PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0321142/CA

7
Conclusoes

Este trabalho tratou basicamente do estudo dos processos decorrentes da
interacdo de um feixe de fons pesados e multicarregados (entre os quais o Ba'** é
um projétil tipico), produto da fissdo de uma fonte de *>>Cf, com uma amostra de

amonia sélida (NHs). Especificamente, os estudos realizados foram:

1) Andlise do mecanismo de transferéncia de energia do projétil a amostra de
NHj3; solida, da formacgdo de ions na superficie da amostra e da dindmica de
emissdo dos fons estdveis.

i1) Determinacdo dos rendimentos dos agregados i0nicos positivos e
negativos emitidos da amdnia como conseqiiéncia do bombardeio pelos
fragmentos de fissdo.

i) Estudo da producdo de fons moleculares hibridos (IMH) no plasma do
traco nuclear a partir de uma amostra contendo a mistura de amdnia com
mondéxido de carbono.

iv) Estudo das estruturas dos agregados iOnicos dessorvidos, tanto positivos
quanto negativos, utilizando a Teoria do Funcional de Densidade (DFT).

V) Interpretacdo das medidas experimentais de um agregado tipico por meio
da determinacdo de velocidades e energias iniciais; comparacdo entre
resultados experimentais e tedricos para estabelecer os mecanismos de

dessorcdo presentes na interacao projétil-alvo.

Para os procedimentos experimentais foi utilizado um espectrometro de
massa por tempo-de-voo, introduzindo uma técnica apropriada para a andlise de
amostras gasosas condensadas a baixas temperaturas (~ 30 K) e a pressdes da
ordem de 10 mbar. Para a realizacdo dos célculos teéricos foram utilizados dois
programas de computadores: um baseado no modelo de dessor¢do idnica SEID
(Secondary Electron Induced Desorption) e desenvolvido no Laboratério Van de

Graaff e outro, o programa comercial Jaguar 5.5 e 6.0, para o cilculo DFT.
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7.1

Resultados Experimentais

Os rendimentos dos fons secundarios emitidos da amonia gelo e da mistura

NH;3-CO gelo como conseqiiéncia do bombardeio por FF foram determinados em

funcdo da temperatura.

a) NH; puro

Dos resultados apresentados observa-se que as distribuicdes dos
rendimentos dos {fons secunddrios sdo decrescentes quando a massa do
agregado cresce, sendo bem descritas pela soma de duas exponenciais: uma
descreve o regime de decaimento rapido (F) e a outra corresponde ao regime
de decaimento lento (S). As distribui¢des dos rendimentos dos agregados
i0nicos positivos sdo proporcionais as dos negativos, tanto no regime F quanto
no S, fornecendo um bom argumento para afirmar que os processos de
formacgdo de agregados 10nicos positivos € negativos sdo 0s mesmos.

Estas observacdes apdiam o modelo baseado em dois processos
simultaneos, mas ndo ubiquos: sdo os processos de recombinacdo e
fragmentacdo, associados aos regimes F e S, respectivamente. O processo de
recombinagdo acontece muito perto do traco central enquanto que as

fragmentacdes acontecem perifericamente.

b) mistura NH3+CO

A andlise dos ifons moleculares hibridos foi feita a partir de espectros
de massa de fons secunddrios positivos obtidos do alvo de NH3-CO gelo. As
condicdes experimentais foram as mesmas que as da amonia pura. O gelo foi
aquecido de 25 K a 70 K, passando pela sublimacdo do CO gelo, em ~ 30 K.

Aproximadamente 1/3 do rendimento idnico total (5.2 {fons/impacto)
corresponde a espécies idnicas organicas tendo a estrutura C,O,H;". Os IMH
positivos, que contém N ou NH3, sdo relativamente raros: o rendimento deles
€ ~ 6% do rendimento total dos fons positivos. S6 alguns ions organicos como
os hidrocarbonetos Cn53H1,2,3+ puderam ser identificados na regido de massa

baixa.
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Dos resultados, conclui-se que o CO condensado e misturado com
compostos que contenham hidrogénio (como o NHiz e H,O) € mais eficiente
que o CO, [22] para a producdo de material organico quando impactado por
ions energéticos (MeV). Por outro lado, moléculas de CO t€ém que ser
mantidas na mistura do gelo a temperaturas abaixo de 30 K. Tais temperaturas
estdo presentes em objetos interestrelares como cometas e/ou graos, mas nao

sdo usuais em planetas ou luas do sistema solar.

7.2

Resultados Teoricos

Dois grupos de cdlculos foram efetuados: um que corresponde aqueles
baseados na Teoria do Funcional de Densidade e outro que utiliza o programa

SEID.

a) DFT:
Os célculos de DFT/B3LYP para agregados da amonia NH3; mostraram

que:

® As ligacOes principais dos agregados da amonia sdo pontes de hidrogénio;
ou seja, um dtomo de hidrogénio liga os dois d&tomos de nitrogénio de duas
moléculas de amodnia. Estas ligacdes vao ficando cada vez mais fracas a
medida que o agregado cresce devido a efeitos estéricos.

e As conformacOes mais estaveis dos agregados, sejam positivos ou
negativos, seguem um padrao compreensivel: cada nova unidade de NHj
adicionada v4 formando camadas em volta de um ntucleo central, seja ele
um NH;*, NH, ou NH". Uma vez completada a primeira camada (n = 4)
comeg¢a uma segunda.

e O nicleo NH" apresenta uma caracteristica especial: quando se associa
com a primeira molécula de NH3, ele pode formar carogcos do tipo
{NH3;NH}" ou {NH,NH,}".

e Alguns agregados apresentam mais de uma configuracdo estavel e

-

inclusive podem formar estruturas ciclicas. E o caso, por exemplo, do
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agregado (NH3)NH,4", que apresenta trés estruturas estdveis, sendo que a

terceira € ciclica (ver Fig. 5.4).

O agregado forma-se em volta de uma molécula de amonia carregada
(NH;", NH, ou NH"). Esta carga, que em um inicio é de +1 ou —1, vai se
distribuindo no agregado a medida que este cresce. Mas os dados, que sdo
apresentados na tabelas 5.1 e 5.3, mostram também que o nicleo mantém a
maior parte da carga.

As estabilidades relativas das diferentes series de agregados mostra
que as distribuicdes das abundancias dos agregados experimentais e tedricas
tem o mesmo comportamento: agregados de massas menores tem abundancias
maiores que agregados de massas altas. Na analise da energia total dos
agregados (Et), mostrada nas Figs. 5.5, 5.7 € 5.9, observa-se que retirando as
energias de cada constituinte (um deles carregado) da Er, o resultado é
equivalente a energia necessdria para separar uma molécula de amdnia do
agregado. Fazendo um ajuste por minimos quadrados obtém-se o valor de 13.5

eV.

b) SEID

O modelo SEID foi testado pela primeira vez em um sistema projétil-
alvo com alta taxa de transferéncia de energia (alto poder de freamento
eletronico do projétil no sélido). Nestas circunstancias, espera-se que
ionizagdes multiplas ocorram em cada molécula, aumentando de forma
significativa a energia de ionizacdo média (~ 35 eV neste caso) e criando
condi¢des para desexcitacdes Auger. O sistema FF SICf (65 MeV) — NH;
apresenta um poder de freamento eletronico (Se = 700 eV/A), que segundo o
cddigo TRIM € duas ordens de grandeza maior do que o freamento nuclear (S,
= 8.7 eV/A), o que coloca o modelo SEID em um regime de aplicacdo de
validade incontestavel: muitos elétrons secunddrios energéticos sao emitidos
por impacto, criando dois tragos nucleares coaxiais e de carga oposta, e
produzindo ionizagdes na superficie do sélido.

Na sua forma atual, o modelo SEID descreve a seqiiéncia de
fendmenos complexos gerados pela interagdo projétil-sélido de maneira

simplificada, permitindo apenas uma comparagdo semiquantitativa com os
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dados experimentais. N@o obstante, verifica-se uma concordéancia razodvel da

suas previsdes com os dados experimentais: o rendimento total de dessorcao

iOnica, a energia média de emissdo e a distribuicdo de velocidades dos ions

secunddrios sdo bem reproduzidos. A tendéncia de diminuir o rendimento com

o aumento da massa dos agregados da amonia também ¢ a reproduzida.

Os melhoramentos a serem incorporados em curto prazo no SEID sao:

descricdo microscopica da producdo de elétrons secunddrios. O modelo
de Bohr, usado pelo programa e descrito na Sec¢do 6.1.2, € baseado em
aproximacao classica, ndo leva em conta as fun¢des de onda dos elétrons.
Caélculos mais precisos, como os obtidos na aproximagdo de Magnus,
fornecem confidvel distribuicao de probabilidade de ioniza¢do em funcao
do parametro de impacto do projétil.

introdugdo de uma taxa de neutralizacdo na emissdo dos ions secunddrios.
No momento, a emissdo de ions lentos periféricos € superestimada pela

falta desse fator corretivo.

Para médio prazo, um tratamento da difusdo de elétrons no solido ( e

nao o movimento retilineo agora usado) deve ser incorporado.

7.3

Perspectivas

2-

Virios desdobramentos podem ser previstos para o presente trabalho:
Mistura da aménia com outros gases em distintas concentracaoes.

Tais medidas sdo necessdrias para um estudo mais completo da producao
de fons hibridos. O acompanhamento da variacdo do rendimento de
dessorcdo de determinada espécie quimica com a concentracdo de cada gas
condensado é um procedimento util na determinacdo da origem dessa
espécie.

Medidas de dessorcdo ionica induzida por outros feixes ionizantes, como
feixe de nitrogénio (MeV) produzido pelo acelerador Van de Graaff ou
feixe de luz sincrotron (UV ou RX) produzido pelo LNLS.
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Dado que o meio interestelar esta repleto de radiacdes eletromagnéticas e
de raios cosmicos, é necessario um banco de dados de produgdo de novas
espécies em funcdo do tipo ou energia do feixe ionizante. Para particulas,
estas energias variam do keV ao GeV. Para fétons, as radiagdes vao do UV
proximo ao RX duro. Novos modelos tedricos sao necessarios.

Medidas de distribuicdo angular dos ions secunddrios emitidos.

Caélculos com distribuigdes angulares representam um teste bem mais
severo dos modelos tedricos (como o SEID) e exigem que a descri¢do de
novos fendmenos seja introduzida ou que a dos ja levados em conta seja
aperfeicoada. Gragas a tais medidas, ambigiiidades nos modelos sao
levantadas e predi¢cdes mais precisas podem ser feitas.

Medidas complementares com outras técnicas.

Algumas outras técnicas podem ser empregadas para complementar as
informagdes desejadas. Em particular, a andlise da radiacdo infravermelha
emitida imediatamente apds o impacto do projétil no gelo informa sobre as
novas liga¢des quimicas formadas na amostra. Os espectros obtidos podem
ser confrontados com os obtidos por radiotelescopios, 0 que permite uma

comparagdo direta com os fendmenos astrofisicos.
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