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Apéndice A

Caracteristicas das instalacfes experimentais (Espectrémetro PUC-1)

Al

Atenuador 6ptico

O atenuador variavel (Oriel, Stratford, CT, USA) consiste de um disco de
quartzo recoberto por uma liga metalica cuja espessura varia com o angulo de giro.
Assim, a transmissdo do atenuador diminui a medida que a densidade Optica (neutra)

local aumenta. Na Figura A1 mostra-se a calibracdo do atenuador variavel.

100E — — —
z% 10- E
N ]
B2
=
2 1. ]
E .
|_
0.1 — — —

0 20 40 60 80 100
Unidades do Atenuador

Figura Al. Calibracdo do atenuador 6ptico variavel.
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A.2
Sistema de extracéo retardada

A implementacéo de sistemas de extracao retardada requer um comutador de alta
tensdo capaz de pulsar diferencas de voltagem da ordem de kV, em intervalos de tempo
comparaveis com o tempo de voéo dos ions, entre o porta-alvo e o fim da regido de
aceleragdo. O comutador instalado no espectrémetro PUC-1 é o HTS 300 (Behlke
Electronic, Kronberg, Alemanha). Este comutador é capaz de aplicar tensdes DC de até
30 kV e suportar picos de corrente de até 30 A. O tempo de subida do pulso oscila entre
15-100 ns, dependendo das tensdes de isolamento do circuito. A duracdo do ciclo é de
10 ps e o isolamento entre a alta tensdo e o fio terra é da ordem de 40 kV.

Com a ajuda de um divisor de voltagem foi medida a variacdo no tempo da
tensdo aplicada e o resultado é ilustrado na Figura A2. Pode-se ver a forma do pulso do
tipo degrau, assim como o tempo que o comutador leva para subir a tensao apos receber

o sinal e as oscilacdes atenuadas de alta freqtiéncia.

oo

-]

Amplitude (V)

—_

=

0 ,IISD 0 ,éEI 1 ,EIIEI 1 ,IED 1 ,:'-ID
Tempo (us)

Figura A2. Sinal de saida do comutador observado no osciloscépio.
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O esquema de operacdo do comutador € ilustrado na Figura A3. Com o
comutador em posic¢édo aberta, a saida (Uoi) tem o valor de HV2. Uma vez acionado o

comutador, a tensdo na saida (agora Uo) passa a ser de HV1.

TriggerT TDC o

HTS 300
= s00m0
T
S00MEL
20011 T
10000MEL
20011 i
2200 pFp
2900 pF . I P
L 30 kY DC| MR
30 kY DC 00 B
halL
T
zmn” bl
H1 N LI
‘ HYZg Ui

Figura A3. Esquema de operagdo do comutador HTS300 e suas conexges.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0312431/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0312431/CA

Apéndice B

Interacdo daradiacao laser com a matéria

Com o descobrimento do laser de rubi, varias experiéncias evidenciaram a
ruptura do ar com um feixe bem focalizado de radiacdo laser [R1-R3]. A formacéo de
plasmas por radiacdo focalizada de lasers pulsados foi reportada pela primeira vez em
1963 por Maker, Terhune e Savage. Uma mancha brilhante foi observada no lugar da
focalizacdo, parecida com a descarga elétrica de dois eletrodos. Desde entdo muitas
experiéncias tém sido realizadas para determinar o que inicia a ruptura, para medir o
limiar da densidade de energia capaz de gerar a ignicdo e determinar o efeito das
caracteristicas do laser (comprimento de onda, didametro da focalizacéo, pressao, largura
do pulso) e do material durante o processo de ruptura elétrica em gases, liquidos e
solidos. Uma descricdo detalhada dos primeiros trabalhos realizados até meados dos
anos 70 é feita em [R4-R7].

A ruptura elétrica induzida por laser pode ser definida como a geracdo de um gas
quase totalmente ionizado (plasma); o critério experimental que € utilizado geralmente é
a observacdo de uma luz ou “flash” na regido da focalizacdo. Outro critério mais
quantitativo € a medicdo da atenuacdo do laser e do grau de ionizacdo na regido da
focalizagdo.

Estima-se que existam trés mecanismos fundamentais, descritos a seguir, para a
ignicdo do plasma: 1) a ionizagdo em cascata, 2) a ionizagdo multifotonica e 3) a

“partida térmica”.
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B.1

lonizag&o em cascata ou bremsstrahlung inverso

Neste mecanismo considera-se que a radiacdo laser seja absorvida pelos elétrons
do alvo, que - apds acelerados - colidem com os 4&tomos neutros. Quando os elétrons
ganham energia suficiente, eles ionizam o gas ou sélido (M) através da reacao (A.1):

e+Mo>2e+ M (A1)

A reacdo (A.1) é repetida com frequéncia crescente, em forma de ruptura em
cascata, que provoca 0 aumento exponencial do numero de elétrons livres e da
concentracdo de ions em fungdo do tempo. A situacdo é muito similar ao processo de
ruptura dielétrica de sélidos, liquidos e gases. Para que ocorra este processo é necessaria
a existéncia de um elétron inicial no volume da focalizacdo e que os elétrons ganhem
mais energia do que a energia minima para ionizar o gas (ou do gap da banda proibida
no caso dos solidos). Este é o processo inverso do bremsstrahlung, onde elétrons
energéticos, ao passarem por um gas ou sélido, emitem radiacdo durante o processo de
frenagem (do alemédo “bremsen”, frear, e “strahlung”, radiacdo). Neste caso, os elétrons
perdem energia por colisdes elasticas e inelasticas com particulas neutras, excitando-as
através dos graus de liberdade rotacionais e vibracionais das moléculas e dos estados
eletronicos moleculares e atémicos. Alguns elétrons sdo capturados, porém novos
elétrons sdo gerados nas colisbes ionizantes. Se a intensidade do laser for
suficientemente elevada, alguns elétrons alcangam energias suficientes para gerar novos
elétrons por choques ionizantes no gas, conduzindo ao crescimento em cascata.

O coeficiente de absorcdo por bremsstrahlung inverso é calculado pela equacéo

[R7-R8]:
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712 kT

p p

2N N (KT, Y
a=4,1><1o-23m —2 | |1—exp LAY (A.2)
T hv

onde kT, é a energia térmica do plasma, hv é a energia do foton, N; e N, sdo as

densidades idnicas e eletrdnicas por cm®.

B.2

lonizagao multifoténica

A ionizacdo multifoténica se da pela absor¢do simultdnea por um atomo ou
molécula de um numero suficiente de fotons para provocar a sua ionizagdo ou, no caso
de solidos, a emissao de um elétron de valéncia para a banda de conducéo:

M+mhy >M" +¢ (A.3)
Se & for tomado como o potencial de ionizacdo (ou o gap da banda proibida), 0 nimero
m de fotons necessarios para ionizar devera ser superior a parte inteira de (&/ hv + 1).
A taxa de ionizacdo de um feixe de radiacdo laser de intensidade | constante é
proporcional a I e a densidade eletronica crescera linearmente em funcéo do tempo. O
mecanismo de ionizacdo multifotonica s6 é importante para pequenos comprimentos de
onda.

Os primeiros célculos do coeficiente de ionizacdo multifoténica foram realizados
nos anos 60 [R8-R12]. A maioria destes trabalhos faz uso da teoria perturbativa de
ordem m para avaliar o elemento da matriz de transicdo <il [(e/c)pA]™l f>, onde <il é o
estado inicial (ligado), | > é o estado final (livre) e A é o vetor potencial do campo
eletromagnético associado ao feixe do laser. Os célculos tornam-se complexos e lentos

quando m é muito grande.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0312431/CA


PUC-RIo - Certificagdo Digital N° 0312431/CA

Apéndice B 108

Uma expressdo mais simples para a ionizagcdo multifotonica foi obtida por Grey-

Morgan em 1975 [R5]:

W _[ o jm 27w (Ad)
"\ he?) (m-1)! '

Tomando o= 10 cm?, essa expresséo concorda razoavelmente com os valores
experimentais [R13].

Outros autores [R14] propdem o uso da férmula (A.5) para a foto-ionizacdo do
hidrogénio

*\3 1/2
o, =79x107" E '—H cm? (A.5)
P hv ) E

onde 1, é o potencial de ionizacdo para o hidrogénio e E, é a energia de ionizagdo

tipica para estados excitados que podem ser ionizados.

B.3
Partida térmica

Tanto as ionizagOes em cascata como as ionizagBes multifotdnicas requerem
intensidades de laser elevadas. Para o caso de um solido transparente a radiacéo laser,
uma ruptura a baixas intensidades pode ser produzida por um fendmeno ndo-linear
conhecido como autofocalizacdo (self-focusing). A partir de determinado limiar de
energia do laser, a autofocalizagdo consiste em uma focalizacdo mais intensa do que
seria esperado pelas leis da dptica utilizando o indice de refracdo para campos fracos no
meio.

Para o caso de um soélido absorvente ou que tenha sitios microscopicos de
absorcdo, pode-se invocar um terceiro mecanismo chamado de “partida térmica”

(thermal runaway) para explicar os limiares baixos. A absor¢do da radiacéo pelo sélido
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(com ou sem sitios de impurezas) provoca a sua vaporizacdo. A absor¢do da radiacédo
por elétrons no vapor ou no ar rarefeito conduz ao aquecimento do vapor que, por sua
vez, conduz a geracao térmica de mais elétrons e consequentemente produz uma taxa de
absorcdo maior, ou seja, provoca a “partida térmica”. A “partida térmica” ocorre quando
0 vapor ou o ar rarefeito contém um numero inicial de elétrons suficiente para aquecer o

gés durante o pulso de radiacao laser.
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Programas utilizados

As simulagbes numeéricas seguintes descrevem a dindmica dos ions (tempo de
v60) num espectrdmetro de massa com extracdo retardada por meio das equacOes
descritas no capitulo 2. O programa determina o tempo-de-v60 dos ions dessorvidos em
funcdo dos parametros do espectrometro, das correcdes devidas a penetracdo de campo
elétrico (ou campo de fuga), da forma do pulso de extracdo e da distribuicdo das
velocidades iniciais dos ions.

Para determinar as temperaturas criticas caracteristicas da expansao do plasma,
foram simuladas com o programa Fue2 os picos de tempo de voo dos ions Cs* com os
parametros livres A e T(K), conhecidos todos os demais parametros experimentais. O
programa Fue2 foi desenvolvido no laboratorio na linguagem de programacao LabView
6.0 (National Instruments). A tela gerada pelo Fue2 ¢é apresentada na Figura C1.

Para determinar os valores dos parametros (livres na simulacdo) do modelo
proposto no capitulo 3, ou seja, as velocidades iniciais vq(1) e a distancia quando comeca
a expanséo livre do(1) foi desenvolvido o programa Fue3, também escrito na linguagem
de programacdo LabView 6.0 (National Instruments). A visualizacdo da tela criada pelo

programa Fue3 € mostrada na Figura C2.
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Figura C2. Visualizacdo na tela do programa Fue3.

RYP-4 OBy 23pm

[cm?

Para resolver numericamente 0 modelo térmico proposto no Capitulo 3, foi

desenvolvido o seguinte algoritmo em MatCad2001 (Figura C3).


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0312431/CA


PUC-Rio - Certificacéo Digital N° 0312431/CA

Apéndice C

Pl

Ml+ o
Th 773
li—n
Mpp+ o
Tp+ Ta

Far s 1. 160

Lo &— g 12
Ts, + Ta
a1 0f Tayp, = Th
a0 if Tsy, = Th
= 17y
Py-top-wr #
..‘I':-'- 141-Masa-khl -Tsy_,
ML K1+ dN|

dML+—

{ -Nla‘|

Ipy +— El:'h-'['l"J'tl _goeslen)

&

:|-[|*u

|‘-Nlcr"| f -Nig | |’-Nlncr |
— | — ,.
I ti-top)- |1 + RI--:"-"'L"[HI] ! -LI —-:"'""[HI] bo—Rl-[ 21— Rpe” cas{81) |

dTp =
kbl-Mly- G5 + 0} [— - 1:|
.r._[.r._ _} 2
|" —Nla )

il
kea- E (Ip+ 1) 5 --:"-:"IM[HI]-'--:_—R|-|-Ln|-.

) =i
lerming 1y +—

p-Cp
|r —HNEa
Lf-a | comsl@n) | trtop
Ty i Ta — —— + emminoly + ka1 — Rlj ———- Iy) dy
R (-cp) o
1

—ka-Nl-top-Lv-a — ka-lop @b E |:|:'['-‘i|]J + ['['ﬁl—l}l]'

Tay  Tsy +
p-Cp
Tpe— Tp+dTp
li— 1+ [y-0& + 1)-kbl p Lo
Fie Masa |
y [ =L "l
. - o2 LkbeTp )
numicyg s— | 2400 T In* et

OMEy +— sann-fnumicy

Nl ¥+ 0)-kbl-

Lap

I
Masa

Npp— Npp -+ 2040 8 I

Py« Tp

Figura C3. Algoritmo de calculo do modelo térmico empregado no Capitulo 3.
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Programa Jaguar 6.0

O programa Jaguar foi desenvolvido por Schroedinger Inc para realizar calculos
guanto-mecanicos. Os detalnes do programa podem ser vistos em

www.schrodinger.com. O programa possui uma interface grafica (Maestro), mostrada

na Figura D1, que permite selecionar (ou desenhar) a molécula, o método de calculo, e a
base, assim como as grandezas a serem calculadas. O tempo de execuc¢édo € funcdo do

tamanho da molécula, do tipo de calculo e da base utilizada.

Title bar Menu bar Workspace

4 o=

Maestro  Project  EdiU Display  Tools  Appiications Elp

Toolbar ——

ff1 mes:z chnid Hal:1 chy:

Auto-Help
text area
Viewing
volume
indicator

1 1 1 I
Sequence viewer Status bar  Command input area  Clipping plane

Figura D1. Visualizacao da tela do Maestro.
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