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Resumo

A perda de energia de fons na matéria é um tépico importante nao apenas
devido a sua direta aplicacao nas técnicas de analises de materiais mas também
na compreensao da interagao ion-atomo. O conhecimento preciso do poder de
freamento de fons pesados a baixas energias é cada vez mais necessario em ci-
éncias dos materiais assim como na fisica nuclear basica, como por exemplo, no
Método da Atenuagao do Deslocamento Doppler (DSAM, na sigla em inglés).
Nessa técnica, o conhecimento do poder de freamento é utilizado para determi-
nar uma referéncia temporal para o decaimento nuclear enquanto em recuo em
um substrato, tipicamente Au ou Pb. No entanto, o freamento de ions pesados
em soOlidos é ainda pouco compreendido principalmente com respeito a regiao
de baixas energias devido as dificuldades adicionais que surgem da complicada
dependéncia entre o estado de carga do projétil e sua velocidade instantanea
no freador. Como modelos teéricos nao sao capazes de fornecer fornecer previ-
soes quantitativas confidveis, os principais modelos utilizados atualmente sao
de natureza semiempirica. O principal objetivo desse trabalho se concentra
na obtencao de novos dados experimentais na regiao de energia de 100-500
keV /u.m.a., para o freamento de Ti, V, Cr, Co, Ni em Au e Ge e de Ti e Cr
em Pb. Os dados experimentais com os fons de Ti, V e Cr foram obtidos utili-
zando a técnica de espalhamento elastico, na qual o feixe priméario é espalhado
por atomos de um fino alvo (= 100ug/ sz). O feixe primario espalhado pro-
duz atomos do alvo com baixas energia em recuo numa determinada diregao.
Os experimentais com fons de Co e Ni foram obtidos utilizando um arranjo
de ToF-E (Time of Flight - Energy) que permite a medida do freamento ao
longo de uma regiao continua de energia. Nesta técnica, para a producgao de
um feixe com ampla distribuicao em energia, o feixe primario monoenergético
é espalhado por substrato de Au. Os dados experimentais foram comparados
com as previsoes da Teoria Binaria (TB) e Aproximagao de Convolugao Unita-
ria (ACU) e dos modelos semiempiricos de Ziegler, Biersack e Littmark (ZBL)

e de Northcliffe e Schilling (NS). Apesar dos modelos descreverem razoavel-

vil



mente bem os freamentos de Ti, V e Cr em Au, os dados experimentais para
o freamento de Ni em Au, por exemplo, chegam a ser 2 vezes maiores que as

previsoes de ZBL.
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Abstract

The energy loss of ions in materials is an important issue not only be-
cause of its direct applications on material analysis techniques, but also for
the understanding of the interactions. Accurate knowledge of heavy ion stop-
ping power at low energies is necessary in materials science as well as in basic
physics, e. g. in the Doppler Shift Attenuation Method (DSAM). In this
technique the knowledge of stopping power is used to determine the times-
cale for the decaying nuclei while slowing down in a heavy substrate, usually
Au or Pb. Nevertheless, the stopping power of solids for heavy ions is still
poorly known. Regarding to low energies, this is especially true due to additi-
onal dificulties arising from a complicated dependence of the projectile charge
state and its istantaneous velocity in the medium. Since theoretical models
are unable to produce reliable quantitative predictions, most models currently
in use are of semiempirical nature. The main aim of this work is to present
new experimental data in the energy range 100-500 keV /u for Ti, V, Cr, Co
and Ni ions slowing down in Au and Ge, and Ti and Cr ions slowing down
in Pb. Experimental data for Ti, V, Cr ions were obtained using the elastic
recoil technique, where a primary beam is scattered by heavy ions from a thin
target ( ~ 100ug/cm2). The scattered primary beam produces recoiling atoms
of the target at low energies and at a given direction, where it is placed the
stoppers. Experimental data for Co and Ni ions were obtained using a ToF-E
apparatus (Time of Flight - Energy detection system) which allows measuring
stopping over a continuous energy range. To produce a beam of Co, for ins-
tance, with broad energy range its monoenergetic beam is scattered away by a
Au substract. Our experimental data were compared to TB and UCA theories
and ZBL and NS semiempical models. Although there is an overall agreement
between experiment and theory for Ti, V and Cr ions, the experimental stop-
ping power for Ni in Au, for instance, is about 2 times greater than the ZBL

prediction.
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Nomenclaturas

A seguir nomenclaturas utilizadas ao longo dessa tese.

a - raio da blindagem interatémica

ap - raio de Bohr (= 0.05292 nm)

A; - massa atomica do fon (projétil)

A,y - massa atomica do atomo (alvo)

b - parametro de impacto da colisao

AFE - perda de energia do ion no meio freador (= Egery — Feom)

Ax - espessura do meio freador
dE _
dx

e - carga elementar (= 1.6 x 1071°C)

poder de freamento

E - energia do fon (projétil)

Eger - energia do feixe de ions sem o freador

E.,n - energia do feixe de fons apos atravessar o freador
h - constante de Planck (A = h/2m =J.s)

(I) - energia de ionizagao média do atomo (alvo)

1 - massa reduzida

M, - massa do ion

N - densidade atomica

Ny - niimero de Avogador

R - alcance do fon no meio freador

R, - energia de Rydberg (= 13.606 eV)

vy - velocidade de Bohr (vo = 157)

v - velocidade do fon (projétil)

v,- velocidade do ion (projétil) relativo aos elétrons do meio freador
vrp - velocidade de Thomas-Fermi (vrp :Z§/ 3v0)

71 - nimero atomico do fon (projétil)

Zs - namero atomico do atomo (alvo)

wy - frequéncia de oscilagao caracteristica do elétron atémico
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Capitulo 1

Introducao

O estudo dos processos de interacao de particulas carregadas com a matéria
é de consideravel interesse para diversas areas da ciéncia, como por exemplo
na analise e modificagao de materiais por feixe i6nico, na ciéncia espacial e na

pesquisa biomédica [1].

Do ponto de vista da fisica fundamental, a colisao fon-4tomo é um fend-
meno que engloba diversos processos, o que torna complexa sua descricao teo-
rica. Teorias e modelos semiempiricos desenvolvidos ao longo de varias décadas
ainda carecem de medidas experimentais que confirmem suas validades ou que
déem suportes para novas formulacoes conceituais. Esse desafio é reforcado
pela crescente necessidade de previsoes confiaveis. A acuracia na previsao do
freamento é um elemento importante para o aperfeicoamento de técnicas tais
como implantacao idnica, retroespalhamento Rutherford com fons pesados,
SIMS (Secondary Ion Mass Spectrometry), entre outras [2]. Nestas aplicagoes,
o freamento a baixas energias, i.e. F < 25 keV/u.m.a., é de suma importancia
e a sua descricao envolve detalhes da estrutura eletronica do ifon e do atomo.
A complexa dependéncia da velocidade de recuo do projétil e seu estados de
carga introduz caracteristicas peculiares que nao sao observados no regime de

altas energias.

Neste capitulo serao discutidos os conceitos basicos relacionados ao frea-
mento de particulas carregadas na matéria. Inicialmente serd apresentado o
comportamento geral do freamento ao longo dos regimes de energias alta, in-
termedidria e baixa. Em seguida, o freamento de ions pesados serd focado,
com énfase nas dificuldades encontradas para descrevé-lo teoricamente. Ao
final, uma pequena tabela contendo as unidades de freamento frequentemente

utilizadas sera apresentada.
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1.1. CONCEITOS INICIAIS

1.1 Conceitos Iniciais

Uma particula carregada, ao penetrar um meio material, gradualmente
transfere ao meio sua energia cinética em sucessivas colisoes com os dtomos
que compdem este meiol. A taxa de energia perdida pelo fon por unidade
de comprimento é denominada de poder de freamento (dE/dx) do meio
e também esta correlacionada com o alcance (distancia percorrida) do ion
na matéria. Em primeira analise, o poder de freamento é uma quantidade
dependente dos niimeros atomicos do fon (Z;) e do atomo (Zs) e da velocidade
do ion (v).

De acordo com a sugestao dada por Bohr [3], o freamento de ions na matéria

pode ser dividido em duas componentes:

1. freamento eletrénico: ¢é a transferéncia de energia por meio de colisoes

inelasticas entre os ions e os elétrons dos atomos.

2. freamento nuclear: ¢ a transferéncia de energia por meio de colisoes

elasticas entre os ions e os atomos.

E interessante observar que o termo freamento nuclear é inapropriado no sen-
tido que a colisao elastica ocorre entre o ion e 0 &tomo como um todo, incluindo
efeitos de blindagem eletrénica.

Por causa da pequena massa do elétron em comparacao com a do fon, o
freamento eletronico nao altera significativamente a direcao do fon. Por outro
lado, o freamento nuclear pode provocar grandes desvios na direcao inicial
do momento linear do ion, sendo responsavel pela producao de defeitos na
estrutura de materiais cristalinos.

No freamento eletréonico podem ocorrer os seguintes processos secundérios
[1]:

1. ionizagao e/ou excitacao eletronica dos atomos.

2. ionizagao e/ou excitagao eletronica do fon.

3. captura eletronica.

4. emissao de radiagao eletromagnética.

A curva do poder de freamento em funcao da energia do projétil é separada

em 3 regioes distintas. A Fig. 1.1 ilustra a curva caracteristica dos freamentos

1Por simplicidade, o projétil e os atomos que compdem o meio serdo referidos como 7on
e dtomo ao longo dessa tese.
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Figura 1.1: Curva caracteristica do freamento de ions na matéria em fungao da
energia do projétil. A abrupta mudanga no freamento eletronico prozimo a 1egido
de intersecgdo com a curva do freamento nuclear é consequéncia do modelo utilizado
para gerar a Curva.

eletronico e nuclear em fun¢ao da energia do fon. A curva é dividida em 3
regimes de energias distintas, indicadas aproximadamente. A partir do grafico
observa-se que o freamento eletronico é o freamento dominante numa ampla
regiao em energia.

A regiao III corresponde a regido de altas energias do ion (E 2 alguns
MeV /u.m.a. para ions pesados). Tipicamente nessas energias, o ion encontra-
se quase totalmente ionizado. Nessa regido, a dinamica de excita¢ao/ionizagao
das colisoes com os atomos do meio é bem caracterizada por uma tnica cons-
tante, relacionada com a energia de ionizagdo média (I) dos atomos do meio
e é possivel normalizar as curvas do poder de freamento de distintos fons para
0 mesmo meio, como apresentado na Fig. 1.2. Para energias acima de 5

MeV /u.m.a., a razao do poder de freamento pelo nimero atémico do ion ao
dE/dz
zt
relacao para diversos ions é uma das hipdteses-base do modelo semiempirico

de Northcliffe & Schilling [4].

A medida que a velocidade do ifon no material diminui, o fon gradativa-

quadrado ( ) é praticamente independente do ion. A identificacdo desta

mente passa a capturar elétrons do meio no sentindo de se neutralizar eletri-
camente. Durante o processo de captura, o projétil assume uma carga efetiva

que depende da sua velocidade instantanea. Esse processo de captura eletro-
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Freador: Aluminio

1/Z,2 dE/dx (MeV/mg/cm?®)
o

0,01 T T
1E-3 0,01 0,1 1 10

Energia (MeV/u.m.a.)

Figura 1.2: Poder de freamento de diversos ions em Aluminio. Para altas energias,
as distintas curvas variam coincidem. Previsoes extraidas do codigo SRIM2008.03
[5]. Também inclusos estao os dados experimentais do freamento de Li em Al, obtidos
da ref. [6], para ilustra¢ao da validade do cddigo SRIM2008.03 na previsio dos

freamentos nessas energias.

nica ocorre principalmente ao longo das regides I e II (ver Fig. 1.1), sendo
esta ultima caracterizada pela presenca de um maximo na curva de freamento,
conhecido como pico de Bragg. A regiao I corresponde ao regime de baixas
energias, em que v < v0Z12/3, com vy sendo a velocidade de Bohr. Modelos
teoricos |7, 8] sugerem que, nessa regiao, o freamento é proporcional a veloci-
dade do fon. Na Fig. 1.2 é possivel observar que a energia do pico de Bragg
aumenta para Z; maiores. Nas energias abaixo do pico de Bragg, o processo de
freamento passa a depender dos detalhes das estruturas eletronicas, tanto do
ion como do &tomo, e as curvas do freamento de ions distintos passam a apre-
sentar comportamentos diferentes. Apesar do modelo semiempirico utilizado
para a elaboracao da Fig. 1.2 ser pouco preciso nessas energias, a figura ao
menos ilustra as diferencas de comportamento do freamento em baixas ener-
gias em comparacao com o freamento em altas energias. Assim, essa regiao de
baixas velocidades é a mais dificil de se descrever teoricamente.

O freamento nuclear é o processo dominante apenas para £ < 25keV /u.m.a.
(Fig. 1.1), quando passa a ser superior ao freamento eletronico. Nessas ener-
gias, o estado de ionizacao do fon é praticamente nulo. Enquanto a componente
eletronica diminui com a velocidade do projétil, o freamento nuclear comeca a
aumentar rapidamente, chegando a um maéaximo e entao decaindo a zero.

O efeito sucessivo e a natureza estatistica das colisoes fon-atomo produ-
zem dispersoes na direcao inicial do fon e na energia. Efeitos dessa natureza

sao denominados de straggling angular (dispersao da dire¢ao) e straggling de
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Figura 1.3: Tlustracao do efeito de channeling (linha tracejada) em materiais com
estrutura cristalina. Acima, a trajetdria tipica numa direcdo aleatdria do material.
Nesse ultimo caso, o efeito sucessivo das colisées produz wm straggling na diregio do
momento do fon.

energia (dispersdo na energia).

Em materiais cristalinos, o ntimero de colisoes pode ser significativamente
reduzido se o projétil seguir uma trajetoria entre os planos cristalinos do ma-
terial. Esse tipo de efeito é conhecido como channeling e reflete-se num au-
mento do alcance do ion no material (ver Fig.1.3). O freamento em condigoes
de channeling ¢ um aspecto interessante para a compreensao do freamento
pois, em termos do parametro de impacto numa colisao, apenas uma regiao de

parametros de impacto é sondada nesse caso.

1.2 Panorama do freamento de ions pesados

Em comparacao com ions leves, fons pesados nao podem ser aproximados
por particulas pontuais. Sua estrutura interna deve ser levada em consideracao.
Outros aspectos a serem considerados para a descricao teoérica realistica do
freamento eletronico de fons pesados sdo: i) o movimento relativo dos elétrons
em torno do atomo e ii) a blindagem eletronica tanto do fon como do &tomo.

A Fig. 1.4 apresenta uma analise qualitativa do freamento para os freado-
res de Au e C em fungao de Z; e da energia F do ion. As linhas indicam os
limites aproximados entre os distintos processos. Pode-se notar que em bai-
xas velocidades e, principalmente, para fons pesados, varios processos estao
presentes.

Para ions que incidem com altas velocidades é razoavel considerar, em
primeira aproximagao, o elétron (do d&tomo-alvo) em repouso durante o tempo
de interagdo. A linha horizontal Correcio de Camadas (Fig. 1.4) demarca a
situagdo em que a velocidade do fon é igual & velocidade de Thomas-Fermi (
UrE :Z? ®19). Abaixo dessa linha, o movimento dos elétrons mais lentos deve

ser levado em conta para descrever a colisdao. A linha horizontal rotulada de
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Figura 1.4: Diagrama qualitativo dos processos revelantes no freamento em fun¢ao
de 71 e da energia E do projétil. A regidgo hachurada representa qualitativamente
a regido em energia de interesse nessa tese, de onde se verifica a presenca de vd-
108 processos. Diagrama superior: freador de Au; diagrama inferior: freador de C.

Modificado da ref. [1].
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Baiza Velocidade corresponde & energia em que v = vy. Abaixo dessa energia, a
velocidade do fon é menor que a velocidade orbital de todos os elétrons, exceto
os da camada mais externa. O freamento nuclear passa a ser dominante a
partir da linha rotulada por Nuclear. A linha rotulada por Blindagem delimita
a regiao acima da qual os ions estdo (ou podem ser considerados) sem seus
elétrons, e pode ser aproximado por uma particula pontual. Por outro lado,
abaixo dessa linha, o fon tende a capturar elétrons do meio e a blindagem
exercida pelos elétrons deve ser levada em conta para a descricao da colisao.
A excitacao e ionizagao do projétil tendem a se tornarem significantes quando
Zy 275. A linha rotulada Fzc. Projétil indica a borda a partir da qual espera-
se que esse processo seja significante. Assim, esse efeito é desprezivel para o
freador de Au, exceto para os fons mais pesados. Para o carbono esse efeito é
significante para todos os ions, exceto os leves.

Tanto o efeito de blindagem como o de excitagao do projétil sao processos
dependentes do estado de carga do fon. Para meios s6lidos, o conceito de es-
tado de carga requer uma clara distincao entre os elétrons do meio e os elétrons
que de fato acompanham o movimento do ion. Como ponto de partida geral-
mente recorre-se a hipotese de Bohr [3], na qual os elétrons que acompanham
o fon em sua trajetoria sao aqueles cujas velocidades orbitais sao superiores a
velocidade do ion. De acordo com esse critério, um ion pode ser considerado
totalmente ionizado se sua velocidade (no meio freador) é superior a velocidade

dos elétrons-alvos da camada K,
v > Z1vg ou E >Z?x25keV/um.a. (1.1)

Em baixas energias, o freamento de fons pesados possui um efeito peculiar.
A Fig. 1.5 mostra os dados experimentais de varios ions, com energias de 25,
100 e 200 keV /u.m.a., incidindo em carbono. Dados experimentais similares
para freadores de Al, Si e Au sao apresentados na ref. [6]. O poder de fre-
amento de um dado meio em fungao de Z; (ions distintos incidindo com a
mesma velocidade v) apresentam oscilagoes referenciadas como oscilagoes-Z;
(Fig. 1.5). A amplitude dessas oscilagdes tende a ser menor a medida que a
velocidade dos ions aumenta, e com v ~ 2vy (E~ 50 keV /u.m.a.), as oscila-
¢oOes praticamente desaparecem. As posicoes de maximos e minimos, quando
identificadas, situam-se aproximadamente nos mesmos valores de Z; indepen-
dentemente do meio freador, sugerindo que esse seja um efeito da estrutura
eletronica do fon. Efeitos de oscilagao em Z; foram observados no freamento

de fons em condicoes de channeling e mesmo nesses casos as oscilacoes sao
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Figura 1.5: Oscilagoes em Zy no poder de freamento de Carbono para ions com
E =20 keV/u.m.a. e em detalhe para E = 100 e 200 keV/u.m.a. Compilagio de
dados experimentais extraidos do banco de dados do prof. Dr. Helmut Paul [6] e da

ref. [11].

mais pronunciadas [9, 10]. Oscila¢oes no freamento também sao encontrados
em funcdo de Z,, i.e., o freamento de um fon com uma mesma velocidade

incidindo em diversos meios.

1.3 Motivacao

O grupo de Espectroscopia Gama, do DFEN-IFUSP, esta ativamente envol-
vido no estudo de estruturas nucleares. Com a capacidade de computadores
pessoais modernos, atualmente é possivel calcular, em detalhes, a estrutura de
nucleos até a camada pf, i.e., nicleos com A =~ 50. A medida experimental das
propriedades nucleares desses niicleos representa um bom teste para a validade
de modelos nucleares.

Um dos testes mais sensiveis corresponde a comparagao entre os calcu-
los tedricos e medidas experimentais dos tempos de vida de estados nucleares
excitados. Um método bastante utilizado para medidas da vida média de esta-
dos nucleares da ordem de picossegundos é o da Atenuacao do Efeito Doppler
(DSAM - Doppler Shift Attenuation Method) [12]. Um dado ntcleo excitado
em recuo, com velocidade v, emite radiacao v com energia ligeiramente des-

locada devido ao efeito Doppler. Considerando agora que esse mesmo niicleo
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Figura 1.6: FEspectros gama tipicos obtidos com o DSAM para a determinacao da
vida média de estados nucleares da ordem de ps. Os tempos de vidas determinados

pelo métodos sao (da esquerda para direita):0.392(50) ps, 0.260(22) ps e 0.182(14)
ps. Modificado da ref. [13].

excitado recue em um meio material (tipicamente um substrato de Au ou Pb),
a energia do raio-y emitido dependerd da velocidade instantanea do nucleo,
v (t), que é correlacionada com o freamento desse nicleo no substrato. Um
exemplo de espectro obtido por esse método é apresentado na Fig. 1.6. Sendo
bem conhecido o poder de freamento do nicleo em recuo no substrato, a ané-
lise da forma do espectro gama permite determinar com boa precisao a vida
média do estado nuclear. Em outras palavras, o conhecimento da dinamica
de freamento do nicleo excitado em recuo no material absorvedor permite de-
finir uma referéncia temporal, na faixa de pico-segundos, necessaria para as

medidas.

Tipicamente as velocidades iniciais desses nticleos excitados sao da ordem
de alguns porcentos da velocidade da luz, c. Nessas energias, as previsoes
quantitativas sao pouco precisas e isso acaba refletindo nas incertezas finais
das vidas médias. Portanto sao indispensaveis medidas experimentais desses

freamentos para aumentar a acuracia nas medidas com DSAM.

Em acréscimo, modelos teoéricos para o freamento de fons pesados carecem
de dados experimentais que os fundamentem ou que direcionem para novos
conceitos teoricos. Um aspecto interessante previsto por alguns modelos é a
dependéncia entre o freamento & baixas energias e a velocidade para fon pe-
sado prevista por alguns modelos|7, 8]. Dados experimentais em alguns meios
dao suporte a essa dependéncia. A validade dessa linearidade é constestada na
ref. [14]. Para meios semicondutores (como Si e Ge), essa dependéncia ¢é cla-
ramente distinta. Supostamente, a energia de gap entre as bandas de valéncia

e conducao deve afetar o freamento.

Na Fig. (1.7) sdo indicados os dados experimentais disponiveis para os
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Figura 1.7: Tabela periodica com os elementos para os quais existem dados erpe-
rimentats do seu freamento em Au. Os elementos com uma faixa cinza indicam
aqueles cujo freamento em Ge foi medido. Figura elaborada tomando como base os
dados experimentais disponiveis na ref. [6]

freamentos em Au e Ge, com base na coletanea de dados da ref. [6]. E

imediato observar que poucas medidas experimentais foram realizadas em Ge.

1.4 Unidades do Poder de Freamento

O poder de freamento é definido como a taxa de energia perdida pelo fon
para o meio por unidade de comprimento atravessado, portanto possui unidade

de forca?. Existem varias unidades adotadas para o poder de freamento e uma
dessas unidades ¢ eV /A.

Na fisica nuclear, é comum expressar a espessura de um alvo em funcao de
sua densidade superficial (em g/cm?) que ¢ diretamente relacionada com sua
espessura, em unidades de comprimento Az (cm), por sua densidade p (em
g/cm®)

(g/em®) = p x Az (1.2)
Como em geral as energias dos fons sao medidas em MeV, o poder de frea-
mento pode ser expresso em MeV/mg/cm?. Uma terceira unidade é obtida

expressando-se a densidade superficial do freador como o ntmero de atomos

2A essa forca freadora (média) associa-se um vetor no sentido contrario ao momento
linear do fon.
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Fator de Conversao ‘ Poder de Freamento em

p x 10! eV/A
p x 102 keV /pum
p x 102 MeV /mm
1 keV/p/cm?
10° keV/mg/cm?
Ay x 1,6606 eV /10" &tomos,/cm?

Tabela 1.1: Tabela de conversio das unidades de poder de freamento a partir da
unidade MeV/mg/cm?. p em g/cm?®.

por unidade de superficie (em atomos,/cm?).

(4tomos/cm?) = (g/cm?) x Z_;] (1.3)

em que Ny é o nimero de Avogadro. Nessa forma, o poder de freamento é

2 Qutra unidade utilizada é a

geralmente expresso como €V /10 4atomos/cm
unidade reduzida LSS que serd definida na secao 2.1.2.

Os parametros experimentais que serao abordados ao longo dessa tese estao
frequentemente relacionados com a carga elementar e, com a massa do elétron,
me, com a velocidade da luz, ¢, e com a constante de Planck, i = h/2m. O cal-
culo de expressoes que envolvam esses parametros torna-se relativamente sim-
ples quando unidades atomicas sao adotadas. A tabela 1.2 apresenta algumas
expressoes para os parametros mais frequentes em unidades do S.I. (Sistema

Internacional) e em unidades gaussianas juntamente com os seus respectivos

valores.
Parametro (simbolo) Expressao Expressao Valor
(unidades (unidades
S.1.) gaussianas)
raio de Bohr (ag) 4egh? fmee? h?/m.e? 0.05292 nm
energia de Rydberg (R)  €?/8megay e?/2aq 13.6057 eV
velocidade de Bohr (vy) e? /4megh e*/h 2.1877x10% m/s
= oo /s

Tabela 1.2: Principais pardmelros atdmicos, suas erpressoes e valores numeéricos.

Uma expressao muito recorrente nas teorias de freamento (em unidades

gaussianas) é apresentada a seguir com o seu respectivo valor:

4737t _ 8magRZiZ, — 0.96 7374

mevt (v/vo)” (v/vo)”

eV.nm? (1.4)
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Capitulo 2
Teorias do Freamento

Neste capitulo serao abordados os conceitos das principais teorias e modelos

semiempiricos existentes para o freamento eletronico e nuclear.

2.1 Freamento Eletronico

As teorias de Bohr [15] e Bethe [16] formam a base tedrica para os diversos
modelos existentes e por esse motivo serao brevemente abordadas. Essas teo-
rias analisam individualmente a colisao do fon com os elétrons do atomos. O
tratamento da colisao do ponto de vista coletivo é apresentado pela teoria de
Lindhard, Scharff e Schiott (LSS) [17, 18|, que parte do estudo da interagao
de uma particula com um gés de elétrons livres. A teoria LSS prevé o com-
portamento do freamento para baixas velocidades, e também serd brevemente
abordada nesta secao.

Nas ultimas décadas, diversos modelos teoricos tém sido desenvolvidos e
dessas 2 se destacam: i) o da Aproximagao de Convolu¢ao Unitaria (UCA -
Unitary Convolution Approzimation) [19, 20|, que tem como conceito base a
formulacao da teoria de Bloch dependente do parametro de impacto; e ii) a
Teoria Binaria (BT - Binary Theory) |21, 22|, cuja formulac¢ao geral é muito

proxima & do modelo de Bohr. Estas teorias também serao descritas.

2.1.1 Teorias de Bohr, Bethe e Bloch

Em 1913, N. Bohr desenvolveu a primeira teoria para o freamento eletronico
calculando o poder de freamento da matéria por meio da mecanica classica nao
relativistica [15]. Bohr considerou um projétil de carga Z;e e massa M; > m.,

sendo m, a massa do elétron, colidindo com o elétron atdémico do meio. O
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2.1. FREAMENTO ELETRONICO

Figura 2.1: Geometria para o freamento eletrénico na teoria cldssica de Bohr.

projétil se desloca com velocidade @ e com parametro de impacto b com
relacao ao elétron, conforme ilustrado na Fig. 2.1. Nesse modelo, o projétil é

descrito como uma particula de carga pontual.

A perda de energia do ion equivale & quantidade de energia absorvida pelo
elétron devido a interagao com o campo eletromagnético do fon em movimento.
Sao consideradas separadamente interacoes proximas e distantes, definidas a
partir de um parametro de impacto critico by. Para valores de b < by (colisao
proxima) o elétron é tratado como livre e para b > by (colisoes distantes) é

levada em conta a energia de ligacao do elétron.

A teoria de Bohr é limitada para os casos em que a velocidade do ion é
muito maior que a velocidade orbital do elétron. Nesse contexto, o elétron é
considerado em repouso durante o tempo de interacao. Os detalhes matemé-
ticos da teoria podem ser encontrados na referéncia [23]. A expressao final

derivada por Bohr é dada por:

(2.1)

dx Bohr mev? Ze2w
0

dFE 47TNZ2Z1264Z (1, 123mev3>
- — n

com wy correspondendo a frequéncia de oscilagao caracteristica do elétron ato-

mico.

A primeira formulacdao quantica do problema foi desenvolvida por H. A.
Bethe em 1930 [16]. Inicialmente, Bethe considerou a particula incidente com
velocidade alta o suficiente, se comparada a velocidade orbital do elétron ato-
mico, contudo nao-relativistica. Nessa situacao, o problema pode ser tratado
pela primeira ordem de aproximagao de Born para a teoria de espalhamento
quantico. Em oposicao a teoria de Bohr, a teoria de Bethe classifica a colisao
em termos da quantidade de momento transferido durante a colisdo, que é
um observavel, e mais diretamente relacionado com a energia transferida aos
elétrons. Assim, colisOes distantes correspondem a baixa transferéncia de mo-
mento e vice-versa. Os detalhes matematicos da teoria podem ser encontrados

nas refs. |24, 25]. A expressdo do poder de freamento derivado por Bethe é
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dada por:

dE  4AaNZyZe* " (2mev2) 2.2)

(1)

sendo(I) é a energia de ionizagdo média por elétron. A energia de ionizagao

dx Bethe mev?

média esta relacionada com wy pela equacao (I) = hwy.

Os resultados da teoria de Bohr e da de Bethe sao sutilmente diferentes nos
argumentos dos logaritmos (veja as eqs. 2.1 e 2.2). Uma caracteristica comum
destas teorias é a competicao entre as contribuicoes de colisoes préximas e
distantes ao freamento. A conexao entre os resultados das descricoes cléssicas
e quanticas foi obtida por Bloch [26]. A teoria de Bloch leva em conta a
pertubacao na funcao de onda dos elétrons atomicos, causada pela presenca
do fon, e desconsidera o efeito de ligagao dos elétrons em colisoes proximas.
Para ions nao-relativisticos, o resultado obtido ¢ conhecido como equacgao de
Bethe-Bloch:

dE  AnNZ.Z.e' 2m,v? ( Zic
Az Bloch  mev? {ln ( (I) ) +¢{1}—Re¢{1+2 (1371})}]
(2.3)

com v sendo a derivada logaritmica da funcao gama e Re1), a parte real de .

A equacdo acima se reduz ao limite classico (Bohr) para Z;¢/137v > 1 e ao
limite quantico (Bethe) para Z,¢/137v < 1 [4]. Da similaridade das equacoes
(2.1)-(2.3) pode-se observar que o poder de freamento ¢ o produto de dois
fatores: i) um de carater Coulombiano, que decresce suavemente em funcdo
da velocidade do ion; ii) e o outro ¢ um termo logaritmico associado com a

estrutura do material freador, que cresce suavemente em funcao da velocidade.

Posteriormente, varios trabalhos surgiram implementando correcoes a ex-
pressao de Bethe-Bloch. O excelente artigo de U. Fano [27] sumariza os tra-
balhos teoricos desenvolvidos nestas extensoes. Em sua abordagem, Fano con-
sidera o momento transferido a um elétron ligado, analisando-o em 3 regioes
distintas da energia transferida. Fano obteve uma versao relativistica da ex-

pressao de Bethe-Bloch onde dois termos adicionais foram incluidos.

2.4 2 2 2
dE _ArNZyZye [ln (2mev ) _ C(v) PG (1_1)_) _é}

dx Fano meUQ <I> ZQ 2

Entre os colchetes, o primeiro termo é simplesmente a expressao originalmente
obtida por Bethe. O segundo termo é denominado correcao de camadas, que

simula o efeito devido ao movimento relativo dos elétrons atomicos. O tltimo
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termo corresponde a uma correcao relacionada & densidade do meio, em que
efeitos de polarizacao dos atomos reduzem o poder de freamento. Os demais

termos sao meramente correcoes relativisticas.

Existem varias corregoes propostas para aprimorar a expressao obtida por
Fano. Tradicionalmente, isto é realizado expandindo-se o stopping number' B
em poténcias de Z1, que pode ser feito para incrementar correcoes adicionais.

Assim, o stopping number na expressao de Bethe-Bloch é expandido como
B = [Lo(B) + Z1L1(B) + Z7 Lo(B) + ...] (2.5)

com o termo Ly contendo todos os fatores de correcao da expressao (2.4) obtida
por Fano. O segundo termo na expansao, L, é denominado de correcao Barkas
ou corregao Z3. Por conter um termo de poténcia impar do niimero atémico do
fon, e portanto sensivel ao sinal da carga (+, —), essa corre¢ao é, por exemplo,
responsavel pelo reduzido poder de freamento para o antipréton em relacao ao
freamento do préton num mesmo meio. O termo Ls é conhecido como correg¢ao
de Bloch e corresponde a uma pequena correcao na forca de ligacao atéomica
do elétron. Maiores detalhes podem ser encontrados no artigo de revisao de

Ziegler sobre o tema [28].

2.1.2 Teoria de LSS

Ao longo das décadas de 50 e 60, Lindhard e colaboradores desenvolveram
uma teoria unificada para o freamento nuclear e eletronico conhecida como
teoria-LSS (Lindhard, Scharff e Schiott) [8, 17, 29]. A abordagem da teoria-
LSS é baseada na anélise do freamento de particulas por um gas de elétrons
livres, na qual a particula incidente ¢ tratada como uma pertubacgao no estado
do gas de elétrons livres [30, 18]. Dentro destas consideragoes, Lindhard et.
al. calcularam o freamento de um ion em um gés de elétrons livres. Para um

gas de densidade uniforme pg, o poder de freamento pode ser escrito como

dE 7326
dr — mev?

poL(po,v) (2.6)

! termo entre colchetes na eq.(2.4).
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com L(py,v), funcdo de interacdo, é dada por

i < dqk [k 1
L - [ = dw |—— —1 2.
(ko.v) mu%/o k /m” “ Ll(lw) } (27)

sendo w? = 4me?py/m. a frequéncia do plasma, e € (k,w), a constante dielétrica
longitudinal do gés eletronico.

O modelo do gés de elétrons pode ser aplicado, por meio da aproximacao
de densidade local, ao freamento de particulas na matéria. Em esséncia, a
aproximacao de densidade local supoe, em cada elemento de volume do s6lido,
um plasma independente com densidade igual & densidade eletronica local.
O freamento eletronico é calculado somando-se a contribuicdo sobre todo o

volume do &tomo do meio freador:

dE  AnNZ}2Zyet
de M2

/000 p(r)L(p,v) 4mridr (2.8)

Para estimar a densidade eletronica do atomo (p(r)), Lindhard e colabora-
dores utilizaram o modelo de Thomas-Fermi para o atomo [24]. Verifica-se que
a integral acima se reduz ao termo correspondente da expressao de Bethe para
o freamento em altas velocidades, incluindo as correcoes de camadas. Pos-
teriormente Lindhard [8] obteve uma expressdo para o freamento em baixas
velocidades. Em sua expressao final para o freamento a baixas velocidades,
os autores utilizaram unidades reduzidas para a energia e distancia (e e p

respectivamente energia reduzida de LSS e distancia reduzida de LSS):

47T€0M1M2’U2Cl
221Z2€2 (Ml + MQ)
AlA
p= 47ra2#2 (2.10)
(A1 + Ap)

Nestas unidades, a expressao para o freamento da teoria LSS em baixas

energias torna-se extremamente simples:

s—; = kee'/? (2.11)

com 2/3 ,1/2
Zl/ Z2/ (A + A2)3/2

k, = 0,0793 -
A2 AL (Zf/ e 3)

(2.12)

2

Nessas unidades de MeV /mg/cm?, a expressao da teoria de LSS pode ser
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reescrita como:
dE 73,92/ Z, B/

. - 3/2
dzx 1SS A}/2A2 (212/3 " 222/3)

(2.13)

A eq. (2.11) deixa de ser vélida para v > Z7®v,. A dependéncia tedrica do

freamento com a velocidade de recuo do ion torna-se clara nesta expressao.

2.1.3 Teoria da Aproximacao de Convolucao Unitaria

A Aproximacao de Convolugao Unitaria (ACU) é um modelo para a des-
cricao do freamento eletronico em termos do parametro de impacto, sendo ttil
para situacoes de channeling do projétil. Para fons pesados com energias supe-
riores a 1 keV, a caracteristica ondulatéria das particulas pode ser ignorada e
um descricao em termos do parametro de impacto pode ser aplicada ao estudo
do freamento de ions pesados na matéria. Além disso, desvios na trajetoria
inicial destas particulas sao insignificantes na regiao de parametros de impacto
relevantes para o freamento eletronico.

Para calcular a perda de energia provocada pela excitacdo e/ou ionizagao
do 4tomo do meio deve-se considerar as amplitudes de transicao, a f(?), entre
o estado inicial |0), com energia Ey, e os possiveis estados finais |f), com
energias Ey. A perda de energia AE é dada pela soma de todos os estados

finais do atomo do meio.

(B - By) (2.14)

AE=Y" ]af@)
!

Nos tultimos anos esses calculos tém sido realizados utilizando métodos
j& tradicionais da fisica atomica como, por exemplo, calculos baseados na
Aproximagido de Onda Plana de Born (PWBA - Plane Wave Born Approxi-
mation), Continuum Distorted Wave (CDW-EIS), Classical Trajectory Monte
Carlo (CTMC) e Atomic Orbital Coupled-Channel (AOCC). Todos esses mé-
todos produzem resultados quantitativos satisfatorios, dentro dos seus limites
de aplicabilidade, para o freamento dependente do parametro de impacto da
colisao. No entanto, estes calculos demandam um grande esforco computacio-
nal devido & soma em todos os estados finais relevantes. Torna-se interessante
obter uma solugao aproximada dependente do parametro de impacto de modo
a tirar peso computacional exigido nestas simulacées. E dentro desse contexto
que o modelo para a ACU esté inserido.

Para colisoes distantes (altos parametros de impacto) utiliza-se a aproxi-
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macao de dipolo e a expressao analitica para o freamento ¢ dada por:
dE 2Z2 E)b
(0 =5 Zf { } (2.15)

em que g(x) é uma funcao que envolve fungoes de Bessel modificadas e f; sao

as amplitudes de oscilagao do dipolo.

Para os parametros de impacto mais proximos ao elétron e para ion a altas
velocidades, é possivel desconsiderar o movimento relativo do elétron e escrever

o freamento como:
dF
= (b) = /d2rLT (? - T’L) /dzp(?l,zl) (2.16)

em que T <?> ¢ um funcao que descreve a energia transferida na colisao e
que envolve fungoes de Bessel. 7 | é um vetor perpendicular a direcao de
incidéncia do fon.

Numa aproximacao pertubativa, os autores propuseram descrever o frea-

mento para todos os impactos de parametro utilizando a equacao:
dE
x

com F (?) dado por:

f(?) = 225 (2mub/h) x ng[ )b} (2.18)

2
4meg)” mev2b?

Os parametros principais sao a densidade eletronica e as amplitudes de
oscilacoes do elétrons. Os valores obtidos pelo tratamento pertubativo sao
consistentes com as previsoes da teoria de Bethe-Bloch para fons leves e ener-
géticos.

A ACU é uma extensao da aproximacao pertubativa, na qual é incorporado
um tratamento nao perturbativo, baseado no modelo de Bloch, para colisoes
proximas. O principal inconveniente no tratamento perturbativo é a introdu-
¢ao de uma probabilidade de ionizacao que, para determinados parametros de
impacto, pode exceder a 100% (criagao de elétrons). Esse efeito, aparentemente
recorrente para fons pesados, é contornado no tratamento nao-perturbativo da

teoria de Bloch, pois as probabilidades sao normalizadas nesse caso.

Os detalhes dos modelo ACU sao apresentados na ref. [19], em que a
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equagao obtida é similar a eq. (2.18), exceto pela inclusao de um termo de

escala na funcao h:

#(7) - oz (21}6) S fa [M] (2.19)

(47eg)” w202 o v

com 7 = exp [Rey (1 + i) — ¢ (1)], sendo v = Z1e2/ (4meghv).

Os dois primeiros termos na eq. (2.19) levam em conta a colisio com
parametros de impacto baixo e para 7 = 1 corresponde a energia transferida
obtida em primeira aproximagao perturbativa.

O efeito de blindagem do projétil é levado em conta, tanto para colisoes
proximas como distantes, através por meio de uma parametro de impacto de-
pendente da carga efetiva do projétil. No entanto, vale ressaltar que o modelo
considera os elétrons do projétil apenas como "observadores" da colisao, i.e.,

nao sao considerados excitacoes eletronicas dos projétil.

2.1.4 Teoria Binaria

A Teoria Binaria (TB) é um modelo para o freamento eletronico desenvol-
vido por P. Sigmund e A. Schinner cujos fundamentos teéricos sao muito pro-
ximos aos da teoria classica de Bohr. De fato, a abordagem diferenciada para
colisoes proximas e distantes ¢ um sério problema para a incorporacao do efeito
Barkas dentro de uma abordagem classica. Similarmente, mas nao tao critico,
é a incorporacao de correcoes de camadas. Esses sao apenas alguns indicadores
para a necessidade de uma modelo classico alternativo nao-perturbativo.

A Teoria Binaria fornece uma abordagem classica nao-perturbativa em que
os principais pontos que a diferenciam da teoria de Bohr sdo: i) a utilizagao de
um potencial de interacao fon-elétron que evita o uso de métodos perturbativos
e ii) a auséncia de uma distingao explicita entre colisdes distantes e proximas.
A teoria leva em consideracao a blindagem eletronica do projétil e o movimento
intrinseco dos elétrons do 4tomo do alvo.

Em termos qualitativos, a teoria de Bohr é caracterizada pela representacao
da interagao ion-elétron por meio do potencial Coulombiano. A TB considera

essa interacao por um potencial do tipo

A r v
Vorr(r) = ——2 _exp (=), = - 2.20
££(r) (rea) 7 exp ( aad) com  Ggqg ” ( )

A partir do potencial de interacao numa colisdo binaria é possivel deter-

minar a energia transferida, 7" (b, v), por meio de uma equagao de movimento.
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Na energia transferida ao elétron é também necessario incluir a energia que
é transferida na forma potencial. Esse efeito é simulado pela inclusao de um

termo harmonico na expressao para 1" (b, v) |21].

A secao de choque de freamento para um elétron na camada [, S, é deter-

minada por:

S = / T,(b, v)2rbdb (2.21)
0

e a secao de choque de freamento, S, dada por:
S=27)_ fiS) (2.22)
l

em que f; sao as amplitudes de oscilagao dipolar para o elétron na camada I.

O poder de freamento é dado, entao, por:

dE
—=NS=NZ zl: £iSi (2.23)

Os calculos do freamento sao realizados numericamente resolvendo as integrais
de trajetoria e as equagoes (2.21-2.23). Na ref. |21] é demonstrado que os
resultados numéricos obtidos com o potencial na forma da eq. (2.20) equivalem
aos da teoria de Bohr. O mais importante é que o tratamento evita o uso de
métodos perturbativos. Com isso, efeitos de ordens superiores em Z;, como o

efeito Barkas por exemplo, estao implicitos no modelo.

Para fons pesados, o efeito de blindagem do projétil é incorporado ao mo-

delo via um potencial de interacao, a seguir:

q162 e—r/aad . (Zl B ql) 62 e—r/a

(4meg) T (4meo) 7 (224)

Vers(r) = —

com

sendog; a carga, e (Z1 — q1), o numero de elétrons do projétil.

A teoria Binaria tem sido implementada no programa PASS, que inclui
também corregbes relativisticas e efeitos de excitagao/ionizacdo do projétil.
Extensivas comparacoes do modelo com dados experimentais demonstram re-
lativo sucesso na descricao do freamento inclusive para o regime de baixas

velocidades do ion.
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2.1.5 Modelos Semiempiricos para o Freamento Eletro-

nico

Modelos semi-empiricos baseiam-se no comportamento esperado para o fre-
amento e na interpolacao de dados experimentais existentes. Um modelo muito
utilizado durante os anos 70 foi o de Northcliffe e Schilling [31]. A partir dos
anos 80, Ziegler, Biersack e Littmark desenvolveram um método bem estabe-
lecido e de ampla aplicabilidade para obtencao do freamento de diversos fons

em inimeros meios solidos e gasosos [32].

2.1.5.1 Tabelas de Northcliffe e Schilling

Northcliffe e Schilling, em 1970, desenvolveram um método semiempirico
de interpolagao e extrapolacdo para o freamento de vérios fons (1 < Z; < 103)
em 24 meios distintos, inclusos meios s6lidos e gasosos, e para energias de recuo
na regiao 0,0125 < F/A; < 12MeV /u.m.a., distribuidas logaritmicamente [31].

A hipotese fundamental desse modelo estabelece que o poder de freamento
relativo entre dois materiais, em uma dada velocidade, independe do ion in-
cidente [4]. Explicitamente, sejam dois freadores distintos, F} e I, e dois
projéteis distintos, P; e P,. Supoe-se que para a mesma velocidade de recuo

dos fons temos

(2.25)

(dE/d$)P1,F1
(dE/dz)p, p,

(dE/d'r)Pg,Fl
(dE/dx)PQ,FQ

em que (dE/dx)p, z, denota o poder de freamento do freador F para o projétil

Py, e assim correspondentemente.

Em acréscimo, considera-se que o poder de freamento relativo varia suave-
mente como funcao de 75 e v. A forma dessa variacao é determinada a partir
de medidas experimentais e amparado por teorias nas regioes onde acredita-se

ser valida.

Levando em conta as hipoteses do modelo, os autores construiram um con-
junto de curvas do poder de freamento de varios ions em aluminio (Al), fre-
quentemente considerado como meio freador padrao [33|. Assim, o freamento
de qualquer fon em Al é determinado por interpolagao desse conjunto de cur-
vas. Em seguida, construiram um conjunto de curvas do poder de freamento
de varios meios em relagao ao freamento em Al. Os valores dos freamentos

com base nestas hipoteses sdo tabelados na ref. [31].
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2.1.5.2 Ziegler, Biersack e Littmark (ZBL)

No inicio da década de 80, Ziegler, Biersack e Littmark desenvolveram um
modelo semiempirico para a previsao do freamento de ions com Z; < 92 em
qualquer meio (s6lido ou gasoso), numa ampla regido de energia do projétil
(de 1 keV/um.a. a 2 GeV/u.m.a.) [32]. O modelo se baseia em determinar o

freamento de um determinado ion em relagao ao freamento de proton e hélio.

Para o freamento de protons, os autores elaboraram curvas empiricas de
ajuste dos dados experimentais disponiveis. Esses ajustes foram interpolados
e extrapolados para cobrir meios e/ou energias para os quais nao se dispunha
de medidas experimentais. O freamento de ions de He é determinado com base
nas curvas de ajuste do freamento de protons com a aplicacao de uma carga
efetiva conveniente. Para baixa energias o modelo leva em conta a linearidade
do freamento em funcao da velocidade de recuo do projétil, uma expectativa

teodrica apresentada dentro do modelo de LSS para o freamento eletronico.

Para o freamento de ions pesados, os autores consideraram 3 regioes dis-
tintas da energia do fon para serem consideradas: i) E > 200 keV /u.m.a.; ii)
E <25 keV/um.a. eiii) 25 < E < 200 keV/u.m.a.

Na primeira regiao, ( £ > 200 keV/u.m.a.) o poder de freamento de ions
pesado (dE/dzz,) é relacionado com o equivalente poder de freamento para

protons (dE/dxz —1) utilizando a carga efetiva do fon pesado (Z7):
dE/dzy; = dE/dxy 25, = dE Jdzg 2% 7 (2.26)

sendo v = Z;/Z; a carga efetiva fracionada, com valor entre 0 e 1. Os valores

de dE/dx 7, e dE/dxz -1 sao tomados para o mesmo meio e velocidade do ion.

Na regiao de baixas energias (E < 25 keV /u.m.a.), as velocidades dos elé-
trons do meio sao, em geral, maiores que a velocidade de deslocamento do fon.
Diversos trabalhos voltados para o freamento em baixas velocidades, por exem-
plo a teoria LSS, sugerem que o freamento apresenta uma dependéncia linear
com a velocidade. Essa dependéncia foi confirmada experimentalmente para
varias combinagoes ion-meio, mas existem casos em que a proporcionalidade
nao é valida. Particularmente, para meios semicondutores, como Si e Ge, da-
dos experimentais indicam que nesses meios o freamento é proporcional a v%7.
Por conta das peculiariedades, o modelo de ZBL supoe a dependéncia linear
valida para todas as possiveis combinacoes, exceto para combinagoes envol-
vendo fons com Z; < 19 em meios de C, Si e Ge, para os quais a dependéncia

0,75 4

v 2 é empregada.
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A regido de energias intermedidrias ( 25 < F < 200 keV/u.m.a.), é de ex-
trema importancia para a construcao de curvas de freamento que sejam suaves
ao longo de toda regiao de energias. Uma analise cuidadosa foi desenvolvida
pelos autores baseada na teoria de Brandt e Kitagawa (BK) [34]. A hipo-
tese basica diz respeito ao estado de carga do ion. A teoria BK supoe que os
elétrons a serem arrancados do fon sao aqueles cujas velocidades orbitais sao
menores que a velocidade do fon relativo os elétrons do meio. Utilizando-se o

modelo de Thomas-Fermi, a velocidade relativa do ion (v,) é

v, = v (140,202, /v?) para v > vrp (2.97)
v, = 0, 7507 (1 + 20% /302, — v /15v7,) para v < vrp .

Ziegler et. al. relacionaram o grau de ionizagdo (q) do fon incidente em

funcao de sua velocidade relativa. A expressao semiempirica obtida foi
0,3 0,6 2
g=1—exp (o, 803" — 1,3170""" — 0, 3820 — 0, 009v" ) (2.28)

sendo v; = vr/vole/g. Uma vez determinado o estado de carga do fon, a
teoria de BK estabelece a distribuicao eletronica do ion em funcao do grau de
ionizagao. Essa distribuicao é relacionada com o comprimento de blindagem
do projétil (A), expresso em fungido do nimero atomico do ion e de seu grau

de ionizacao,
2ay (1 — q)*°

2 (1-14)

A=

(2.29)

em que ag € o raio de Bohr. Por fim, considerando colisoes préximas e distantes,
a teoria BK fornece uma expressao simples para a carga efetiva do fon na
matéria:

T=q+C(1—q)n[l+ (2AUF/CLOU)2} (2.30)

na qual C' é uma quantidade proxima a 1/2. Ziegler, Biersack e Littmark ana-
lisaram expressao com base nos dados experimentais verificando que o melhor
ajuste obtido correspondia a C' ~ (v/vrp)?/2. A partir da carga efetiva, o
poder de freamento de ZBL é dado por (2.26).

Para o calculo do poder de freamento no modelo ZBL, os autores disponi-
bilizam o programa SRIM [5] cujo banco de dados é continuamente atualizado.
O modelo ZBL consegue reproduzir razoavelmente bem as oscilagoes do frea-

mento em funcao de Z; e Zs.
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2.2 Freamento Nuclear

O freamento nuclear é modelizado com base numa colisao binéria entre o ion
e 0 a&tomo, considerando: 1) a independéncia entre as componentes eletronica e
nuclear do freamento e ii) a colisdo elastica sendo regida por um potencial esfe-
ricamente simétrico. O desacoplamento das componentes nuclear e eletronica
é justificado pelo fato de que, para colisoes proximas, a quantidade de energia
transferida numa colisao fon-atomo é significativamente maior que na colisao
fon-elétron. Isso implica uma separacao aproximada entre os freamentos nu-
clear e eletréonico em funcao do parametro de impacto da colisdao. A teoria
classica do espalhamento binario apoia-se na conservacao do momento angular
durante a colisao, para tanto é necessaria a existéncia e para isso a hipotese
de uma forca central.

De modo geral, os potenciais interatomicos sao descritos como um termo
Coulombiano (entre os nicleos participantes da colisdo) multiplicado por uma
funcao de blindagem W (7),

2
V() = 22 g (2.31)

dmegr

em que r é a distancia entre os nticleos interagentes. A funcdo de blindagem
leva em consideracao a distribui¢do de carga tanto do fon como do dtomo. A
estimativa da distribuicao de cargas eletronica é obtida por meio de modelo
atomicos como o de Thomas-Fermi, Lenz-Jensen e Moliere [32]. Um potencial
mais realista, com a inclusao de estruturas de camadas dos atomos, ¢ obtido
utilizando o método de Hartree-Fock para essas distribuigoes [32].

Da mecanica classica de espalhamento por um potencial central, o angulo
de espalhamento do fon (no referencial do centro de massa, 6,,,) é uma fungao
de 5 variaveis, 0., = 0. (21, Zo, v, 11, b), onde p é a massa reduzida do sistema
e b ¢ o parametro de impacto da colisao. Sendo o potencial interatomico
estatico, que dependa apenas de Z;, Z5 e da distancia r entre as particulas, a
dependéncia de 6., se reduz a 4 variaveis, em que v e p sao combinados em
uma tinica variavel, pv?.

Uma reducao a mais na equagao em 6., é obtida aplicando um tratamento
ao potencial de Thomas-Fermi, em que é introduzida uma constante apropriada

(distancia de blindagem arp).

08853@0
172
(Zf/ 3y 72 3)

arp — (232)
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Em termos dessa nova coordenada, 7, o potencial interatomico, eq. (2.31),

_r
ar

baseado em Thomas-Fermi praticamente independe dos ntimeros atdémicos do
fon e do &tomo. O mesmo ocorre, com boa aproximacao, para os potenciais
calculados com os demais modelos atomicos. Assim, a dependéncia de 6., se
reduz a apenas duas variaveis, que sao suficientes para descrever a colisdao. A
partir do angulo de espalhamento do projétil é possivel deduzir sua energia

apos a colisdo e, consequentemente, determinar a perda de energia [32].

2.2.1 Lindhard, Scharff e Schiott (LSS)

Lindhard e colaboradores [29] procuraram descrever as colisoes entre ions
e atomos em termos das similaridades no freamento de diversos pares fon-
atomo. Uma andlise detalhada destas similaridades sugere descrever o angulo

b)) em

Yarp

de espalhamento como funcao de apenas duas variaveis, 0.,, = 0., (€
que ¢ foi definido na equagao (2.9).

Na tentativa de obter uma expressao com o menor niimero possivel de
variaveis independentes, Lindhard et. al. analisaram o problema com base num
tratamento perturbativo no qual, o angulo de espalhamento do ion é funcao
de um tnico parametro, denominado pelos autores de parametro ¢, suficiente

para descrever o processo de colisao para qualquer caso de ifon-atomo. Esse

0
t1/2 _ cm
68671( 5 )

Da forma como é elaborada a teoria de LSS, as expressoes descritas em

parametro t é dado por

termos das unidades reduzidas possui um carater geral que independe dos
tipos de fon e atomo envolvido na colisao. A secao de choque diferencial do

freamento nuclear é dada por

_ malf(t?)

St (2.33)

em que a funcio f(t'/?) é determinada por meio de métodos numéricos a partir
do potencial interatomico aplicado na colisao. Lindhard utilizou o potencial
de Thomas-Fermi, obtendo a f(¢'/2) correspondente?. A secdo de choque di-

ferencial relaciona-se com a secao de choque de freamento nuclear .S,, por uma

’Para interesses computacionais, esta funcio pode ser aproximada por uma funcio ana-
litica apresentada na ref. [35]
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integral em do ponderado pela energia transferida na colisao, 1"

Sn::/YUa (2.34)

Lindhard introduziu a se¢ao de choque reduzida do freamento nuclear s,,(¢),
na qual as energias e distancias sao descritas em unidades reduzidas. Nestas

unidades, s, ¢ dada por:

Sul) = 1 / M piih) (2.35)

€] o3

Expressoes analiticas do poder de freamento nuclear nas unidades reduzidas

de LSS pode ser obtida na ref. [35], e sdo reproduzidas a seguir:

de 0,611e(=7/1919) [ _ (= 0200)] e <94
_:N‘Sn(e): 2
dp 05%m3+m(%ﬁﬁ] €>2.4

€

(2.36)

2.2.2 Ziegler, Biersack e Littmark (ZBL)

Ziegler, Biersack e Littmark [32] desenvolveram um potencial interatomico
mais realista, gerado a partir de uma sisteméatica envolvendo o calculo numé-
rico do potencial interatémico para varias combinacgoes fon-adtomo. O potencial
utilizado nos calculos foi o de Thomas-Fermi em que a informacao da distri-
buicao de carga, tanto do fon como do 4tomo, foi obtida com base no método
de Hartree-Fock.

A utilizagao do parametro de blindagem a, eq. (2.32), faz com que as dife-
rentes fungoes de blindagem calculadas se ajustem proximas uma das outras.
Ziegler et. al. obtiveram empiricamente um parametro de blindagem a, que
produz um efeito mais eficiente, com dispersao em torno de 5% para os dife-
rentes potenciais interatomicos calculados. O fator de escala a,, denominado

pelos autores de comprimento de blindagem universal, € dado por:

0, 8854a

2.37
27+ 257 240

Ay =

Utilizando o parametro acima os potenciais interatomicos calculados nu-
mericamente foram ajustados por uma tnica funcao de blindagem média, de-

nominado pelos autores de Potencial Universal, dada por:

®,(z) = 0,1818¢~*2* 4 0, 5099¢ "9 + 0, 2802¢ %4 + 0, 0282¢ 2" (2.38)
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com x = r/a,.

Um vez determinado o potencial universal, baseado em distribuicoes ato-
micas calculadas a partir de métodos de Hartree-Fock e ajustada por um tnico
potencial, a determinacao da perda de energia se da pelo célculo do angulo de
espalhamento e da energia da particula espalhada. No que segue, o precedi-
mento é similar ao desenvolvido na teoria LSS, derivando-se a funcao f (t%)
para o potencial universal de ZBL.

A partir do potencial universal e com auxilio das unidades reduzidas de LSS,
a secao de choque reduzida do freamento nuclear de ZBL pode ser calculada

por

2(e10,013€0:2121.0,196¢0:5)
In(e)
2e

(2.39)

In(1+1,1383¢) para € < 30
sp(€) = N
(e) para € > 30

2.3 Resumo das teorias e modelos

Os trabalhos pioneiros de Bohr e Bethe ainda formam a base da maioria
das teorias atuais. Esses trabalhos originais se utilizaram de aproximacoes
para extrair uma expressao analitica para o poder de freamento, as quais, com
o advento dos computadores, podem ser contornadas. Ainda assim, os célcu-
los de primeiros principios exigem enorme esfor¢o computacional, principal-
mente, devido & quantidade de estados excitados relevantes. Isso ainda torna
conveniente formulacoes analiticas, inclusive de carater semiempirico para as
aplicagoes mais recorrentes.

Quanto a aplicabilidade de cada modelo, poucos apresentam um carater
geral, dadas as aproximagoes utilizadas em cada um. As secOes anteriores
procuraram realcar aqueles que sao aplicaveis aos ions pesados em velocidades
baixas e intermedidrias. Na tabela 2.1 sao apresentados as regioes do espaco
v, Z1, Zy nas quais, em principio, cada um é valido. Com exce¢ao das teorias
de Bohr e Bethe, os demais sao de aplicabilidade geral, varrendo um amplo
espaco em energia, ions e meios possiveis.

Conforme apresentado em secoes anteriores, é bem conhecido o efeito de
oscilacoes, denominados de oscilacoes em Z; e em Z5, no freamento de diversos
ions em baixas velocidades. Esses efeitos, devidos as consideragoes utilizadas
por Northcliffe e Schilling nao sao reproduzidos em suas tabelas do poder de
freamento. A teoria Binaria também nao apresenta oscilacoes em Z; no poder
de freamento calculado. Ja o programa SRIM consegue reproduzir razoavel-

mente bem as oscilagoes observadas experimentalmente.
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Teoria/Modelo | Energia (MeV/uma) | Z; | Z,
Bohr, Bethe 20,5 p, He <17
LSS Ampla regiao todos | todos
ACU 0,001-200 > 1 1-92
Binaria Ampla regiao todos | todos
NS 0,0125-12 1-103 | 24 meios
SRIM 1,1 eV - 2 GeV 1-92 todos

Tabela 2.1: Regioes de aplicabilidade dos modelos abordados. Para as teorias de
Bohr e Bethe, os limites sao aprozimados. Em alguns casos, os limites ndo sao bem

estabelecidos, como para as teorias LSS e Bindria.
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Capitulo 3
Os Arranjos Experimentais

O proposito deste capitulo é descrever o arranjo experimental e a eletronica
de aquisicao utilizados para as medidas experimentais realizadas nesta tese.
Antes, porém, sera apresentado um panorama geral dos métodos tipicos para
medidas do poder de freamento. Em seguida serao descritos as duas técnicas
experimentais utilizadas: i) técnica de recuo eléstico e ii) TOF-E (Time of
Flight-Energy).

3.1 Medindo o poder de freamento

As técnicas tradicionais para medidas do freamento consistem, basica-
mente, na determinagao da energia do projétil apds atravessar o meio freador.
E possivel utilizar um filme espesso do freador de interesse para que o fon seja
significativamente ou totalmente freado. No tltimo caso, a distancia de pene-
tracao do fon no freador corresponde ao alcance (R) da particula incidente e

que é relacionado com do poder de freamento do ion na matéria por:

0 dE
dE dE

Ei dz lelet. dzx |nuc.

R= (3.1)

A determinacao experimental do alcance de ions no material freador, através
da técnica de RBS (Rutherford Backscaterring Spectroscopy) por exemplo,
indiretamente fornece o poder de freamento do material freador para o ion

implantado.

No caso em que a espessura do freador nao é suficiente para frear totalmente

93
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o fon incidente, a eq.(3.1) é ligeiramente modificada para

Ax = / v & (3.2)

B B
E; dx lelet. dx [nuc.

onde Az é a espessura do freador. Conhecendo-se um conjunto de dados de
energias inicial e final e a espessura do freador é possivel determinar o poder

de freamento para o ion em questao.

Seja por meio da eq. (3.1) ou da eq. (3.2), as principais fontes de incerteza
associadas surgem devido ao straggling do fon, principalmente quando o fon
estd proximo de ser freado pelo meio. O efeito é responsavel por diferencas
na distancia percorrida pelo fon e a distancia projetada na direcao inicial do
momento do fon. No entanto é uma alternativa valida para medidas em meios

cuja confecgao de seus filmes finos seja impraticavel.

As medidas diferenciais passam a ser aplicaveis quando a espessura do alvo

freador é suficientemente fina tal que a eq.(3.2) possa ser aproximada por

dE(E) ~ AFE o Esem - Ecom

de Az Az (3.3)

onde Fgep, € Eeom 520 as energias do feixe de ions medidas sem e com o freador
a frente do detector. A razao é tomada como o poder de freamento no valor

médio das energias.

Faz-se necessario argumentar o quao fino deve ser a espessura para que a eq.
(3.3) ainda seja, dentro das incertezas experimentais, uma boa aproximagcao
para o poder de freamento. Como senso comum limita-se essa espessura tal que
a perda de energia seja de, no maximo, 10% da energia incidente. Esse critério
traz inconvenientes para medidas em baixas energias, onde as energias sem e
com o freador situam-se muito proximas, aumentando a incerteza relativa na

determinacao de AE.

Tendo em mente o comportamento suave do freamento para energias abaixo
do pico de Bragg (ver Fig. 1.1), a validade da eq. (3.3) pode ser extendida
para freadores mais espessos. Para fundamentar essa argumentacao é apresen-
tado na tabela 3.1 o freamento de protons em Au de 350ug/cm? de espessura.
Os dados da tabela foram gerados a partir do programa TRIM (ref. [32]).
A interagao do projétil com o freador é simulado através de uma rotina de
Monte Carlo tendo como base o poder de freamento do codigo SRIM (ref. [5]).
Para cada energia inicial foram gerados 10* eventos e as energias finais foram

histogramados para a determinacao da energia média final por meio de uma
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Energia Energia Energia dE/dx - | Energia | dE/dx
Inicial (keV) | Perdida (%) | Media (keV) | eq.(3.3) (keV)
200 20 180,2 0,113 180,0 0,112
180 22 160,0 0,114 160,0 0,113
160 25 139,9 0,115 140,0 0,113
140 29 120,0 0,114 120,0 0,112
120 33 100,4 0,112 100,0 0,109
100 38 81,1 0,108 80,0 0,105
80 45 62,1 0,103 62,5 0,096
60 54 43.7 0,093 450 | 0,086

Tabela 3.1: Comparacao da perda de energia de prétons em Au obtidos através de
simulagoes de Monte Carlo do processo de colisdo. Através da eq. (3.3) é calculado
o poder de freamento e comparado com o poder de freamento utilizado para a simu-
lacdo. As mesmas conclusdes sao obtidas para tons pesados. Os valores do poder de
freamento estio em unidades de MeV/mg/cm?.

ajuste gaussiano da distribuicao final de energias. Em todos os casos a perda
de energia foi superior a 20% da energia inicial das particulas. O poder de
freamento médio das simulagoes foi calculado a partir da eq. (3.3) e compa-
rado com o valor da curva de freamento utilizado para a simulacao. Para o
freamento de protons em Au o pico de Bragg situa-se ~ 180 keV. Da tabela é
possivel observar que mesmo para energias proximas ao pico de Bragg os va-
lores calculados sdo, dentro de uma flutuacao média de 2%, consistentes com
os valores utilizados na simulagao. Para energias iniciais menores que 80 keV
(perda de energia superior a 40%) a eq. (3.3) tende a sobrestimar o freamento.
Chega-se as mesmas conclusoes para fons pesados de modo que, para energias
maiores que 100 keV/u.m.a., pode-se extender a aplicabilidade da eq. (3.3)

para perdas de energias que cheguem a 30% da energia inicial.

3.2 Técnicas Experimentais

Uma técnica bastante eficiente para medidas do freamento é ilustrada na
Fig. 3.1. Nesse arranjo, o feixe de fons é espalhado por um alvo fino (<
50ug/cm?) de Au. Apos o espalhador de Au varios detectores estao dispostos
em angulos bem determinados de modo que a energia do feixe espalhado na
direcao dos detectores é calculada em func¢ao do angulo. A montagem de cada
detector é apresentado em detalhe na Fig. 3.1, onde o material freador é
posicionado cobrindo a metade do suporte. Num espectro tipico é observado

duas distribuicoes de energia devido a parcela do feixe que passa pelas regioes
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Figura 3.1: Arranjo experimental para medidas de freamento utilizando o feize es-
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palhado elasticamente por um alvo fino de Ouro (folha espalhadora). A medida com
e sem o freador é realizada simultaneamente devido ao suporte parcialmente coberto
pelo freador e posicionado a frente do detector. Modificado a partir de [36].

sem e com o freador. Deve-se notar, portanto, que a empregabilidade da
técnica esta vinculada aos casos em que é possivel uma distincao clara dessas
distribuicoes. A principal vantagem desta técnica é a medida em varios meios
simultaneamente, sendo frequentemente utilizada para ions com energias acima
de 1 MeV /u.m.a.. Incertezas tipicas sdo da ordem de 4% na determinagio da

perda de energia.

Técnicas alternativas baseadas no retroespalhamento de ions por um subs-
trato também sao usuais para medidas de freamento. Um esquema ilustrativo
da técnica e um espectro tipico obtido sao ilustrados na Fig. 3.2. A perda de
energia ¢ determinada a partir das bordas das distribuicoes de energia do fon
retro-espalhado na superficie do substrato sem e com o filme freador. Dessa
forma o fon deve ter energia suficiente para atravessar a camada do filme fre-
ador e, apos ser retro-espalhado pelo substrato, atravessar novamente essa
camada. As incertezas tipicas sao da ordem de 5% principalmente devido a

determinacao da borda.

Uma técnica voltada para baixas energias é a do Deslocamento Doppler
(DD) e baseia-se na determinacao da velocidade de recuo de um atomo atra-
vés da observacao do efeito Doppler na energia do raio v emitido no decaimento
nuclear. Ntucleos excitados recuando com velocidade v sao produzidos por exci-
tacao Coulombiana, bombardeando-se o alvo com feixe de ions, como visto no

detalhe da Fig. 3.3. Um sistema de coincidéncias entre particulas espalhadas
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Figura 3.2: Espectro tipico para a determina¢io da perda de energia através do
retroespalhamento Rutherford (RBS). Espectro modificado a partir de [37].

proximo a 180° e a emissao de radiacao v permite selecionar 4tomos do alvo
recuando em torno da direcao 0°. Apds o alvo é posicionado o freador de inte-
resse & uma distancia convenientemente (dependendo da vida-meédia do estado
nuclear excitado) de modo que aproximadamente metade dos nicleos decaiam
antes e a outra metade decaiam apos atravessar o freador. No espectro de
coincidéncia dos raios v sao observados dois picos correspondendo a mesma
transicao nuclear. Um deles relacionado ao raio 7 emitido pelo ntcleo com
velocidade de recuo inicial v e o outro relacionado ao niicleo com velocidade
v" < v devido a perda de energia do ions apos o freador. Essa diferenca de
energia nos picos é proporcional & variagao de velocidade do niicleo excitado no
freador. As incertezas tipicas no poder de freamento obtido com a técnica sao
em torno de 5% muito em razao de corregoes geométricas para a determinagao

da perda de energia.

3.2.1 A Técnica de Espalhamento Elastico

O grupo de pesquisa Espectroscopia Gama do DFN-IFUSP desenvolveu
uma técnica para medidas do freamento de fons pesados em baixas velocidades

onde fons pesados em baixas energias sao obtidos por espalhamento elastico do

Tese de Doutorado 57 Roberto Linares



3.2. TECNICAS EXPERIMENTAIS
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Figura 3.3: Ilustracao da técnica do Deslocamento Doppler para as medidas do
freamento de fons pesados em baizas velocidades. O freador de interesse é posicionado
a uma distdncia d do alve. Para as particulas espalhadas a =~ 180° wutiliza-se um
detector anular.

Monitores

Feixe Primario
Espalhado

Feixe Primario
(0 ou28i) Ao
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Figura 3.4: Arranjo experimental para as medidas do poder de freamento. O feize
secunddrio de interesse é composto por dtomos do alvo primdrio em recuo devido a
colisao eldstica com o feize primdrio. No arranjo sdo ilustrados 2 monitores, fixrados
a 45° e 60°. O detector é montado sobre uma plataforma mdvel para detectar as
particulas ora coincidentes com o monitor a 45° ora a 60°.
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Figura 3.5: Esquema do algoritmo utilizado no programa de calibracdo dos detectores
(SCATU). A regiago escura corresponde a fatia selecionada aleatoriamente pelo pro-
grama (neste evento em particular) onde ocorrerd a colisao eldstica do feize primdrio
com o dtomo do alvo primdrio.

feixe primério com um alvo primario de interesse [38]. O esquema experimental
utilizado nessa técnica é apresentado na Fig. 3.4. Perpendicular a direcao de
incidéncia do feixe primario (tipicamente °0O ou 28Si), é posicionado um alvo
fino (alvo primério) do elemento a partir do qual serd produzido o seu feixe
secundério em baixas velocidades. Por espalhamento elastico, ions do feixe
primario produzem atomos do alvo primario em recuo numa dire¢ao @,ccuo,
com os correspondentes fons primérios espalhados na direcao 0.g,. Os atomos
em recuo na direcao 6,...,, € em coincidéncia temporal com fons espalhados em
0csp compoem o feixe secundario de interesse.

Para a deteccao das particulas sao utilizados dois detectores de Barreira de
Superficie (B.S.): um para o feixe secundario (detector) e o segundo para o feixe
priméario espalhado (monitor). Um sistema de coincidéncias temporal entre os
dois detectores permite selecionar os dtomos do alvo primario em recuo. No
esquema experimental da Fig. 3.4 sao ilustrados dois monitores, a 45° e 60°,
e com o detector montado sobre uma plataforma movel. A mobilidade do
detector permite que ora seja observada a coincidéncia com o monitor a 45° e
ora com o monitor a 60°. Assim para uma mesma energia do feixe priméario
pode-se obter duas energias distintas do feixe secundario dependo do angulo
de espalhamento do feixe primario. E interessante notar que 6yecy independe
da energia inicial do feixe primario.

Para calibragao em energia do detector é utilizado um programa de Monte
Carlo que simula a geometria do arranjo experimental. No algoritmo do pro-
grama a espessura do alvo primario ¢ dividido em vérias fatias (ver Fig. 3.5).
Aleatoriamente o programa sorteia a fatia do alvo onde ocorre a colisao do fon
(do feixe primario) com o atomo do alvo. A perda de energia devido ao frea-
mento eletronico do feixe primério, desde a superficie até o ponto da colisao, é

calculada. Da mesma forma, o dngulo de espalhamento do ion (do feixe primé-
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E (MeV) | dE/dxeyy | dE/dzPP

720 | 3,10 (12) | 2,95 (14)
9,14 | 3,67 (15) | 3,54 (17)
10,3 | 4,05 (16) | 3,92 (18)
10,6 | 4,07 (16) | 4,01 (20)
11,9 | 4,40 (18) | 4,45 (22)
122 | 4,52 (18) | 4,54 (23)
14,0 | 5,11 (20) | 5,12 (25)

Tabela 3.2: Comparativo entre o poder de freamento de Ag em Au medido com as
técnicas de espalhamento eldstico e Deslocamento Doppler (DD). O poder de frea-
mento ¢ expresso em MeV/mg/cm?. dE'/dI]l?i{:j corresponde aos valores obtidos com
o ajuste dos dados medidos com a técnica DD. Extraido da referéncia [38].

rio) é sorteado dentro do angulo sélido de observagao do monitor de interesse.
Os correspondentes angulo de recuo e velocidade inicial do 4tomo do alvo sao
determinados pela cineméatica da colisdo elastica. E considerada a dinamica de
colisao do 4tomo em recuo no proprio alvo de acordo com o formalismo apre-
sentado em [39]. Para estes calculos o poder de freamento eletronico utilizado
¢ o da referéncia [40] e o freamento nuclear ¢ do modelo ZBL (secdo 2.1.5.2). E
importante ressaltar que o Atomo recua em baixas velocidades e a previsao do
poder de freamento pode apresentar grandes incertezas. Para minimizar essa
fonte de incerteza na energia de calibragao é desejavel que o alvo primario seja
suficientemente fino.

Em [38] o freamento de Ag em Au em baixas energias medido com a téc-
nica de Espalhamento Elastico é comparado com a técnica de Deslocamento
Doppler. A reproducao da comparacao dos valores obtidos é apresentada na
tabela (3.2). Os dados da técnica de Espalhamento Elastico sdo compativeis
com a funcao ajustada a partir dos dados obtidos na técnica Deslocamento
Doppler, demonstrando a consisténcia da técnica.

Essa técnica foi utilizada para obter os dados dos freamentos de Ti, V e Cr
em Ge, Au e Pb.

3.2.2 A técnica TOF-E (Time of Flight-Energy)

Técnicas baseadas em arranjos de tempo de voo de particulas (TOF - Time
of Flight) tipicamente sao empregadas para medir a perda de energia para uma
dada energia inicial. E vantajoso ter um técnica confidvel que permita a me-
dida ao longo em vérias energias simultaneamente. Alternativamente existem

técnicas que permitem a medida do freamento ao longo de uma regiao continua
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Espectrometro
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removivel

Figura 3.6: Diagrama ilustrativo da montagem experimental para medidas do frea-
mento com a técnica TOF-E. A produgdo do feixe secunddrio com larga distribuicdo
em energia € obtida a partir do espalhamento do feixe primdrio num substrato.

de energia. Para tal sao utilizados feixes secundérios com larga distribuicao
em energia, obtidos a partir de um feixe retro-espalhado por um substrato ou

a partir de 4&tomos do proprio substrato em recuo.

Em 2002, Y. Zhang [41] reportou o desenvolvimento de uma nova técnica
para medidas precisas do freamento de ions pesados ao longo de uma regiao
continua em energia baseada num arranjo de TOF. O diagrama experimental
da técnica é apresentada na Fig. 3.6. Um feixe primario monoenergético incide
num substrato de Au produzindo, por espalhamento, o feixe secundario com
larga distribuicao em energia. O substrato é necessario nao somente para a
producao do feixe com larga distribuicao em energia mas também para atenuar
a corrente do feixe primario e evitar a saturacao dos detectores. Em um
determinado angulo com relagao a superficie do substrato é montado o arranjo
de tempo de voo e energia (TOF-E), que consiste de dois detectores de tempo,
separados a um distancia ALror, e um detector de B.S. A diferenca temporal
entre os sinais dos detectores de tempo fornece a informacao do tempo de
voo da particula. O filme freador ¢ montado sobre um suporte movel entre o

segundo detector de tempo e o detector de B.S..

A metodologia para a determinacao da perda de energia no freador é ilus-
trada na Fig. 3.7. Para as medidas realizadas sem o freador, a energia detec-
tada no detector de B.S. corresponde a mesma energia determinada a partir
do seu tempo de voo. Ao introduzir o freador, para que o detector de B.S.
detecte uma particula com a mesma energia F,.,,, como no caso anterior, essa
mesma particula tem que possuir uma energia F,.,, = Es,, + AE. Utilizando
o detector de B.S. pode-se rotular as particulas que chegam com as mesmas
energias e, assim, utilizar o sistema de tempo de voo para determinar as ener-

gias Fsem € Eoom. Energia e tempo estao correlacionados através da massa do
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Figura 3.7: Diagrama ilustrativo da metodologia da técnica TOF-E para a determi-
nag¢do da perda de energia no freador.

projétil, de acordo com a equagao:
L
E = 0,5M; (TTOF) (3.4)

Uma curva tipica do tempo de voo em func¢ao da energia para o feixe de He
sem e com um freador de Si ¢ ilustrado na Fig. 3.8. Do espectro biparamétrico
é possivel verificar a correlacao entre o tempo de voo e a energia da particula:
baixas energias estao correlacionadas com um tempo de voo maior. Para um
dado canal de energia sao identificados os tempos médios sem e com o freador
e com auxilio da eq. (3.4) é determinada a perda de energia da particula no
freador. Essa metodologia de andlise evita correcoes devido a nao linearidade
dos detectores de B.S..

Essa técnica foi utilizada para obter os dados dos freamentos de Co e Ni

em Ge e Au.

3.2.3 Nao-linearidade em detectores de B.S.

O uso de detectores de B.S. é bastante difundido na espectroscopia de par-
ticulas carregadas. O funcionamento de detectores a base de semicondutores
depende da formacgao de uma juncao p-n e da criacao de uma regiao de de-
plecao através de uma tensao reversa. Devido a regiao de deplecao, as cargas
produzidas no detector pela passagem da radiagao ionizante sao coletadas para
a geracao do pulso de corrente. Maiores detalhes sobre detectores semicondu-
tores sao encontrados na referéncia [42].

Assumindo que a regido de deplecao é suficientemente espessa para frear

completamente os fons incidentes, o pulso gerado pelo detector é, em princi-
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Figura 3.8: Curva tipica do tempo de voo em funcao da energia no detector de B.S.
para wma medida com o feixe de He e freador de Si.

pio, proporcional a energia da particula e independente do tipo de particula.
A linearidade da calibracao em energia dos detectores de B.S. deixa de ser
verificada especialmente valida para fons pesados. Para estes projéteis, a alta
densidade de cargas produzida afeta o tempo de colecdao de cargas nos detec-
tores permitindo a ocorréncia de processos de recombinagao de cargas. Con-
sequentemente, a amplitude do pulso produzido passa a ser nao-linear com a
energia e dependente da massa da particula detectada. Esse efeito ¢ conhecido
como Pulse Heigh Defect (PHD) [43] e o seu conhecimento é essencial para
obter uma calibracao precisa com o detectores de B.S.. Por definicao, PHD é
a diferenca entre a energia verdadeira do ion pesado e a energia da particula
alfa necessaria para produzir a mesma altura de pulso do ion pesado. Outros
efeitos que contribuem para o PHD ¢ a perda de energia da particula na zona
morta do detector e o freamento nuclear entre o projétil e os a&tomos de Si do

detector, que nao produz ionizacao.

Nas medidas realizadas com a técnica do espalhamento elastico, a calibra-
cao em energia do detector é realizada com o proprio feixe secundario, sem
o freador, e ao longo de uma regiao limitada em energia, tipicamente 6-25
MeV. Com isso, todos os efeitos (perda de energia na zona morta, recombina-
¢ao de cargas e o freamento nuclear) sao considerados intrisecamente e, dentro
dessa faixa de energias, a calibracao é linear. Na técnica TOF-E, o detector

de Si é utilizado como rotulador para particulas com as mesmas energias e,
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novamente, todos os efeitos estao incluidos.

Além do problema com a nao-linearidade, o efeito acumulativo do frea-
mento nuclear tende a provocar a degradacao na resolucao em energia e reduzir

drasticamente a vida util do detector.

Com relacao a resolucao dos detectores é esperada que a forma das distri-
buicoes de energia sejam similares para fons com diferentes energias incidentes;

para fons distintos é esperada que a forma da distribuigao seja distinta [44].

3.3 Preparacao dos Alvos

Todos os filmes finos utilizados nessa tese (Ti, V, Cr, Ge, Au e Pb) foram
confeccionados no Laboratério de Alvos Nucleares do LAFN utilizando a eva-
poradora Edwards E12 E3 [45]. Os filmes foram produzidos através do processo
de deposigao por evaporagao (Physical Vapour Deposition) onde o material é
aquecido acima da sua temperatura de evaporacao do material. Esse aqueci-
mento pode ser realizado de duas formas: por passagem de corrente ou por
bombardeamento eletronico. A escolha do mecanismo de aquecimento depende
do ponto de evaporacao de cada material. Dos filmes utilizados neste trabalho,
Ge, Au e Pb foram evaporados por passagem de corrente e Ti, V e Cr foram

evaporados por bombardeamento eletronico.

Laminas previamente tratadas com agente soltuvel em &gua sao fixadas na
evaporadora a uma distancia conveniente com relacao a fonte de evaporacao.
Ao longo do processo, o material evaporado vai gradativamente recobrindo a
superficie tratada da lamina. Apoés a evaporacao, ja com a lamina fora da
evaporadora, a camada solivel é dissolvida em agua destilada onde o filme

fino se desprende da lamina.

Em cada lamina foram produzidos de 3 a 4 filmes finos com dimensoes ~1.5
x 2 cm. Os filmes foram montados em suportes de 1.5 x 3 ¢cm, com furo central
de 10 mm de diametro, ilustrado na Fig. 3.9. Todos os filmes finos produzidos

sao auto-portantes.

Os filmes de Ti, V, Cr e Ge foram armazenados numa camara propria e
mantida em pressao da ordem de 107! Torr para evitar efeitos de oxidacao das
superficies. Os filmes de Pb foram armazenados numa camara em vacuo indi-
vidual e os de Au foram acomodados numa caixinha com umidade controlada

pelo uso de secantes.
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Figura 3.9: Fotos dos filmes finos de Au e Ti produzidos para as medidas de perda
de energia. Os suportes dos alvos possuem a dimensdo de 15 x 30 mm.

Critérios para as espessuras dos filmes

As espessuras dos filmes utilizados para as medidas de perda de energia
foram escolhidas de modo a minimizar as incertezas. No tocante a esses crité-
rios, temos dois casos a serem considerados: as espessuras dos alvos primarios
(Ti, Ve Cr) e as dos freadores (Ge, Au e Pb).

Para os alvos primarios, devido a metodologia de calibracao do detector
(ver se¢ao 3.2.1) onde é considerado o freamento do a&tomo em recuo no pro-
prio meio, os filmes de Ti, V e Cr devem ser finos o suficiente para minimizar a
incerteza na energia final de recuo do feixe secundario. Por outro lado um alvo
que seja extremamente fino reduziria a taxa de atomos em recuo produzidos
por espalhamento elastico e proporcionalmente aumentaria o tempo necessario
para cada energia de recuo. Quantitativamente é conveniente que os alvos pri-
marios tenham espessuras entre 50 - 150 ug/cm?. Como teste para a validagao
dessa margem de espessuras serd simulado a energia de recuo de Ti produzido
por fons de '°O considerando que o modelo de freamento usado no programa
de Monte Carlo para calibracao do detector possa apresentar desvios de até
40%, o que é um valor superestimado. Dentro dessas consideracoes, para a
producao de ions de Ti recuando com energia de 10 MeV a incerteza é de
~ 200 keV (= 2%) no caso de espessuras limites de 150ug/cm?. Essa ¢ uma
incerteza razoavel para a precisao das medidas.

Com relagao aos freadores, as espessuras devem ser tais que a eq. (3.3)
ainda seja uma boa aproximacao. Conforme abordado na secao 3.1, devido ao
comportamento suave do freamento para baixas energias, as espessuras devem
ser tais que a perda de energia do fon nao ultrapasse de 30% da sua energia
inicial. Assim é desejavel que o freador tenha espessuras nem muito finas, de

modo a minimizar a incerteza na determinagao da perda de energia, e nem

Tese de Doutorado 65 Roberto Linares



3.3. PREPARACAO DOS ALVOS

muito delgada, para que seja valida a eq. (3.3). Para estimar essas espessuras

foi utilizado estimativas semi-empiricas.

Medidas das espessuras

As espessuras dos filmes foram determinadas através da perda de energia de
particulas o emitidas por uma fonte de 2! Am. Esse nticleo emite particulas o’s
com trés energias caracteristicas sendo a de maior intensidade a de 5.483 MeV.
Os alvos foram montados num suporte movel, permitindo o posicionamento
dos mesmos a frente do detector de B.S.. A eletrénica associada ao detector
consiste de um pré-amplificador e amplificador espectroscopico. A aquisicao
de dados é obtida através de uma placa ADC Trump de 8K canais e controlada
pelo programa DAMM [46]. A calibragdo em energia do detector é realizada
com o pico de energia das particulas @ medido sem o alvo e com auxilio de
um pulsador de precisdao. As energias das particulas antes e ap6s o alvo sao
medidas e para a determinagdo da espessura utiliza-se a eq. (3.3). O freamento
de particulas a ¢ bem conhecido para essa regiao de energias, permitindo a
utilizacao dos valores fornecidos pela referéncia [32|. A incerteza estimada para

o poder de freamento ¢ de 4%.

As espessuras médias dos filmes utilizados para as medidas do freamento
em baixas velocidades sao apresentados na tabela (3.3). As incertezas relati-
vas entre 0s picos Fgem € Eeom 820 proximas de 2%, exceto para os alvos de
Ti #5 e Cr #1 e #2, sendo proximas de 6%. Para os freadores (Pb, Ge e
Au), as incertezas finais nas espessuras dos alvos devem-se majoritariamente
a incerteza estimada em 4% para os valores do poder de freamento para as

particulas alfas.

Utilizando um colimador de 1 mm na fonte « foi medido a uniformidade
dos freadores ao longo de um diametro. A varredura foi feita em passos de 1
mm, desconsiderando as extremidades e, assim, totalizando 8 pontos medidos
ao longo da direcao horizontal de cada alvo. Os resultados obtidos para os
freadores de Pb sao ilustrados na Fig. 3.10. No caso dos freadores de Au e Ge,
a uniformidade foi medida acoplando-se um colimador de 2,0 mm & fonte alfa
e medindo-se a espessura ao longo de uma direcao na folha. A varredura foi
feita em passos de 2 mm na extensao do diametro horizontal. De modo geral,

a variacdo méaxima na espessura dos freadores foi em torno de 3%.
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Alvo Espessura dE/dx0 para
(ng/cm?) a

Ti #5 08 (9) 0,50
Ti 47 193 (11) 0,51
V #1 48 (10) 0,49
Cr #1 108 (5) 0,47
Cr #2 108 (5) 0,47
Ge #4 | 259 (11) 0,39
Ge #5 108 (8) 0,39

Au 609 (27) 0,23
Au #9 471 (20) 0,22
Pb #2 300 (30) 0,23
Ph #3 | 370 (40) 0,23

Tabela 3.3: Espessuras dos alvos utilizados para as medidas deste trabalho. Os alvos
de Ge #5 e Au #9 foram utilizados para as medidas do freamento de V. Os demais
foram utilizados para o freamento de Ti e Cr. As incertezas nos alvos de Au, Ge e Pb
devem-se, majoritariamente, & incerteza no valor de dE/dx (iltima coluna) fornecido
pela referéncia [32].

Uniformidade dos freadores de Pb

10 T T T T T T T T
- = Phii()2 2 Jom
i BB Ph#03 i
o~ ; /,/I ______ I‘-klk_ B
g9 E‘““i”’ g 0.31
2 [ T 1 <
S} N ] £
| \ 1% 5
g Y et \\ ] E
% ol & 5 N i s
g | E\\ 28 L I\ ] g
% 4 b — .20
g | Y P E o {o 2
e L E Y& K 5 ] =
8 T ;
) % i 028
S ss o
i E lo27
q | | | | 1 | | |
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Pos;igéo do Frea(lorAde Pb (mm)

Figura 3.10: Variagao da espessura em func¢ao da posi¢ao de incidéncia das parti-
culas o para os alvos de Pb.
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3.4 Equipamento experimental para as medidas

com Espalhamento Elastico

3.4.1 Acelerador e Fonte de fons do LAFN

A tomada de dados foi realizada no Laboratério Aberto de Fisica Nuclear
(LAFN) utilizando o acelerador eletrostatico Tandem 8-UD Pelletron de 8 MV.
O diagrama esquematico do acelerador é apresentado na Fig. 3.11.

Aceleradores do tipo Tandem realizam a aceleragao do feixe em 2 estagios,
sendo necessario a injecao de fons negativos no primeiro estigio. A fonte de
ions utilizada no acelerador é a MC-SNICS (Multi-Cathode Source of Negative
Tons by Cesium Sputtering) da NEC. A extracdo do feixe baseia-se na técnica
de sputtering do catodo por atomos de Césio (Cs). Um recipiente aquecido
introduz vapor de Cs, ocupando todo o volume da fonte de ions. Parte deste
vapor se condensa no catodo formando uma fina pelicula em sua superficie.
Outra parte é ionizada positivamente por contato com a superficie de tungs-
ténio (ionizador) aquecida por passagem de corrente elétrica. O Cs ionizado
é acelerado por uma diferenca potencial na direcao do catodo que, por sput-
tering, arranca atomos do cidtodo. Os dtomos arrancados por sputtering, em
geral, possuem carga positiva. Devido a alta eletronegatividade do atomo de
Cs, a pelicula condensada na superficie do cdtodo tem a importante funcao de
doador de elétrons para as particulas arrancadas do catodo. Os fons negativos
sao extraidos da fonte por um potencial de 20 kV. O conjunto estd montado
numa estrutura isolada eletricamente a qual é aplicada uma tensao adicional
de 70 kV como pré-aceleracao para em seguida ser injetado no acelerador.

O feixe de fons recém-extraido da fonte passa primeiramente por um ele-
troima (ME-20)" que deflete em 90° sua dire¢do sem alterar a sua energia.
Nessa deflexao o ME-20 seleciona a massa atomica do fon de interesse para
aceleracao.

Na primeira etapa de aceleragao os fons, com carga negativa, sao atraidos
pelo potencial positivo do terminal instalado no meio do tubo de aceleracgao.
No terminal os ions atravessam uma fina folha de carbono, com espessura em
torno de 10ug/cm?, denominado de stripper. A finalidade do stripper ¢ a de ar-
rancar elétrons dos fons que compoem o feixe que, agora com cargas positivas,
sao repelidos pelo potencial positivo do terminal. Essa repulsao corresponde

ao segundo estagio da aceleracao. A quantidade de elétrons arrancada pelo

L A sigla do eletroima, indica a maior relacdo entre a massa (em u.m.a.) e a energia (MeV)
que um fon pode ter para que possa ser defletido a 90°.
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Figura 3.11: llustragao do acelerador eletrostdtico Tandem 8-UD Pelletron de 8 MV
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stripper segue uma distribuicao de probabilidades dependente do ntimero ato-
mico e da energia do fon. Para o *O, por exemplo, e com 7 MV no terminal,
cerca de 30% saem com estado de carga 4+, outros 35% saem com 5+.

A energia final do feixe é a soma das energias obtidas nos estagios de
aceleracao. No primeiro, a energia ganha pelo feixe é igual a eV}, uma vez que
o estado de carga é predominantemente -1. O ganho de energia no segundo
estagio da aceleragao depende do estado de carga (@) do fon apos o stripper.

A energia (F) final é dada pela expressao abaixo.
E(MeV) = (1+Q)V, + Vpe (3.5)

onde V; é a tensao aplicada no terminal, V. a tensao de pré-aceleragao, ambos
em MV.

Como existe uma distribuicao de estados de carga do feixe apos o stripper,
a selecao de energia do feixe é realizada por um segundo eletroima, o ME-
200. A calibracao do ME-200 foi realizada medindo-se a secao de choque de
reagoes nucleares conhecidas, como por exemplo a reacao “F(p,n)®Ne que
ocorre numa energia bem conhecida. A incerteza na energia final do feixe
selecionado é de alguns keV’s.

Um terceiro eletroima, o Seletor Magnético, possui a funcao exclusiva de
desviar o feixe para uma das linhas de experimento. Ao longo da trajetoria
do feixe, desde a fonte de fons até a canalizacao onde é montado o arranjo
experimental, estao posicionados equipamentos que controlam a direcao e a

forma do feixe através de campos eletrétricos ou magnéticos.

3.4.2 Camara de Espalhamento

As montagens experimentais para as medidas de freamento de Ti, V e Cr
foram realizadas na camara de espalhamento da canalizacao 30B do acelerador
do LAFN. No centro da camara, os alvos primarios (Ti, V e Cr) foram fixados
no porta-alvos proprio da camara. O porta-alvos permite a selecao vertical
do alvo de interesse na direcao do feixe priméario. Durante o manuseio do
porta-alvos foi tomado a precaucao de manter perpendicular & direcao do feixe
primario.

As medidas realizadas neste trabalho foram realizadas em dois periodos de
uso do acelerador. No primeiro foram utilizados 4 dias do acelerador nos quais
foram medidos o freamento de Ti (em 11 energias) e Cr (em 9 energias) em

Ge, Au e Pb, com energias entre 7 e 23 MeV e utilizando dois monitores, fixos
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-

direcdo do feixe
primario

Figura 3.12: Esquematizacao do arranjo experimental com as distancias e dngulo
do monitor (aqui para apenas um) e detector.

a 45° e 60°. No segundo periodo foram utilizados 2 dias do acelerador para as
medidas do freamento V em 6 (para Au) e em 7 (para Ge) em Ge e Au, com

energias distintas entre 7 e 25 MeV utilizando apenas um monitor, & 60°.

A montagem do arranjo experimental ¢ esquematizado na Fig. 3.12. Foram
utilizados detectores de Barreira de Superficie ORTEC, de 100 mm? e 300 pum
de espessura. O detector para o feixe secundario foi montado sobre a plata-
forma movel da camara de espalhamento, a uma distancia de 120(1) mm do
alvo primario e com o uso de um colimador de 3 mm. A plataforma se desloca
angularmente permitindo o correto posicionamento do angulo de coincidéncia
cineméatica com um dos monitores. A superficie da plataforma é demarcada
com precisao de 5 centésimos do grau cujo valor é lido diretamente através da
luneta posicionada na tampa da camara. Os monitores foram fixados a uma
distancia de ~ 330 mm do alvo priméario e sem o uso de colimadores. Para o
monitor & 60° o angulo so6lido de deteccao é de Af = 1,7°. O uso do segundo
monitor a 45° fornece as vantagens de obter feixes secundérios com energias
menores e com maior taxa de eventos devido a maior secao de choque para o
espalhamento elastico no alvo primério. Fica implicito que, para os objetivos
desse trabalho, a utilizacao de monitores a angulos menores permite a a ob-
tencao de energias de recuo menores e com altas taxas de contagens. Mas a

elevada taxa de eventos é prejudicial ao detector de B.S. e deve ser evitada.
Os parametros (energias do feixe priméario, alvo primario, monitor para
coincidéncia e a energia de recuo do feixe secundario) para o primeiro e segundo

periodo de medidas sao resumidos nas tabelas 3.4 e 3.5, respectivamente. No
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Feixe priméario Alvo primario Monitor Feixe secundéario
tipo energia (MeV) tipo angulo  energia (MeV)
Sit? 46,20 Ti#5 60° 20,05
Sit® 49,50 Ti#5 60° 21,57
Sit® 49,50 Ti#5 45° 13,32
Sit? 44,00 Ti#b 45° 11,71
Sit6 38,50 Ti#5 45° 10,11
Sit6 38,50 Ti#7 60° 15,24
Sit6 36,50 Ti#7 60° 14,33
Sit? 41,60 Ti#7 60° 16,65
Sit? 41,60 Ti#7 45° 9,71
O*? 33,00 Ti#7 60° 7,35
O*? 34,75 Ti#7 60° 7,81
Sit? 41,60 Cr 45° 10,88
Sit® 46,80 Cr 45° 12,40
Sit® 52,20 Cr 45° 13,98
Sit6 40,60 Cr 60° 17,38
Sit6 38,50 Cr 60° 16,42
OR 33,85 Cr 60° 8,48
OR 35,00 Cr 60° 8,80
(OR 31,00 Cr 60° 7,70
06 38,50 Cr 60° 9,77

Tabela 3.4: Resumo dos parametros de feize primdrio, alvo primdrio e dngulo de
detec¢io para as medidas de freamento de Ti e Cr em Ge, Au e Pb. As espessuras
dos alvos primdrios sao apresentados na tabela 3.5.

primeiro houve a necessidade de trocar o alvo primario de Ti (passando a
utilizar o Ti#7). Em média, as correntes dos feixes priméarios foram em torno

de 300 nA e o diAmetro do feixe em torno de 3 mm.

Os freadores de Ge, Pb e Au foram montados num porta-freador circular
(ver Fig. 3.13) onde ¢é possivel fixar até 4 freadores além de possuir duas
posicoes para as medidas sem freador. O eixo do porta-freador é acoplado
4 um motor de passo controlado externamente. O conjunto porta-freador,
detector e motor de passo é montado como ilustrado na Fig. 3.13. Para as
medidas de perda de energia, a posicao "sem freador" é ajustada na direcao do
detector e inicia-se a aquisicao de dados. Em seguida, ajusta-se para a posi¢ao

do freador de interesse, onde é feita uma nova aquisicao de dados.

Durante as medidas, a camara foi mantida a uma pressao da ordem de 1076

torr com uso de 2 bombas turbo-molecular, acopladas a 2 bombas rotativas.
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Feixe primério Alvo primario Monitor Feixe secundario
tipo energia (MeV) tipo angulo  energia (MeV)
Sito 46,00 V#1 60° 19,61
Sit? 52,00 V#1 60° 22,26
Sj+8 58,00 V41 60° 924,91
ots 38,00 V#1 60° 9,74
OT6 44,00 V#1 60° 11,35
ots 35,00 V#1 60° 8,94
O+ 46,50 V41 60° 12,02

Tabela 3.5: Resumo dos pardmetros de feize primdrio, alvo primdrio e dngulo de
detec¢io para as medidas de freamento de V em Ge e Au. As espessuras dos alvos

primdrios sdo apresentados na tabela 3.3.

(a) Vista fronta do sistema de
porta-freadores. Em destaque,
uma das posi¢ées com freador
(linha continua) e sem freador

(linha pontilhada).

Figura 3.13: Foto do porta-freador circular usado para fiva¢io dos freadores de
posicionamento dos mesmos a frente do detector. O porta-freador suporta até 4
freadores (uma delas circulado com linha continua) e possui 2 posigoes sem freador
(uma delas circulado com linha pontilhada).
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Figura 3.14: Esquema da eletronica de aquisicao de dados em coincidéncia utilizados
para as medidas de poder de freamento.

3.4.3 Eletronica e Aquisicao de Dados

Para aquisicao dos dados experimentais foi montado um sistema eletrénico
de coincidéncia temporal entre os pulsos dos detectores utilizando médulos do
sistema NIM [42]. A Fig. 3.14 ilustra a eletronica utilizada para as medi-
das com apenas 1 monitor. A extensao para a montagem com 2 monitores é
analoga. Cada detector é conectado a um pré-amplificador e este a um amplifi-
cador espectroscopico. A saida bipolar de cada amplificador é conectada a um
Timing Single Channel Analyser (Timing-SCA) que gera um pulso logico no
instante que o sinal bipolar cruza o zero, determinando o momento em que o
pulso foi produzido. O pulso l6gico do Timing SCA é conectado a um Gate and
Delay Generator (GDG) que permite ajustar o atraso e gerar pulsos rapidos
negativos ao final do tempo de atraso. Cada pulso rapido é conectado em um
Time to Amplitude Converter (TAC). O atraso nos GDG’s sao ajustados de
modo que o pulso do monitor dé o sinal de Start e o do detector dé o sinal de
Stop no TAC. O TAC gera um pulso analogico lento com amplitude proporci-
onal & diferenca de tempo entre o sinal de Start e de Stop. Na histogramacao
da saida do TAC, eventos simultaneos produzem a mesma amplitude na saida
do TAC, enquanto eventos aleatérios produzem pulso de quaisquer amplitude,

com igual probabilidade.

A aquisicao de dados do LAFN utiliza a norma de interface CAMAC (Com-

puter Automated Measurement and Control). O sinal de cada amplificador e
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o do TAC sao conectados a um modulo ADC Silena modelo 4418 (que pos-
sui 8 entradas). Um moddulo, o CAMAC FERA (Fast Encoding and Readout
ADC ) fabricado pela Lecroy modelo 4301, executa as fungoes de controle do
ADC tais como emissao do sinal de trigger e reinicializacao (clear). O sinal
de trigger ¢ dado pelo monitor e o sinal de reinicializacao ¢ enviado por um
computador. Numa sequéncia tipica de aquisicao de dados pelos ADC, apos
o sinal de clear o ADC permanece no estado de “espera”, pronto para receber
o sinal de trigger, indicativo de um novo evento. Assim que o FERA sinaliza
um novo evento para o ADC, esse entre em estado de “ocupado”. O tempo
de conversao do ADC ¢é de 40 us e qualquer outro evento que ocorra durante
esse tempo ¢ inibido. O ADC ¢ habilitado a enviar um sinal de LAM (Look at
Me) ao modulo controlador do CAMAC, o Crate Controller - modelo CAEN
C111A, logo apo6s a conversao dos pulsos de entrada, retornando ao estado de
espera.

A aquisicao e histogramacao de eventos é controlada em um computador
pelo sistema SPM-Linux que utiliza o CAEN e uma interface A151 turbo no
barramento ISA do computador. O drive para esse dispositivo emula o modulo
Event Handler, anteriormente utilizado como Crate Controller [47]. O sistema
possui um protocolo de aquisicao programével, utilizando-se do compilador
do pacote UPAK [46] para implementar as instrugbes em um nivel superior
a linguagem de méquina, que é executado cada vez que o sinal de LAM é
enviado para o Crate Controller. No algoritimo de aquisicao, o seguinte roteiro
é realizado: 1) 1é as entradas do ADC, referentes aos detector 1 e 2 e ao sinal
do TAC, e armazena os dados em sua memoria; ii) as entradas do ADC sao
zerados, retornando ao modo de espera. A histogramacao dos eventos, em
histogramas 1D para os 3 parametros do ADC, nos quais as propriedades de

cada histograma sao programadas seguindo a linguagem Upak [46].

3.5 Equipamento experimental para as medidas
com o TOF-E

3.5.1 O acelerador do EMSL

A tomada de dados foi realizada no Environmental Molecular Science Labo-
ratories do Pacific Northwest National Laboratories (EMSL-PNNL), Richland
- EUA, utilizando o acelerador eletrostatico Tandem 9SDH-2 Pelletron de 3

MV, similar ao acelerador do LAFN. O diagrama esquemaético do acelerador é
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Fonte SNICS Injetor ]
l Magnético Quadrupolo
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Fonte de Tubo acelerador Analizador
R.E. (He)

Quadrupolo

Figura 3.15: Tlustracao das instalacoes do acelerador eletrostdtico Tandem 9SDH-2
Pelletron de 8 MV com as 3 canalizagoes experimentais disponivel no EFnvironmental
Molecular Science Laboratories (EMSL). A canalizagao utilizada para as medidas
com TOF-E foi a +15°, indicada na figura.

apresentado na Fig. 3.15.

O acelerador possui duas fontes distintas de ions: i) uma fonte mono ca-
todica SNICS, para a extracao de diversas espécies de feixe de acordo com o
catodo utilizado, e ii) uma fonte de radio-frequéncia (R.F.), para a extragao
de ions de He e outros gases. A fonte SNICS funciona de modo similar & MC-
SNICS do LAFN descrito na subsecao 3.4.1 com a diferenca que a fonte possui

posicao para apenas um catodo por vez.

Uma vez que o feixe negativo é extraido, seja pela SNICS ou pela fonte
de radio-frequéncia, a selecao de massa é realizada pelo eletroima denominado
injetor magnético (Fig. 3.15)

O principio de aceleracao dos fons, assim como no 8-UD do LAFN, também
é realizada em 2 estagio, sendo que a troca do estado de carga do feixe negativo
é realizado por um fluxo gés de Ny proximo ao terminal, ao invés das folhas de
carbono usuais do acelerador do LAFN. O stripper gasoso é muito utilizado
quando a transmissao do feixe ao longo do tubo de aceleracao e a producao
de feixe com baixas energias (i.e. estados de cargas baixas) sdo as principais
prioridades. As folhas de carbono sao indicadas quando deseja-se estados de

cargas mais elevados.

A selecao de energia do feixe é realizada pelo ima analisador que, inclusive,

desvia o feixe para a canalizagdo experimental a ser utilizada. Ao longo da
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trajetoria do feixe, desde a fonte de fons até a canalizacao onde é montado o
arranjo experimental, estao posicionados lentes eletromagnéticas para controle

da intensidade, focalizacao e forma do feixe.

3.5.2 O sistema de TOF-E

A montagem experimental para as medidas de freamento de Ni e Co em
Au e Ge foi realizada na canaliza¢ao +15° do EMSL (Fig. 3.15). Essa linha é
dedicada principalmente a experimentos com implantacao ionica e medidas de
RBS (Rutherford Backscaterring). A camara principal possui um manipulador
de amostra de 5 eixos: 3 nas direcoes ortogonais e mais 2 eixos de rotacao.

Posicionado a 30° com relagao a direcao da canalizacao foi montado um ar-
ranjo TOF-E. Os medidores de tempo tem o seu principio baseados na emissao
de elétrons secundarios por folha de carbono devido a passagem de particulas
carregadas. O esquema de um desses detectores é apresentado na Fig. 3.16.
A producao de elétrons secundarios na folha de carbono depende do fon e de
sua energia, sendo maior para fons pesados. Assim, a eficiéncia de deteccao
vai depender desses parametros. Porém, para particulas mais pesadas que Li,
a eficiéncia de detecgao é melhor que 94%. Apos serem emitidos pela folha de
carbono, de espessura de ~ 7ug/cm?, esses elétrons sao defletidos por espelhos
eletrostaticos na dire¢do dos Micro Channel Plates (MCP’s). Para ser consi-
derado um "bom" evento, a particula deve passar por entre as grades de Ni
e produzir um ntmero suficiente de elétrons secundarios para gerar um pulso
cuja amplitude exceda um pré-determinado limite. A tensao aplicada a grade
foi de -3.5 kV. Para as medidas com ions de Co e Ni foi utilizado -1.8 kV de
tensao nos MCP’s. Para medidas preliminares com He foi utilizado -1.9 kV. A
distancia de voo entre os detectores de tempo foi de ALror = 1068(2) mm.
Para a determinacao da energia foi utilizado um detector de B.S. ORTEC, de
100 mm? e 300 um de espessura.

A resolucao temporal dos sistema de tempo de voo é a soma de duas contri-
buic¢oes. O primeiro é a resolucao temporal intrinseca do detector que inclui:
o tempo de voo dos elétrons secundérios, a resposta temporal dos MCP’s e o
ruido da eletronica associada. O segundo corresponde as incertezas associadas
ao arranjo experimental como a resolucao em energia do feixe, fatores geo-
métricos como tamanho finito e divergéncia do feixe, a dispersao em energia
no primeiro detector e a nao-uniformidade das folhas de carbono. Levando
em conta esses fatores a resolucao temporal tipica estimada para o sistema de

tempo de voo é de 0.4 ns.
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Figura 3.16: Esquema ilustrativo de um dos detectores de tempo utilizados para a
medida do tempo de voo das particulas. Modificado da ref. [48].

Como feixe primario foram utilizados fons de Nit” e Co*” ambos de 20
MeV. No porta-amostra do manipulador da camara principal foi montado um
substrato de Au para o espalhamento dos feixes primdarios. A amostra foi
posicionada a 15° com relacao a direcao de incidéncia do feixe priméario. Os
freamentos foram determinados ao longo de uma regiao continua de energia
entre ~ 3—14 MeV. Os freadores de Au e Ge foram montados sobre um suporte
movel entre o segundo detector de tempo e o detector de B.S..

Durante as medidas, a camara foi mantida a uma pressao da ordem de
1078 torr com uso de 1 bomba turbo-molecular acoplada a 1 bomba rotativa e

idnica.

3.5.3 Eletronica e aquisicao de dados

A eletronica de aquisicao dos dados é ilustrada na Fig. 3.17 e consiste
de um sistema de coincidéncia entre os pulsos dos 3 detectores. Associado
a cada detector de tempo existe um pré-amplificador Phillips modelo 6954 e
um Constant Fraction Discriminator (CEFD) Phillips modelo 6915. O atraso
(=~ 2ns) necessario para a formagao do pulso logico temporal é fornecido por
um cabo coaxial de comprimento conveniente para as caracteristicas do pulso
analégico dos detectores temporais. O pulso logico de cada um dos CFD’s

é conectado a um TAC numa logica inversa de Start-Stop, i.e., o detector to
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Figura 3.17: Diagrama esquemdtico da eletronica de aquisigao de dados utilizada
para o arranjo TOF-E.

fornece o sinal de start e o detector t; o de stop. Essa logica inversa é obtida
através de um atraso adicional, gerado por um modulo NIM Gate Generator
8010, entre o seu CFD e o TAC na eletronica associada ao detector t;. Esse
procedimento reduz significativamente o tempo morto do sistema de tempo de
voo durante a aquisicao de dados. O pulso gerado pelo TAC, com rampa de 500
ns e cuja amplitude é proporcional a diferenca de tempo entre os pulso de Start-
Stop, & conectado ao ADC1. A saida TTL (transistor-transistor logic) dos
CEFD’s sao conectados em um modulo de coincidéncia (m6dulo NIM Universal
Coincidence 418A) que gera um pulso 16gico quando os pulsos na entrada estao
dentro de uma janela temporal de 2us. A saida do modulo de coincidéncia
passa pelo Gate and Delay Generator (GDG) para gerar um pulso de largura
apropriada para o sinal de Gate dos ADC’s.

A eletronica associada ao detector de B.S. é mais simples e consiste basi-
camente de um pré-amplificador, um amplificador e um Delay Amplifier para
gerar o atraso conveniente do pulso analogico. O pulso é conectado ao ADC2.
As informagdes dos ADC’s sao carregadas em computador através de uma
placa de aquisicao ORTEC e salvos em arquivos do tipo evento-por-evento

para analise posterior.
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Capitulo 4
Analise dos dados e discussao

Com a técnica de espalhamento elastico foram realizadas as medidas expe-
rimentais da perda de energia de ions de Ti em Ge, Au e Pb, de V em Ge e
Au e Cr em Ge, Au e Pb, todos dentro de uma faixa de energia de ~ 7 — 25
MeV (=~ 150 — 450 keV/u.m.a.). Com a técnica de TOF-E foram realizadas
as medidas experimentais do freamento de Ni (e Co) em Ge e Au ao longo de
uma regido continua em energia de ~ 3 — 15 MeV (= 50 — 250 keV /u.m.a.).

Neste capitulo serao apresentados a reducao dos dados brutos e os resulta-

dos em comparagao com as previsoes tedricas e semi-empiricas.

4.1 Reducao dos dados obtidos com a técnica de

espalhamento elastico

4.1.1 Caracterizagao dos espectros em energia

Na figura 4.1 sao vistos os espectros obtidos em modo singles' dos monito-
res e do detector, numa aquisicao tipica com o alvo priméario de Ti. Durante
as medidas nao foi possivel eliminar um ruido de alta frequéncia presente na
eletronica, presente nos espectros como um pico. Desconsiderando esse ruido,
nos espectros dos 3 detectores (detector fixo 45 graus, detector fixo 60 graus
e detector movel) sdo observados as distribuigoes de energia devidos aos fei-
xes secundéario em recuo e o priméario espalhado. No espectro do detector
fixo a 45° pode-se verificar mais claramente a presenca de uma terceira dis-
tribuicao, proveniente de algum contaminante presente na superficie do alvo
primario. Simulacoes do espectro foram realizadas utilizando o programa de

Monte Carlo SIMNRA [49], elaborado para simulacoes e analises de espectros

Imodo sem coincidéncia com o sinal do TAC
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Figura 4.1: Espectro em modo singles para os monitores fizos a 45° e 60° e para o
detector (mdvel). Espectros obtidos para alvo primdrio de Ti e feize primdrio de Si

de 46,20 MeV.

RBS, NRA e ERDA [49]. A geometria do arranjo experimental foi simulado no
SIMNRA acrescentando uma camada de contaminacao no alvo primério. Com
base nos espectros, nao foi possivel determinar unicamente o tipo de contami-
nante. O titanio, em particular, possui grande afinidade quimica com oxigénio
e flior. As simulacoes com a inclusao desses contaminantes sao consistentes
com o perfil da distribuicao de energia observada experimentalmente, apesar
de nao ser possivel reproduzir quantitativamente. De acordo com simulagoes
no SIMNRA, para o alvo de vanadio foi observado a presenca de oxigénio como
elemento contaminante. Para o alvo de Cr, nao foi observado a presenca de
contaminantes.

Conforme apresentado na secao 3.4.3, os sinais de start e stop no modulo
de conversao de tempo para amplitude (TAC) sao fornecidos, respectivamente,
por um dos monitores (detector fixo a 45° ou 60°) e pelo detector movel. Na
histogramacao dos pulsos do TAC, os eventos correlacionados produzem uma
distribuicao bem concentrada em torno de um valor médio, como apresentado
no espectro TAC da Fig. 4.1.

O espectro de coincidéncia do detector mével com o TAC ¢é a histograma-
¢ao dos pulsos de energia do detector movel apenas nos eventos para os quais

também houve a emissao do pulso pelo TAC. Um espectro tipico de coinci-
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Figura 4.2: Espectro do detector mével em coincidéncia com o monitor fizo a 60°
para o alvo primdrio de Ti e feize primdrio de Si com 46,20 MeV.

dencia é apresentado na Fig. 4.2. A coincidéncia filtra a presenca de ruidos
e contaminantes, evidenciando apenas a distribuicao do feixe secundario. Nos
casos em que o angulo de espalhamento do feixe primario é proximo do angulo
de recuo do feixe secundério, é possivel observar um secundo pico no espec-
tro de coincidéncia devido a cinematica inversa (o feixe primario detectado no

detector movel e o feixe secundario no monitor).

O angulo de recuo do feixe secundario tende a ser ligeiramente diferente
da previsao pelo espalhamento elastico devido a efeitos da espessura finita do
alvo priméario e da incerteza na posicdo dos monitores (estimado em ~1°).
A posicao angular correta do detector movel é determinada pela medida da
distribuicao angular do feixe secundario. Essa medida é realizada variando-se o
angulo de observagao do detector, mantendo uma dada energia de incidéncia do
feixe primario. A cada posicao angular, foi calculado a taxa de coincidéncias,
definida como a razao entre o niumero de eventos coincidentes, no espectro
em coincidéncia ou do TAC, e o numero de particulas do feixe espalhado no
espectro em modo singles do monitor. Note que, para uma dada combinacao
de feixe e alvo priméarios, o angulo de recuo do feixe secundério independe
da energia inicial do feixe primario. O procedimento foi realizado para os
feixes priméarios de 2Si e 190 independentemente. Uma distribuicdo tipica,
obtida para o feixe secundario de Ti em coincidéncia com o monitor a 60°, é

apresentado na Fig. 4.3.
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Figura 4.3: Distribuicao angular do feize secunddrio de Ti em coincidéncia com o
monitor @ 60°. Medida realizada com feize primdrio de Si de 46,2 MeV.

4.1.2 Ajustes dos espectros

A forma da distribuicdo de energia (gaussiana ou gaussiana assimétrica,
Fig. 4.2) é relevante para a determinacao da perda de energia de fons pesados.
Consideracoes estatisticas para o processo de freamento tem sido enfatizada
desde o trabalho pioneiro de Bohr em 1948 [3]. Modelos na literatura cientifica
que detalham a variancia, a curtose e momentos de ordem superiores do espec-
tro de perda de energia [1|. Para uma breve discussao, a forma da distribuic¢ao
de perda de energia depende do nimero de colisoes que o projétil sofre no
freador. Para um freador extremamente fino o ntimero de colisoes é pequeno e
o espectro da perda de energia se aproxima da distribuicao definida pela secao
de choque diferencial de uma colisdao, com um pico pronunciado e uma longa
cauda. Para freadores grossos a perda de energia é relativamente grande, a
secao de choque varia significantemente ao longo da trajetoria da particula e o
espectro da perda de energia tende a um perfil gaussiano assimétrico. No caso
de espessuras intermedidrias, as flutuagoes na perda de energia sao baixas e o
espectro tende a uma gaussiana.

Numa distribui¢do ndo-gaussiana, o valor da energia média pode ser dife-
rente da energia mais provavel. O reflexo dessa diferenca na determing¢ao do
poder de freamento foi estudada para protons recuando em alvos finos de Al,

Au e Bi [50]. Verificou-se que as diferengas observadas sdo pequenas e meno-
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Figura 4.4: Ajustes dos espectros de coincidéncias no detector mdvel sem e com o
freador de Au para fons de Ti o 46,2 MeV.

res que as incertezas experimentais de forma que os resultados obtidos com
analises das distribuicoes de energias pelo ajustes gaussianos ou gaussianos

assimétricos sao compativeis.

Para uma anélise da influéncia do tipo de ajuste (gaussiano ou gaussiano
assimétrico) no valor final da perda de energia foram utilizados os dados expe-
rimentais do freamento de Ti em Pb, considerando 3 tipos de ajustes: ajuste
gaussiano assimétrico (definda como a soma de curvas gaussiana e decaimento
exponencial), ajuste gaussiano e calculo do centréide da distribui¢ao. As dife-
rengas em canais (Acanal) obtidas em cada caso sao apresentadas nas 3 dltimas
colunas da tabela 4.1. Verifica-se que o ajuste assimétrico fornece valores de
Acanal sistematicamente menores que os outros 2 ajustes. Para o ajuste gaus-
siano e o calculo do centréide, os valores finais obtidos sao compativeis entre
si. Como critério para a escolha do ajuste a ser utilizado foi ponderado 2 fato-
res: i) os modelos tedricos para o freamento sao considerados para os valores
médios da perda de energia; e ii) os ajustes assimétricos sao sensiveis as extre-
midades da distribuicao, que podem estar afetados pelo ruido eletronico. As
conclusoes obtidas aqui sao validas para as analises dos freamentos dos ions
de V e Cr e toda a reducao de dados foi realizada com base em ajustes gaus-
sianos dos espectros. Na Fig. 4.4 sao apresentados dois ajustes aos espectros
de coincidéncia do detector mével com e sem o freador de Au, para uma dada
energia de recuo dos ions de Ti. A diferenca em canais é proporcional a perda

de energia no freador de Au.
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Energia inicial Acanal
MeV assimétrico gaussiano centroide
21,57 200(5) 223(5) 225(2)
20,05 190(4) 217(4) 219(3)
16,65 171(5) 177(5) 176(2)
15,24 139(4) 158(5) 160(2)
14,33 177(4) 199(5) 199(2)
13,32 167(5) 169(5) 169(2)
11,71 177(4) 182(5) 184(2)
10,11 140(5) 155(5) 159(2)
9,71 137(4) 149(5) 149,9(17)
7,81 129(4) 139(4) 140,0(16)
7,35 136(3) 145(4) 146,7(13)

Tabela 4.1: Tabela com os ajustes para as distribuigoes de energias de Ti com e
sem freador de Pb. Os walores foram obtidos com ajustes de funcgdes gaussianas
assimétricas e gaussianas. Também foi calculado os centroides das distribuicdes. Na
dltimas colunas sdo apresentadas a diferenca, em canais, das distribuicdes com e sem
freador.

4.1.3 Curvas de calibracao em energia

O método de calibracao em energia do detector de Si é descrito na secao
3.2.1. No programa de Monte Carlo, o alvo primario é caracterizado pelo
elemento e a espessura, medida através da perda de energia de particulas «
de uma fonte de ?*! Am (ver tabela 3.3). Eventuais camadas de contaminantes

nas superficies do alvos primérios nao foram considerados.

fons de Ti Durante as medidas, o alvo primario inicial de Ti (de 99 pg/cm?)
quebrou e foi necessério a utilizacdo de um alvo reserva, de 195 ug/cm? (ver
tabela 3.3). Essa troca foi realizada sem a quebra de vacuo na camara e, por-
tanto, sem alteragao nos parametros de tensao e ganho na eletronica associada
ao detector de Si. Para o calculo das energias de recuo do feixe secundario foi
considerada, para cada ponto de calibragao, a espessura apropriada do alvo de
Ti. A reta de calibracao obtida é apresentada na Fig. 4.5, de onde é possivel
notar a diferenca entre nas calibragoes com o primeiro ou com o segundo alvo
primario de Ti.

A estabilidade da eletronica associada ao detector foi monitorada através
de um gerador de pulsos, mantido ao longo das aquisicoes. Nao foi observado
desvio significativo nos picos apos a troca do alvo primario. Por outro lado, o
ponto fragil no calculo da energia de recuo do feixe secundario é a estimativa do

freamento do ion pesado no proprio alvo. Para o alvo mais fino essa estimativa
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Figura 4.5: Reta de calibrag¢ao para o feize secunddrio de Ti obtido com o uso do
programa de Monte Carlo. Observa-se uma diferenciagio da reta de calibracdo em
virtude da utilizacdo de alvos primdrios de Ti distintos. As retas indicam os ajustes
lineares para cada alvo primdrio utilizado.

contribui como uma pequena incerteza na energia de recuo que, para o alvo
mais grosso, tende a ser significativa. Assim assume-se que a discrepancia
observada na calibracao é oriunda da incerteza na determinagao da energia de
recuo e, portanto, foi utilizada a curva de calibracao obtida com o alvo mais
fino (99 ug/cm?).

fons de V. As medidas do freamento de V foram realizadas ao longo de 2 dias
de uso do acelerador, utilizando o mesmo alvo primario. A reta de calibragao
obtida é apresentada na Fig. 4.6 da qual é verificada a linearidade da curva

de calibragao ao longo da regiao de energias medidas.

fons de Cr As medidas do freamento de Cr foram realizadas em 2 dias
distintos de uso do acelerador e, portanto, houve a necessidade de duas retas
de calibragao. As retas de calibragao obtidas sdo apresentadas na Fig. 4.7.

Em ambas as calibracoes nota-se a linearidade das calibragoes.
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Figura 4.6: Reta de calibrag¢ao para o feize secunddrio de V obtido com o uso do
programa de Monte Carlo.
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Figura 4.7: Reta de calibragao para o feixe secunddrio de Cr obtido com o uso do
programa de Monte Carlo.
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4.1.4 Poder de freamento experimental

Para o céalculo do poder de freamento experimental foi utilizado a aproxi-
magao diferencial, eq. (3.3). As incertezas finais foram obtidas propagando-se
as incertezas das retas de calibragao e dos ajustes das distribuicoes. No valor
do poder de freamento, a incerteza obtida corresponde as incertezas devido
as retas de calibracao (< 3%) e as espessuras dos freadores (4%), dando uma
incerteza final média de aproximadamente 5%. Os resultados experimentais
dos freamento de Ti e Cr em Au, Ge e Pb e V em Au e Ge sao apresentados
nas tabelas 4.2 e 4.3.

4.2 Reducao dos dados obtidos com a técnica
TOF-E

4.2.1 Caracterizacao dos espectros obtidos

A Fig. 4.8 ilustra os espectros de tempo, energia e biparamétrico tipicos
obtidos durante as medidas para ions de Ni. O espectro de tempo de voo
(TAC) apresenta uma borda (aproximadamente no canal 500) correspondente
as particulas mais rapidas, aquelas espalhadas nas primeiras camadas do subs-
trato de Au. O espectro de energia segue a forma caracteristica definida pela
secao de choque do espalhamento Rutherford, que é inversamente proporcional
a energia do projétil. O nimero de contagens ¢ maior para as energias mais
baixas, mas a distribuicao apresenta um maximo a partir do qual o niimero de
contagens diminui devido aos efeitos combinados de multiplos espalhamentos
do projétil no substrato e do straggling do feixe de Ni nas folhas de carbono dos
detectores de tempo. Os espectros obtidos com o posicionamento de freadores
a frente do detector de B.S. sdo similares com a distin¢ao que a presenca do
freador modifica a relacao de energia e tempo de voo observada no espectro
biparamétrico.

Para a determinacao da curva média dos espectros biparamétricos foi ana-
lisada a energia projetada no eixo de tempo. Essa projecao consiste na histo-
gramacao do tempo de voo apenas para os eventos cuja energia situa-se entre
uma determinada regiao pré-estabelecida. O processo é ilustrada pelas setas
no espectro biparamétrico da Fig. 4.8. O niimero de bins no canal de energia
para a sua proje¢ao no canal de tempo foi avaliada em 3 casos. A Fig. 4.9 ilus-
tra a histogramacao da projecao de energia no eixo de tempo para 3 regioes de

energia centrada no canal 1500. Entao, por exemplo, o histograma a esquerda
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Tabela 4.2: Resultados experimentais dos freamentos de Ti e Cr em Au, Ge. AE e
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Figura 4.8: FEspectros tipicos de tempo de voo e energia obtido para a medida do

freamento de Ni. Espectros obtidos sem o posicionamento de freadores a frente do

detector de B.S..Abaizo o espectro biparamétrico (Energia © TAC) tipico.
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ions de Ti ions de Cr

Freador ‘ AFE E aE ‘ AFE E &
Pb 2,22 20,40 7,27(27) | 2,20 16,42 7,35(50
2,16 19,02 7,06(26) | 1,67 1547 5,55(
1,76 16,03 5,75(24) | 1,65 12,83 5,54(
1,57 14,78 5,12(22) | 1,72 11,55 5,74(
1,98 13,75 6,47(25) | 1,68 10,24 5,60(
1,67 12,48 5,47(22) | 1,63 9,14 5,43(4
1,81 10,91 5,90(24) | 1,55 8,564 5,16(4

(24)

(21)

(20)

(21)

1,54 925 5,02(24
148 9,67 4,83(2
1,38 845 4,52(2
1,44 8,09 4,72(2

Tabela 4.3: Resultados experimentais dos freamentos de Pb e V em Au e Ge. AFE
e E em MeV e % em MeV/mg/cm?.
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Figura 4.9: Projecao do espectro biparamétrico no eizo de tempo para 3 regioes
distintas regides de energia.

corresponde apenas aos eventos para os quais o pulso de energia situa-se na
regido de canais [1495,1505]. Os demais histogramas foram obtidos ampliando-
se as faixas de energia. Nos 3 casos os valores médios sao consistentes entre
si e, daqui para frente, as reducoes de dados foram conduzidas utilizando-se
a projecao da regiao de energia compreendida em 10 canais. O valor médio
do histograma é tomado como o valor do tempo de voo médio para a energia

média, no caso energia média 1500 e tempo de voo médio 1097.

4.2.2 Calibragao do tempo de voo

A calibracao do sistema de tempo de voo é realizada a priori, utilizando ions
de He com energias iniciais distintas (a 500, 600 e 650 keV) e espalhados pelo
substrato de Au. A energia da borda de espalhamento, devido ao espalhamento
na superficie do substrato, é utilizada como ponto de calibracao. Os detalhes
das bordas do espectro de tempo de voo para cada energia é apresentado na

Fig. 4.10. Para a determinagao do canal da borda (t},,q,) foi ajustado uma
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Figura 4.10: Calibragao do tempo de voo utilizando ions de He @ 500, 600 e 650
keV'’s.

curva do tipo fungao erro.
Foi utilizada um ajuste linear para a calibracao da escala de tempo, de

acordo com a equacgao abaixo:
thorda(Ms) = A+ B X t},,,4,(canal) (4.1)

onde

M,
Eborda - AECOYY-)

thorda(ms) = Lo % \/2 ( (4.2)

AFEcorr. € um termo de correcao na energia devido a perda de energia do
projétil na folha de carbono do segundo detector de tempo. Essa correcao é
estimada a partir da espessura da folha de carbono e do poder de freamento
de He em carbono, estimado a partir do codigo SRIM2008.03 [5]. A energia

da borda, necessaria na eq. (4.2), foi calculada através da equacao [49]:

2

A2
cosh + 4/ == — sen@] (4.3)

2
2 2
A

Eporda = Eom

onde 0 é o angulo de espalhamento (do feixe de He no substrato de Au) e Ej
a energia inicial do feixe.

A reta de calibragao obtida é apresenta da Fig. 4.11. Os valores dos pa-
rametros ajustados sdo: A = 93,0(2) e B = 0,0944(5). O valor da inclinagao
da reta de calibracao foi estimado independentemente da calibracao com He,
utilizando um moédulo eletronico (Time calibrator 462, da ORTEC) acoplado
ao modulo TAC (Time to Amplitude Converter). A calibracdo com este mo-
dulo também é apresentada na Fig. 4.11 e o valor obtido foi B = 0,09438(2),
consistente com o valor obtido na calibracao com fons de He. Essa calibracao

com o modulo da ORTEC foi realizada durante as medidas com ions de Ni e
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Figura 4.11: Curva de calibrag¢io do sistema de tempo de voo.

Co para verificacao da estabilidade do médulo TAC.

4.2.3 Determinacao da perda de energia

A determinacao da perda de energia é baseada na metodologia descrita na
secao 3.2.2. As curvas médias do espectro biparamétrico para o feixe de Co
com e sem o freador de Au é apresentado na Fig. 4.12. Existem duas regides,
circuladas em azul, para as quais a baixa estatistica e as resolucoes do tempo
de voo e do detector de Si comprometem a distin¢ao entre as curvas com e
sem freador. Essas regioes foram excluidas das andlises para a determinacao
da perda de energia.

Para cada canal em energia foi determinada a diferenca entre o tempo de
voo do fon com e sem o freador (ver detalhe da Fig. 4.12). O tempo de voo
¢ convertido em energia através da eq. (4.2). Em seguida, sdo calculadas
a energia média e a perda de energia. Os pontos experimentais obtidos sao
apresentados na Fig. 4.13 aos quais foram ajustadas, pelo método de minimos

quadrados, as curvas dadas pela equacao:

AEIG1+CL2XE+CL3XE2 (44)

com as energias sendo dadas em keV. Os parametros obtidos nos ajustes para
cada combinacao fon-freador sao apresentados na tabela 4.4. Note que as

regioes de mais alta energia foram excluidas dos ajustes.

4.2.4 Determinacao das espessuras dos freadores

As espessuras dos freadores foram determinadas pela perda de energia de

He no mesmo ponto de incidéncia dos fons de Ni e Co, utilizando o mesmo
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Figura 4.12: Curvas médias do espectro biparamétrico de tempo de voo X energia

para o feize de Co sem e com o freador de Au. Em detalhe uma ampliagio do
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Figura 4.13: As curvas da perda de energia para os freamentos de Ni em Au, Ni em
Ge, Co em Au e Co em Ge.
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4.3. COMPARACAO ENTRE AS TECNICAS

fon-dtomo |  a | ay | as | energias (MeV)
Niem Au | 74(9) | 0,140(2) | —3,2(2) x 10-° 314
Niem Ge | 370(16) | 0,309(4) | —9,7(3) x 10~ 3-13
Co em Au | 144(19) | 0,119(5) | —3,1(3) x 10 3-13
Co em Ge | 382(15) | 0,304(4) | -9,6(3)x10~° 3-13

Tabela 4.4: Pardmetros da eq. (4.4) para os ajustes das perdas de energia. Na
dltima coluna € indicada a regido em energia de validade para cada ajuste.

arranjo experimental TOF-E. Foi utilizado feixe de He a 2 MeV e o substrato
de Au como espalhador.

A reducao de dados para a obtencao da curva de perda de energia foi rea-
lizada de acordo com a descricao realizada na se¢ao anterior. Uma vez obtida
a curva de perda de energia, esta foi comparada com o poder de freamento de
He, previsto pelo codigo SRIM 2008.03 [5], na qual a espessura do freador é o
parametro de ajuste (ver Fig. 4.14 ). As espessuras obtidas foram: 190(4) e
270(7)pg/cm? para os freadores de Au e Ge respectivamente. Anteriormente
esses freadores também tiveram as suas espessuras determinadas pela perda
de energia de He através de uma fonte de 2! Am, conforme descrito na secao
3.3. As espessuras obtidas na ocasido foram: 197(10) e 258(12)ug/cm” respec-
tivamente, compativeis com as espessuras determinadas pela técnica TOF-E.
O freador foi mantido em camaras seladas a vacuo e durante o transporte foi
utilizada uma caixa plastica, minimizando a sua exposicao direta ao ar. O
tempo de permanéncia maximo do Ge fora da camara de vacuo seja de 7 dias.

Os freadores "estouraram" durante o transporte de volta, impossibilitando
uma segunda medida da espessura dos freadores com a fonte de 24! Am.

O poder de freamento foi calculado a partir da eq. (3.3), utilizando as
espessuras determinadas com o feixe de He no arranjo TOF-E e as curvas de

perda de energia definidas pelos parametros da tabela 4.4.

4.3 Comparacao entre as técnicas

Para verificar a consisténcia dos dados experimentais obtidos com as técni-
cas utilizadas foi comparado o freamento de Cr em Au medido com as distintas
técnicas. O freamento de Cr em Au medido com a técnica de espalhamento
elastico compoe os dados experimentais medidos nesse trabalho. As medidas
com a técnica de TOF-E foram realizados independentemente e sao reportados
na ref. [41]. A comparagao experimental é apresentada na Fig. 4.15 a partir

da qual fica evidente o excelente acordo entre os dados.

Tese de Doutorado 96 Roberto Linares



CAPITULO 4. ANALISE DOS DADOS E DISCUSSAO

120 q
He em Au —— SRIM v.2008.03

% dados experimentais
< 904 ) . . (Ax = 190(4) pg/cm?)
s . el — i
8 . »
2 604
[0)
()
kel
© 304
2
9]
o
0 T T T 1
0 500 1000 1500 2000

Energia (keV)

3004
' He em Ge | —— SRIMv.2008.03

% 250 3 . - dados experlmentazls
C (Ax = 270(7) pglcm?)
o 71 .t *
@ 200
2
o 150
[
©
% 100 4
o)
o
50 i : : .
0 500 1000 1500 2000

Energia (keV)

Figura 4.14: Determinacao das espessuras dos freadores de Au e Ge utilizando o
arranjo TOF-E com fons de He.
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Figura 4.15: Comparacao do freamento de Cr em Au medido independentemente
com as técnicas de espalhamento eldstico (pontos) e a de TOF-E (linha continua).
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4.4 Discussao

Nesta secao, os dados experimentais para o freamento de Ti, V, Cr, Co e Ni
em Au e Ge e do freamento de Ti e Cr em Pb serao discutidos e comparados
com modelos tedéricos e semi-empiricos. Nos casos em que for possivel também

serao incluidos dados experimentais obtidos da literatura cientifica.

4.4.1 Comparacao com modelos tedricos (LSS, BT e UCA)

Durante muitos anos a teoria LSS foi amplamente utilizada como instru-
mento de previsao do freamento principalmente na regiao de baixas velocida-
des. Nessa regiao de energias o modelo indica um freamento proporcional a
velocidade do fon v - eq. (2.11). Experimentalmente, em determinadas com-
binacoes ion-atomo a linearidade em v nao é verificada como por exemplo, no
freamento de Ag em alguns meios, ref. [14].

A partir dos dados experimentais foi investigado a linearidade do freamento

a baixas velocidades, ajustando por uma funcao do tipo:

= ak® (4.5)

onde a e b sao parametros livres. Pela teoria LSS, o parametro b ~ 0.5.
Na Fig. 4.16 sao apresentados as comparacgoes dos dados experimentais e os
ajustes obtidos. Também sao incluidos as curvas tedricas do modelo LSS.
Os parametros dos ajustes sao apresentados na tabela 4.5. Os ajustes nao
favorecem a ideia de um comportamento linear do freamento com a velocidade
do fon. Para ions de Ti e Co os valores do parametro b ajustados sao, de modo
aproximado, independentes dos freadores. No entanto a mesma observacao
nao é verificada para os demais ions assim como nao é possivel verificar o

comportamento similar dos distintos fons em um mesmo freador.

Freador Ge Au Pb
Ton a b a b a b
Ti ,5(4)  0,41(4) 1,8(4) 0,45(10) | 1,8(4) 0,44(9)

3,5
V 1,2(3)  0,85(11) | 0,74(12)  0,76(6) - -
Cr | 2,0(5) 0599) | 082(7)  0,76(3) | 2,5(9) 0,33(15)
Co | 248(7) 060(2) | 1,28(2) 0,622(10) | - -
Ni |247(8) 057(2) | 1,12(2) 0,732(10) | - -

Tabela 4.5: Parametros da eq. (4.5) ajustados para os dados experimentais.

Na Fig. os dados experimentais sao apresentados em v/vg. Neste cenério,
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Figura 4.16: Comparacao dos dados experimentais com as previsoes da teoria LSS.
Linha continua: previsio do modelo LSS; linha pontilhada: ajuste pela eq.(4.5).
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em unidades de v/vg. Linha continua: previsao do modelo LSS; linha pontilhada:
ajuste pela eq. (4.6).

os dados experimentais sao ajustados por uma curva do tipo:

ggQ=A+Bx% (4.6)

Para os calculos dentro do modelo UCA foi utilizado o programa CASP
versao 4.0 [51| com as seguintes opgoes habilitadas: mean-charge state, shell
corrections e Barkas binary. Com a opcao mean-charge state utiliza-se um
potencial de blindagem do projétil na qual a distribuicao eletronica é estimada
com a teoria de Brandt e Kitagawa [34]. O potencial de blindagem obtido é
uma média e que inclui apenas uma constante para a blindagem. Dessa forma
os efeitos de estrutura, devido as camadas eletronicas, tendem a se misturarem
dentro dessa aproximacao. Com a opcao shell corrections sao levados em
conta os movimentos relativos dos elétrons. Com essa corregao, a validade dos
resultados com o modelo UCA podem ser estendidos para energias da ordem
de 20 keV/u.m.a. A opcao Barkas binary inclui efeitos de polarizagao e de

ligacao dos elétrons.

Para as previsoes da Teoria Binaria (TB) ndo ha disponivel um programa
proprio para os calculos. O desenvolvimento de um algoritmo para o calculo da
TB ¢é demasiadamente longo e fora do escopo desta tese. No entanto, para uma

comparacao preliminar do freamento em Au foi utilizado um procedimento
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de interpolacao a partir de dados calculados com a teoria e disponiveis na
literatura. Na referéncia [52| sdo apresentados diversas tabelas com a previsao
do freamento de fons de 3 <Z; < 18 em diversos meios, entre eles o Au. Na ref.
[53] foi medido o freamento de Cu em Au e comparado com a previsdo teorica
da teoria TB2. A teoria nao reproduz as oscilacoes, tanto em Z; como em Z,
do freamento em baixas velocidades. Essa caracteristica serd explorada para, a
partir da interpolacao de dados teéricos, construir as curvas dos freamentos de
Ti, V, Cr, Ni e Co em Au. Essa interpolacao é apresentada na Fig. 4.18 para
varias energias, sendo possivel notar que a curva torna-se mais suave para fons
mais energéticos. A validade dessa interpolacao pode ser falha para energias

menores que 50 keV /u.m.a..

—a— 25 keV/u.m.a.
—— 50 keV/u.m.a.
—A— 100 keV/u.m.a.
400 keV/u.m.a.

) (MeV/mg/cmz)

eletro