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fons atomicos, moleculares e aglomerados sdo emitidos da superficie
quando um projétil atinge o alvo. Uma maneira de identificar estas particulas,
ditas “secundarias”, é através da espectrometria de massa. Um espectrometro
de massa ¢ um equipamento que permite determinar a razao entre a massa e
a carga de um ion livre. No método tempo-de-voo, as massas dos ions livres
dessorvidos da superficie do alvo sao determinadas a partir dos tempos que
os fons levam para percorrer a distancia entre o alvo e o detector de ions

secundarios.

No presente trabalho, utilizou-se como projéteis os ions produzidos pelo
acelerador Van de Graaff da Pontificia Universidade Catolica de Rio de Janeiro
(VDG PUC-Rio) e, como alvo, gelo de HyO. As medidas dos tempos de voo
dos fons dessorvidos do gelo foram feitas em uma camara de analise de alto
vacuo com um detector de placa de microcanais (Micro Channel Plate—MCP)
com anodo sensivel a posicao. O processamento dos dados obtidos experi-
mentalmente fornece as distribuicoes angulares e de energias utilizadas para

estudar e compreender a dessorcgao i6nica.

Sao tratadas a seguir as caracteristicas do acelerador de particulas, a
técnica de espectrometria de massa por tempo—de—voéo e as facilidades do sis-
tema de aquisicao/deteccao utilizados. Finalmente, sdo apresentadas analises

das velocidades iniciais e das distribuicoes de energia e angulares obtidas.

5.1
O acelerador Van de Graaff

O Laboratorio Van de Graaff da PUC-Rio possui como equipamento
principal um acelerador de particulas do tipo Van de Graaff de 4 MV, modelo

KN4000, fabricado pela High Voltage Engineering Corporation.
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Este acelerador, que opera na faixa de 0,15 a 4,0 megavolts, acelera os
fons gerados por uma fonte de ionizacao de radio—freqiiéncia. Uma mistura
dos gases Ny e COy ¢ utilizada para obter os fons primérios de nitrogénio
usados neste trabalho. A fonte de ions também pode produzir ions moleculares

e particulas multi-carregadas.

A grande vantagem da utilizacdo do acelerador em experiéncias de
dessorcao é a obtencao de um feixe mono-energético com fluéncia ajustavel
de aproximadamente 3000 fons por segundo. O estado de carga do projétil e
o seu angulo de incidéncia sobre o alvo sao bem definidos. Nesta experiéncia,
a energia, carga e angulo foram mantidos constantes e iguais a 1,7 MeV, +2e

45°, respectivamente.

5.2
Espectrometria de massa por dessorcao ionica

Nesta técnica, os ions secundéarios dessorvidos da superficie do alvo pelo
agente ionizante sdo analisados de acordo com as razoes massa/carga. Se esta
razao for determinada a partir do tempo que os fons levam para percorrer a
distancia entre o alvo e o detector de ions secundarios, o analisador do espec-

trometro serd denominado de tempo-de-voo ou TOF (Time-of-Flight) [52].

Os ions mais pesados adquirem aceleracdo menor na regiao de ex-
tracao, logo velocidade final menor ao entrarem na regiao de voo livre, e
atingem o detector em tempos de voo mais longos do que os fons mais leves.

O tempo de voo é proporcional a y/m/q, sendo m a massa do ion e g sua carga.

As técnicas de dessor¢ao idnica se desenvolveram intensamente a par-
tir de 1974, quando Macfarlane, utilizando fragmentos de fissao do is6topo
radioativo califérnio 252, induziu a dessorcao de ions de uma amostra na
fase solida [53]. A dessor¢ao ionica associada a andlise por tempo-de-voo foi
denominada de espectrometria de massa por dessorcao de plasma induzida
pelo califérnio-252 (*2Cf-PDMS).

Outras fontes ionizantes sao também empregadas para gerar a dessor¢ao
de ions, como por exemplo: i) acelerador de fons na faixa de keV a GeV, ii)

laser (laser desorption LD) e iii) 4tomos neutros com energias na faixa de keV’
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originando a técnica FAB (bombardeamento por dtomos rapidos).

Detector
stop feixe criostato de
N, lig.
jons secundarios
i
Detector
> start
<
|
anodo / termopar
sensivel
a posi¢ao
Valvula /_\ | detefc’For do
3 eixe
gas
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Figura 5.1: Esquema da camara de anélise.

O espectrometro de massa por tempo—de—voo projetado e construido no
laboratorio para ser usado com o acelerador Van de Graaff tem as seguintes

caracteristicas:

1. O porta amostra sustenta um filme fino condutor (C, Al, Cu ou Au)
que serve de substrato para a deposicao da amostra e age como eletrodo
plano para a geragao do campo extrator. Ele é polarizado por uma fonte
de voltagem até 4 kV.

2. A uma distancia de 7,2mm do eletrodo existe uma grade paralela

aterrada. Estes dois eletrodos definem a zona de aceleracao.

3. A regidao compreendida entre a grade e o detector de fons, definida como

regiao de voo livre, tem comprimento de 369,75 mm.

4. Os trés detectores instalados sdo do tipo placas de microcanais (MCP):
um detector “stop”, para detectar os ions secundarios, e dois detectores

“start”, um para detectar o projétil e o outro os elétrons secundéarios.

O esquema da figura 5.1 representa o espectrometro de massa, o criostato,
o sistema de injecao de gas e o termopar instalados na camara de analise,
cuja pressao de trabalho tipica ¢ ~ 1077 mbar. Essa camara, projetada pelo

colaborador deste projeto Prof. Karl Wien, foi feita em ago inoxidavel.
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5.2.1
Preparaciao da amostra

A amostra de gelo de agua foi depositada in situ, sobre uma folha de
aluminio de 240 nm de espessura, montada sobre um anel de 6 mm de diametro.
O suporte é conectado a um criostato constituido por um reservatério de ni-

trogénio liquido que permite resfriar o porta amostra até aproximadamente
80 K.

O sistema de dosagem do gés é composto por uma pré—camara para
efetuar a mistura gasosa, caso a experiéncia envolva mais de um gas [54, 55/,
por uma valvula de agulha e por um medidor de pressao. A pré—camara, com
capacidade volumétrica de aproximadamente 1 litro, é utilizada com pressao

base de ~ 1 x 10~% mbar e pressao de dosagem de gas ~ 10~* mbar.

Ao sair da pré—camara, controlado através da valvula de agulha, o géas
é lancado o mais perto possivel do porta amostra, onde se condensa. Para
as presentes medidas a deposicao foi feita continuamente. Um termopar do
tipo T fabricado pela Omega, em contato com o porta amostra, fornece a

temperatura do alvo.

5.2.2
Tempo—de—véo

O principio da técnica de tempo—de—voo baseia-se no fato de que se os
fons secundarios forem acelerados até atingirem a mesma energia cinética, os
tempos necessarios para percorrerem uma distancia fixa serao proporcionais
a y/m/q. A qualidade dos espectros de massa depende essencialmente de trés
fatores: i) a exatiddo com que estes tempos sao medidos ii) o paralelismo entre
amostra, grade e detector, e iii) se fons de mesma massa, mas com velocidades
iniciais diferentes, tém o mesmo tempo de voo (influéncia da distribuigao de

velocidades iniciais).

O tempo de voo dos ions emitidos em um dado evento é determinado
entre o instante em que o projétil atinge o alvo e o instante em que os ions
secundarios chegam no detector. Na pratica, para determinar estes instantes

procede-se da seguinte maneira:

1. Um sinal "start" é dado pelos elétrons secundarios emitidos pela parte

posterior da amostra ao ser atravessada pelo projétil. Eles sao acelerados
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por uma grade polarizada a 2 kV acima da amostra (ou abaixo para ions
negativos) e atingem o detector localizado atras do porta amostra (ver
Fig. 5.1).

2. Um sinal "stop" é gerado quando um fon chega no detector de ions

secundarios.

Um campo elétrico constante entre a amostra e a grade de extracao

direciona o fon para que atinja e gere um sinal no detector de ions secundarios.

5.3
O detector de placas de microcanais

Uma placa de microcanais (Micro Channel Plate-MCP) é uma placa
fina de vidro que contem canais finos e paralelos. A principal utilizacao das
placas de microcanais é para detectar particulas rapidas (em particular fons e

elétrons), fotons e radiagao UV.

Quando um par de placas de microcanais é montado com os dois eixos
aceleradores de elétrons secundérios em direcoes nao colineares, a disposicao
é conhecida como arranjo "chevron". Os canais de cada placa tém uma
inclinagao de oito graus com relacao a superficie da placa. O material das
placas ¢ isolante, com um revestimento nos canais para a emissao de elétrons;
em cada extremidade da placa existem eletrodos através do quais se aplica
uma diferenca de potencial entre 500 e 1200 V. O detector s6 opera em vicuo

(pressoes abaixo de 107° mbar).

Quando uma particula rapida colide com a parede de um canal, elétrons
sao emitidos e acelerados ao longo do canal, colidem com ele e geram mais
elétrons. Este processo se repete seqiiencialmente gerando um efeito em cas-
cata; para cada particula incidente, sdo extraidos da placa até 10* elétrons.

Com o arranjo chevron, pode ser obtido um ganho de 107 [56].

Altas taxas de contagens implicam em um aumento do tempo morto
do detector, uma vez que o tempo morto de um canal é o tempo necessario
para que haja recuperacao das cargas apo6s o disparo do mesmo. O tempo
de transito dos elétrons secundérios nos detectores de pares de placas de

microcanais é de aproximadamente 2 ns.
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Neste trabalho, foi utilizado pela primeira vez em nosso laboratério um
detector MCP com anodo sensivel a4 posicao. Nos detectores convencionais,
uma placa metalica localizada atras do par de placas MCP é utilizada como
anodo, mas o anodo sensivel & posicao baseia-se no principio de medida do

tempo de propagacao de um sinal num fio condutor (delay line).

O anodo é composto por um longo fio de cobre enrolado em uma tnica
camada em forma de bobina de secao retangular. O fio serve para coletar os
elétrons gerados nas placas e funciona como uma linha de transmissao, de
tal forma que a medida no atraso dos tempos de chegada do sinal nos dois
extremos do fio fornece a medida direta da posicao de impacto da particula
no MCP. O detector possui uma area circular sensivel de 40 mm de didmetro,

figura 5.2.
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Figura 5.2: Detector sensivel a posicao.

Os elétrons gerados no MCP sao coletados no anodo. Esse pulso de carga
viaja pelo fio e é detectado nas extremidades denominadas por X; e Xy, a
diferenca de tempo detectada X; — X5 é proporcional a distancia do centroide
da posicao do evento. A soma dos tempos de chegada do sinal na extremidade
do fio é constante (X; + Xy = cte.), independendo do ponto de impacto do
ion no MCP.

As posicoes dos impactos sao calculadas através de duas redes de fios

dispostas ortogonalmente, cujos sinais propagados em cada rede sao processa-
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dos de maneira independente, e corresponderao as posicoes dos eixos X e Y.
A rede de fios em cada dimensao é formada por dois fios paralelos, um deles
chamado de referéncia e o outro de sinal (que estao ligados a um amplificador

diferencial).

As voltagens de polarizacao do detector e as do anodo sensivel a posicao

foram:

volts
MCPfront 0
MC Py, 2700
Suporte 3100
Anodogina 3340
Anodorey 3250

Tabela 5.1: Voltagens de polarizacao do detector sensivel & posigao.

Uma resolu¢ao sub-milimétrica (~ 0,3mm /canal) na localizagdo da

posicao do impacto do fon no detector foi obtida nas medidas.

5.4
O sistema de aquisicdo

Os sinais do anodo sensivel a posicao sao tratados em um mobdulo
de eletronica Roentdek DLATRG6 [57|, que recebe os sinais que vém das
extremidades dos fios. Para cada posicao, seja em X ou em Y, tem-se dois
sinais em cada fio do par sinal-referéncia. Para as duas posic¢oes tem-se um total
de 8 sinais. Cada um dos quatro pares sinal-referéncia é processado por um
amplificador diferencial independente e depois passam para um discriminador

de fracao constante (CEFD, constant fraction discriminator).

O CFD, além de converter o pulso do detector num pulso padrao
quadrado, também serve para filtrar ruidos nao desejados gerados no MCP.
Os sinais dos CFDs alimentam um conversor tempo digital (TDC, time to
digital converter) tipo Roentek TDC8-ISA, que basicamente é um cronémetro
digital com resolu¢ao nominal em tempo de 500 ps/canal, com oito canais de

entrada.

O funcionamento do sistema ¢ ilustrado através da cronologia dos sinais

na figura 5.3. O primeiro sinal gerado é do MCP(SE), quando atingido pelos
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Figura 5.3: Esquema dos sinais no detector sensivel a posicao.
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elétrons secundarios (SE), que por sua vez dispara o pulso gate cuja largura é
de 16 us.

Quando um ion secundario (SI) atinge o MCP(SI), este gera um sinal
que é atrasado por 16 us para permitir que os sinais do anodo (X3, Xs, Y] e
Ys) sejam processados. O sistema s6 grava estes eventos quando ocorre o sinal
COMMON STOP, que é gerado pela coincidéncia entre o sinal atrasado do
MCP(SI) e o sinal do gate.

O TDC envia os sinais para um microcomputador e o programa
CoboldPC, desenvolvido para o sistema operativo Windows, gerencia o
processo da aquisicao. Os dados adquiridos sao gravados, evento-por-evento
(formato List-Mode-File), onde as “coordenadas”’ adquiridas sao gravadas

simultaneamente em diferentes colunas.

A interface entre o programa CoboldPC e o hardware é feita por uma
biblioteca dinamica, chamada DAQ.d11, enquanto que para a andlise de da-
dos se necessita de uma outra biblioteca, a DAN.d11. As rotinas de anélise
utilizadas pelo CoboldPC, escritas em FORTRAN, podem ser modificadas,
compiladas e reintroduzidas no programa (apéndice A.2). No apéndice B.3

sao apresentadas as instrugoes de como manipular o programa.

5.5
Determinaciao das velocidades iniciais

A cinemética dos ions em voo, determinada pelo tempo de voo dos ions
dessorvidos em um espectrometro linear com uma grade de extracao. Na figura

5.4 observa-se o esquema do espectrometro de massa utilizado na experiéncia.

Os parametros para determinar analiticamente o tempo—de—vo6o dos fons

dessorvidos do alvo até chegarem no detector, sao definidos a seguir:
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w
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U

Figura 5.4: Esquema do espectrometro de massa linear, regiao de aceleragao
entre S e G e regiao de voo livre entre G e D.

d; | distancia entre o alvo (S) e a primeira grade aceleradora (G).

Os dois eletrodos definem a regiao de aceleracao.

d | distancia entre a grade (G) e o detector de fons (D).

U | tensao continua aplicada ao eletrodo suporte do alvo (S), que

pode ser positiva ou negativa.

Ey | energia “inicial” do fon de massa m que depende do mecanismo

de emissao ibnica.

vy | velocidade “inicial”. E na verdade a velocidade “final” apos

extinguirem-se os efeitos dos campos locais sobre o ion.

v1 | velocidade axial com que os fons cruzam G e que também é

a velocidade de chegada em D.

v, | componente axial da velocidade inicial

v, | componente radial da velocidade inicial

5.5.1
Calculo do tempo—de—v6o

O tempo—de—voo (TOF) no espectrometro linear é a soma dos tempos
de transito do fon nas suas duas regides (figura 5.4):

TOF =1, + ty (5-1)

Considerando um fon de massa m e carga g na regiao de extragdo, a

aceleragao do ion em funcao do potencial aplicado é:

qU

md1

(5-2)

a; =
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O tempo de voo t; é:
V] — Vg
t1 = ! (5_3)

a1

Na segunda regiao, regiao de voo livre, a velocidade é constante e igual a

velocidade final da primeira regido, v;. Ela fornece o tempo de voo to = dy/v;.

Assim,
—v, d
TOF =L~ | 22 (5-4)
aq U1
onde v; é dado por
v1 = VU2 + 2a1dy = \/v2 4 2qU/m (5-5)

5.5.2
Calculo da velocidade inicial axial

Substituindo-se as egs. (5-2) e (5-5) em (5-4), obtem-se a seguinte relagao
entre TOF e v,:

VU2 +2qU/m — v,
rop = Yt 2U/mzv, b (5-6)
qUi/md; VU2 +2qU/m

Como a eq.(5-6) nao tem solu¢ao analitica em v,, uma solu¢do aprox-

imada é feita. Aproveita-se o fato de que a energia de saida tipica de uma
particula da superficie é da ordem de eV e que a energia de aceleracao é da
ordem de 10% vezes maior, ou seja, vy < v;.

Em aproximagao de primeira ordem, faz-se v? << 2qU;/m em (5-6) e

Vg = —Q7 TOF + vV 2a1d1 + d21 / ﬁ (5—7)

2d,

obtém-se:

Processo iterativo para determinar v,

Partindo do valor aproximado de v, dado por (5-7), recalcula-se vy
através de (5-5), cujo valor ¢ inserido novamente em (5-4) para obter o novo
valor de v,. Este processo é repetido iterativamente tornando mais exato o

valor de v,.
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5.5.3
Velocidade radial

A posicao de impacto do fon secundario na superficie do detector sensivel
a posigao (coordenadas X e Y) e o tempo-de-voo (TOF) fornecem a velocidade
radial v, que é a projecao da velocidade de emissdao no plano do alvo. As

equacoes que descrevem as componentes da velocidade radial sao:

vy = (5-9)
TOF
Y
= TOF (5-9)

Estas componentes sao mais simples do que as da velocidade axial porque
a componente radial do campo acelerador é nula e a velocidade radial do ion

dessorvido mantém-se constante durante todo o véo.

55.4
Velocidade “inicial”’

Finalmente podemos expressar o velocidade “inicial” em funcao de suas

vg = A/ V2402 + 02 (5-10)

Estas velocidades e o arranjo geométrico estao apresentados na figura

componentes:

5.5.

A determinacao da velocidade inicial dos fons é feita por uma rotina
anexa ao CoboldPC, na qual as componentes da velocidade “inicial” de emissao

dos ions secundarios sao calculadas evento-por-evento.
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Figura 5.5: Geometria da emissao dos fons secundérios.

5.6
Angulo de emiss3o

O angulo 0, que determina a direcao de emissao do fon secundario em

relacao a normal a superficie do alvo, é definido por:

v
tanf = — (5-11)

U(l
Sobre a superficie do alvo e a partir das componentes da velocidade radial:

v, e vy, define-se o angulo polar ¢:

tan ¢ = 2 (5-12)

Vg

5.7
Determinacdo da energia “inicial”

A energia cinética “inicial” de um fon de massa m ¢é determinada a partir

das componentes radial e axial da velocidade “inicial”:

1
Ey = §mv§ (5-13)
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5.8
formas de exibicdo dos dados experimentais

O programa CoboldPC, utilizado para aquisicao e tratamento de dados,
permite gerar diferentes espectros. Em todos eles as intensidades sao propor-
cionais a abundancia de fons que chegam ao detector. Cada espectro gerado
pelo programa é definido por um conjunto de parametros que determinam
quais sao as variaveis e as faixas de valores a serem visualizados. O programa
também permite visualizar espectros diferentes para cada espécie idnica em

funcao dos valores atribuidos as coordenadas do tempo de voo.

Por exemplo, nos espectros de uma dimensao 1D os dados adquiridos sao
exibidos na forma de histograma para um parametro especifico: o tempo, a
massa, a posi¢ao de chegada em X como em Y, as componentes da velocidade,

as energias axial e radial ou angulos de emissao.

H+

(H,O) H*

Mode LinX Lin¥ =1 2
Min at3 n=
Max at 2762

Total 1.997e+6 Spectrum1
counts in display 1.535e+6 14 June 2006 - 18:40

Figura 5.6: Espectro dos fons dessorvidos de gelo de agua.

Na figura 5.6 observa-se que os dois primeiros picos do espectro de massa
dos fons dessorvidos de gelo, correspondem aos fons hidrogénio e Hy . Também
estao identificados os picos de alguns dos agregados ionicos da agua (H>0), H™;

n =1, 2 e 9 correspondentes as massas 19, 37 e 163 u, respectivamente.

Na figura 5.7 sao exibidos os histogramas correspondentes as posicoes

de chegada en X e Y no detectopr do fon H* do espectro da figura 5.6.
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Figura 5.7: Histogramas de posigao relativos aos eixos X e Y do ion hidrogénio.

Observa-se que existe uma simetria em relacao ao centro do detector, o que
implica que a maioria dos ifons hidrogénio esta sendo dessorvida com simetria
de revolucao em torno do eixo do espectrometro, que é perpendicular ao plano

do alvo.

Também pode-se obter do programa, analogamente aos espectros 1D,
a visualizacao de espectros em duas dimensoes 2D, nos quais os dados sao
exibidos na forma de um histograma bi-dimensional. Por exemplo, na figura
5.8 é apresentada uma combinacao dos espectros da figura 5.7; os eixos X e Y
correspondem & posicao no detector e a variacao na cor representa o niimero de
fons hidrogénio que batem no detector, o maximo da distribuicao das contagens

esta no centro do detector.

Uma desvantagem no CoboldPC ¢é a limitagao de ferramentas para a

apresentacao de seus resultados. E mais facil exportar os dados numéricos
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Figura 5.8: Espectro XY para o fon hidrogénio, representa o nimero de fons
detectados em funcao de suas coordenadas de chegada.

para uma planilha dos programas de anélise Origin ou Kaleidagraph para

fazer a diagramacao.
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5.9
Resultados experimentais

Além dos espectros de massa dos agregados ionicos positivos e negativos
da 4gua, as distribuicoes de velocidades, de energia cinética e as distribuigoes
angulares iniciais dos fons secundarios dessorvidos de uma amostra de gelo de

agua sao apresentados a seguir.

5.9.1
Espectros de massa dos agregados i6nicos da agua

As figuras 5.9 e 5.10 representam espectros de massa dos ions positivos
e negativos dessorvidos de uma amostra de gelo de dgua a temperatura de 80
K e sob o bombardeio de um feixe de nitrogénio de 1,7 MeV de energia. Estes
espectros foram adquiridos por um periodo de 11 e 3 horas, respectivamente,

com o propoésito de obter uma boa estatistica.

Na figura 5.9 é mostrado o espectro TOF dos agregados i6nicos da agua
(H20),H™" em extensa faixa de massas, onde sao visiveis agregados com mais
de 80 moléculas. A intensidade dos picos decresce exponencialmente com o
aumento do agregado ionico n. Analogamente, na figura 5.10 observa-se que
para agregados ionicos negativos da agua (H.0),OH~ existe também um
decaimento exponencial no rendimento de dessor¢cao dos agregados a medida
que n aumenta. Neste caso, agregados com até cerca de 60 moléculas de HoO

foram detectados.

5.9.2
DistribuicGes de velocidade e de energia iniciais dos ions secundarios

Na figura 5.11 sao mostrados dois espectros 2D das componentes da ve-
locidade do primeiro agregado idnico da agua. No espectro a esquerda observa-
se a existéncia de uma pequena assimetria na componente X da velocidade.
No espectro a direita observa-se uma distribuicao simétrica em relacao a com-
ponente Y da velocidade. A maior parte dos fons tem valores da componente
axial compreendidos entre 2 e 4 km/s, com v, sendo ligeiramente superior para
os fons dessorvidos com v, < 0, ou seja, sao emitidos preferencialmente em X,

na direcao do movimento do projétil.
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Figura 5.9: Espectro de massa dos agregados ionicos positivos da agua.
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Figura 5.10: Espectro de massa dos agregados idnicos negativos da agua.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0220957/CA


PUC-RIo - Certificacéo Digital N° 0220957/CA

Montagem e resultados experimentais 90

70,00 70,00

13,61 13,61

2,646 H 2,646 [

05144 0,5144

V_(kmfs)

01000 0,100Q

Figura 5.11: Espectros das componentes da velocidade do primeiro agregado
ionico da agua.

Para melhor visualizar, a figura 5.12 apresenta para o primeiro agregado
ionico da 4gua, as distribuicoes de velocidade axial e radial, esta ultima
calculada a partir das componentes X e Y. A comparacao entre estas duas
distribuicoes mostra que a maior contribuicao é dada pela componente axial.
Os valores maximos das componentes axial e radial da velocidade inicial estao

entre 2 e 5 km/s e proximo de zero, respectivamente.
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5 é {EZ%% ﬂc) %Q)
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Figura 5.12: Distribuicoes de velocidade inicial axial e radial do primeiro
agregado da agua.

Com o proposito de comparar as velocidades iniciais de dessor¢ao entre
diferentes agregados i6nicos da agua e o fon de hidrogénio, escolheu-se os
agregados de n = 1, 13 e 19. Na figura 5.13 observa-se que o ion hidrogénio é
0 que tem a maior velocidade axial. Quanto aos agregados ionicos, a medida

quea massa aumenta (ou o namero de constituintes n), diminui a velocidade
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inicial axial.
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Figura 5.13: Distribui¢oes das componentes axiais da velocidade inicial do ion
H* e dos agregados idnicos da dgua n =1, 13 e 19.

Ao comparar as componentes “axial’ e “radial” da energia inicial do
primeiro agregado ionico da adgua, verifica-se que a maior contribuicao é dada
pela componente “axial” (ver fig. 5.14). A componente axial tem valor méximo
em torno de 2,5 eV e o maximo da componente radial encontra-se proximo de

7Zero.

Na figura 5.15 sdo apresentadas as distribuicoes de energia axial do H" e
dos agregados ionicos n = 1, 13 e 19. Com excecao do hidrogénio, os agregados

tém o maximo de sua distribuicao em energia “axial” em torno de ~ 1eV.

A distribuicao de energia inicial total do ion dessorvido é a soma das
componentes “axial” e ‘radial”, na figura 5.16 ela é apresentada para os

agregados da dguan =1, 13 e 19 e do fon HT.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0220957/CA


PUC-RIo - Certificagao Digital N° 0220957/CA

Montagem e resultados experimentais 92

2500
500 n=1 n=1
2o
e & o 2000 %
400 ® P
2 : 3
® % 0 1500 g
g 300 & * 8 §
ol o © ®
S 4 o = %
8 S % 81000 " .
200 L& o S
n, o,
% 500 s
100 sy, y R,
g, e,
‘ R 0 : T, SOV
0 1 2 3 4 5 0 2 4 6 8 10 12
E (eV) E (eV)

Figura 5.14: Distribuicoes de energia “axial” e “radial” inicial do primeiro
agregado da agua.
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Figura 5.15: Distribuic¢oes de energia “axial” inicial do fon H* e dos agregados
da dguan =1, 13 e 19.
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Figura 5.16: Distribui¢ées de energia inicial total do fon H* e dos agregados
ionicos da dguan =1, 13 e 19.

5.9.3
Distribuicao angular

Na secao 5.6 definiu-se que a razao dos valores das componentes da
velocidade de cada ion fornece informacao sobre a distribuicao angular de
emissao dos fons dessorvidos do material. A figura 5.17, que representa a

projecao ortografica, facilita a visualizagao das distribuicoes angulares.

A distancia ao centro (origem do referencial) ¢ dada pelo moédulo do

angulo © e o angulo com o eixo X sobre o plano é o angulo .

A figura 5.18 apresenta as projecoes ortograficas para 4 agregados i6nicos
da dgua (H20), H"; conforme vai aumentando o ntimero de moléculas de agua,
n, o cone de emissao se desloca para a esquerda, ou seja, na mesma direcao do

projétil.

A figura 5.19 apresenta a distribui¢ao angular de emissao em funcao do
angulo © para trés casos: o fon hidrogénio e os agregados idnicos n = 6, 13. Para

o caso do agregado id6nico mais leve existe uma simetria no angulo de emissao
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Figura 5.17: Definicao das coordenadas da projecao ortografica.
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Figura 5.18: Projecoes ortograficas de agregados de dgua com n = 1, 6,

19.
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enquanto que para agregados mais pesado (n = 13) surge uma assimetria e o

angulo maximo de emissao estd em torno de -50° .
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Figura 5.19: Angulo de emissio (6) de fons dessorvidos do gelo: hidrogénio e

dois agregados da agua.

No préximo capitulo os resultados experimentais com aqueles computa-

dos pelo SEID sao comparados .
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