min.

Una comparacion entre las densidades de poblacion y los valores de T, y n. han
mostrado que la poblacion de los niveles superiores (5p-4s y nd-4p) se realiza por
medio de colisiones con los electrones de la descarga desde niveles excitados inferiores.
Sin embargo, en el caso de niveles inferiores (4p-4s), a la poblacion de los mismos,
también contribuye el proceso de recombinacion disociativa (Ar," + e — Ar+Ar).

Se ha calculado, por primera vez y de forma experimental, la densidad lineal de
potencia (L) para las columnas directa e inversa; densidad de potencia que es una
medida de la energia disponible en la descara y de la que dependen los procesos de
excitacidn-ionizacion que tienen lugar en la misma. Este calculo ha dado lugar a la
obtencion de una funcidon matematica que permite obtener el perfil de L con z a lo largo
de una columna de plasma; expresion que es funcidon, ademas de la posicion z, de la
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potencia absorbida por el plasma y de la longitud de éste. La comparacion entre los
valores de L en la columna inversa para 1.00 L/min no se traduce en un mayor valor de
densidad electronica, favoreciéndose, en este caso, los procesos de excitacion frente a
los de ionizacion.

Finalmente afiadir, que estas conclusiones muestran que la investigacion en esta
direccion no ha finalizado, necesitando continuar en estudio del comportamiento de los
POS generados mediante surfaguia para flujos superiores a los considerados en esta
Tesis Doctoral.
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Anexo 1

Surfaguia

La surfaguia es un dispositivo de microonda que lanza ondas electromagnéticas
de superficie con simetria azimutal que se propaga en una barra de dieléctrico junto a la
columna de plasma. En el caso en que la potencia de microondas sea suficientemente
elevada, la onda de superficie puede mantener la columna de plasma. Esta columna de
plasma junto con el dieléctrico envolvente, constituye el medio de propagacion de la
onda: el lanzador es un excitador localizado desde el que emerge la onda que se propaga
a lo largo de la columna de plasma.

Como muestra la Figura Al.1, la surfaguia esta constituida por una seccion de
guia de onda rectangular en la que la altura decrece simétricamente hacia el eje de la
abertura del lanzamiento de onda. Esta abertura es un orificio circular practicado a los
dos lados de la guia de onda, permitiendo al tubo de descarga atravesarla
perpendicularmente a su eje principal. El sistema de adaptacion de impedancias esta
formado de un solo elemento, un piston de cortocircuito movil, que permite optimizar la
potencia transferida al plasma.

La orientacion del campo eléctrico del modo fundamental en la surfaguia es tal
que, proximo a la abertura del lanzador, estd dirigido principalmente paralelo al eje del
tubo de plasma. Otra caracteristica del modo fundamental del campo eléctrico es que la
intensidad, en la direccion perpendicular al eje de la guia de onda, varia como el coseno
de la direccion transversal. Asi en orden a asegurar una buena eficiencia del lanzador,
para una onda de superficie con simetria azimutal, la variacion de la intensidad del
campo eléctrico en las proximidades de la abertura debe ser pequefia y constante. Esto
implica que el cociente R/a sea pequefio, donde R es el radio exterior del tubo de
descarga y a el didmetro de la abertura de la surfaguia. Fuera de las condiciones
indicadas la eficiencia del lanzador disminuye. El limite practico estd cuando el
diametro de la abertura del lanzador es aproximadamente un cuarto del ancho de la guia
de onda. En nuestras condiciones experimentales el didmetro exterior del tubo de
plasma es de 4 mm y el de la abertura de 5 mm.

La surfaguia envia la potencia de la onda electromagnética hacia un lado y otro

de la misma. Asi, la columna de plasma se extiende fuera de la guia de ondas dando
lugar a dos columnas de plasma simétricas.
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Figura A1l.1 Fotografia de las dos columnas de plasma de Ar generadas por la surfaguia.
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La longitud de una columna de plasma producido por ondas de superficie, para
unas condiciones dadas, crece con la potencia transferida desde el lanzador [1].
También la densidad electronica a lo largo de la columna de plasma, disminuye
(aproximadamente de forma lineal) lejos del lanzador, hasta un valor minimo que
determina el final de la columna. Este valor minimo de la densidad electrénica esta
relacionado con las condiciones de propagacion de la onda de superficie

f<fre(14gg) " (Al.1)

donde f'es la frecuencia de la onda, f,. es la frecuencia de los electrones del plasma y ¢,
la permitividad relativa del tubo de descarga. Esta relacion asume que el plasma es frio
y poco colisional y el valor minimo de la densidad electronica se alcanza cuando El
valor minimo es cuando f,. es (1 +¢g;) ” . A medida que la presion del gas aumenta tal
que la frecuencia de colision electron-neutro (v) no es mucho menor que w = 2xf; el
valor minimo de f,. aumenta.

De forma cualitativa el funcionamiento de la surfaguia y del plasma se puede
conocer a través de la consideracion de su circuito equivalente [2].

Circuito equivalente

Para este proposito, se considera el plasma dividido en tres segmentos diferentes,
en los que no se observa discontinuidad [3]:

A) La parte de la columna de plasma localizada dentro de la guia de onda: si
bien representa una pequefia porcion de la columna de plasma, constituye un
obstaculo en la surfaguia.

B) Dos columnas de plasma extendiéndose fuera de la guia de onda, a ambos
lados de ésta: estas columnas estan de hecho mantenidas por la propagacion
de dos ondas de superficie separadas, una onda emergiendo a cada lado de la
surfaguia.

A) Seccion de plasma contenida en la guia de onda se considera como una barra de
dieléctrico de permitividad compleja. Un circuito equivalente para una barra cilindrica
de dieléctrico alineada paralelamente al campo electromagnético de modo TEy; en una
guia de onda rectangular, cuyo calculo fue realizado por [4].

Se ha demostrado [5, 6] que, en el caso de una columna cilindrica de plasma
cuyo valor medio de densidad electronica n, no exceda mas de un 5% del valor critico
de la densidad electronica n. este circuito puede reducirse a una impedancia Z, en
derivacion a la guia de onda en el plano del eje de la descarga, que suponemos con una
impedancia caracteristica Zy.
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El valor de esta impedancia, normalizada a Z, es
z,=72,/7Z0 UK/(ns+jn) (Al1.2)

con n=n,/n.,s= Vg W,n.=me, /e ydondej es el operador imaginario, V;
la frecuencia efectiva de colision electron-neutro para la transferencia de la cantidad de
movimiento, m y e la masa y la carga del electron, respectivamente, y €, la permitividad
del vacio. El valor de K viene dado por

K =aM /Tt d* A, (A1.3)

Siendo un coeficiente que depende del diametro d de la columna de plasma, la longitud
de la onda en el vacio A, y la longitud de la onda en la guia de onda A,.

La presencia del tubo de dieléctrico equivale, en este caso, a una simple
impedancia Zp en derivacion [6]. El valor normalizado de Zp, en el caso de un
dieléctrico de pérdida despreciable, es

zp=2p/Zo0-ja> [ATC 8d (5, — 1)] (A1.4)
donde & representa el espesor de la pared del tubo.

B) El circuito equivalente de la onda de superficie lanzada por el dispositivo acoplador
ha sido discutida en términos generales por Barlow y Brown [7]. La onda excitada
transporta potencia lejos del lanzador y la energia es almacenada en el campo creado
cercano al area de excitacion. La potencia transportada por la onda puede representarse
por una resistencia pura Ry y por una capacitancia Cy. En el caso de la surfaguia, una
onda de superficie idéntica es simultdneamente lanzada a ambos lados del excitador, el
circuito equivalente se muestra en la Figura Al.2. Las impedancias estan trasformadas
al plano del eje del tubo tomando como plano de referencia el de la guia de onda. Zs es
la impedancia del cortocircuito movil, en el plano de referencia. La impedancia total, en
dicho plano, la representaremos por Z,. Las potencia de microondas incidente, reflejada
y transmitida en el plano de referencia son P;, P,y P,, respectivamente. La distribucion
del campo eléctrico en la vecindad de la abertura del lanzador justifica el hecho que Ry,
y Z, se conecten en serie [8].
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Figura A1.2 Esquema de la surfaguia y el circuito equivalente.

Las pérdidas en la estructura de la guia de onda y en la pared del tubo que
contiene al plasma pueden, en casi todas las condiciones practicas, despreciarse.
Ademas, en el limite de gases a baja presion, cuando V. < wla influencia del término
“s*“ en la ecuacion (A1.2) se hace despreciable. Esto implica que todos los elementos del
circuito equivalente, excepto R, y Zo, sSon imaginarios.
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De esta forma se pueden escribir los siguientes valores normalizados
I'W=RW/Z() ZSZZS/ZOZjXS

ZD:ZD/ Zo :j XD ZP:ZP /Zo :j Xp (AlS)

Cdlculo de la impedancia_equivalente z,,

En primer lugar calculamos la impedancia equivalente de Ry, y C,, que aparecen
marcadas en la Figura A1.2 y que se representan por Z;y Z,

R,(1-/1,0)

Z =
1 2 2
I+1, o

conty, =Ry Cy (A1.6)

7, = Rw(l—zj i )
I+t, o

Calculando la impedancia total equivalente del circuito obtenemos

2R 2Rt w
7= —Y +j|X -—X ¥ Al.7
1+1 o’ ]( b 1+riva)J (AL7)
y normalizando a Z
Z 2r 2r. T, W
go=— = Tw  4ilx —Zwiw Al.S
Z, 1+t 0’ ]Lp 1+rzwa)] ( )

Finalmente, la impedancia normalizada se escribe como

1 1 1
= 4
z, z  z,

s L (A1.9)
ZS

131



Potencia de microondas transferida al plasma

La razon entre la potencia reflejada y la potencia incidente se expresa por

2
1_
£ |2 Yo (A1.10)
P |1+y,

l

siendo yr, la admitancia normalizada de la surfaguia, de expresion

1 2r : X 1 1
y‘P:Z_:—_]|:—+_+_:| (Alll)

W — W oW

1+(r co)2 FETR

w

donde r =

[IPR4) Ce, %

Los parametros “r” y “x” son los unicos necesarios, que deben ser determinados,
para caracterizar la potencia transferida por la onda al plasma.

En [2] se hace un estudio detallado de la dependencia de la columna del plasma
con la frecuencia aplicada, asi como con el hecho de que la guia de ondas que
constituye el lanzador también es dispersivo. A consecuencia de esto, los valores
normalizados de todas las impedancias que aparecen en el circuito equivalente de la
surfagia dependen de la frecuencia aplicada y, consecuentemente, también la potencia
que la onda transfiere al plasma. Con el fin de salvar esta dificultad, para determinar r y
X, se puede utilizar un método semiempirico que detallamos a continuacion.

La impedancia caracteristica de una onda de superficie puede definirse como

donde U =["E,(r) dr (Al.12)

w

UZ
=5
siendo E, (r) la componente radial de la intensidad del campo eléctrico y P el flujo de
potencia axial. Moisan et al. [2], analizan la representacion tipica de la impedancia en
funcion de la densidad media del electron para una frecuencia dada de la onda. En ella
se aprecia que para valores de la densidad electronica iguales a 5 veces el valor del
limite de propagacion de la onda de superficie, la impedancia de la onda de superficie

Ry no cambia mucho. Se han hecho calculos que demuestran que el valor de la
impedancia Z, de la parte de la columna del plasma contenida en la guia de ondas es
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pequefia comparada con Ry,. Esto explica que, para (f,. / /) > 3, el balance de potencia
en la surfaguia no varie significativamente con los cambios en los parametros del
plasma. De todo ello, se deduce que una buena aproximacion para la impedancia de la
onda de superficie es [9]

Ry=A (foe /f*) 7" (A1.13)

donde A; es una constante independiente de la frecuencia y potencia, con k
comprendida entre los valores 0 < k < 1. Si n,(0) es la densidad electronica a la salida
del lanzador, Ry, es proporcional a f 2K e (0) -k

La potencia de la onda disipada en el plasma es proporcional al nimero total de
electrones de la columna plasma N, [10 —13]

Pabs O':Ne

N, = [n(0)ar, =n(0)7, (Al.14)

Pups oc Nooc n0) V, o n0) [

y por tanto
1(0) o Pavs /1 (A1.15)

donde V), y [ son el volumen y la longitud de la columna de plasma, respectivamente.

La dependencia de / con la potencia absorbida, para varias frecuencias, se deduce
experimentalmente [14], obteniéndose una ley empirica de la forma

I=A f ™ Py (A1.16)
donde A es una constante independiente de la frecuencia. Ademas, se asume que la
potencia de microondas que llega al lanzador se disipa en el plasma, representdndose
dicha potencia por P (Pws = Pi — P,), siendo los valores de “m” y “t” los
comprendidos en los siguientes intervalos: 1 <m <2 y 0.5<t<l.

La impedancia de la onda de superficie, a partir de las ecuaciones (Al.15) y

(A1.16) y normalizada a una potencia absorbida Pabso, puede escribirse

1{WO': f(27m)k (Pabs/PabsO)ik(lit) (A117)
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Para el modo fundamental TEy; en una guia de ondas rectangular, tenemos

2
Z,=m|1- (Lj (A1.18)
f
. . , 1 R,
donde 1 es la constante de impedancia en el vacio— = ————.
n f(z m )k

Finalmente, normalizando
(2-m) & ,1/2 -k (1-1)
r=Rr,| L 1—(£j L (A1.19)
f‘c f Pabs ’

De forma similar se obtienen relaciones para X, y wt, en funcion de la
frecuencia y la potencia absorbida, siendo sus expresiones

(1-m) ,1/2 (e-1)
wex 2] [T ()
P fc f Pabso

(2-m )k +1 P ~k(1-1)
wt, =27fR.C, = T,| L e
7 P

abs 0

> (A1.20)

La frecuencia aplicada se ha normalizado a f;, frecuencia disefiada para el modo
fundamental de una guia de onda estandar. Los parametros “m” y “t” se obtienen
experimentalmente observando la dependencia de la longitud de la columna de plasma
con la frecuencia y la potencia, mientras que k resulta del calculo de la impedancia de
Ry, con la densidad del electron. Los parametros Ry, Xy y Ty se obtienen por ajuste del
sintonizador y frecuencia caracteristicas a los datos experimentales.

Este modelo de circuito equivalente esta en buen acuerdo con los resultados
experimentales, pues se obtiene en efecto que ry y X, varian con la frecuencia y la
potencia transferida al plasma [2].

Por la simetria del circuito equivalente propuesto, podemos concluir que ambas

columnas de plasma reciben la misma potencia y ésta junto con la frecuencia de
microondas son los factores que determinan la longitud de la columna de plasma.
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Anexo 2

Régimen de circulacion del fluido: velocidad del gas
en estado de plasma y nUmero de Reynolds

La temperatura del gas, previa al encendido del plasma, es la temperatura
ambiente y se calienta en estado de plasma, incrementdndose su velocidad axial para
mantener la conservacion de la masa.

Velocidad del gas en estado de plasma

La velocidad media de un fluido que circula por una conduccién se puede

expresar como
— 1]
v = — A2.1
S (A2.T)

donde @, es el flujo por unidad de volumen y S la seccion de la conduccion (x ).

El flujo por unidad de volumen (@) depende de la temperatura y de la presion del
fluido. Dicho flujo por unidad de volumen en condiciones estandar, es decir a presion
(Pes) de 101 325 Pa y temperatura (7) igual a la temperatura exterior al plasma (7cxt),
se representa por @ y se expresa en L/min.

Para expresar la velocidad media en funcién de @, usamos el flujo por unidad de
masa, @, que permanece constante y, teniendo en cuenta que @, estd relacionado con
@, mediante la densidad, podemos escribir

o = P g (A2.2)

0

Por otra parte, aplicando la ecuacion de los gases perfectos PV=n R T, podemos
expresar las densidades en funcionde Py T

°S PC‘S T
pﬂ; == (A2.3)

ext
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y de esta forma la ecuacion (A2.2) quedaria como

P.T
D= - ¢ (A2.4)
PT

ext

Finalmente, sustituyendo &, en (A2.1), se obtiene la velocidad media del fluido para
una temperatura 7'y presion P en funcion del flujo medido en condiciones estandar

— o P.T
vV = & A2.5
nrl PT ( )

ext

Para un plasma a presion atmosférica P = P, y temperatura 7 = Ty, la velocidad toma la
expresion
o T,

2
nr- T

ext

v =

(A2.6)

que seria la velocidad del gas en estado de plasma y en funcion de la temperatura del
gas. Esta expresion de la velocidad ha sido la utilizada en el Capitulo 2 de esta memoria
a la hora de calcular el perfil axial de la velocidad del gas plasmdgeno en funcion del
flujo y ha sido también utilizada por diversos autores en el desarrollo de modelos
tedricos para plasmas [1-4].

Régimen laminar y turbulento. Numero de Reynolds.

El numero de Reynolds, A re, indica si el flujo de un fluido circula por la
conduccion en régimen laminar o en régimen turbulento. Dicho nimero de Reynolds
tiene por expresion
_2rpv

Y

siendov la velocidad media en la seccion de la conduccion, “r” el radio de la misma yp
y 1 la densidad y viscosidad del fluido, respectivamente.

NRe

(A2.7)

El régimen laminar de un fluido se establece para un valor de Ag. inferior a
2000. Para valores comprendidos entre 2000 y 3000 se corresponde con la region de
transicion entre un régimen laminar y un régimen turbulento y para valores de A e
superiores a 3000, el régimen es totalmente turbulento.
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La expresion (A2.7) puede escribirse en funcion del flujo sin mas que sustituir v
por la ecuacion (A2.6), quedando de la forma

2MP_ &
e T, R 1 (T,)

Ny, (T,) = (A2.8)

que representa el nimero de Reynolds en funcion del flujo y de la temperatura del gas.
Dicha expresion ha sido utilizada por Arnoult et al. [3] y en la que M es la masa
atomica del Ar (40.10° Kg . mol™) y R la constante de los gases. # (T, o) es la viscosidad
del Ar a la temperatura del gas expresado en Pa's y cuyos valores se han tomado de [5].

Variacion del numero de Reynolds a lo largo de la columna de plasma.

Se ha calculado el nimero de Reynolds a lo largo de las columnas directa e
inversa para los flujos 0.25 y 1.00 L/min. Los resultados se muestran en las Figuras
A2.1y A2.2.
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Figura A2.1 Distribucion axial del nimero de Reynolds a lo largo de las columnas directa e inversa del
plasma generado a un flujo de 0.25L/min.
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Figura A2.2 Distribucion axial del nimero de Reynolds a lo largo de las columnas directa e inversa del
plasma generado a un flujo de 1.00L/min.

En las figuras A2.1 y A2. 2 se observa que el valor del nimero de Reynolds no
permanece constante a lo largo de las columnas pero sus valores son siempre inferiores
a 2000 por lo que el régimen de circulacion a los valores de flujos considerados es
laminar y se mantiene constante par toda las columna de plasma ya sea la columna
directa o la inversa.
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Anexo 3

Densidad lineal de potencia

Para un plasma generado por una onda de superficie, la densidad lineal de
potencia se define como la cantidad de energia absorbida, por el plasma, por unidad de
longitud y se representa por L. El balance local de potencia en el plasma considera que
toda la potencia perdida por la onda en es absorbida por el plasma, de forma que se
puede escribir

L(z)= -—dﬂ;;(z) (A3.1)

donde P,s(z) es la potencia absorbida en z.

Teniendo en cuenta la ley de Lambert, el coeficiente de atenuacion de la onda (@)
se puede expresar como

1

abs

operando sobre esta ultima ecuacion llegamos a

dL@) _ 5070 {1 _ L= M} (A3.3)
d a(l) dL

Otra forma de expresar a es [1]
a(Lly=CL (A3.4)

donde Cy ¢ son constantes a determinar. Si sustituimos la expresion (A3.4) en (A3.3)
llegamos a

LL(OZ) = [e“”f —1} (A3.5)
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que puede aproximarse a esta otra forma

L(Z) _ _i -1/c
L ~[1 zj (A3.6)

donde /=(1-¢) (2cay)".El subindice cero para a'y L esta referido a sus valores en
la posicion a la posicion z = 0, considerad ésta como el gap del dispositivo acoplador.

Para conocer el valor de L(z) se precisa medir la componente del campo eléctrico
en dicho punto E, (z) (ecuacion (1.13)). Nowakowska, et al. [1] comprueban,
experimentalmente, que la variacion axial de E«(z)/E/(0) y la variacion axial de
Pavs(2)/Paps, donde P,y denota la potencia absorbida por una columna de longitud /, son
semejantes y ambas distribuciones axiales estan relacionadas mediante la ecuacion

20!0g{§’7((2)))} = IOIog[P”L(Z)} =4.34%ln(1—§j (A3.7)

r abs

encontrando una expresion que relaciona la potencia absorbida por la columna de
plasma en cualquier posicion z con la potencia absorbida en el gap (z = 0)

Py (Z) — _Z
P = (l lj (A3.8)

- | —

siendo z una variable con z = 0 en el gap, Pas potencia absorbida por una columna de
longitud /y 1t=(c—1)/c. A partir de esta relacion y utilizando la ecuacion (A3.1) se
obtiene la expresion general del valor de L con z, que toma la forma

1

abs

L(z)= tz (1—5j‘_ (A3.9)

En el Capitulo 2 se obtuvo la relacion entre la longitud y la potencia absorbida
de la forma
[= BPy' (A3.9)

siendo B una constante que depende del flujo y de la columna (directa o inversa) y
tomando t el valor de 0.73, independiente del flujo del gas plasmogeno.
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Para la columna directa de una descarga a 300 W la longitud de la misma es de
16.5 cm y la ecuacidn (A3.8) toma, en este caso, la expresion

1.37
Ea (A1) (1 - ﬂj (A3.10)
16.5

Tal y como se ha explicado en el Capitulo 4, aplicando la expresion (A3.1) a la
(A3.10) cuando Al = Az tiende a cero, en el limite, se obtiene el valor de L para cada
posicion z a lo largo de la columna de plasma, pudiendo escribir

0.37
L(z)= 137% [1—?] (A3.11)

que corresponde a la ecuacion (4.8) donde 1.37 es igual 1/t y 0.37 a (1/t -1) en dicha
ecuacion.
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