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6
Simulacao do Processo de Dessorcao Induzida por

Elétrons Secundarios (SEID) da Amonia Sdlida

Neste capitulo serdo tratados teoricamente os fendmenos relevantes que
ocorrem entre a interacdo projétil-sélido e a emissdo dos ifons secunddrios da
superficie da amostra. O objetivo €, através da descri¢ao da emissao eletronica de
elétrons secunddrios pelo traco nuclear e do estabelecimento das trajetdrias dos
ions secunddrios, determinar as distribui¢des de velocidade e de energia dos fons
secundérios emitidos do alvo da amoénia sdlida. Estas distribuicdes tedricas,
vélidas para ions secunddrios que ndo mais interagem com o sélido, podem ser
comparadas com as obtidas experimentalmente para o gelo de amonia
bombardeado por fragmentos de fissdo. Os cdlculos foram feitos com o c6digo
computacional “SEID” desenvolvido no Laboratério Van de Graaff da PUC-Rio

por Iza et al [75,76].

6.1
O Modelo SEID

O modelo de dessorcdo ionica denominado SEID (Secondary Electron
Induced Desorption) foi proposto para sistemas em que o alvo é bombardeado por
projéteis com velocidade da ordem ou superior a velocidade de Bohr (vg). Nestes
casos, em que a ionizacdo por interacdo projétil-sélido ¢ a dominante, ha
producdo abundante de elétrons secunddrios provenientes da formagdo de um
trago central (infratrago) positivo. Tais elétrons ddao origem a vérios processos: 1)

se sdo completamente freados dentro do sélido, geram um traco periférico


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0321142/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0321142/CA

Capitulo VI: Simulagdo do Processo de Dessorcdo Induzida por Elétrons Secundédrios Amonia 87
Sélida

(ultratraco) negativo, ii) se sdo capturados na superficie, geram ions negativos
capazes de se dessorver, 1i1) se colidem energicamente com a superficie, podem
gerar ali ions positivos e 1v) se escapam, sdo detectados como elétrons
secunddrios livres. O modelo SEID se propde a descrever quantitativamente nao
apenas o rendimento dos fons dessorvidos, mas também suas distribui¢des
angulares e de energia. Para tal objetivo, modela as interacdes elétricas projétil-
superficie e projétil-sélido, a produgdo e emissao de elétrons secundarios ao longo
do traco, a densidade eletronica do traco negativo, o fluxo e a distribui¢ao de
energia dos elétrons secunddrios que chegam a superficie do alvo, as colisdes
elétron- atomos e elétron- moléculas na superficie e, por fim, a dindmica de
emissdo dos fons secunddrios gerados na superficie. Além disto, o modelo
considera a neutralizacdo de ambos os tracos em fung¢do ao tempo e o efeito
correspondente sobre o campo elétrico gerado por eles. Na versdo atual de SEID,
a neutralizacdo em voo (por tunelamento de elétrons) de ions em inicio de
emissao estd incluida de forma simplificada, enquanto que os efeitos de emissdo
Auger — relevantes em certos casos - nao sao considerados.

A perda de energia por colisdes ineldsticas serd a principal fonte de
transferéncia de energia do projétil ao alvo para gerar efeitos secundarios, uma
vez que projéteis com velocidades proximas a velocidade de Bohr removem
elétrons atdmicos com muita eficiéncia.

A seguir serdo descritos brevemente alguns conceitos utilizados no modelo

SEID. Discussoes detalhadas encontram-se nas referéncias [75-78].

6.1.1

Interacao Projétil-Alvo

O estado de carga do projétil ao interagir com o alvo sélido varia de

acordo com sua velocidade, v,, e apresenta uma distribui¢do de carga ao longo do
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trago em torno de um valor médio denominado estado de carga de equilibrio [79],

definido por:

—125v
4 =Z,|1-exp ——C— Eq. (6.1)
137 v, Z;

onde Z, é o nimero atomico do projétil e vg € a velocidade de Bohr. Na Fig. 6.1 €
apresentada a dependéncia de g., com v, obtido a partir da eq. (6.1), para um
projétil de Ba® (um FF tipico do >Cf ) ao atravessar a superficie do alvo de
amonia. Como a energia média possuida pelo Ba" é de 65 MeV, sua velocidade é

de 0,95 cm/s, a qual corresponde a g, = 13,3.

60
| 095cmins «——— Ba™ (65 MeV)
50 - 5

40

30

qeq

20—- é/qeq=13.27

| / v, = 0.2 cm/ns

Vp (cm/ns)

Fig. 6.1: Estado de carga de equilibrio, g.q, em fungdo da

velocidade do projétil (Ba™).

Bohr [80] propds que o estado de carga do projétil, Z](s), em qualquer

ponto de sua trajetdria no sélido seja dado por

A

q

a(9)=q,,+(q-4q,,) exr{— i] Eq. (6.2)
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onde g € o estado de carga inicial, 4,0 comprimento caracteristico de relaxagao
no interior do sélido e s é a distancia percorrida pelo projétil ao longo do trago.
Pelo fato dos FF passarem por uma folha de protegdo radioldgica (s >> 4 ) que
sela a fonte radioativa, eles ja chegam ao alvo com sua carga em equilibrio, isto €,

q(s)=q,.

6.1.2

Transferéncia de Energia

- Modelo de Bohr

Um modelo relativamente simples para descrever a energia perdida por
um fon rdpido ao atravessar o solido foi proposto por Bohr [78]. Ele considera
uma sucessdo de colisdes atdmicas independentes nas quais o projétil interage
também independentemente com varios elétrons do d&tomo. Se a colisdo acontece
em um intervalo de tempo muito menor que o periodo T do elétron e se o
parametro de impacto b é suficientemente pequeno para que a energia transferida

E(b) seja bem superior a energia de ligagdao média I do elétron, entdo:

Ap? 27%e*
Eb)=""-= -
2m, (4me,) (bv,) ' m,

e

Eq. (6.3)

z

onde Ap € variacio do momento do elétron devido ao impulso transverso
transferido a ele pelo projétil de velocidade v, e carga Zje; o elétron tem massa me
e carga e. Notar a auséncia da massa do projétil e a massa do nicleo do dtomo.

A taxa de perda de energia por unidade de comprimento, ds, transferida
para os elétrons que se encontram entre os parametros de impacto bpin € byax, €

dada por 2N | E(b) b db:
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2 4
IE gy Ly P Eq. (6.4)
ds (4rey) ' my, b

onde:
B 21264
" Ameym,v?
. Eq. (6.4a)
b2 = 1€
" I(4mey) m,y,

Sdo previsoes deste modelo: 1) dE/ds ~ [n(E,) / E, onde Ep € a energia do
projétil, ii) dE/ds aumenta com o quadrado da carga do projétil q = Ze; iii) os
elétrons arrancados de seus dtomos sdao emitidos perpendicularmente a trajetoria
do projétil. Sdo pontos fracos do modelo: i) considera que os elétrons do sélido
estdo distribuidos uniformemente, quando na realidade estdo concentrados em
torno dos nucleos de seus dtomos; ii) ignora os elétrons do projétil e sua interagdao
com o s6lido; iii) embora seja bom para colisdes proximas (E(b) >> I), falha para
as colisoes frontais, isto €, b = by, caso em que os elétrons sdo emitidos em
direcdes proximas a da trajetoria do projétil, iv) falha para colisdes distantes,
quando a energia transferida é proxima a da ionizacdo (E(b) = I) e o nucleo do
atomo nao é apenas um expectador da colisdo. Esta tultima limitacdo ¢é
particularmente problematica, pois incide na delimitagdo do infratrago (by.x): note
que ela prevé que b, decresca com v, (Eq. 6.4a) enquanto que a condi¢do de

colisdo rapida (byax = v, T) leva by, a ter uma dependéncia oposta.

- Software CasP

O modelo de Bohr tem a grande vantagem de descrever razoavelmente a
transferéncia de energia do projétil para os elétrons através de uma expressdao
analitica simples. Entretanto suas limitagdes exigem o uso de um tratamento

complementar mais realista. O software CasP versio 3.1 [78,81,83] atende
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parcialmente esta necessidade.

CasP usa densidades eletronicas quanticas na colisdo ion-dtomo e calcula a
secdo de choque de freamento . em um alvo molecular e, dela, o poder de
freamento definido por S, = (dE/ds). = NQ. , onde N € a densidade de moléculas.
Fornece também a distribuicdo E(b) para um projétil de carga q e velocidade
fixas. Os valores de by, utilizados em SEID foram determinados impondo que a
energia transferida calculada por CasP seja igual a energia de ionizacdo média, ou
seja, E(bmax) = L.

A Fig. 6.2a apresenta os resultados de CasP para S. (E;) e para bpax (Ep)

13+

considerando o projétil Ba " incidindo sobre um alvo de amonia de densidade

0.93 g/em’ e I

35 eV. Nota-se que, para um fragmento de fissdo tipico (~ 65

MeV), Sc(Ep) 480 eV/A e encontra-se perto do miximo. Com o mesmo

comportamento qualitativo em fun¢@o de Ep, bna(E,) tem um valor de ordem de

3.5 A, resultado também fornecido pelo Modelo de Bohr (Eq. 6.4).
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Fig. 6.2a: Perda de energia eletronica S. = (dE/dx). (simbolo e linha) e

parametro de impacto maximo b,k (linha) em fungdo da energia

do projétil Ba"** incidindo sobre um alvo de aménia

A Fig. 6.2b mostra, segundo CasP, como S. varia com q. Como esperado, as
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previsoes diferem consideravelmente para valores de q~0 com relacdo a Eq. (6.4).

3000 4

CasP

e 2500 65 MeV Ba
= Alvo NH,
>
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Fig. 6.2b: Previsoes tedricas (CasP) para a dependéncia do poder de freamento

com o estado de carga do projétil (Ba™) interagindo com a amonia

Vé-se também que a dependéncia de (dE/ds). com q ndo € simplesmente
quadratica: a fun¢do que interpola os valores obtidos para (dE/ds). , parametrizada

por um polindmio, é:

(dE/ds). = 194.22 + 8.71¢g + 1.284" - 0.02¢° + 1.44893E-44" Eq. (6.5)

Admitindo que esta expressdo forneca o valor médio de (dE/ds). com o
estado de carga média a(s) ~4,,, obtém-se a taxa de perda de energia em fungéo
da profundidade [dE/ ds(q(s))], .

Outros resultados fornecidos pelo programa CasP sdo apresentados nas
Figs. 6.3 e 6.4. Os valores da energia transferida para o elétron em fun¢dao do
parametro de impacto (entre o projétil e o nucleo do dtomo do sélido) e dos
diferentes valores de estado de carga do projétil sdo mostrados na Fig. 6.3.
Supondo que a energia de ionizagdo média de uma molécula de amonia seja I =

35 eV, ver apéndice Al e ref. [83], os valores de b, para varios g podem ser
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extraidos desta figura e mostrados na Fig. 6.4. Esse valor relativamente alto de I

vem dos valores elevados do (dE/ds). do FF em gelo.
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Fig. 6.3: Transferéncia de energia do projétil ao elétron do sélido em fung¢do do

pardmetro de impacto, para diferentes valores do estado de carga do projétil.
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Fig. 6.4: Parametro de impacto b,,,,x(q) em funcdo da carga do projétil, para a

energia média de ionizacdo da amonia de 35 eV.

Os célculos de Casp podem ser melhorados empregando-se a aproximagdao de

Magnus [84]; esta ndo foi utilizada por exigir longos tempos de computagao.
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6.1.3

Modelo do Potencial do Traco

O modelo considera que o trago nuclear formado pelo projétil no sélido
seja constituido por dois cilindros coaxiais: um interno carregado positivamente e
um outro externo carregado negativamente. Na Fig. 6.5 [76,78] € representada a
geometria relevante para a andlise da interacdo projétil-alvo e da emiss@o de fons
secundérios. Considera-se a direcdo Z como sendo perpendicular ao alvo e a
direcdo X coincidente com a dire¢ao do projétil no plano do alvo mas com sentido
oposto (a projecdo do projétil no plano dirige-se sempre para os X negativos). O
angulo de incidéncia € 0, o ponto de impacto no alvo ocorre no ponto x =y =z =
0. As coordenadas da posi¢do inicial de uma dada molécula dessorvida no alvo
840 Xo, Yo € Zo.

Projétil

e N

Moléculas
Adsorvidas =

Isalante

Substrato de metal |

Fig. 6.5: Geometria do modelo de dessorc¢io

O parametro chave no modelo € a densidade de carga p(x,y,z,t). A carga

total inicial do traco € Q, = .[ p(x,y,2,0)dxdydz . Considerando o potencial V =0
como o valor de referéncia a uma distancia infinita do traco e desprezando a
polarizacdo do meio dielétrico (€ = €), o potencial Vydevido ao traco, no ponto

de coordenadas (x,y,t) € no tempo t, é
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z R Ly v
1 dco'll ar' | ER0D (S’rD’(p’t) ds Eq. (6.6)

0

1
VT(-x’ y7Z’t) =
dre

0

onde R € o raio do traco negativo, D a distancia entre o ponto (x,y,z) € o elemento

de volume (s, 1’, @’). Uma expressdo similar € obtida para o campo elétrico:

( ) 1 . | | ( ' ' ) . - ' ' q ( )
E )C, V,Z,t = p S,l" ,¢ ,t dSl" di" d¢ E . 6.;

z

O momento transferido a cada {on secundario (SI) €
Am;zj.;:dtzq_[ E(x, v,z,t)dt, o que torna claro o efeito do tempo de
neutralizacdo dos tragos (T) sobre a velocidade final dos SI. As trajetérias e
velocidades finais podem ser calculadas resolvendo-se a equagdo de movimento

para os SI tendo carga q e massa m:

d* X(x,9,2)

- Eq. (6.8)

qE(x,y,z,t)=m

onde X ¢é a distancia dos SI ao ponto de impacto. As condi¢des iniciais sdo a
posi¢do inicial do fon secundario (Xo, Yo, Zo) € a velocidade inicial v, .
As expressoes de p(x.,y,z,t), 6(X,y,z) (secdo de choque) e v, (X,y,z)

dependem de outras especificagdes:

a) A densidade de ionizacdo ao longo do traco, A;, é proporcional ao poder de
freamento eletronico, Se: A; = C; S,/ I, onde C; é um coeficiente que fornece
a fracdo de energia eletrOnica transferida aos elétrons secundarios (C; ~ 0,5 ou
menor); dessa energia, a fracdo & € usada na ionizag¢do propriamente dita. Ou

seja, A; = dN;/ds onde Ni é o nimero de ioniza¢Ges no comprimento ds.
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b)

d)

E possivel definir um intervalo de tempo Ateq, na ordem dos femtossegundos
(fs), durante o qual a difusdo dos elétrons rdpidos acontece sem que a
movimentagdo de fons secunddrios seja significativa. Entdo, t = Aty define as
condi¢Oes de carga “iniciais” para a emissdo de fons secundarios: os raios dos
tracos positivo € negativo, R* e R, a densidade de carga inicial py e um
coeficiente C;§ que jé inclua a re-neutralizagio parcial e rdpida do trago.

A aproximagdo na qual a densidade de carga positiva, Po’, é constante no
interior do trago positivo ndo afeta o campo elétrico longe do trago e permite a

relacdo simples: dQ, /ds = eA. = Z(R*)* p;, ou ainda:

C.SEI
e s Al Eq. (6.9
100 ﬂ'(R+)2 q( )

Um projétil rdpido ioniza os atomos no infratraco, definida como uma regido
cilindrica cujo raio é dado pela Eq. (6.4a) ou pelo critério adiabatico de Bohr:
b, (10%) =V, Iwy = 6.71/Ep /M , onde v, E, e M sdo a velocidade, energia
(MeV) e massa (u) do projétil, respectivamente. Como ambos dE/dx e byax
variam com a carga do projétil q (ver Figs. 6.2b e 6.4), a densidade de carga
instantinea p* gera campos elétricos muito intensos no ultratrago perto da
trajetéria do projétil e que também variam com . Os elétrons dessa regiao
devem reagir em fs, criando buracos e expandindo o raio do tragco positivo a
um valor de R*. No modelo supde-se que — para o cdlculo de emissdes de fons
secunddrios- o raio do traco interno positivo, R*, seja proporcional a bpay.

Os elétrons secundérios sdo emitidos perpendicularmente a trajetéria do
projétil. Esta é uma aproximag¢do em primeira ordem, especialmente para
atomos do alvo que estdo na superficie ou nas primeiras camadas, mas reduz o
tempo do célculo e permite ter um procedimento para determinar R™ se o

poder de freamento do elétron € conhecido. Elétrons Auger sdo emitidos
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isotropicamente, mas estes nao sio levados em conta no SEID.

f) A densidade de carga negativa inicial, py, decresce com r" dentro do traco
negativo externo, onde n ~ 3. A t = At e desprezando a emissdo de fons
secundérios ao vécuo, todos os elétrons ejetados do infratraco devem estar no
ultra traco:

. n/2)-1 (R*)
——_p° - Eq. (6.10)
Po Po 1—(R+/R_)"_2 . g. (

g) Para T > At eq, supde-se que p decresce exponencialmente. Se os tragos

positivos e negativos decrescem a taxas diferentes, considera-se que:
+ + t - - !
P =P exp(—Fj e p =p, exp[—;j Eq. (6.11)

6.1.4

Formacao de ions Secundarios na Superficie

Elétrons secunddrios com energia suficiente podem ir do infratraco até a

superficie do s6lido e colidir com uma molécula da primeira monocamada. A

colisdo elétron secundario-molécula resulta na excitagdo eletronica e/ou ioniza¢ao

desta. O processo da ionizacdo de dtomos e moléculas pelo impacto de elétrons

(incluindo a captura eletronica) é de fundamental importancia no processo de

dessorcao, constituindo-se na espinha dorsal do modelo SEID.

A principal reagdo quimica que conduz a formacdo de ions positivos,

através de transicdes eletronicas que ocorrem nas moléculas na superficie do

sOlido, € representada pela seguinte expressao:
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e +M — nee” + M"H Eq. (6.12)

onde M corresponde a molécula que sofre a transi¢ao, M™*" ¢ o estado excitado
da molécula com estado de carga w = n. — 1, onde n. é o nimero de elétrons
liberados na colisdo incluindo o incidente. fons negativos sdo formados por
captura eletronica. Colisdes elétron-molécula muito ineldsticas podem resultar na
fragmentacdo molecular em um cdtion e um anion. Para todos os trés casos, é
importante conhecer o fluxo de elétrons secunddrios na superficie, sua
distribuicao de energia na superficie e as respectivas se¢des de choque de colisdo.
Dito de forma mais precisa, feita a média sobre um grande nimero de
impactos, a probabilidade de ionizacdo de uma molécula da primeira camada do
alvo depende do nimero médio de elétrons secunddrios que lhe atingem, da secao
de choque de ionizagdo e da densidade superficial molecular “inicial” oy daquela
molécula especifica. Denomina-se @E) ao nimero médio de elétrons por unidade
de drea dA que atingem a molécula M, com energia entre E e E +dE. A secdo de
choque de ionizacdo C2(E) da molécula depende da energia E do elétron. A
densidade média de ions formados na superficie, a partir da coordenada (X, yo) € -

ver Apéndice A.2 e ref.[78]-:

dN.,
o, = d_Al(xo’.VO) = GMI¢E(E’x0’yO)Q(E)dE Eq. (6.13)

A densidade superficial molecular Oy, utilizada na Eq.(6.13), pode ter
papel mais importante na dessor¢cdo idnica do que um mero fator de escala, o
valor “inicial” de Oy pode se alterar indiretamente apds a passagem do projétil e
antes da colisdo com os elétrons secunddrios. Embora ndo haja tempo para uma
fragmentacdo molecular antes do impacto por elétrons, o projétil pode deixar a

molécula M em um estado eletronico excitado, alterando sensivelmente a se¢do de
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choque de colisao com elétrons secunddrios. Em particular, Gy deve depender das
coordenadas Xy € yo uma vez que a passagem do projétil excita as moléculas
superficiais de modo mais intenso quanto mais proximas elas estdo do ponto de
impacto. Nao se espera, pois, que moléculas ou agregados sejam emitidos do
interior de um circulo de raio ~ bp,x; ao contrério, a formacdo de fons atdmicos
nesta mesma regido deve ser aumentada em virtude da excitagdo eletronica intensa
e, dependendo da velocidade do projétil, de colisdes projétil-niicleo na parte

central do traco.

6.2

Predicoes do Modelo

Com as expressdes mostradas na secdo anterior, foi escrito um programa
em linguagem FORTRAN [78] para simular a dindmica dos fons dessorvidos de
um solido de amoénia sob bombardeio de FF multicarregados do 2Cf | com
energia de 65 MeV e incidindo com angulo de 0, = 45°.

Devido aos tempos de cdlculo longos para as trajetérias, utilizou-se o
equipamento SUN FIRE 6800do Laboratério Nacional de Computacdo Cientifica
(LNCC). Para a transferéncia de dados ao LNCC (com o programa ja compilado)
utilizou-se o programa FileZilla. O programa PUTTY facilita a compilacio e
execugdo dos arquivos no computador do LNCC que interage com o PC (para
mais detalhes ver o apéndice da ref. [78]).

Foram feitos em um PC (ver apéndice A2) os cdlculos do nimero médio
de ions formados na superficie (dNi/dA) e do nimero de elétrons por unidade de
area ¢, que atingem a primeira camada do alvo e que tém a probabilidade de

formar aqueles fons.
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6.2.1

Trajetérias dos ions Secundarios

Sejam varios fons positivos de massa 18 u em repouso distribuidos ao
longo do eixo X, entre -20 e 0 A. Considerando as vidas médias de neutralizacio
dos tragos constantes e com os valores: T = 0.5 pse T° = 0.2 ps, as trajetérias dos
ions foram determinadas para os primeiros 4 ps de dessor¢ao para ions de massa
18 e 86 u, localizados entre —20 A e 0 (com passo de 1 A). Elas sdo apresentadas
na Fig. 6.6. Observa-se que os fons de massa 86 u, localizados entre ~ -10 A ¢ 0,
sdo dessorvidos sem serem neutralizados; ao contrario, os fons de massa 18 u
conseguem sair de uma regiao maior. Note que fons de massa diferente e que

saem da mesma posicdo t€m trajetérias bem diferentes.

300 —
250
200
< 150
100 4

504 *

Fig. 6.6: Trajetdrias para fons de massa 18 e 86 u desenhadas para uma

dindmica com intervalos de tempo crescentes (passo varidvel).

6.2.2

Velocidades dos ions Secundarios

Na Fig. 6.7 ¢ apresentada a variacdo no tempo da componente da velocidade (em

km/s) normal ao plano de incidéncia do projétil considerando as condi¢des para o
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sistema FF *2Cf — NHs. O valor de T = 0.5 ps foi mantido constante e o valor de
1" foi variado; considerou-se apenas os fons secunddrios de massa 86 u. No caso
de grande diferenca entre os valores de T" e T, observa-se que o valor maximo da
velocidade axial ocorre em tempos relativamente curtos (~ 0,5 ps), gerando

velocidades finais negativas (retorno do ion secundario ao alvo).

35 (NH,),NH;

t=05 t'=03
3'0_ OO O
ISR A I © o S o
<
254
% T tt=02
E 204 o= o,
2 % % % * % * * %
e G
N 154 &
> #
@ oy
1.0 %o' “)ooo
@ o .
054 ° o tt=0.1
5 % ° © o o o 1) o o
e o t'=005
00 T T T T 1
0 1 2 3 4
t (ps)

Fig. 6.7: Comportamento da velocidade axial no plano de incidéncia
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Fig. 6.8: Varia¢do da componente axial da velocidade Vz em fung¢do da posicao

inicial para energias iniciais de 1 eV (a, esquerda) e 4 eV (b, direita)

Na Fig. 6.8 a,b ¢ mostrado o comportamento da componente axial da

velocidade (de emissdo i0nica) final (t — o) em funcdo da posicao inicial, para
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duas energias iniciais do fon (1 e 4 eV). Vdrios angulos de emissdo sdo
considerados. Simula-se a dessor¢cdo dos fons de massa 18. Como se esperava, as
velocidades iniciais diminuem quando o angulo de emissdo do ion secundério
aumenta, ou seja, para 8 = 90° as velocidades sdo menores. Este efeito é maior

quando a energia inicial dos fons dessorvidos aumenta (Fig 6.8b).

| =20.0 eV
10 - /
+
NH4 ...ll......l
tt=02 . | =30.0 eV
89 t-05 . /
| |
R o
E - s u " " s omom g | -
\x/ L ] . L |
[ ] [ ] A m 8 B/ m mom g m B -
>N 44 [ ] . L] . [ .. _— " 5/m g g om [ ]
B | = 40.0 eV
5 " . - . | =50.0 eV
"argm | =60.0 eV
.
0 T T , T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
22 20 -18 -16 -14 -12 -10 -8 -6 -4 -2 0
X, (A)

Fig. 6.9: Comportamento de Vz em func¢do da posicdo inicial para
diferentes valores da energia media de ionizacdo (I). A energia

inicial considerada é de E; =0

Procura-se ajustar as velocidades de emissdo as observadas
experimentalmente. Como o traco deve ficar excessivamente carregado durante a
emissdo i6nica, valores de I de dezenas de eV sdo razodveis. A Fig. 6.9 mostra a
velocidade Vz dos fons dessorvidos em fun¢do da posicao inicial para diferentes
valores médios da energia de ionizagdo (I), no caso do NH4. O valor experimental
obtido de 6 Km/s € reproduzido para valores de I entre 30 e 40 eV; assim, o valor
empregado para os calculos subseqiientes é de I = 35 eV. A Fig. 6.10 apresenta,
para varias energias iniciais de emissao, as velocidades Vz para o novo valor de I,

obtido com este procedimento.
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Fig. 6.10: Comportamento de Vz em fun¢do da posi¢do inicial para energias

iniciais diferentes, com energia de ioniza¢do I = 35 eV

Nas Figs. 6.11 e 6.12 ¢ apresentada a distribui¢do de velocidades finais

Vz dos ions dessorvidos para as massa 18 e 86 u.

<>

27
2ol

% R
5 R NN

Fig. 6.11: Gréfico 3D da variagdo da componente axial da velocidade Vz em funcao das

posicdes iniciais X, e Yy, para o fonde m = 18
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Fig. 6.12: Gréafico 3D da variacdo da componente axial da velocidade Vz em funcio das

posicdes iniciais Xy e Yy, para o ions de m = 86

6.3

Comparacao entre resultados teoricos e experimentais

6.3.1

Metodologia

As mesmas consideracdes que foram feitas para o cdlculo apresentado na
ref. [78] sao validas para o presente trabalho: i) no modelo SEID, quase todas as
ionizacdes na superficie do sélido situadas no semi-plano x > 0 foram excluidas
do célculo quando 0, # 0, ii) no semiplano x < 0, as ionizagdes e trajetdrias no
quadrante y < O também foram excluidas na execucdo do coédigo. Este
procedimento € justificado em fun¢do da simetria especular dos fendmenos em
relac@o ao plano de incidéncia do feixe (plano XZ); os resultados obtidos para y >
0 sdo repetidos para —vy, iii) as simulagdes ficaram restritas a uma regido de x = 20

y = 10 devido ao maior rendimento de emissdo de fons nesta area.
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A drea considerada foi dividida em células e partindo de cada uma destas,
foi calculada uma trajetdria para cada espécie quimica dessorvida. A velocidade
para cada massa foi determinada passo a passo até 5 ps apds o impacto. Nos
primeiros 3 os, o passo considerado foi de 0,01 ps e aumentado para 0,1 nos
ultimos 2 ps. As velocidades finais permaneceram estiveis para variagdes do
passo em torno desses valores. Para o cdlculo de distribui¢do de energia (ou de
velocidade), uma densidade de fons secundarios Om(X, y) foi associada para cada
célula.

- —+ o . . ~
Os valoresde Tt =0,5ps, T =0,2 pse A =6 A (comprimento de variagdo

de carga) foram mantidos constantes em todas as simulacdes.

6.3.2

Densidade Superficial de ions o

Para uma drea pequena dada na superficie do sélido, o nimero de ions nela
formados € calculado multiplicando-se o nimero de elétrons secundarios que a
atravessam pelo nimero de moléculas ali localizadas e pela se¢do de choque de
ionizacdo (captura ou perda), (Eq. 6.13). A densidade de ions formados, 0}, € a
razdo entre este nimero e o valor da 4rea considerada.

Na Fig. 6.13 é apresentada a secdo de choque de producdao de NH; por
impacto de elétrons. Dois conjuntos de dados sdo encontrados na literatura (curvas
ponteadas) [85,86]; a linha sdlida é um ajuste destes dados visando obter uma
expressao analitica para a se¢do de choque de ionizacdo em funcdo da energia do

elétron.
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o

Y.K. Kim [11]
N. Djuric [10]

[e]

T T T T T T T T 1
200 400 600 800 1000
Energia do elétron (eV)

Fig. 6.13: Se¢do de choque de ionizagdo Q(E) por impacto de elétrons em NHj;

6.3.3

Distribuicao da energia cinética

Os valores tedricos das componentes axiais das velocidades que podem ser
comparadas as experimentais sdo aqueles obtidos apds o termino do efeito dos
campos elétricos locais no sélido. Considerou-se inicialmente neste calculo que
todos os fons tenham Ey = 1 eV ao deixarem a superficie e que sejam emitidos
apenas com 0y = 0 (perpendicular a superficie).

A Fig. 6.14 permite fazer a confrontacdo dos resultados medidos e
calculados para o NHy. Embora as larguras das duas distribui¢des difiram
substancialmente, o acordo €é razoavel se for considerado: i) a relativa
simplicidade do modelo e ii) os valores das energias correspondendo aos maximos
das respectivas distribui¢des concordam em valores absolutos. A cauda da direita
das distribui¢cdes experimentais (parte de energia alta) € produzida pelo sputtering
nuclear [87] e ndo tem que ser reproduzida por um modelo que sé trata do

sputtering eletrdnico.
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Em um segundo conjunto de resultados a mesma Fig. 6.14 mostra outras

trés distribuigcdes, superpostas, todas com energia inicial de Eg = 1 eV mas com

angulos de emissdo diferentes: a primeira corresponde a 8 = 0°/¢ = 0°, da segunda

a quarta com 6 = 45° constante e ¢ = 0°, 90° e 180° respectivamente.

Contagens
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3.5 1

3.0 1

2.0 1
1.5+
1.0+
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2.5_: /
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NH;
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—0=0 ¢ =0
——0=45 ¢ =0
——0=45¢0=9%
——0=45 ¢ =180

0.0
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5 10 15 20 25

Distribugao de E, (eV)

Fig. 6.14: Comparag¢do das distribui¢cdes de energia dos dados experimentais e

tedricos; os cdalculos foram feitos para diferentes angulos de emissao.

Apresenta-se também um ajuste com uma distribuicio Maxwell-Boltzmann.

6.4

Discussao e Conclusoes

O modelo SEID foi testado e verificou-se um acordo parcial nas suas

previsdes com os dados experimentais obtidos na dessor¢do de ions secundérios

no sistema FF 2Cf (65 MeV) — NH,. Os valores absolutos do rendimento de

elétrons secunddrios, do rendimento de dessor¢cdo de ions secunddrios, das

velocidades médias de emissdao de fons e elétrons sdo bem reproduzidas. Essa
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concordancia se reflete na posicdo dos maximos das distribuicdes das energias
cinéticas.

A questdo que se segue apds esta constatacio € qual ou quais
caracteristicas fisicas influenciam a largura das distribui¢cdes. Algumas hipéteses
devem ser analisadas: emissOes Auger, efeitos de ondas de choque, efeitos
térmicos, explosdes coulombianas.

O efeito Auger ndo ocorre no atomo de hidrogénio isolado, mas pode
acontecer no projétil idnico, no nitrogénio e na molécula de amodnia. Ele é
proveniente da relaxacdo atdmica apos a emissao de um elétron de camada interna
via uma segunda emissao. Neste caso, o segundo elétron ejetado serd mais lento e
emitido isotropicamente (e ndo perpendicular ao tragco, como ocorre na intera¢ao
direta) aumentando a densidade de elétrons livres perto do trago a apressando sua
reneutralizacdo. Os elétrons Auger sdo também emitidos isotropicamente pelo
projétil mas, no presente caso, o efeito € menor ji que o estado de carga do
projétil estd perto do equilibrio.

Os efeitos térmicos podem fornecem um bom acordo para a forma da
distribuicao de energia. A Fig. 6.14 mostra duas previsdes feitas com uma fungao
Maxwell-Boltzmann. Os principais argumentos contrdrios sdo: i) que um
equilibrio térmico se deu em picossegundos e ii) que a temperatura obtida
(dezenas de milhares de graus) nao tenha dissociado a amonia.

As explosdes coulombianas e as ondas de choque restam como bons

candidatos para investigagao futura.
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