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RESUMO

Neste trabalho de tese, foi estudada a perda de energia de ions de Be, B ¢ O
incidindo em direcdo aleatéria e ao longo dos canais axiais <100> ¢ <110> do Si. Os
intervalos de energia nos quais as medidas experimentais foram realizadas variaram
entre 0,5 e 10 MeV para Be, entre 0,23 ¢ 9 MeV para B e entre 0,35 e 15 MeV para O.
Posteriormente, o efeito do “straggling” (flutuagdo estatistica da perda de energia) nas
medidas em dire¢do aleatoria também foi analisado, para ions de Be ¢ O, nas regides de
energia entre 0,8 ¢ 5 MeV ¢ 0,35 ¢ 13,5 MeV, respectivamente.

As medidas relacionadas a perda de energia em direcdo aleatéria e ao “straggling”
em funcdo da energia dos ions foram realizadas combinando-se a técnica de
retroespalhamento Rutherford (RBS) ao emprego de amostras de Si implantadas com
marcadores de Bi. Os resultados relativos a perda de energia ao longo dos canais <100>
e <110> do Si em funcao da energia dos ions foram obtidos através de medidas de RBS
canalizado feitas em amostras tipo SIMOX (Separated by IMplanted OXygen).

A perda de energia foi calculada teoricamente, através de trés abordagens
diferentes: a) a Aproximacdo de Convolugao Unitaria (UCA); b) o método ndo-linear
baseado na secdo de choque de transporte e na regra da soma de Friedel estendida
(TCS-EFSR); c) a teoria binaria.

A combinacao dos calculos UCA com os resultados experimentais para a perda de
energia canalizada de Be, B e O em Si permitiu isolar a contribuicdo do efeito Barkas
para a perda de energia. Essa contribui¢ao mostrou ser bastante grande, chegando a 45%
do valor das outras contribui¢des para o caso do Be, 40% para o caso do B e 38% para
o caso do O. Esses resultados sdo comparaveis aos previamente obtidos no Laboratdrio
de Implantacdo I6nica da UFRGS para ions de He e Li. As teorias TCS-EFSR e binaria
permitiram o célculo do efeito Barkas para a perda de energia devida aos elétrons de
valéncia. Os resultados tedricos e experimentais para a contribuicdo Barkas total e
relativa foram comparados e analisados em fun¢do da carga média e da energia dos ions
para as energias de 300, 400, 500 e 700 keV/uma. O acordo tedrico-experimental ¢
razoavel para as energias mais baixas, melhorando com o aumento da energia dos ions

incidentes.



ABSTRACT

In the present work we have studied the Be, B and O random stopping power in Si,
as well as the channeled one, in the Si <100> and <110> axial directions. The energy
ranges probed for each of the ions under study were: 0.5 — 10 MeV for Be, 0.23 — 9
MeV for B and 0.35 — 15 MeV for O, respectively. In addition, we have measured the
energy straggling for Be and O in the 0.8 — 5 MeV and 0.35 — 13.5 MeV energy ranges,
respectively.

For the random stopping power and straggling measurements, we have used Bi
markers implanted into amorphous Si, together with the Rutherford Backscattering
technique (RBS). On the other hand, the channeling stopping powers were determined
using the RBS/channeling technique together with a SIMOX (Separated by Implanted
OXygen) target.

The stopping powers were theoretically calculated using three different approaches:
a) the Unitary Convolution Approximation (UCA), b) a non-linear method based on the
transport cross section plus the extended Friedel sum rule (TCS-EFSR) and c) the
binary theory.

A combination of the experimental results and the UCA calculations enabled us to
determine the contribution of the Barkas effect to the total stopping power. This
contribution have shown to be rather large: for the Be case, it amounted to 45% of the
other contributions, for the B ions it was of the order of 40% and for O it reached 38%.
These results are comparable with those obtained previously for He and Li in Si, using
the same technique as in the present work. The TCS-EFSR and binary theories allowed
us to calculate the Barkas effect due to the valence electrons. The theoretical-
experimental results for the relative and total Barkas contributions were compared and
analysed as a function of the mean charge for the 300, 400, 500 and 700 keV/amu
energies. The theoretical-experimental agreement was reasonable for the lower energies,

improving with increasing ion energies.



INTRODUCAO

Os fendmenos envolvidos na interacdo de particulas energéticas com a matéria t€ém
sido pesquisados ha mais de cem anos, e embora muito ja se tenha descoberto, ainda ha
mais a se fazer. Mesmo que ja tenham surgido teorias consistentes, baseadas em
enfoques distintos, explicando varios efeitos, assim como medidas experimentais
tenham sido realizadas, com diversas técnicas, objetivando clarificar diferentes
questoes, ainda se busca uma melhor compreensao do assunto.

Frente a essa necessidade, o objetivo deste trabalho de tese foi estudar os processos
envolvidos na perda de energia de ions velozes, parcialmente carregados, na matéria.
Em particular, sera enfocada uma melhor identificacdo da contribuicdo do efeito Barkas
a perda de energia total dos ions.

O efeito Barkas esta relacionado com a perda de energia devida a polarizacdo dos
atomos do alvo pela passagem dos ions através deste. Ele foi primeiramente observado
nos anos 50, por Walter H. Barkas e colaboradores [103], enquanto mediam o alcance
de pions em emulsdes. Nesse estudo, perceberam que pions positivos e negativos (1* e
7 ), incidindo com as mesmas velocidades nos mesmos alvos, apresentavam alcances
diferentes. Isso foi associado a uma diferenga nos poderes de freamento do n° e do n~,
oriunda das diferengas na polarizacdo do alvo causadas pelo sinal da carga do projétil.
Assim, no ambito das teorias perturbativas para a perda de energia, esse efeito foi
relacionado a contribuigdes dependentes de poténcias impares do niimero atdmico,
ficando também conhecido como “efeito Z'”. A figura 1 ilustra as distintas
polarizacdes da nuvem eletronica de um atomo de H quando um proéton (lado esquerdo)
e um antipréton (lado direito) incidem com energia de 10 keV. Enquanto o préton, por
ser positivo, atrai a nuvem eletronica, o antiproton, por ser negativo, a repele, causando

uma diferenca na perda de energia eletronica de ambos.



Introducido 10

3 proton (10keV) + H s antiproton (10keV) + H

Figura 1 — [lustracdo das diferentes polariza¢oes causadas na nuvem eletronica de um
atomo de H pela passagem de um proton (esquerda) e um antiproton (direita), ambos
com energia de 10 keV. As variacoes da densidade eletronica foram calculadas pelo

método de canais acoplados, que sera descrito no capitulo 1 deste trabalho de tese.

Embora o efeito Barkas ja venha sendo estudado ha mais de 50 anos, ele ainda nao
esta bem caracterizado. Determina-lo através de medidas experimentais tem-se
mostrado uma tarefa dificil, como ficara evidente na descri¢dao contida no capitulo 2. As
primeiras medidas, relativas ao alcance de particulas exéticas em emulsodes (e, portanto,
indiretas, uma vez que se obtinha a perda de energia através do alcance), além de
apresentarem uma precisdo limitada, foram realizadas em energias muito altas, onde a
contribuicdo do efeito deve ser pequena. Medidas posteriores [105, 111], comparando a

perda de energia de ions de diferentes numeros atdémicos incidindo com as mesmas
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velocidades, nos mesmos alvos, mostraram que ha um desvio do comportamento

proporcional a Z previsto pela teoria de perturbagdo de primeira ordem. Isso reforgou
a evidéncia de um efeito Z; , porém ndo permitiu identifica-lo especificamente, uma vez

que outros efeitos, como as corregdes de camadas € o efeito Bloch (proporcional a Z;'),

também contribuem para o poder de freamento total.

No final dos anos 70, foram realizadas medidas de perda de energia empregando as
técnicas de transmiss@o e canalizagda para varios ions incidentes em alvos de Au e Si.
Porém, o efeito Barkas ndo foi conclusivamente observado [87, 88, 118], devido a que
as medidas foram realizadas para ions muito pesados € em energias muito altas, onde o
efeito ¢ muito pequeno. Ja no final dos anos 80, com o advento dos feixes de
antiprotons, foi possivel determinar precisamente o efeito Barkas, através da diferenca
nas perdas de energia medidas para protons e antiprotons, incidindo nos mesmos alvos,
com as mesmas energias. Isso foi feito para diversos alvos [131], e o efeito, embora
modesto em comparacdo com as outras contribui¢des, ficou claramente identificado.
Tais resultados serviram como teste para os varios modelos propostos para representar a
contribuicdo Barkas, os quais serdo apresentados no capitulo 2. Porém, para outros ions,
esse método ndo pode ser empregado no estudo do efeito Barkas, pois, além de ndo ser
possivel produzir feixes de antiions para qualquer caso, exceto o do H, também, para
ions mais pesados, os efeitos de blindagem devidos aos seus elétrons ligados estdo
presentes.

Entretanto, o Grupo de Implantacdo Ionica do Instituto de Fisica da UFRGS
desenvolveu recentemente um método para determinar a contribuigdo do efeito Barkas
para a perda de energia [119], que pode ser aplicado para muitos tipos de ions
incidentes, em energias baixas ¢ intermediarias, onde o efeito Barkas deve ser mais
apreciavel. Esse método consiste em aliar medidas de perda de energia em cristais de Si,
através da técnica de RBS canalizado [46, 204], com um desenvolvimento tedrico
recente para o calculo da perda de energia, chamado de Aproximagdo de Convolugdo
Unitaria (UCA — Unitary Convolution Approximation) [33-35]. As medidas de perda de
energia sdo realizadas em direcdo canalizada porque, nessa condicao, outros efeitos, que
geralmente mascaram o efeito Barkas (como os efeitos de captura e perda de elétrons e

as corregdes de camadas), sdo fortemente suprimidos. Enquanto isso, os céalculos
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baseados no modelo UCA conseguem reproduzir precisamente quase todas as outras
contribui¢des para a perda de energia, incluindo o efeito Bloch e o efeito da blindagem
devida aos elétrons ligados ao ion, e ndo incluindo apenas o efeito de polarizagdo. Dessa
forma, a Unica diferenca entre o resultado experimental e os calculos UCA deve ser o
efeito Barkas, que € obtido pela subtragdo de ambos. Esse método foi empregado para
determinar a contribui¢do Barkas na perda de energia de ions de He e Li canalizados em
alvos de Si [119], onde se verificou que a contribuicdo Barkas para ions de Li no canal
<110> do Si pode chegar a 50% do valor das outras contribui¢des. Esse resultado foi o
primeiro a revelar uma contribui¢do tdo significativa, tendo dado origem ao termo
“efeito Barkas gigante”.

Em funcdo do resultado obtido para o Li, surgiu o interesse em estudar o
comportamento do efeito Barkas para outros ions proximos, a fim de verificar se o
efeito também seria “gigante”. Nesse ambito, o presente trabalho de doutoramento foi
proposto com o objetivo de determinar o efeito Barkas para ions de Be, B e O incidindo
ao longo das direcdes axiais <100> e <110> de alvos de Si cristalino. Com essa
finalidade, foi necessario realizar medidas para a perda de energia dos ions em condigdo
canalizada, nas dire¢des citadas acima, e os respectivos calculos UCA, para poder
efetuar a subtracdo de ambos. Além disso, uma vez que a andlise das medidas
canalizadas requer o conhecimento da perda de energia em direcdo aleatoria, também a
perda de energia de ions de Be, B e O em alvos de Si amorfo foi medida, utilizando-se a
técnica de RBS. O Si foi escolhido como alvo pois, além de ser um mateiral de grande
interesse do ponto de vista tecnologico, permite a producdo de amostras tipo SIMOX,
especialmente adequadas para o estudo da perda de energia por RBS canalizado, em
funcdo das suas caracteristicas, que serdo descritas no capitulo 5 deste trabalho.

A técnica de RBS utilizada no presente estudo apresenta vantagens sobre a técnica
de medida de poder de freamento por transmissdo, uma vez que ela permite realizar
medidas em energias mais baixas, onde o efeito Barkas deve ser mais apreciavel para os
ions em questdo. Além disso, ela ndo necessita de filmes auto-suportados, com
espessura razoavel (> 0,5 pum), de maneira que os efeitos de decanalizagdo e
espalhamento multiplo sdo suprimidos.

Em condi¢do canalizada, a distribuicdo de fluxo dos ions incidentes é bastante

peculiar, uma vez que eles sdo “empurrados” para o centro do canal pelas colunas de
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atomos, dando origem ao que se denominou “flux peaking” [73]. Neste estudo de tese, a
distribuicdo dos ions ao longo dos canais foi calculada pelo programa Barret (tipo
Monte-Carlo) [70]. Dessa forma, a interagdo ocorre principalmente com os elétrons de
valéncia do cristal, de maneira que um cenario simples ¢ obtido, onde, por exemplo, um
modelo de gas de elétrons pode ser usado para descrever o alvo. Com base nisso, o
modelo ndo-linear TCS-EFSR (Transport Cross Section — Extended Friedel Sum Rule),
que emprega a abordagem da secdo de choque de transporte e permite realizar calculos
autoconsistentes para a perda de energia em um gas de elétrons, foi utilizado para
calcular a perda de energia canalizada e o efeito Barkas. De maneira similar, a
abordagem bindria para a perda de energia, considerando apenas a interagdo com 0s
elétrons de valéncia, foi empregada para calcular o efeito Barkas. Os resultados
fornecidos por essas abordagens foram comparados com os resultados obtidos a partir
dos dados experimentais, verificando-se um bom acordo tedrico-experimental.

Esta tese esta estruturada em seis capitulos e um apéndice. No capitulo 1, uma
revisdo historica do problema da interagdo dos ions com a matéria ¢ feita, e as principais
teorias que surgiram para descrever o problema sio apresentadas. A seguir, no capitulo
2, as corregcdes a abordagem perturbativa da perda de energia sdo comentadas, com
especial énfase ao efeito Barkas. Ja& no capitulo 3, descrevem-se as técnicas
experimentais empregadas neste trabalho, enquanto, no capitulo 4, as teorias mais
recentes para a perda de energia sdo expostas de forma resumida. No capitulo 5,
relatam-se os procedimentos desenvolvidos durante este estudo, e destacam-se os
resultados obtidos a partir deles. No capitulo 6, as conclusdes da tese sdo apresentadas.
Por fim, no apéndice A ¢ descrito o procedimento de interpolacdo de fragdes de carga e

no apéndice B sdo exibidas as publicagdes relacionadas com este trabalho.



CAPITULO 1

INTERACAO IONS-MATERIA

1.1- Introducao

O freamento de ions energéticos na matéria tem sido um assunto bastante estudado
nos ultimos cem anos. Fisicos renomados, como Ernest Rutherford, Niels Bohr, Jens
Lindhard, Hans A. Bethe ¢ Felix Bloch, dedicaram-se ao tema, contribuindo
grandemente para o esclarecimento dos mecanismos que governam a interagdo entre
ions e matéria. Mas, ainda que muito ja tenha sido feito, o assunto ndo esta esgotado.
Embora se tenha conhecimento de que ions penetrando um material podem provocar
ejecdo de elétrons ou atomos da superficie, deslocamento de atomos do alvo de suas
posicdes, ionizagdo e excitacdo de elétrons do alvo (e emissdo de raios-X pela excitacao
dos elétrons internos) e cascatas de colisdes no interior do material, entre outros efeitos,
ainda ndo se estabeleceu uma teoria que descreva adequadamente os detalhes dessa
interagdo, composta de varios processos, para todos ions em todos regimes de
velocidade. Tampouco existem medidas experimentais para todas combinagdes ion-alvo
que possam ser de interesse tecnologico e uteis no uso de técnicas baseadas em feixes
de ions. Assim, o assunto continua sendo tanto de interesse do ponto de vista da fisica
fundamental como do ponto de vista de aplicagdes tecnologicas. Neste capitulo, sera
feita primeiramente uma sintese da evolucdo desse estudo através dos anos, destacando
as etapas mais importantes. A seguir, serdo descritos os conceitos fisicos que permeiam

a interacdo e apresentadas as principais teorias sobre ela.
1.2 — Evolucao historica do estudo da interacdo entre ions e matéria

O estudo da interacdo entre ions e matéria remonta ao inicio do século passado,
quando se comegou a observar que materiais radioativos emitiam particulas energéticas
[1], as quais tinham sua velocidade atenuada (podendo ser totalmente freadas) ao

atravessar alvos finos. Essa perda de energia por parte dos ions, juntamente com as
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modificacdes observadas posteriormente nos materiais usados como alvo, suscitou o
interesse no estudo dos mecanismos que governam a interacdo entre ambos.

As tentativas iniciais nesse sentido foram frustradas por ainda ndo haver um modelo
atomico coerente. O primeiro tratamento tedrico sobre o espalhamento de duas cargas
puntuais foi desenvolvido por J. J. Thomson em seu livro classico sobre eletricidade [2],
o qual introduziu um tratamento amplo para o espalhamento coulombiano classico entre
particulas energéticas carregadas. Entretanto, a questdo da perda de energia ndo foi
diretamente abordada nessa obra. Alguns anos mais tarde, em 1909, Geiger e Marsden
observaram, ao medir a distribui¢do angular das trajetorias de particulas alfa incidindo
sobre alvos finos, que, enquanto a grande maioria delas era transmitida através do alvo,
apenas 0.01% eram retroespalhadas. Em 1911, Ernest Rutherford, com seu modelo de
atomo, demonstrou em bases tedricas que o retroespalhamento era devido a colisdes
unicas isoladas dos ions com os nucleos dos atomos do alvo [3], onde deveria haver
uma grande concentragdo de cargas positivas. Essa foi a base para o consagrado modelo
do atomo proposto por Niels Bohr em 1913 [4], que finalmente permitiu o
desenvolvimento de uma analise do freamento de particulas carregadas pela matéria. Foi
o proprio Bohr [5], em 1915, que formulou a primeira tentativa de uma teoria unificada
para a perda de energia, abordando os problemas essenciais que viriam a ser novamente
tratados em trabalhos posteriores.

Uma importante conclusdo desse primeiro trabalho de Bohr foi que a perda de
energia de ions passando através da matéria pode ser dividida em duas contribuicdes:
perda de energia nuclear (interacdo com os nucleos positivos dos d&tomos do meio) e
perda de energia eletronica (interacdo com os elétrons do meio). Ele deduziu
corretamente que a perda de energia eletronica deve ser bem maior que a nuclear para
ions leves de alta energia, tais como os emitidos por fontes radioativas. Essa conclusdao
foi baseada na cinematica de recuo, considerando somente as massas relativas e
abundancias dos elétrons e nucleos do alvo.

Um avango significativo no entendimento da perda de energia aconteceu vinte anos
mais tarde, quando Bethe [6-8] e Bloch [9, 10] analisaram o problema na perspectiva da
mecdnica quantica e desenvolveram, na aproximacdo de Born, as equagdes
fundamentais para a perda de energia de particulas muito rapidas devida a colisdes com

os elétrons do meio.
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No final dos anos trinta, outra questdo veio a tona: como tratar um ion pesado
parcialmente desnudo (privado de apenas alguns de seus elétrons ligados, e nao de
todos). Esse topico foi chamado de “problema da carga efetiva”, pois se esperava poder
usar as teorias tradicionais de perda de energia caso um grau de ionizagdo do projétil
pudesse ser estimado. Bohr [11, 12] sugeriu que se poderia considerar que o ion estava
desnudo de todos elétrons com velocidades orbitais menores que a velocidade com a
qual o ion se desloca. Usando o modelo estatistico do atomo de Thomas-Fermi [13, 14],
ele pode mostrar que:

zi =772, (1.1)
Yo
onde Z; é o numero atémico do fon, Z'| é sua carga efetiva na perda de energia para os
elétrons do alvo, a qual deveria representar o estado de carga do ion no interior do
material-alvo. v é a velocidade do fon e v, ¢ a velocidade de Bohr (~ 2.2 x 10® cm/s).

Durante os anos 50, surgiram trabalhos analisando de um ponto de vista
fundamental tanto a transferéncia de energia de particulas lentas para os elétrons do alvo
quanto a perda de energia para ntcleos do mesmo. O estudo do freamento de uma
particula em um gas de elétrons livres € o primeiro passo para calcular a perda de
energia de um ion para os elétrons do alvo. Apds os tratamentos de Bohr, Bethe e Bloch
[4-10], Fermi foi adiante e considerou como uma particula carregada polarizaria um
meio de elétrons classico, modificando dessa maneira a interacdo particula/plasma. Ele
estendeu essa analise para um gas de elétrons livres degenerado [15] e verificou que
para particulas lentas a perda de energia deveria ser diretamente proporcional a
velocidade da particula. Bohr observou [16] que atras da particula deveria surgir uma
configuragdo oscilante de carga, semelhante as oscilagdes geradas na agua pela
passagem de um barco. Isso foi verificado mais rigorosamente pelo proprio Bohr [17] e
por Neufeld e Ritchie [18]. Um tratamento completo do problema de uma particula
carregada penetrando num gas de elétrons foi apresentado praticamente ao mesmo
tempo por Lindhard [19], Neufeld e Ritchie [18] e Fano [20].

Em 1963, a primeira abordagem unificada para a perda de energia e alcance de ions
na matéria foi desenvolvida por Lindhard, Scharff e Schiott [21], dando origem a
chamada feoria LSS. Esse trabalho reuniu os varios fragmentos abordados em diversos

outros ¢ interligou-os através de aproximacdes razoaveis num unico modelo. Essa
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grande conquista foi o resultado de mais de uma década de estudos por parte de
Lindhard e colaboradores [19, 21-25], sendo as principais equagdes da teoria LSS
demonstradas em detalhes nas ultimas publicacgdes.

Durante o restante dos anos 60 e nos anos 70, foram publicados artigos de revisao
sobre o assunto [26-30] e os principais avangos vieram através da aplicagdo de métodos
numéricos a abordagens tedricas tradicionais, uma vez que o uso de computadores
permitiu a incorporacdo de atomos Hartree-Fock, mais realisticos, nas teorias. Esses
passos importantes foram iniciados por Rousseau, Chu e Powers [31], no estudo da
perda de energia eletronica, e por Wilson, Haggmark e Biersack [32], no estudo da
perda de energia nuclear.

Ultimamente, os esfor¢os tém-se dirigido para descrigdes melhores do processo de
interacdo ion-matéria, em especial no que diz respeito a perda de energia eletronica ¢ a
correcdes para as teorias existentes, como as corre¢des de camadas e os chamados
efeitos de alta ordem, como o efeito Bloch ¢ o efeito Barkas. Essas corregdes serdo
abordadas no capitulo 2. Dentre as novas abordagens a questdo da perda de energia,
destacam-se os trabalhos de Grande e Schiwietz com os modelos de convolug@o unitaria
e perturbativa [33-35], de Arista e Lifschitz com o modelo ndo-perturbativo baseado na
regra da soma de Friedel estendida e na secao de choque de transporte [36, 37] e de
Sigmund com a teoria binaria da perda de energia [38-40]. Esses trabalhos serdo
apresentados mais detalhadamente no capitulo 4.

Vale citar que, nos ultimos anos, artigos e livros trouxeram revisdes interessantes

sobre o tema [41-44].
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1.3 — Conceitos basicos

1.3.1 — Poder de freamento e regimes de velocidade

Poder de freamento ¢ o termo utilizado para designar a taxa de perda de energia
por unidade de comprimento percorrida por um ion. Considerando-se um alvo de
composi¢do conhecida e de espessura Ax, e sendo AE a diferenga de energia dos ions
de um feixe monoenergético antes e depois da sua passagem através do alvo, o poder de
freamento na energia E ¢ definido como:

lim 22 = &) (12)
Ax—0 Ax dx £

para determinados ions, em determinado alvo, a uma determinada energia.

Como mencionado anteriormente para a perda de energia, o poder de freamento
total pode ser dividido em duas contribui¢des: a parcela do poder de freamento
correspondente aos processos de excitagdo e ionizacdo ¢ chamada de poder de
freamento eletronico, ao passo que a parcela devida a transferéncia de energia cinética
aos atomos do alvo ¢ denominada poder de freamento nuclear. Essas duas
contribui¢des tém sido consideradas independentes, pois essa é uma boa aproximagao,
mesmo que alguns estudos indiquem uma correlagdo entre elas. Dessa forma, considera-
se que:

dE _dE

dE
=— 4+ —
dx dx

—| - (1.3)

e

n

A figura 1.1 mostra o comportamento dessas contribui¢des em fungao da velocidade
do ion, segundo aferido dos resultados experimentais ao longo do tempo. Conforme
pode ser visto na figura, ha trés regides de velocidade (ou energia) para as quais
podemos esperar que diferentes processos (ionizagdo, excitacdo, troca de carga, ...)
sejam dominantes em maior ou menor escala. Pode-se observar que o poder de

freamento nuclear s6 ¢ importante para projéteis com baixa velocidade instantanea (v;)

em relagdo a velocidade tipica dos elétrons ligados aos 4tomos do alvo (voZzz/ } ), ou seja,
na regido I da figura, onde (v1 <«<v, =v,Z7" ), sendo vy a velocidade de Bohr e Z, o

numero atomico do alvo. Nessa regido, a interacdo com os elétrons do alvo pode ser
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entendida como uma interacdo com um gas de elétrons, resultando num freamento
friccional, proporcional a velocidade do ion. J4 nas outras regides, o freamento ¢
dominado pelo poder de freamento eletronico: na regido III, predominam a excitag@o e
ionizacao dos atomos do alvo, enquanto que na regido Il varios mecanismos participam
competitivamente. Nessa regido, a velocidade do projétil € alta o suficiente para que
ocorra excitacdo e ioniza¢do dos atomos do alvo, assim como baixa o suficiente para
que ocorra captura e perda de elétrons pelo projétil. E justamente a natureza complicada
do problema nessa regido de velocidades que torna dificil gerar uma equacdo para o

poder de freamento que seja valida e precisa para todos regimes de velocidade.

. | . I
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Figura 1.1 — Representacdo da tendéncia comportamental das componentes nuclear e

eletronica do poder de freamento (dE/dx) em fungdo da velocidade do projétil (v)).
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1.3.2 — Secao de choque de perda de energia

Os fendmenos relacionados ao freamento de ions na matéria sdo de natureza
essencialmente estatistica. Durante o processo de freamento, um ion sofre um grande
numero de colisdes. Em cada colisdo, tanto o estado do projétil (velocidade, carga,
dire¢d0) quanto o do alvo (vibragdes térmicas em alvos cristalinos ou flutuacdes na
densidade local em alvos amorfos) estardo sujeitos a flutuagdes estatisticas, sendo
impossivel prever qual serd a seqiiéncia de colisdes experimentada pelo ion durante o

seu freamento. Entretanto, sabe-se que, apos percorrer uma distdncia Ax num alvo, um

feixe de ions perde, em média, uma quantidade de energia <AE > . A secao de choque de

perda de energia (ou de freamento) relaciona justamente essa quantidade com a
informacao sobre o que acontece numa colisdo isolada.
No caso de um feixe uniforme de particulas incidindo sobre um alvo no qual os

atomos estejam aleatoriamente distribuidos com uma densidade de N atomos por

centimetro cubico, o numero médio <N l.> de colisdes em que uma energia 7; ¢

transferida a um atomo do alvo, apds percorrida uma distancia Ax, ¢ dado por:
(N,)=N-o,-Ax, (1.4)

onde o; ¢ a se¢do de choque diferencial para que seja transferida uma energia entre 7; e

Ti+dT;. Assim, a energia transferida média sera:

(AE)=>(N,) T, =N-Ax-3 0T, . (1.5)

Tomando o limite Ax — 0, obtém-se a taxa de perda de energia por unidade de
comprimento percorrido:
ii%%?:f{-f:zvjr%-ﬂ:zv-sw), (1.6)
onde E ¢ a energia inicial do projétil e a quantidade (£) € justamente a secdo de choque
de freamento.
E possivel demonstrar que as colisdes das particulas de um feixe uniforme incidindo
sobre um alvo sem estrutura obedecem a estatistica de Poisson [45]. Por exemplo, a

probabilidade P; de ocorrer uma colisdo com transferéncia de energia T; é:
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P =exp(—<N,.>)-’— (1.7)

em torno do valor médio <Nl.>. Nesse caso, ¢ possivel determinar a flutuacio

estatistica da perda de energia (ou straggling) em torno do valor médio dE/dx [45]:
do(E,T)

-dT . 1.8
dT (1.8)

0’ =(E-(E)) :N-Ax-TTZ-

Considerando apenas situacdes onde sempre ha uma relagdo univoca entre energia
transferida e parametro de impacto (distincia entre o atomo alvo e a direcdo de
deslocamento do ion) numa dada colisdo, ¢ possivel reescrever as equagdes acima

Ccomo:

d—E=NjT(b).27z~b.db, (1.9)
dx 0
onde 7(b) é a energia transferida em fun¢do do pardmetro de impacto b na colisdo.

Alguns dos estudos apresentados nesta tese se enquadram nessa situacao.
1.4 — Poder de freamento eletronico

Como o objeto de estudo do presente trabalho de tese ¢ o poder de freamento
eletronico apenas, sem incluir o poder de freamento nuclear, esse ultimo nio sera
abordado aqui. Uma boa descri¢do do poder de freamento nuclear pode ser encontrada
nas referéncias [41, 46], por exemplo.

A avaliagdo do poder de freamento eletrdnico ao longo dos varios regimes de
velocidade de um ion penetrando na matéria ¢ um problema complicado, pois envolve
varios mecanismos de interagdo e uma competitividade entre eles; aqui serdo
apresentadas as principais teorias ja estabelecidas sobre o tema, e no capitulo 4 serdo
abordadas as teorias mais recentes, uma vez que a tese se baseia no estudo desse poder

de freamento.
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1.4.1 — Teoria de Bohr

De acordo com Bohr [4, 5, 17], o freamento eletronico pode ser considerado como
um processo em que a energia ¢ transferida do ion incidente para elétrons livres em
repouso, contanto que o tempo de interagdo seja muito menor do que o periodo do
movimento orbital dos elétrons do alvo. Caso contrario, o elétron terd tempo para
ajustar seu movimento de acordo com o potencial de interagdo elétron-projétil,
absorvendo muito menos energia na colisdo. Em termos da velocidade do projétil v;, um
elétron pode ser considerado em repouso se v; >> v, sendo v, a velocidade orbital do
elétron. Uma boa medida do tempo de colisdo ¢ a durag@o da forca Coulombiana devida
ao projétil na posicdo do alvo. Como pode ser visto na figura 1.2, essa forca ¢

proporcional a 1/R?, de forma que a sua intensidade na posi¢io do alvo sera:

2
S E— (1.10)
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Figura 1.2 — Esquema de uma colisdo ion-elétron e defini¢do do tempo de colisdo.
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Dessa forma, o tempo de colisdo ¢ dado por At , = % e, em termos do pardmetro
1

de impacto b, pode-se considerar colisdes com elétrons livres aquelas onde

vV A e . , . e 1 zee ..
b <<—-=b,, sendo oy a freqiiéncia orbital do elétron ¢ b, o raio adiabatico (limita a
®
0

distancia até onde se pode considerar que os elétrons se ajustam adiabaticamente
durante a colisdo). Para colisdes com pardmetros de impacto maiores que o raio
adiabatico, o efeito da ligacdo do elétron com o atomo alvo tem que ser levado em
conta. Com esta finalidade, Bohr considerou o alvo como sendo um conjunto de
osciladores harmonicos excitados pela interacdo com o campo Coulombiano do projétil.
Para parametros de impacto menores que by, onde o efeito de ligagdo com o atomo
pode ser desprezado, a energia transferida O como fungdo do pardmetro de impacto
pode ser calculada através da transferéncia de energia numa colis@o binaria entre o ion e
o elétron livre [27, 43], resultando:
Z(Zle2 )2 1

2 72, 2°
my, b +a

o(b),., = (1.11)

2
1€

2

2
, de forma que
mevl

onde m. € a massa do elétron, Z; o niumero atdmico do ion € o :£

Q(b = 0) =2my;].

No caso de uma colisdo com b > by, onde o efeito de ligagao tem que ser levado em
conta, ¢ plausivel assumir que o ion descreve uma trajetéria retilinea dada por
R (t) = vjt +5.0 potencial de interagdo ion-elétron sera dado por:

3 Z.e
=

. (1.12)

ion—elet —

Como 7, << ‘R -r

, onde 7y € o raio do atomo, a expansdo de multipolos pode ser

utilizada para simplificar a equag@o do potencial acima, resultando:

—Ze -= Z¢é
~—L—+4reR-—

ion—elet ~ R2 R3

: (1.13)

Dessa forma, a for¢ca dependente do tempo que atua sobre o elétron sera:
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2
F:—?;(Vwm,)zi—i-ﬁ. (1.14)

Na aproximacdo de dipolo, a energia transferida ao elétron ¢ dada por [27]:

Q(b)z%‘l?(mo)z, (1.15)

onde F ¢ a transformada de Fourier da forca F . Ao calcular essa transformada, o que
se tem para a energia transferida é:

o(b),., = m{l{j [“)—b} K: ((”—bﬂ (1.16)

4
m,v, Vi Vi
onde Ky e K; sdo as funcdes de Bessel modificadas de ordem zero e um,

respectivamente.

A secdo de choque de freamento eletronico ¢ dada pela seguinte expressao:

1 (dEY %
gezNZZ(Elsz(b)Q;zb'db. (1.17)

0

As equagoes acima, porém, divergem quando b — 0; Bohr contornou esse problema
dividindo a analise em duas partes, uma considerando colisdes com b < by, € outra
colisdes com b > b, , onde by € um parametro que serve como limite inferior para a
integral definida. Para determina-lo, exige-se que o integrando em (1.16) forneca o

valor da energia transferida no encontro binario frontal entre o projétil e o elétron

2
quando avaliado em by, , levando a b =¢. Dessa forma, a formula de Bohr

min 2

m,v,

el

para o poder de freamento eletronico ¢ obtida:

bmm o0
[d_Ej =NZ{ J 27er(b)b , db+ j 27er(b)b . db}, (1.18)
dx Bohr 0 = Dinin =
resultando em:
P 2

dE 4zN(2€) 2, (1,123-m?
— = 5 -In 1, (1.19)
Aax ) gop mv; |Zl|(DOe

que ¢ independente da escolha de bpin.
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A teoria de Bohr para o poder de freamento eletronico descreve bem os resultados

. . c .
experimentais, desde que v; >> v, sendo v, ~ 137 a velocidade de Bohr, e

Z
(VI/VO)

A seguir, sera apresentada a teoria de Bethe, que emprega a mecanica quantica,

>>1, que ¢ a condic¢do limite de aplicabilidade da mecénica cléssica.

sendo aplicavel além do limite classico. A diferenga basica entre as teorias de Bohr e
Bethe reside no uso de idéias classicas (6rbitas bem definidas, parametros de impacto)
pelo primeiro e idéias quanticas de espalhamento (amplitudes de espalhamento) pelo

segundo.
1.4.2 — Teoria de Bethe

A teoria de Bethe [6-8] descreve bem o comportamento funcional da perda de
energia eletronica na regido de altas energias (velocidades) do projétil, onde o processo
dominante ¢ a excitacdo dos elétrons das camadas internas dos atomos do alvo. Ela ¢
baseada na aproximag¢do de Born de onda plana (Plain Wave Born Approximation —
PWBA), onde se considera o projétil como uma onda plana, ou um pacote de onda, que
se aproxima de um centro espalhador (atomo alvo). Apos a colisdo, o pacote de onda
continua se movendo na dire¢do original, enquanto o centro espalhador emite uma
frente de onda esférica. A figura 1.3 mostra um esquema da colisdo entre um ion
incidente de massa M| e numero atdmico Z; e o sistema formado por um atomo alvo de

massa M, e numero atdmico Z, com um elétron, cujo centro de massa ¢ denotado por

CM. O ion incide com momentum inicial %k; e energia cinética ndo relativistica

nk’ =
T = 2MI . Apoés a colisdo, seu momentum serd 7ik s, enquanto o atomo que estava no
1

seu estado fundamental com energia E; ¢ levado a um estado final com energia Ey .

Sendo o, ,, a segdo de choque total para que este evento ocorra, a se¢do de choque de

freamento pode ser escrita como:

€, =;(Ef ~E)o.,,, (1.20)
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onde o somatodrio ¢ tomado sobre todos os estados ligados (excitagdes) e infinitos
estados de continuo (ionizagoes).
Por uma questdo de simplicidade, ¢ conveniente fazer a analise com unidades

atomicas, de forma que i=e=m, =1.

ion

elétron

atomo alvo

Z, , M,

Figura 1.3 — Representacdo esquemadtica de uma colisdo entre um ion e o sistema
formado por um dtomo alvo e seu elétron. O centro de massa desse sistema estd

indicado como CM.

2
€

Vi

Se = <<1, ou seja, a interacdo do projétil com o alvo puder ser tratada

como uma pequena perturbacdo, a se¢do de choque diferencial para ocorrer uma
transferéncia de momentum &z kr—k: do projétil para o elétron, indo este do estado
inicial |¢,> ao estado final ‘¢/> , sera dada por:

s\ _ Wk
= -5,
), ,, 4n

i

2

, (1.21)

onde p € a massa reduzida do sistema atomo-elétron e 7, € a matriz de transi¢do do

estado inicial i para o estado final /. Nessa aproximagdo de Born, ela ¢ dada por [43,

47]:
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T, = <e,-/;,-.§¢f_ ("), (;,E)‘e&% (;)> : (1.22)
sendo
{—2—1“?3 +Ve (?)} ¢, =€, (1.23)

Aqui Ve € 0 potencial perturbativo e V.. é o potencial entre o atomo e seu elétron. Se
V. é o potencial eletrostatico gerado pelo nucleo do atomo, a energia potencial V, .(r) é
igual a Vu(r). Aqui, estamos considerando o modelo de elétrons independentes. O
potencial ¥, pode ser obtido, por exemplo, através do método Hartree-Fock-Slater.

O valor do termo perturbativo Vyr € dado pela equagio:
per

Vo (P R) =V, (7) 47, (R), (1.24)

onde V.. e V.. sdo os potenciais de interagdo entre o ion e o elétron e entre o ion e o

atomo, respectivamente.

Da figura 1.3 se afere que r'=R—r ¢ R'=R. Assim,

Voo (7R =V, (7 R) =V, (R=7)+V,,(R), (1.25)
com
- - -Z,
V., (R—r) :‘ET’ (1.26)
€
v, o(R)=27,(R). (1.27)

Da definigio do vetor ¢ temos ¢* =k’ +k} —2kk, cos(0). Portanto, a segdo de

choque total, dada pela expressao J [j—gj dQ, pode ser escrita como:
i—>f
‘2

k, ‘p#, ( q )

o 8n(zZu) oL [ gL 1.28
00 =8(Z1)' j ym— (1.28)

onde:
rif(zl):<¢f‘e(i;;)|¢i>' (1.29)

Se o atomo for considerado como tendo um raio a, entdo #/a correspondera ao

momentum médio de um elétron do alvo. Portanto, levando-se em conta apenas
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transferéncias de momentum tais que ¢>~1/a=gq,, o termo exponencial em L, (q)

sO oscilara rapidamente, fazendo com que o elemento de matriz seja muito pequeno, a

menos que o estado final do elétron cancele tal oscilagdo (quando ¢, ~e‘}';,

correspondendo a um elétron livre que absorveu momentum ¢ ). Grandes momenta
transferidos correspondem a colisdes com pardmetro de impacto menor que 7y na teoria
de Bohr. O momentum méaximo que pode ser transferido ao elétron é g =2v, . Para ¢ >>
¢. pode-se escrever, lembrando que estdo sendo utilizadas unidades atomicas:

AnNZ}Z 2v

(e,)  =—F""In|—|, (1.30)
4>, 2
vl qa

onde, no calculo das integrais, foi utilizada a regra da soma de Bethe:

- 2 2
i)\ _(4
;(Ef—Ei)kd)f‘e o) =|3] - (1.31)
Considerando agora transferéncias de momentum menores que ¢, , deve ser
determinado o momentum transferido minimo que seja compativel com a condigdo v,

(Ef —E,.)

Yy

>> vy, , sendo v, a velocidade média dos elétrons do alvo. Nesse caso, ¢, =

[43]. Para pequenos valores de ¢, a exponencial contida no potencial da equagao (1.27)
pode ser expandida em série de Taylor até¢ primeira ordem. Neste caso, pode-se

demonstrar que:

_41IZ12Z2 qv
(se)q%— . ln( Tt (1.32)

onde / ¢ a energia de excitacdo média de um atomo alvo, sendo determinada através da

relagdo:
lnIEZLZZf,ﬁfln(sf—al.), (1.33)
2 i f

com &, e g sendo as energias dos estados final e inicial do elétron do atomo alvo e

Jfi,; sua forga de oscilador generalizada na aproximagéo de dipolo, dada por:

Sy E(Sf_gi)‘<¢f‘z|¢f>‘

2

(1.34)
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Combinando as equagdes (1.30) e (1.32), obtém-se finalmente a formula de Bethe

(abandonando agora o uso de unidades atémicas) [43]:

2
In 2m, v,

2
m,v, 1

(dEj _4nNZ}Z,e* (135)

dx
Vale lembrar que este resultado esta baseado em duas aproximacdes essenciais:

i. o potencial de interagdo entre o ion e o 4tomo deve ser
suficientemente fraco para poder ser considerado como um termo
perturbativo dentro da aproximacdo de Born;

ii. a velocidade do projétil deve ser muito maior que a velocidade orbital

de qualquer elétron no alvo.

2

Ze N . , .
Quando —— >>1, modelos ndo-perturbativos devem ser usados. Além da teoria de
Vl

Bohr, mencionada anteriormente, para esse regime de velocidades do ion também ¢

possivel aplicar o método dos deslocamentos de fase.

1.4.3 — Método dos deslocamentos de fase

Para o céalculo do poder de freamento eletronico, o método dos deslocamentos de
fase (Phase Shifts Method) também aparece como uma alternativa razoavel.
Inicialmente desenvolvido para baixas velocidades do projétil, teve posteriormente seu
limite de aplicac@o estendido para regides de velocidade mais altas [36, 37]. Utilizando
o modelo de gas de elétrons livres, com a suposi¢do adicional de que o espalhamento
dos elétrons ¢ individual e independente, € possivel calcular o poder de freamento
eletronico de um ion lento em termos dos deslocamentos de fase da fun¢do de onda dos
elétrons do alvo. Esses deslocamentos ocorrem devido ao espalhamento pelo potencial
efetivo do ion incidente. O efeito do principio de Pauli € incluido, restringindo-se os
estados eletronicos possiveis ap6s a colisdo somente aqueles estados que ficam fora da
esfera de Fermi.

Nessa abordagem, o poder de freamento eletronico pode ser expresso em termos da

se¢do de choque de transporte [48]:
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Ve Ve

dE Y e T
[El :J‘a?vef0 (w +Ve)

S )
. X (1.36)
= 2nmejx2ﬁ] (x)dxj. o (¥)y(xu—v,)du
0 -1
Aqui, m ¢ v, s30 a massa e a velocidade do elétron, respectivamente, f; ¢ a funcdo
distribuicdo de particulas em um gas de elétrons, v; € a velocidade do ion, X=vi+ve e

y=yvi+x=2xvu . (1.37)

Por sua vez, o,, ¢ a se¢do de choque de transporte para elétrons, a qual ¢ definida
~ . . do \ .
em termos da secdo de choque diferencial de espalhamento E(e) através da seguinte
expressao:

_ Tj_ )(1-cos8)d6. (1.38)

Para um potencial esfericamente simétrico, a se¢do de choque de transporte pode ser

escrita como:

o, :%i(l+l)sen2 [8,(k)=38,., (k)] (1.39)

li

onde os 9,’s sdo os deslocamentos de fase para espalhamento por um potencial

esfericamente simétrico e k ¢ o numero de onda do elétron que corresponde a velocidade

do projétil. A fim de calcular o deslocamento &, da /-ésima onda parcial y, da funcdo

de onda do elétron, ¢ necessario resolver a parte radial da equacao de Schrodinger:

< {kz ()—l(l;l)}m:o, (1.40)

dr?

onde u r (Zm / ) r , sendo U(r) a energia potencial que descreve a interagao

entre um elétron do alvo e o ion. Para U(r) = 0, a solu¢o da equacgdo (1.40) tem a forma

assintotica:

X ~sen(kr—%lnj. (1.41)
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O deslocamento de fase pode entdo ser calculado encontrando-se a diferenga entre
os nodos da funcdo de onda radial obtida da resolu¢do da equacdo (1.40) e da solugdo

(1.41) para grandes valores de 7 .
1.4.4 Teoria da resposta linear

Ao contrario das teorias apresentadas anteriormente, a teoria da resposta linear [49,
50] constitui uma abordagem aplicavel em qualquer intervalo de velocidades ao estudo
do poder de freamento eletronico de ions energéticos.

No caso de o meio ser um gas de elétrons homogéneo, o papel do ion incidente sera
gerar um campo elétrico externo que constitua uma perturbacdo ao gas de elétrons,

gerando um campo elétrico induzido:

Foi =| —2— 1 |Fu, (1.42)

s(k,oa)
onde E.. e E.. sdo as transformadas de Fourier dos campos elétricos externo e

induzido, respectivamente, e 8(7(, (o) ¢ a constante dielétrica longitudinal do plasma

eletronico.
A energia dissipada por unidade de tempo pelo ion ¢ dada por:

‘%:ﬁ-&:@- [ P (7ot Euna (7). (143)

A distribui¢do de carga de um ion de carga nuclear Z;, movendo-se a uma

velocidade v;, com N elétrons ligados a ele, ¢ dada por:
Pon (727) = Z,8(r —t) =y, (r 1), (1.44)
com o vinculo J.p;n (;)d3; =N.

Substituindo p,, da equagdo (1.44) em (1.43), obtém-se [51]:

do,  (1.45)

dx 2 k

(42 1w _2zic pak
., v dt %

B 2 phy —1
Pl ()| [ oIm o(Fa)
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e
ion

onde p;, (k) ¢ a transformada de Fourier de py, (;) no sistema de coordenadas do ion

incidente.
A equacdo (1.45) ndo considera efeitos de excitagdo e/ou ionizagdo dos elétrons do
ion incidente, assim como pressupde que a densidade eletronica do ion nao se deforma

quando este se aproxima do atomo alvo. O efeito da excitacdo do gas de elétrons, por

sua vez, esta todo contido na constante dielétrica e(l;, oo) .

Para o caso restrito de um ion “nu” (sem elétrons ligados), o poder de freamento

eletronico em um gas de elétrons pode ser escrito na forma:

dE anzlet
— | = nlL(n,v,), 1.46
( dx 1 mvl2 ( 1) ( )

onde n ¢ a densidade eletronica do gas e L é uma fun¢do que depende somente de » e da
velocidade do projétil.

Para o caso de v; < v¢, chega.-se a [52]:

dE v,
(&) oty o

onde f'depende s6 da densidade eletronica do alvo e v, = i(37t2n)1/3 ¢ a velocidade de
m

e

Fermi do gas de elétrons.

Ja para o caso de v >> vg, 0 que se obtém ¢ [49]:
2
(d—Ej ~7'Zin v (1.48)
dx ), v, ®, (n)

2 A . . ~ r
com ®, = 4me % sendo a freqiiéncia de excitacio de plasmons.
e

As formas funcionais de f'e L dependem do tipo de aproximacao usada para calcular
s(fc,m) [50, 52].

E possivel estender essa analise feita com o ion penetrando em um gas de elétrons
homogéneo para o caso do ion penetrando em um so6lido com densidade eletronica que
ndo seja uniforme.

Lindhard e Scharff [22] e Lindhard e Winther [23] adaptaram a equacao (1.46) para

o caso de o meio ser um so6lido, escrevendo-a localmente. Isso foi feito aplicando-se a
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aproximacio de densidade local (LDA — Local Density Approximation), onde se

considera que o volume total do gas de elétrons do alvo esta subdividido em células de

volume AV e que em cada célula o potencial V(;) varia tdo lentamente que pode ser

considerado constante. Ainda supde-se que existam elétrons em cada célula em numero
suficiente para que se possa utilizar as propriedades de um géas de elétrons livres no
equilibrio estatistico. Com essa abordagem, chegaram a:
d—Ezﬂieéln(;)L[n(;),vlJ, (1.49)
dx  my,
sendo L(n,v1) o chamado nimero de freamento.
A secdo de choque de freamento pode entdo ser calculada através de:

sezﬂjna(;y[n(;),vl}d%, (1.50)

2
me Vl

onde n, (;) ¢ a densidade de elétrons por atomo do alvo, sendo:

[n(r)r=2,. (1.51)
Para baixas velocidades do ion incidente (v1 << vOle/3), Lindhard e Scharff [53]

chegaram a seguinte aproximagao:
ZZ
g, = 8ne2a0§#ﬁ , (1.52)

e Vo

1/6

onde ay e vy s30 o raio (0,59 A) e a velocidade de Bohr, respectivamente, & ~ Z,, e

Z,=(z+22)". (1.53)

1.4.5 — Método dos canais acoplados

O método dos canais acoplados (Coupled Channels — CC) [54] ¢ uma teoria
quéntica para o calculo do poder de freamento de ions com energias intermediarias (~50
keV/uma) e altas. Ele incorpora fun¢des de onda atomicas exatas centradas no alvo,
pacotes de onda continuos amortecidos e trajetorias do projétil dinamicas e curvas.

Para um sistema de trés corpos, o operador Hamiltoneano (que envolve os processos

de excitagao e ionizagdo) ¢ dado por:
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H=T,(rp )+ T, (r )+ T (re )+ ¥, (R)+ V. (r)+7,. (R-7), (1.54)
onde T e V denotam energias cinéticas e potenciais, respectivamente, ¢ os indices p, € e
referem-se ao projétil, ao atomo alvo e ao elétron, nessa ordem. A figura 1.4 mostra um
esquema da colisao envolvendo esses trés corpos € o centro de massa do sistema,
denotado por c¢m . Por simplicidade, o tratamento emprega unidades atdmicas.
Emprega-se também o método do pardmetro de impacto, ou seja, supde-se que
p (t) e p (¢) sdo trajetorias classicas:

— —_

rp :rp(t,b)
-~ - (1.55)
re=r: (f,b)
Isso ¢ valido contanto que [55]:
ZIM —ZZM v
L1l Py P PPss, (1.56)
qi*)f AEia_f’

onde ¢, ,, € a transferéncia de momentum na colisdo. Esse critério sera valido se o fon

tiver a0 menos energias térmicas.
Supondo que os elétrons tenham um movimento independente, € possivel resolver a

equagdo de Schrédinger para um elétron ativo:

0
{za—He(t)}De(t):O, (1.57)
com:
H,(1)=H,+V,(R(2).7), (1.58)
Vpe(ﬁ,;) =‘E(_[%, (1.59)
H, ==V, (re=ri(1))+T,(re). (1.60)

O potencial V; ¢ considerado do tipo Hartree-Fock-Slater, o que exclui as
correlacdes entre os estados eletronicos inicial e final que vao além da teoria de campo

médio.
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Z,, M,

ion

elétron

atomo alvo

ZtaMt

Figura 1.4 — Diagrama vetorial da colisdo envolvendo um ion nu (Z, M, v,), um
dtomo alvo (Z, M,) e seu elétron ativo. r,, r: e r. sdo as posi¢oes no sistema de

referéncia do centro de massa.

A coordenada do elétron deve ser medida a partir do nicleo do alvo e consiste na
unica variavel dindmica. Assim, o sistema de referéncia deve estar centrado no alvo.
Nesse tipo de sistema, surgem forgas ndo inerciais, de forma que o Hamiltoneano deve

ficar como:

Hy, ==V, (r)+ T (#) 4 Vo (27 (1)) (1.61)

E razoavel desprezar o termo V..., €xceto para colisdes muito proximas (b < 10° u.
a.). Dessa forma, pode-se assumir que o assim chamado efeito de recuo leva a
contribui¢des insignificantes para as secdes de choque totais.

Dada a funcdo de onda eletronica dependente do tempo @,, um Hamiltoneano
cléssico para particulas pesadas pode ser assim definido:

H, =T, (rp)+T,(r )+ 7, (R)+(@, |7, (r) @)+ (@,

Vpe(ﬁ—;)|d)e>, (1.62)
com V, (E) =7, (E) .

Essa equagao ¢ resolvida através das leis do movimento de Newton. O ultimo termo
da equagdo (1.62) pode ser desprezado, devido a sua pequena influéncia sobre o
movimento do nucleo do alvo, no caso de uma funcdo de onda eletrénica fortemente

centrada no alvo. Vale ressaltar que a equacdo (1.62) introduz pela primeira vez uma
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trajetoria de projétil curva no método do parametro de impacto, de maneira tal que o
movimento do projétil fica acoplado ao do elétron.

E necessario expandir a fungdo de onda ®, em termos de autofungdes ¢, do
Hamiltoneano H,, do alvo, pelo seguinte caminho:

©,(rt) =@, (r.t)+ D (r1), (1.63)

®,(r.t)= 3 a1, ()¢ 0, (r). (1.64)

n,l,m

O (rt)= Zj deb,,, (e,t)e ™0, (), (1.65)

Our(F) =10, ()Y, (6.0) (1.66)
c:
1d* 1(1+1)
En’lun’,(r)z —EW-FT—V[(I’) Mn,l(l"), (167)

onde E,; e o subscrito n devem ser substituidos por € para estados continuos.
A solucdo das unicas incognitas, os coeficientes a, , , ¢ direta. A definicdo de @,

acima, para pequenos tempos, ¢ introduzida na equacao (1.57):

‘ jt @ ( j;ﬂa/zm E"”)’Vﬁ;;f””*"’""””'(E(r)), (1.68)
com:
VT (R(6)) =@ e Vi (R =7 )[0,1) (1.69)
c:

lim Ay (t) =0

t——©

(1.70)

ny Lo smosn,lm *

As probabilidades de excitacdo e ionizag@o sdo dadas pela projecdo sobre as fungdes

de estado centradas no alvo assintoticas:

. 2 .
By (b)=1im[(@, .|, (p.0))| =tima,,,, (b.0) . (1.71)
Supondo que o projeétil siga trajetorias retilineas, e fazendo «a; (t) =8, 1mmim DA

equagao (1.68), obtém-se a chamada aproximaciao semi-classica (Semi-Classical

Approximation — SCA) [56], o que corrobora a validade do método de canais acoplados:
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2 (B E )
aj,l,m(b):_ljlooe e <(Pj,l,m

A cada estado excitado ou estado ionizado (continuo) corresponde uma transferéncia

v, (b,t;;)‘(pjoﬂloymo >dt : (1.72)

de energia AE (ou € + Ip) bem definida, onde /5 € a energia de ligagdo do estado inicial.

O valor médio dessa transferéncia de energia, é(b) , pode ser definido como:

— c3 =dP_,  (b,¢)
_ i—>f H
0(b)= n; P, (b)AE,,, +n, jo —= = (s+1,)de, (1.73)
onde n, € o numero de elétrons na subcamada.

Finalmente, a secdo de choque de freamento eletronico pode ser entdo calculada

através da integral:
g, = j:’bé(b)db . (1.74)

A maior desvantagem do método de canais acoplados ¢ consumir muito tempo

computacional com calculos pesados.

1.4.6 — Método semi-empirico de Ziegler, Biersack e Littmark

(ZBL)

Ziegler et al. [42] realizaram uma compila¢do de dados experimentais do poder de
freamento eletronico, estando a maioria deles concentrada nas regides de energia
intermedidria e alta. Com estes dados, desenvolveram um procedimento de
escalonamento, onde, primeiramente, escalonaram os poderes de freamento eletronico
experimentais para diversos ions em diferentes alvos com os poderes de freamento de
protons nos mesmos alvos. Entdo, calcularam a correspondente carga efetiva fracional e

o comprimento de blindagem A, em fun¢ao da fracao de ionizag¢ao ¢ . Encontraram uma
funcdo empirica A= f (qu/ } ) , similar para todas as combinagdes ion-alvo. Ai,

relacionaram a ¢ de um ion em um meio com a velocidade efetiva y, . Estabelecendo

que essa relagdo deveria ser uma fung@o universal para todas as combinagdes tabuladas,

obtiveram: g =1-exp(0,803- "' ~1,3167-y!"* ~0,3815-y, —0,00898- /).
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Para o caso de baixas energias, onde existiam poucos dados experimentais para
proceder com o escalonamento, eles utilizaram a dependéncia linear com a velocidade
do projétil, exceto para Z, = 6, 14 ¢ 32, onde p =0,75.

Finalmente, o procedimento ZBL (Ziegler, Biersack e Littmark) para obter S, para
qualquer Z;, Z, e v consiste no seguinte procedimento:

i.  determinar a velocidade do ion relativa a velocidade dos elétrons do
meio, vy;

.o . . 2 .
ii.  calcular a “velocidade efetiva”, y =v, / v,Z? , a partir de v,;

iii.  calcular ¢ com a “funcdo universal” apresentada anteriormente;

iv.  calcular A pela relagdo empirica citada no texto acima;

2
ZVFA] _

v.  calcular a carga efetiva, por: Z, =Z,4{q +l(1 — q)ln 1+
2 a,v,

vi.  calcular S, pela relagdo de escalonamento:

S,(Z,,Z,,v,) ) (z).

S,(Z2,=12,,v, !

Esse procedimento vem sendo refinado com o passar do tempo, a medida que novos
resultados experimentais sdo disponibilizados. O poder de freamento eletronico ZBL ¢
utilizado no pacote do conhecido programa de computador TRIM/SRIM, amplamente

usado para obtencdo dos poderes de freamento para qualquer combinagdo ion-alvo [57].
1.5 — Efeito da canalizacio sobre a perda de energia

Tudo o que foi discutido neste capitulo, até a se¢do anterior sobre perda de energia
de ions em materiais solidos, estd baseado na suposicdo de que o solido (alvo) é
amorfo, ou secja, seus atomos estdo aleatoriamente distribuidos em seu interior. Porém,
desde 1912, ja se tem conhecimento de que em certos solidos (chamados de cristalinos)
os atomos se organizam de forma extremamente regular, criando familias de planos e
colunas (eixos) de atomos, entre as quais existem verdadeiros espagos “vazios”, nos
quais praticamente ndo ha atomos. Essas “trilhas” existentes entre as colunas de atomos

sdo chamadas de canais. Isso esta representado na figura 1.5, que mostra a estrutura
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esquematica dos atomos em um cristal tipo diamante, com os planos e colunas de
atomos e com os canais entre os mesmos. Também se pode observar na figura que,
dependendo da direcdo em que se observa o cristal, este pode se parecer com um alvo
amorfo, sem canais (figura 1.5 (a)), apresentar canais entre planos de atomos (figura 1.5
(b)) ou apresentar canais entre colunas de atomos (figura 1.5 (c)). Ja em 1912, Stark"
sugeriu que protons interagindo com cristais deveriam perder menos energia se
incidissem em uma dire¢do de forma a encontrar uma situacdo como a da figura 1.5 (c)
do que se incidissem em uma direcdo como a da figura 1.5 (a) (ou sobre um alvo
amorfo). Dessa forma, o tratamento para perda de energia tem que ser modificado para
levar em conta essa dependéncia direcional.

Nas secoes anteriores, foi possivel considerar o material alvo homogéneo e
isotropico, de forma que uma distribui¢do de pardmetros de impacto ~ 2nh pdde ser
considerada independente da orientacdo relativa entre o feixe de ions e o alvo. J4 num
alvo cristalino, a distribuicdo de parametros de impacto e os processos fisicos de
interacdo sdo fortemente dependentes da orientacdo relativa entre o feixe de ions e o

alvo. Esse efeito ¢ chamado de canalizacio.

() (b) (c)

Figura 1.5 — Esquema da estrutura cristalina dos atomos de um cristal tipo diamante.
As trés representa¢oes mostram a mesma estrutura, visualizada por diferentes diregoes:
(a) direcdo ndo alinhada com a estrutura atomica, onde ndo se observam canais; (b)
direcdo perpendicular aos planos formados pelos datomos onde se observam canais
entre os planos; (c) dire¢do perpendicular as linhas de datomos, onde se observam

canais entre as mesmas.

(1) STARK, J. Physikalische Zeitschrift, v. 13, p. 973, 1912.
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A canalizacdo comegou a ser efetivamente estudada em 1963, quando Oen e
Robinson [58-60] perceberam, em suas simulagdes computacionais, que o tempo de
computagdo das trajetorias de ions com diregdes de incidéncia proximas as direcdes
principais de simetria de alvos cristalinos era anormalmente longo. Desde entdo, o
fenomeno de canalizagdo foi extensivamente abordado, tanto do ponto de vista
experimental [61-65] como tedrico [66-69]. A seguir, serdo ressaltados os aspectos
basicos e a influéncia da canalizag@o sobre a perda de energia, enquanto que a técnica e

procedimentos serdo abordados nos capitulos 3 e 5, respectivamente.

1.5.1 — O modelo continuo para a canalizacio

A interacdo entre os ions de um feixe incidente e os atomos de um alvo cristalino,
estejam os primeiros incidindo em dire¢do canalizada ou ndo, se da basicamente por
meio de um potencial coulombiano blindado. Dessa forma, ndo se pode pensar no
fendmeno de canalizagdo como um simples voo em linha reta de alguns ions do feixe
incidente ao longo de um canal.

O efeito de canalizacdo pode ser qualitativamente explicado pelo seguinte
raciocinio: a direcdo de incidéncia de um feixe de ions é tomada como sendo
aproximadamente paralela a uma das dire¢des principais de simetria de um cristal. Ao
encontrar a primeira camada de atomos do alvo, alguns ions colidirdo com eles em
eventos com pequeno pardmetro de impacto. Esses ions sofrerdo grandes deflexdes em
suas trajetorias, ndo conseguindo atingir uma situag¢ao canalizada. Entretanto, a maioria
(~98%) dos ions passard longe o suficiente da primeira camada de atomos para que suas
trajetorias praticamente ndo sejam defletidas na primeira colisdo. Devido a estrutura
ordenada do alvo cristalino, as particulas que nao foram espalhadas com grande
deflexdo na superficie colidirdo com os atomos da segunda camada, com parametro de
impacto muito semelhante ao da primeira colisdo, sendo espalhadas num pequeno
angulo. E o processo se repetira, a medida que os ions forem penetrando no alvo. Em
outras palavras, a trajetoria dos ions serd governada por uma seqiiéncia de colisdes
binarias com pequenos angulos de espalhamento e altamente correlacionadas a estrutura

cristalina do alvo. A figura 1.6 ilustra uma série de colisdes seqiienciais de um ion com
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uma coluna de atomos do cristal, onde pode se observar que o efeito liquido da
seqiiéncia de colisdes experimentada pelo ion consiste na sua repulsdo pela coluna de
atomos com um angulo de saida igual ao de entrada.

Como a interagao ion-coluna envolve colisdes com muitos atomos, € possivel
considerar valido um modelo em que a carga dos atomos que formam a coluna seja
promediada ao longo da mesma. Dessa forma, a interagdo passa a ser descrita por um
potencial continuo U(r) [68, 70-72], onde » ¢ a distancia perpendicular do ion até a

coluna e U(r) ¢ dado por:
U(r)z%joo V(\/22+r2)dz, (1.75)

sendo d a distancia interatdmica ao longo da direcdo de canalizagdo z e V' o potencial

interatomico que governa cada colis@o binaria, conforme ilustrado na figura 1.7.

LLILIL
Colisdes bindrias /

0000000000000 000000

Q000000900000 00000000

.—“-—._¢

Modelo continuo

Figura 1.6 — Representacdo da trajetoria de um ion canalizado que sofre varias
colisoes bindrias correlacionadas com os datomos de uma coluna do cristal (acima) e

correspondente descri¢do segundo o modelo continuo.
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Figura 1.7 — llustracdo das variaveis consideradas no modelo continuo para um ion
canalizado ao longo da direcdo z, colidindo com uma coluna de datomos do cristal
estatica. Obviamente, a figura esta fora de escala e ndo é possivel mostrar as centenas

de atomos envolvidos na deflexdo do ion.

Uma vez que os ions interagem, em principio, com todas as colunas de atomos do
cristal, quando canalizados seu movimento sera espiralado, guiado por um potencial
repulsivo que tende a “empurrar” o ion na dire¢do do centro do canal. Como resultado,
os ions canalizados tendem a permanecer mais tempo na regido central do canal. Sendo
assim, os ions sondam uma distribuicdo de parametros de impacto totalmente diferente
da distribuicdo sondada em um material ou direcdo sem estrutura (amorfo). Esta ¢ a
origem dos efeitos direcionais associados ao fendmeno de canalizacdo. Essa discussdo
esta ilustrada na figura 1.8, representando o efeito de canalizacdo para um ion
penetrando ao longo da dire¢do <100> de um cristal de silicio. J& na figura 1.9, estdo
esquematizadas, para essa mesma dire¢do, curvas de contorno do potencial continuo que
governa as trajetorias canalizadas.

Até aqui, a discussdo estd levando em conta apenas a chamada canaliza¢do axial,
que ocorre quando o feixe interage coletivamente com as colunas de atomos do cristal.
Entretanto, os ions também podem incidir paralelamente as diregdes dos planos de
atomos do cristal, configurando a chamada canalizacao planar. Analogamente ao caso

axial, € possivel obter um potencial continuo para o caso planar:
U, (r)=nf 2nRV (i + R )R, (1.76)

onde 7 ¢ a densidade superficial de &tomos no plano em questao.



Capitulo 1 — Interacdo de ions com a matéria 44

Figura 1.8 — Representagdo artistica do efeito de canaliza¢do de um ion viajando ao

longo da dire¢do <110> de um cristal de Si [73].

T TS
s

Figura 1.9 — Curvas de contorno representando as variagoes do valor do potencial
continuo para ions de He canalizados ao longo da dire¢do <110> de um cristal de

Si[46].

Como esta tese se baseia no estudo do poder de freamento em condi¢do de

canalizagdo axial, apenas essa modalidade sera considerada daqui em diante.
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1.5.2 — Energia transversal

O Hamiltoneano que descreve o movimento de um ion de massa M; submetido ao
potencial continuo devido as colunas de 4&tomos de um cristal ¢ dado por:

pi+p.+p:

H=U|(x,
(o)t =,

(1.77)

1

Como o Hamiltoneano para a canalizagdo axial ao longo da diregdo z € ciclico nessa
coordenada, o momentum ao longo dessa dire¢do serd uma constante de movimento,
caso sejam desprezados os efeitos dissipativos devidos a processos de perda de energia.
Isso simplifica muito a determinacdo das trajetorias canalizadas. No modelo continuo,
basta determinar o movimento transversal dos ions canalizados. O Hamiltoneano que

descreve tal movimento é:

2 2
H, =U(x,y)+ 220 (1.78)
2M,

Uma vez que a energia potencial U ndo depende explicitamente nem da velocidade
do ion nem do tempo, a energia £, associada ao movimento transversal, que sera
chamada de energia transversal, ¢ uma constante de movimento. Portanto, um ion
canalizado que tenha energia transversal total £, terd seu movimento restrito a uma

regido do plano transversal (a regido do canal) de area A(E)), definida pela condigdo

U(x,y)<E,.

1.5.3 — Angulo critico de canaliza¢io

Quando os ions canalizados tém energia suficiente para se aproximarem muito das
colunas de atomos, eles passam a interagir individualmente com os atomos da rede
cristalina. Nestas condi¢des, um ion pode eventualmente sofrer uma colisdo com grande
angulo de espalhamento e ser desviado da parcela canalizada do feixe, ou seja, ser
decanalizado. Isso leva a observagdo de uma distancia minima de aproximagao entre o

ion canalizado e a coluna de atomos (7.), para a qual o conceito de canalizagdo
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continua valido. Essa distancia corresponde a um dngulo critico de incidéncia V', para

o qual os ions incidentes podem ser guiados pelas colunas de atomos. Essas variaveis
estdo ilustradas na figura 1.10. O angulo de incidéncia determina a energia cinética

inicial no plano transversal pela relagdo:

2 + 2
E =L peen? (W)~ E9?, (1.79)
oM,

onde E ¢ a energia inicial do feixe.

Sendo assim, o angulo critico pode ser definido igualando-se a energia transversal

para um ion incidente com angulo critico (E‘Pf) a energia transversal na distancia de

maxima aproximacao, ou seja:

EY!=U(r,,) —> ¥.= Tm) (1.80)

Uma estimativa para W _ foi sugerida por Lindhard [68] :

27.7.¢°
¥ =1/#. 1.81
L 7d (1.81)

O angulo critico constitui uma grandeza dificil de ser medida, entdo o procedimento

ordinario em experiéncias de canalizagdo ¢ medir o semi-angulo axial ¥, , (ver capitulo
3), o qual esté relacionado ao angulo critico de Lindhard ¥, através de [73]:
Yy, =0,Y,, (1.82)

com ocRe[l,Z].

"min
l

D000 D,

e A e 7 7

lJJC_,y

Figura 1.10 — Representa¢do de uma trajetoria canalizada incidindo com dngulo

critico Y. e tendo uma distancia de aproxima¢do maxima ruin [73].
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1.5.4 — Fluxo de ions dentro de um canal

O modelo continuo pode ser utilizado para determinar a distribuicdo de ions dentro
de um canal. E possivel demonstrar que o efeito de canalizagdo transforma o fluxo de
ions do feixe, uniforme antes de penetrar no cristal, em um fluxo fortemente focalizado
no centro do canal. Esse efeito ¢ denominado “flux peaking”. A figura 1.11, obtida a
partir de simulacdes com programas do tipo Monte-Carlo [46], representa as
distribui¢des de fluxo dos ions penetrando em um alvo ao longo de uma dire¢do nao-

alinhada e ao longo de uma direcao canalizada.

“Flux peaking”

Nao-alinhado Canalizado

Figura 1.11 — Distribuicées de fluxo dos ions penetrando em um alvo ao longo de uma
dire¢do ndo-alinhada (esquerda) e ao longo de uma dire¢do canalizada (direita). Os
vértices do retangulo inferior representam as posi¢oes das colunas de dtomos,
enquanto que o seu centro representa o centro do canal, ao longo da direcdo de

penetragdo z.

A figura 1.12 apresenta o resultado de simulacdes [46] da probabilidade de encontro
nuclear (Pgx) como fungdo da profundidade de penetracdo para ions de He de 1 MeV
canalizados ao longo da diregdo <100> do Si. A probabilidade de encontro nuclear ¢
definida como sendo a probabilidade de que ocorra uma colisdo com parametro de
impacto menor que a amplitude de vibragdo térmica dos dtomos da rede. Os resultados
da figura 1.12 mostram que a Pgn apresenta fortes oscilagdes logo apds a entrada do
feixe na amostra, as quais vao sendo amortecidas a medida que o feixe penetra mais

profundamente na mesma. A Pgy € proporcional a magnitude do fluxo de ions proximo
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das colunas de atomos que formam o cristal. O comportamento fortemente oscilatorio
das trajetorias da fracdo canalizada do feixe, logo apos a entrada no canal, faz surgir as
oscilagdes observadas na Pgy . O amortecimento dessas oscilagdes com o aumento da
profundidade se deve a decanalizacdo de parte do feixe inicialmente canalizado e a
mistura de fases das trajetorias canalizadas, resultando num fluxo que tende a ficar

estacionario.
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Figura 1.12 — Resultado de simulagoes da probabilidade de encontro nuclear como

fungdo da profundidade para ions de He canalizados na dire¢cdo <100> do Si [46].

Lindhard [68] sugeriu que o fluxo estaciondrio resulta de uma tendéncia ao
equilibrio estatistico no espago de fase transversal dos ions canalizados. Isso significa,
segundo a defini¢do de equilibrio estatistico, que um ion com energia transversal £
ocupard com igual probabilidade todos os pontos do seu espaco de fase acessivel.
Embora a hipdtese de Lindhard ndo seja estritamente correta [69], ela fornece o tinico
método para se determinar analiticamente o fluxo de ions dentro de um canal.

Num sistema em que a energia total ¢ conservada (ensemble micro-candnico), a

distribuicdo de particulas num ponto 7 do espaco ¢ proporcional a:

[8(E-E)dp, (1.83)
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ou seja, € a integral sobre o espaco dos momenta restrita a condi¢do de conservagdo de
energia. Para a canalizagdo axial, o espago dos momenta ¢ bidimensional, de forma que

S€ pode €screver:
dp=2mp dp, =2nMdE, . (1.84)

Portanto, a probabilidade de encontrar um ion no ponto r & constante e independente do
ponto observado. Normalizando a 1 a probabilidade total de encontrar o ion em algum

ponto da sua area acessivel A(F,), chega-se a seguinte expressdo para a probabilidade

de encontrar o ion de energia transversal £ no ponto » dentro do canal:

% , paraELZU(;)

P(E,.7)= A(E,) : (1.85)
0, paraEl<U(;7)

A area A(E)) ¢ definida por uma linha equipotencial, como as apresentadas na
figura 1.9. Por exemplo, a equagdo (1.85) estabelece que ions com energia transversal
igual a 6 eV (o que corresponde a um ion de Be de 1 MeV incidindo no centro do canal
com angulo de incidéncia de 0,14°) t€ém igual probabilidade de serem encontrados em
qualquer ponto do plano transversal interior a curva equipotencial U(x,y) = 6 eV.

Agora, é possivel determinar o fluxo de ions para o caso da canalizagdo axial. As
areas acessiveis aos ions incidentes sdo determinadas pelas suas energias transversais.
Assumindo-se que os ions incidam em direcdo normal ao plano transversal, o que se
tem ¢ £, = U(riy), onde rip € o ponto de impacto inicial no canal. Conforme indicado na
figura 1.13, a soma das contribui¢des do fluxo constante de ions com todas as energias
transversais possiveis resulta num fluxo maximo no centro do canal. Como os ions
povoam com igual probabilidade os pontos do seu espago transversal acessivel, o centro
do canal ¢ o ponto atravessado com mais freqiiéncia, por ser acessivel a todas as
particulas canalizadas. Pode-se entdo ver que a conseqiiéncia principal do efeito de
canalizacdo é a focalizacdo do feixe no centro do canal. Dito de outra maneira, a
canalizagdo modifica a estatistica de colisdes experimentada pelos ions do feixe, visto
que, contrariamente ao que acontece num meio amorfo, colisdbes com grandes

parametros de impacto sdo mais freqiientes que colisdes com pequenos parametros de
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impacto. Tal modificacdo no fluxo de ions (na estatistica das colisdes) ¢ a chave para a
compreensdo dos efeitos direcionais associados a interacdo de feixes de ions com

materiais cristalinos.

Area
acessivel
_ / v=0
s o X
fluxo
Colunas dLI'
atomos

Figura 1.13 — Representacoes da origem da focalizagdo do fluxo de ions canalizados
no centro do canal mostrando a darea acessivel aos ions, vista perpendicular (esquerda)

e paralelamente (direita) em relagdo a direcdo de canalizagdo[74].

Em relacdo a perda de energia, esse efeito pode ser visualizado levando-se em conta
a equagao (1.9) para a secao de choque de freamento. Ela ¢ interpretada como o valor
médio da energia transferida numa colisdo 7(b) com parametro de impacto b,
promediada sobre todos os parametros de impacto na situacdo em que um feixe
uniforme incide sobre um unico centro espalhador. Isto é valido para o caso de um alvo
amorfo. Em situa¢des onde o feixe incidente ndo ¢ uniforme, como é o caso da
canalizagdo, a se¢do de choque de freamento deve ser escrita como:
d—EzNJ.T(b)P(b)de, (1.86)
dx
onde P(b) € a probabilidade de ocorrer uma colisdo com pardmetro de impacto b . No
caso da canalizacdo, P(b) esta diretamente relacionada ao fluxo de particulas discutido

anteriormente. Vale salientar que, para o caso de um fluxo uniforme de ions, a equacao

(1.86) se reduz a equagdo (1.9).



CAPITULO 2

EFEITO BARKAS, EFEITO BLOCH, CORRE-
COES DE CAMADAS E CARGA EFETIVA

2.1 —Introducao

A teoria de Bethe foi apresentada na secdo 1.4.2, do capitulo anterior. Ela ¢ baseada
em calculos de teoria de perturbacdo de primeira ordem (aproximag@o de Born) e prevé
uma dependéncia da perda de energia com o quadrado da carga do ion incidente. A

teoria, sem corregdes, ¢ valida somente para casos perturbativos (Z, /v1 <<1l), e a

formula para o poder de freamento derivada da teoria (férmula de Bethe, equacdo
(1.35)), além de estar sujeita a essa limitacdo, também esta restrita a regido onde a
velocidade do ion € bem maior que as velocidades dos elétrons mais rapidos nos atomos
do alvo. A fim de superar essas restrigdes, esforgos tedricos foram realizados para
aumentar a drea de abrangéncia da teoria e aplicabilidade da formula [75-83]. Além
disso, esse ndo ¢ o regime de velocidades em que muitos experimentos de perda de
energia sdo realizados. A verificacdo da teoria através da comparagao com os resultados
experimentais encontrados foi outra motivacao para os esforgos em corrigir e expandir a
abordagem de Bethe [84-90].

Além da restricdo em velocidade citada acima, a formula de Bethe, representada na
equagao (1.35), apresenta uma outra restricdo semelhante, uma vez que nao pode ser
aplicada para ions com velocidades relativisticas. Mas, como essa situacdo foge ao
escopo deste trabalho de tese, as chamadas corregdes relativisticas a formula de Bethe
ndo serdo diretamente abordadas.

As deficiéncias das formulas de Bethe e de Bloch para o calculo do poder de
freamento levaram ao uso de varios modelos no estudo da perda de energia, onde os

atomos sao representados por sistemas ndo muito realisticos, como um “ensemble” de
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osciladores harménicos ou um gas de elétrons. A vantagem desses sistemas ¢ o fato de
poderem ser tratados matematicamente com bastante precisdo e sem aproximagdes
restritivas.

A seguir, serdo apresentados alguns modelos e serdo discutidas as seguintes
correcoes as formulas de Bethe e Bloch: as chamadas correcdoes de camadas, as
correcdes devido ao efeito Bloch, devido ao efeito Barkas e ao fato dos ions carregarem
elétrons ligados ao penetrarem na matéria quando sua velocidade ndo ¢ muito grande

comparada as velocidades orbitais dos elétrons no alvo.
2.2 — A formula de Bloch

A diferenga entre as formulas de Bohr (1.19) e Bethe (1.35) para o poder de
freamento despertou o interesse de Bloch, que investigou a maneira como essas
abordagens, uma baseada na mecénica classica e outra na mecénica quantica, se
complementam [9]. Ele comecou mostrando que a férmula de Bohr para a perda de
energia em colisdes distantes (segunda integral da equagdo (1.18)) € completamente
valida quanticamente para um sistema ligado, desde que a energia perdida por elétron
em funcdo do parametro de impacto, AE(b), seja interpretada como uma perda de
energia média somada sobre todas as transi¢cdes atOmicas possiveis. Para mostrar isso,
Bloch teve que impor a aproximagdo de dipolo (ou seja, b>>r, onde ry € o raio “tipico”
do atomo), e, nessa aproximagdo, ele percebeu que corregdes de alta ordem (S/ Z',
n>2) a perda de energia desapareciam para poténcias impares de Z; (o que

posteriormente se provou incorreto) e que um termo Z;' aparecia como um fator

(ZlezrO )2/(bhv1 ) vezes menor que o termo Z;.

A seguir, Bloch analisou as colisdes proximas quanticamente. Ele também
considerou um parametro de impacto minimo, como fez Bohr, dentro do qual os
elétrons poderiam ser tratados como estando livres. Entretanto, ao contrario de Bethe,
Bloch nao assumiu que fosse sempre valido representar os elétrons por ondas planas no
referencial do centro de momentum. De acordo com Bloch, a secdo de choque de

espalhamento nesse caso pode ser bem diferente da se¢do de choque coulombiana
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quéntica para espalhamento de ondas planas, dependendo do potencial de espalhamento.

A chamada formula de Bloch ¢ dada por [91]:

2 4 2
S:wzz 1n2ngvl+\|/(l)—Rew(1+i%ﬂ, (2.1

mv;
onde y(z), também chamada de funcdo digama, ¢ o derivativo logaritmico de I'(z), a
funcdo gama [92], o é a constante de estrutura fina ¢ B = vi/c. No limite de

espalhamento fraco, tem—se|Zl|a/ Bp<<1, e a formula de Bethe ¢ obtida. J& para

|Z,|a/p>>1,

Re\u(lwtiZTlaj—)ln@ZJ%j 2.2)

e y(1) = In(1,123/2), de forma que se obtém a férmula de Bohr. Esses resultados estdo
ilustrados qualitativamente na figura 2.1.

Na equacgdo 2.1, / € o potencial de excitagdo médio por elétron, dado por:

In/=> fnE,, (2.3)

onde:

2

_2mE,
Wz,

1, 2.(n|x;|0)

J

(2.4)

¢ a forca de oscilador de dipolo para o n-ésimo nivel de energia. A regra de soma de

Thomas-Reiche-Kuhn diz que z f, =1

Essa féormula, embora mais completa, ainda apresenta varias limitagdes, como:
e A velocidade do projétil tem que ser bem maior que as velocidades
orbitais caracteristicas dos elétrons no alvo;
e A estrutura interna do projétil é desconsiderada;

e A contribuigdo de correcdes impares de alta ordem (Z', n impar) ndo ¢

levada em conta.
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Figura 2.1 — Numeros de freamento dados pelas formulas de Bohr, Bethe e Bloch para
lons “nus” (sem elétrons ligados), em fun¢do da velocidade escalonada. Os resultados
de Bloch concordam com os de Bohr a baixas velocidades e com os de Bethe a altas

velocidades [93].

Ahlen [91, 94] realizou célculos semelhantes aos de Bloch [9], porém usando
funcdes de onda de elétrons livres, obtidas com a aproximagdo de Born de terceira
ordem, para construir os pacotes de onda que sdo espalhados pelo projétil no referencial
do centro de massa. Além disso, estendeu seus céalculos para velocidades relativisticas,
verificando que o resultado de Bloch tinha a falha de ndo reproduzir o resultado de
Bethe nesse limite de energia, embora o faca para velocidades nao relativisticas. Ahlen
argumentou que o “erro” de Bloch foi aplicar a aproximagdo de dipolo e negligenciar o

efeito combinado de contribui¢des de quadrupolo e de ordem mais alta, os quais influem
~ c o~ J / . o~ 3~
na se¢do de freamento para colisOes proximas, além de gerar uma contribui¢do Z; ndo

observada por Bloch. Como neste estudo de doutoramento velocidades relativisticas ndo
constituem interesse, essa correcdo ndo precisa ser ora abordada, de forma que a
equacgdo (2.1) continua sendo considerada como correta.

Fano [26] publicou um artigo de revis@o, detalhando varios conceitos empregados
por ele na extensao da formula de Bloch. Sua abordagem se baseou em considerar o

momentum ¢ transferido a um elétron ligado quando o mesmo recebe uma energia AE.
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Considerou trés regides para a transferéncia de energia, sendo » a distdncia em relagdo
ao projétil:
I. Para pequenas AE, se assume que ¢-r<<h, de forma que a

interacdo entre o projétil e o elétron se reduz a elementos de matriz
de dipolo;

II. Para AE medianas (e a definicdo de “medianas” ¢ um tanto
complexa), assumiu que somente o0s termos eletromagnéticos
longitudinais da interagdo contribuem para a transferéncia de
momentum;

III. Para AE grandes, assumiu que os elétrons do alvo podem ser
considerados como se ndo estivessem ligados, de forma que a

transferéncia se reduz a uma interagdo entre dois corpos.

Com essa abordagem, Fano obteve uma versdo da formula de Bloch que incorpora
correcdes relativisticas (propositalmente excluidas aqui) e a chamada “correcdo de

camadas”, C/Z,, que sera discutida na secdo seguinte. A equacdo dada por Fano [26] é:

4nNZ?e* 2mv? Za C
= ‘—Z,|In ;1+w(1)—Rew(1+z?]—Z—}. (2.5)

me Vl

S

Mais corregdes foram propostas a essa formulagdo. A maneira mais comum de se
expressar a formula de Bloch atualmente ¢ como uma expansao em poténcias de Z;, que

adicionam correc¢des a formulagdo original:

A
A4 e

e’

S Z,[ LW+ Z,L () + Z} L, () + ... (2.6)

onde o termo entre colchetes ¢ definido como o nliimero de freamento L(v,), dado por:
L(v)=L,()+ZL(v)+Z L,(v)+... . 2.7)
O termo Ly contém as corregdes oriundas da formulacdo de Fano, o termo L, é
chamado de correcio Barkas ou correcao Zf e o termo L, é chamado de correcao
Bloch ou corre¢do Z; .

A seguir, essas corre¢des serdo revisadas, com énfase especial ao efeito Barkas, o

qual ¢ objeto de estudo desta tese.
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2.3 - Correcoes de camadas

As corregoes de camadas visam a adaptar as formulas de Bethe, de Bloch e de Bohr
para a regido onde ndo se verifica mais a condi¢do de a velocidade do projétil ser bem
maior que as velocidades orbitais caracteristicas dos elétrons no alvo.

O proprio Bethe, juntamente com Livingston [75, 84], foi o primeiro a trabalhar
nessa corre¢do. Inicialmente, ela estava relacionada apenas indiretamente com as
velocidades orbitais dos elétrons do alvo, ndo sendo associada a camadas eletronicas do
mesmo. Era simplesmente um termo para compensar as aproximacgodes feitas na
obtencdo da equagdo para o poder de freamento, mais especificamente para incluir a
contribuicdo dos elétrons mais internos (da camada K) de atomos pesados nessa
equagdo, considerando apenas o caso de o projétil ser um proton.

Posteriormente, Hirschfelder e Magee [95], Brown [76], Walske [78, 79, 96],
Khandelwal [97] e Bichsel [98] basearam-se nos calculos de Bethe e os modificaram a
fim de calcular a corregdo para as outras camadas L, M,... do alvo. Dessa forma,
construiram diretamente, camada por camada, o poder de freamento para protons
incidindo sobre diversos alvos. Essa maneira de empregar a correcdo C € que deu
origem ao nome corre¢ao de camadas, uma vez que ela ¢ feita individualmente para
todas as camadas eletronicas do atomo alvo:

C=C,+C,+C,, +... (2.8)

As duas principais abordagens para o calculo das correcdes de camada sdo o uso de
funcoes de onda hidrogenodides (HWF — Hydrogenic Wave Functions) para representar
os elétrons que interagem com o projétil e o uso da aproximacido de densidade local
(LDA — Local Density Approximation) que considera o projétil interagindo com um gas
de elétrons livres de varias densidades.

Outras abordagens para o calculo das corre¢des de camadas incluem sua extragdo a
partir de dados experimentais do poder de freamento combinados com valores teéricos
[26, 83, 98-101] e o uso de uma formula de ajuste para extrair a corre¢do de um grande

conjunto de dados experimentais [102].
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No capitulo 4, uma abordagem diferente para as corregdes de camadas sera

apresentada, na teoria bindria da perda de energia de Peter Sigmund.

2.4 — Efeito Barkas

O principio da “saga” do efeito Barkas, ou efeito Z’, como era inicialmente

chamado, remonta ao ano 1953. Ao inferirem a massa de pions positivos e negativos,

através de medidas do alcance dessas particulas em emulsdes, Walter H. Barkas e
colaboradores [103] observaram que o valor obtido para a massa do " era maior do

que o obtido para a massa do . Considerando que isso era improvavel, sugeriram que,
ao invés de uma diferenca real nas massas, o que causava a diferenca nos valores

obtidos, na verdade, era uma diferenca no alcance dessas particulas, a qual resultava do

fato dos poderes de freamento serem diferentes para o ©° e o © . Posteriormente, essa
suposicao foi comprovada em varios trabalhos [104, 105]. A diferenga no poder de
freamento devida apenas a diferenga de sinal de carga entre particulas de mesmo
numero de carga, massa e velocidade foi associada com um termo de corregdo a teoria

de Bloch que continha poténcias impares em Z;, sendo rotulado como termo ou corre¢do
Zf . Num sentido mais amplo, essa correcdo foi associada com a diferenca na

polarizac¢ao causada no alvo pela passagem de particulas positivas e negativas de mesma
massa e energia. O efeito foi depois “batizado” como efeito Barkas por Lindhard, em
seu artigo de 1976 [106], nome que ficou consagrado até hoje.

O efeito Barkas ¢ uma corre¢do de especial importancia aqui, pois constitui objeto
de estudo deste trabalho de tese. Dessa forma, nesta segdo sera apresentada a evolugdo
do estudo do mesmo, incluindo os mais importantes trabalhos experimentais e tedricos
sobre esse fendmeno. No capitulo 4, serdo detalhadas as teorias mais recentes sobre o
efeito Barkas, as quais estardo também presentes na discussdo dos resultados deste

trabalho.
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2.4.1 — Medidas de massa e alcance realizadas por Walter H. Barkas

et al.

Como foi mencionado acima, a primeira observacao que levou a comprovacao de
uma diferenga entre os poderes de freamento de particulas idénticas, porém com sinais
de carga opostos, foi feita por Barkas e colaboradores. No trabalho em questdo [103],
estavam dando continuidade ao seu objetivo de determinar a massa de mésons [107,
108] através de medidas de alcance em emulsdes. Esse tipo de medidas, amplamente
realizado por Barkas, tanto para particulas exoticas (n', 7, 2", £) [103, 104] como para
ions leves e pesados (H, He, Li, C, N, O) [109, 110], esta bem descrito em varios artigos
[109, 90]. O efeito da diferenca nos poderes de freamento entre particulas negativas e
positivas so foi observado para o caso de particulas exoéticas, pois apenas para elas era
possivel fornecer tanto um feixe de particulas negativas como um feixe de particulas
positivas.

J& para o caso do poder de freamento medido para protons de 1 a 700 MeV em
emulsoes, por exemplo, a abordagem foi diferente. Barkas foi um dos primeiros a seguir
a tendéncia de comparar seus resultados experimentais com a féormula de Bethe [90].
Nessa comparagdo, levou em conta corregdes relativisticas e as correcdes de camadas
dadas pelas equacdes de Walske [78, 79], considerando como tinico parametro ajustavel
o potencial de ionizagdo médio /. A curva tedrica calculada ajustou bem os dados
experimentais em altas energias (acima de 40 MeV), mas para energias mais baixas uma
concordancia melhor foi obtida com uma formula semi-empirica ao invés da formula de
Bloch corrigida. Embora Barkas tenha atribuido essa discrepancia a superestimagao das
corregoes de camadas dadas pela formula de Walske, na verdade sua analise deixou de

levar em conta explicitamente duas correcdes importantes nesse intervalo de energias
mais baixas: o efeito Zl4 (Bloch), e, ironicamente, o efeito Z,3 , que posteriormente viria
a envergar seu nome. Na figura 2.5 sdo apresentados os resultados de Barkas, como

desvios dos valores experimentais para os alcances dos protons em relagao aos valores

teoricos de Bethe.
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Figura 2.5 — Desvios dos alcances medidos em rela¢do aos alcances calculados

teoricamente, representados em fun¢do da velocidade dos protons (B = v,/c).

Posteriormente, em 1963, Barkas [104] comprovou que hiperons negativos perdem
energia mais lentamente do que hiperons positivos com a mesma velocidade, ¢ s6 entdo
atribuiu explicitamente essa diferenca a termos de segunda ordem na aproximacdo de
Born. Nesse trabalho, as massas de hiperons £ e do méson K foram determinadas
através de medidas do alcance em emulsdes dos seguintes produtos das reagdes:
D> p+n’
)2 >n+n’

. (2.9)
K +p-o>T+m
HK +po>3X +1

Enquanto o balango das reacdes 1) a 3) era satisfatorio, os resultados indicavam uma
aparente quebra da conservacdo de momentum na equacdo 4), quando os valores do
alcance das particulas K e ¥ medidos eram usados. Os autores concluiram que a
diferenga nos alcances entre X" e ¥ e entre K' ¢ K™ ndo era devida ao fato de suas
massas serem diferentes, mas sim ao fato de seus poderes de freamento diferirem por
uma certa quantidade. Sugeriram, mas sem levar a cabo a sugestdo, que a aproximagao
de Born deveria ser estendida até segunda ordem para dar conta desse efeito, que

deveria estar sempre presente em medidas de perda de energia.



Capitulo 2 — Efeito Barkas, Efeito Bloch, Correcdes de Camadas e Carga Efetiva 60

Com isso, embora o efeito ndo tenha sido explicitamente abordado, foram langadas
as sementes para que, em trabalhos subseqiientes, o efeito, que veio a se chamar Barkas,

fosse amplamente estudado.

2.4.2 — Medidas de poder de freamento realizadas por Hans H.

Andersen et al.

Apbs sua primeira observagdo por Barkas, o efeito Z’ foi comprovado por outras

medidas experimentais [105, 111], permanecendo entretanto sem uma explicacdo
tedrica consistente. Entre esses trabalhos experimentais, a analise de Hans H. Andersen
e colaboradores se destacou por comprovar o efeito através de uma abordagem diferente
da utilizada nos trabalhos anteriores. Ao invés de medir a diferenca nos alcances de
particulas negativas e positivas, da mesma espécie e com a mesma velocidade, mediram
o poder de freamento para ions de H, He e deutério incidindo sobre alvos de Al e Ta
[85]. Depois compararam os valores do poder de freamento para ions simples e
duplamente carregados (carga 1" e carga 2") na mesma velocidade. A formula de Bethe
sem corregdes prevé que a razdo entre o poder de freamento dos ions duplamente
carregados ¢ o dos ions simplesmente carregados deveria ser igual a quatro. Ao
encontrar um valor maior que quatro, provaram que havia um desvio da teoria e que
uma corre¢do era necessaria (embora nada associasse essa corre¢do ao sinal da carga
das particulas). Para velocidades equivalentes a E, = 2,5 MeV (E, = energia de um
préton), o desvio encontrado em relagdo ao fator quatro esperado foi de 2,6% no alvo de
Ta, ¢ 1,3% no alvo de Al. Suas medidas foram realizadas através de uma técnica de
compensacdo termométrica descrita na referéncia [111].

Andersen argumentou que, se os desvios observados em seu trabalho estivessem
relacionados com o mesmo desvio causado pela diferenga no sinal da carga observado
por Barkas, entdio o valor na diferencga para o poder de freamento de X" ¢ ¥ a uma dada
energia £ deveria ser o dobro daquele valor encontrado por Andersen na energia
(M,/Ms)E. E esse foi aproximadamente o resultado encontrado por ele, sendo M, e M5
as massas do préoton e do hiperon X. Mas vale notar que, embora tenha levado em conta

as correcoes de camadas (que s6 dependem da particula através de sua velocidade,
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sendo iguais para ions diferentes mas com a mesma velocidade), Andersen ndo incluiu o
efeito Bloch em sua analise. Embora isso coloque em duvida o seu resultado do ponto

de vista quantitativo (pois a diferenca observada deve ser na verdade a soma de todas as

corregdes, incluindo o efeito Z;'), ndo invalida sua conclusio qualitativamente.

Os resultados de Andersen mostrando os desvios relativos entre os valores
experimentais e a previsao de Bethe para a razdo entre o poder de freamento dos ions
duplamente carregados e o dos ions simplesmente carregados sdo apresentados na figura

2.6 para o alvo de Ta.

Sy =4S !
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Figura 2.6 — Desvio percentual, em relagdo a previsdo da teoria de Bethe, da razdo
entre os poderes de freamento de He e deutério, como funcdo da energia normalizada a

energia do proton para o alvo de Ta [85].
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2.4.3 — Teoria classica de Ashley, Ritchie e Brandt para o efeito Z’

A primeira teoria formal para explicar o efeito Z; foi elaborada por Ashley, Ritchie

e Brandt em 1972 [112], sendo, basicamente, uma extensdo da teoria de Bohr. Os
autores consideraram uma aproximacdo de impulso, onde as particulas incidentes
interagem com os elétrons ligados aos atomos-alvo, os quais sdo representados como
osciladores harménicos classicos de freqiiéncia . A aproximagdo de impulso pode ser
considerada como o equivalente classico da aproximacdo de Born de segunda ordem.

Nesse modelo, uma particula de carga Z;e, incidente com um pardmetro de impacto
b, interage com um elétron ligado harmonicamente a origem com uma freqiiéncia .
Através do emprego de uma expansdo perturbativa, que assume ser pequeno o
deslocamento do elétron ligado comparado com o parametro de impacto, e¢ da
integracdo desde um parametro de impacto minimo até infinito, uma expressao para o
poder de freamento ¢é obtida:

(_d_Ej — 27NZ,F, ( (o7 (b)ab+["bT, (b)db), (2.10)

dx

onde F, ¢ a fracdo de elétrons do atomo ligados com a freqiiéncia w, 7, é a energia
transferida a excitagdes ressonantes dos elétrons (colisdes distantes), 75 € a energia
transferida a colisdes unicas (colisdes proximas) e b, ¢ o limite inferior para o
parametro de impacto. Esse limite estabelece até onde os elétrons ainda podem ser
considerados como estando harmonicamente ligados. Como a aproximagao de dipolo ¢
usada, b, fica limitado a valores iguais ou maiores que o raio da camada onde esta o
elétron. Ou seja, para uma camada de raio 7, associada com a freqiiéncia de oscilador

efetiva ®,(r), o valor do parametro de impacto minimo sera dado por b, =nr, com n

tendo um valor proximo de um. Abaixo desse valor de b, 0s elétrons sdo tratados como

se estivessem livres. Os autores supdem que, para esse Ultimo caso, a contribui¢do ao

efeito Z; sera muito pequena, porque a se¢do de choque para espalhamento de elétrons

. , . 2 . . o~ ,
livres € exatamente proporcional a Z; (posteriormente, essa suposi¢do serd contestada),

de forma que a contribuicdo devida a colisdes proximas para o efeito Barkas foi

desprezada.
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Os resultados obtidos foram, a seguir, condensados num artigo [113] contendo
formulas para o poder de freamento e para a relagdo alcance-energia de particulas.
Também foram apresentados exemplos de como se poderia aplica-las a varios casos. A

formula para o poder de freamento encontrada foi:

SZMLW){HAM} 2.11)

m,v; zZ) oy

onde:

y= r (sendo vy a velocidade de Bohr), 1=y%,nZ' (sendo x, =/2), e

F(t/yl/z)

K(l,y) = yl/zL(y)

nas referéncias [112, 113].

. A forma explicita das fungdes L(y) e F (L/ Y2 ) pode ser conferida

2.4.4 — Teoria de Jackson e McCarthy para o efeito Z;

Em 1972, Jackson ¢ McCarthy publicaram sua teoria para o efeito Zf [114]. Ao

contrario de Ashley (e colaboradores, que serao doravante omitidos por simplicidade),
levaram em conta tanto uma contribuicao devida a colisdes proximas como uma devida
a colisdes distantes. Porém, consideraram que a primeira s6 era importante a
velocidades relativisticas, enquanto que a segunda s era efetiva a baixas velocidades,
sendo semelhante aquela proposta por Ashley.

Em seu célculo para a contribuigio Z proveniente de colisdes proximas,
consideraram apenas regimes relativisticos de velocidade e seguiram uma andlise
proposta por Fermi , baseada na teoria de espalhamento de Mott. Como esse termo ¢
essencialmente relativistico, e essa situacdo estd fora da area de abrangéncia deste

trabalho de tese, ele ndo serd abordado aqui.

Ja para o caso da contribuigio Z originada em colisdes distantes, seguiram o

mesmo procedimento de Ashley (aproximacdo de impulso), porém sem a restricdo de

ndo considerar velocidades relativisticas. Além disso, fizeram uma escolha diferente
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para o pardmetro de impacto minimo separando colisdes proximas e distantes.

" 12
b :[ J ) (2.12)
2m,m,

Sua justificativa foi a de que essa ¢ a amplitude de um oscilador classico com

Estabeleceram que:

energia E =hw,. Dessa forma, esse € o pardmetro de impacto para o qual a expansdo da

energia de interagdo em multipolos comega a falhar, e a aproximagdo de dipolo deixa de
ser confiavel. Esse critério ¢ analogo ao utilizado por Bethe para diferenciar colisdes
suaves de colisoes violentas em funcdo da transferéncia de momentum.

Assim como Ashley, também Jackson e McCarthy combinaram sua teoria ao
modelo estatistico do 4tomo de Lenz-Jensen'" (descrito na referéncia [22]), a fim de
encontrar uma descrigdo para um sistema de muitos elétrons e comparar seus resultados

com medidas experimentais. Introduziram a varidvel reduzida V, definida por:

137yB
V= 7 (2.13)

onde y= 1/ (I—Bz)l/z . De forma similar a Ashley, também usaram as fungdes L e F, s

que ambas com dependéncia na variavel V, ao invés de y e 1. Com isso, encontraram a
seguinte expressao para a perda de energia (para velocidades ndo-relativisticas):

dE 4N (Ze )

2
dx m,v; )

L(V){H% (V)}, (2.14)

onde o segundo termo dentro do colchete da a contribuigio Z’ . A forma explicita das

funcdes L(V) e F(V) pode ser encontrada na referéncia [114].

2.4.5 — Teoria semiclassica de Hill e Merzbacher para o efeito Z;

De forma semelhante ao que foi feito nos trabalhos anteriores, Hill ¢ Merzbacher
[115] consideraram a interagdo de uma particula de carga Zje, incidente com um
parametro de impacto b, com um elétron que esta ligado a um atomo e é representado

por um oscilador harmonico isotropico.

(1) LENZ, W. Zeitschrift fur Physik, Berlin, v. 77, p. 713, 1932; JENSEN, J. H. D. ibid., v. 77, p. 722,
1932.
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Porém, ao invés de tratar esse oscilador harmoénico classicamente, aplicaram um
A : 4 . . 3
tratamento totalmente quantico a ele. Também consideraram apenas o efeito Z; para

colisdes distantes, correspondendo a grandes pardmetros de impacto, de forma a

permitir a expansdo multipolar no inverso de poténcias da distancia projétil-alvo. Dois
métodos foram empregados para calcular a contribuigio Z;'a perda de energia média,

ambos envolvendo um calculo exato da contribui¢ao do termo de dipolo a perda de
energia € um tratamento perturbativo para encontrar a contribuicdo do termo de
quadrupolo, sendo os termos de ordem maior desconsiderados. Em um método, a
interacdo de dipolo foi levada em conta exatamente pela aplicacio do formalismo
quéantico ao oscilador harmoénico forgado, e a interagdo de quadrupolo foi tratada como
uma perturbagdo de primeira ordem. No segundo método, ambas interagdes de dipolo ¢
quadrupolo sdo tratadas como perturbagdes dependentes do tempo de segunda ordem
atuando sobre o oscilador harmonico livre.

O resultado obtido em [115] estd em acordo com o resultado classico de Ashley
[112], o que ndo representou uma surpresa, uma vez que se espera que o modelo de
oscilador harmoénico forneca os mesmos resultados se analisado classica ou
quénticamente.

Porém, em sua andlise final Hill e Merzbacher questionam a validade da suposi¢ao

de que colisdes proximas ndo contribuem para o efeito Z, fora do limite de

velocidades muito altas. Sugerem que seria interessante aplicar a teoria de perturbagao
de segunda ordem pelo menos para o caso das colisdes proximas com grande

transferéncia de momentum. Também consideram que a correcdo de Bloch ndo pode

deixar de ser levada em conta, a menos que Z,e’ / hv, seja muito pequeno.

2.4.6 — Analise de Lindhard sobre a correcio Barkas (Z})

Ao invés de propor uma teoria formal, Lindhard comegou abordando as corregdes
de alta ordem a teoria de Bethe com uma andlise qualitativa, baseada em conceitos

classicos e argumentos dimensionais (espalhamento Rutherford de dois corpos) [106].
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Ele foi o primeiro a chamar a corregdo Z; de corre¢io Barkas, dando origem ao termo

que ¢ empregado até hoje.

Segundo Lindhard, s6 ha trés comprimentos envolvidos no problema da interagdo
ion-elétron: o didmetro da colisdo d, o comprimento de onda do elétron com velocidade
v; em relacdo ao projétil e a distancia adiabatica r,q (a partir da qual os elétrons
conseguem se adaptar ao campo do projétil rapidamente, de forma que a colisdo ¢

adiabatica), dados, respectivamente, por:

2
2Ze h v,
:—2, x: . rad = —,
m,v, m,v, ()

d

(2.15)

Para colisdes individuais, também existe o parametro de impacto . Mas porque ele
desaparece em quantidades totais, como a se¢do de choque de freamento, nao foi
considerado por Lindhard.

A partir das equacdes em (2.15), pode-se formar trés pardmetros adimensionais, dois
dos quais sdo independentes. O primeiro ¢ o parametro que distingue entre uma

abordagem quantica e uma abordagem classica, conforme discutido por Bohr [16]:

2
= a = 2Ze” ) (2.16)
K hy
Se y for pequeno, um tratamento de perturbagdo ¢ aplicavel.
O segundo parametro ¢:
2y _ 2m v} , 2.17)
.y ho
sendo o Unico independente de Z; e aparecendo no logaritmo de Bethe.
O terceiro parametro é:
Z 2
g= 4 _2e0 (2.18)
rad mevl

sendo o Unico parametro existente numa analise classica, uma vez que os outros dois
dependem da constante de Planck. Dessa forma, aparece no logaritmo da formula de
Bohr para o poder de freamento. Entdo, ao se calcular o efeito Barkas classicamente, o
mesmo devera depender de &.

Essencialmente partindo da formula de Rutherford para o espalhamento de dois

corpos (ion-elétron):
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1 d 7 7
tan—0=—-= = ,
2  2b myb Dy

(2.19)

Lindhard derivou, baseado em argumentos, as formulas de Bohr e de Bethe para o poder

de freamento.
A fim de derivar entdo uma contribuigio Z; para o poder de freamento, Lindhard

considerou mais adequado trabalhar com o modelo do gas de elétrons livres, uma vez
que ele trata de um processo de espalhamento simples, onde se pode aplicar
argumentos semelhantes aos utilizados para obter as formulas do poder de freamento.
No sistema de coordenadas do ion, os elétrons livres com velocidade v; sdo espalhados
por um potencial blindado autoconsistente. Lindhard considerou que esse potencial
deveria ser do tipo Yukawa, consistindo de um termo coulombiano mais um termo de

blindagem, ou seja, que o espalhamento ndo ¢ puramente coulombiano, conforme:

2 2 2
Z Z
exp(—ar) = 8z =28

1e 1
r r r

+V, (2.20)

de maneira que, mesmo estando-se dentro do raio de blindagem, existe uma constante
somada ao termo de Coulomb. A esse respeito, o potencial Yukawa corresponde a
blindagem dinamica pelo gas de elétrons, onde a constante ¢ o potencial da nuvem
eletronica induzida, cuja extensdo ¢ aproximadamente a distancia adiabatica r,; (=

vi/®). Um célculo do autor [19] mostrou que essa constante ¢ V; = nZ,eZ(o/ 2v,.

Supondo que o parametro de impacto b seja consideravelmente menor que a 7,4, a
parte dominante da deflexdo ocorrerda na vizinhanca da distdncia minima de
aproximac¢ao. Mas, devido a blindagem, o elétron sera espalhado como se sua energia
cinética fosse modificada por V;, enquanto que o momentum angular D permanece fixo
para um potencial esfericamente simétrico. A velocidade inicial efetiva do elétron v;
sera, dessa forma, determinada por:

1 v 1 , 1 Zlezco 1 )
—my, - =—my ——T =—myv (1-n&). 2.21
1 2 e’1 2 v 2 el ( (zﬁ) ( )

1

Voltando a formula de Rutherford (2.19), se v; for substituido por v, e D for
mantido constante, o poder de freamento se torna proporcional a v, *, e, portanto, o

efeito total ¢ um fator de corre¢do constante ©§ a formula de Bethe. Lindhard, entdo,
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argumenta que mesmo que isso dé conta da maior parte do efeito, ha ainda uma outra
contribuicdo. Ele sugere que a nuvem eletronica ao redor da particula ndo deva ser

simétrica, e, sendo assim, na distancia minima de aproximac¢do um elétron espalhado
. " " 12
sofre uma pequena variagdo de momentum angular, de forma que D :D(v1 / vl) .

Introduzindo esse D' ¢ a equagao (2.21) na féormula de Rutherford, um fator de corregao
adicional de '2n& ¢ obtido. Essa argumentacdo ndo ¢ trivial, e sua derivacdo permanece
como uma incognita até a presente data. Mas, baseado nela, Lindhard introduziu o seu
fator Barkas, que fornece a corregdo Z; e é dado por:

B 4L _ 3nZe'o ‘

222
L, 2m,v; @22)
Esse resultado é quase o dobro do encontrado por Ashley. Vale notar que os

resultados se tornam equivalentes quando se usa b, =A/C na formulagdo de Ashley,

indicando uma equivaléncia entre os tratamentos com o oscilador harmoénico e o gas de
elétrons. Lindhard sugeriu que os resultados de Ashley e Jackson mostrados nas sec¢des
acima estariam incompletos porque desconsideravam a contribuicdo devida a colisdes
proximas, a qual deveria ser aproximadamente igual a contribui¢do calculada para
colisdes distantes. Ele contesta a justificativa de Ashley para a insignificancia das
colisdes proximas, sugerindo que o potencial em questdo nessas colisdes nao ¢
puramente coulombiano, mas sim um potencial blindado tipo Yukawa. Além disso, na

comparagdo dos resultados de Ashley e Jackson com os dados experimentais de

Andersen, Lindhard ressaltou que, além da corre¢do Z; positiva ao poder de freamento,
os dados também continham uma corrego negativa devido ao efeito Z,'. Tomando-se a

corregdo Z,' dada pela equagdo (2.11) somada & corre¢io Z dada por Lindhard, e
comparando-se com os resultados experimentais, um acordo melhor do que os

anteriores, usando apenas as corregdes Z; de Ashley e de Jackson, ¢ obtido.
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2.4.7 — Medidas de correcoes de alta ordem em direcao canalizada

Datz e colaboradores mediram o poder de freamento canalizado ao longo do plano
{111} de monocristais de Au, para ions nus de H, He, Li e B incidindo a 3,5 MeV/uma
[87]. Também mediram o poder de freamento para ions de Z; = 1-9 a 2 MeV/uma,
carregando 0, 1 ou 2 elétrons ligados, no mesmo alvo. Nesse trabalho, assim como nos
de Andersen [86, 116], se comegou a empregar a equacdo (2.7) na analise dos dados
experimentais, combinando os efeitos de correcdes de camadas, Bloch e Barkas.

Seus resultados para as medidas de ions incidentes sem elétrons ligados a 2

MeV/uma sao apresentados na figura 2.7. Para os ions canalizados totalmente nus, um

aumento de 3,5% na razdo S/Z] ¢é visto entre H e He, 3,5% entre He e Li € 2% entre

Li e B, nao havendo alteracdo posteriormente até ions de F.

Frente a esses resultados, ndo conseguiram obter uma interpretacdo em funcdo da
formula (2.7) para os resultados experimentais, de forma que uma observacao
conclusiva do efeito Barkas foi frustrada.

Para a energia de 3,5 MeV/uma, os efeitos de alta ordem se mostraram ainda
maiores, como mostrado na figura 2.8. Um aumento quase linear, da ordem de
aproximadamente 20% por unidade de Z;, € visto para Z; = 1-5. A linearidade estd em

acordo com uma corregdo Z;, porém seu valor é seis vezes maior que aquele para o

poder de freamento randomico. Mais uma vez, os autores concluiram que nenhuma das
teorias existentes poderia explicar seus resultados e que seria necessario desenvolver
uma teoria especifica para o caso de ions canalizados.

Posteriormente, Ahlen [117] mostrou que a interpretagdo dos dados obtidos nessas
medidas era duvidosa, ressaltando que era necessario levar em conta a assimetria na
distribuicdo de energia. Para isso, usou a teoria de Vavilov, a qual relaciona a perda de
energia média (dada pela formula de Bethe multiplicada pela espessura do alvo, AE =
(dE/dx)Ax) e a perda de energia mais provavel (obtida nas medidas de perda de energia
pela técnica de transmissdo). A discrepancia nos valores dessas grandezas foi
demonstrada, atribuindo-se a causa disso a sistematica de deconvolugdo utilizada por

Datz.
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Figura 2.7 — Desvios em relagdo aos resultados da formula de Bethe para ions de
mesma velocidade (E = 2 MeV/uma) incidindo em alvos de Au {111}. Os quadrados
(M) representam medidas aleatorias; os circulos cheios (@), medidas canalizadas com
os dados experimentais sendo avaliados em func¢do das bordas frontais dos espectros de
transmissdo; os circulos vazados (O), medidas canalizadas com os dados
experimentais sendo avaliados em fungdo dos valores a 1/10 da altura dos espectros de

transmissao.

Dando seqiiéncia a série de medidas canalizadas, Golovchenko e colaboradores
mediram o poder de freamento de ions de Z; = 9-17 com energia 3 MeV/uma incidindo
ao longo da direcao <110> de alvos de Si cristalino [118]. Escolheram esse intervalo em
Z) (lons mais pesados) para evitar a influéncia do straggling que afetou os dados de
Datz. Além disso, trocaram a canalizacdo planar em Au pela canalizacdo axial em Si.
Seus dados para ions incidentes completamente despidos de elétrons ao longo do canal

<110> do Si s@o apresentados na figura 2.9. O resultado, de maneira oposta ao de Datz,
mostra uma dependéncia linear em Z para a perda de energia. Os autores concluiram

que isso poderia ocorrer por dois motivos: ou as corregoes de alta ordem eram
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despreziveis naquele regime de energia, ou elas tinham um valor consideravel, porém
eram de sinais opostos, e se cancelavam.

Considerando que as medidas foram feitas em condicdo canalizada, a
contribuicdo associada ao termo Ly deveria diminuir, pois decresce o numero de
colisdes proximas nessa condi¢ao. Quanto menor a densidade eletronica no canal, maior
a queda em L.

Tomando como correta a previsdo de Lindhard, o termo L; também deveria
sofrer uma diminuigdo, uma vez que dependeria igualmente de colisdes proximas e
distantes. L; e Ly deveriam diminuir proporcionalmente ao decréscimo das colisdes
proximas, numa taxa semelhante. Ja o termo L,, sendo um efeito local, deveria depender
fortemente da densidade eletronica no centro do canal, ao invés da densidade eletronica

total média, NZ,.

|

1
]

5/2'12 ( keV/mg /cme)

Figura 2.8 — S/Zl2 para ions com E = 3,5 MeV/uma incidindo em alvos de Au {111).

Os quadrados (M) representam medidas randomicas; os circulos cheios (@) e os
vazados (O) representam medidas canalizadas, com os dados experimentais sendo
avaliados em funcdo dos edges frontais dos espectros de transmissdo e em funcdo dos

valores a 1/10 da altura dos espectros de transmissdo, respectivamente.
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Figura 2.9 - § / Z} versus Zy para ions nus de F, Mg, Si, S e Cl incidindo ao longo do

canal <110> do Si.

Para clarificar a questdo, Golovchenko e colaboradores obtiveram valores precisos
da densidade eletronica para o canal <110> do Si (que ¢ o mais aberto, apresentando
maior variagdo de densidade eletronica), a fim de calcular as corre¢des de alta ordem
para a situacdo das medidas anteriores [88]. Os resultados, obtidos através de um
modelo de cargas ligadas, indicaram que a densidade no centro do canal deveria ser

3 . r 7 A : A
P.., =0,045¢ A°, bem abaixo do valor para o gas de elétrons de valéncia homogéneo,
P,. =0,2e, usado em muitas andlises prévias sobre canaliza¢do em Si [66]. Esse valor

seria mais adequado para andlises ao longo do canal <100>, que por ser menos aberto
que o <110> apresenta menor variagdo da densidade eletronica.

A seguir, fizeram uma analise da equagdo para o poder de freamento baseada no
modelo de gas de elétrons livres para o alvo (no caso, representado apenas como o
centro do canal). No resultado final, obtiveram resultados que indicaram ser bastante
provavel a hipotese de que tanto o efeito Bloch quanto o efeito Barkas estavam
presentes nas medidas, porém mascarados devido ao fato de apresentarem magnitudes

semelhantes e sinais inversos. Embora tenham indicado essa conclusdo, os autores nio
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conseguiram realmente observar o efeito Barkas em suas medidas, de forma similar ao
que aconteceu com Datz.
A primeira observacdo contundente do efeito Barkas em medidas canalizadas so6

veio a ocorrer muitos anos depois [119].

2.4.8 — A polémica da contribuicdo devida a colisdes proximas ao

efeito Barkas

A analise de Lindhard [106], baseada no modelo de gas de elétrons para o alvo,
citada anteriormente, despertou uma grande polémica ao incluir uma contribuicao
devida a colisdes proximas no efeito Barkas. A seguir, serdo descritos os principais
modelos e argumentos utilizados por varios autores para justificar seu ponto de vista em
relacdo a essa questdo. Vale lembrar que os resultados apresentados por alguns serdo
contestados por outros, e todos estdo baseados em modelos, sendo, portanto,
aproximados, ndo devendo ser tomados como absolutos.

Em sua tese de doutoramento, Esbensen'”

realizou calculos formais para o
problema, encontrando resultados que corroboraram a hipdtese de Lindhard. Porém,

autores que haviam trabalhado com o modelo de oscilador harmoénico para os atomos do
alvo insistiram na insignificAncia das colisdes proximas para o efeito Z; .

Logo em seguida, Ritchie e Brandt [120] (co-autores da teoria aqui chamada “de
Ashley”) publicaram um artigo demonstrando que sua teoria podia ser utilizada para
obter valores similares aos previstos por Lindhard, simplesmente através de uma
reavaliagdo do pardmetro de impacto minimo b,;,, sem precisar considerar
contribui¢des de colisdes proximas. Um bom acordo com os dados experimentais de
Andersen [86] foi mostrado, utilizando-se um parametro de impacto minimo menor que
o originalmente proposto [112, 113].

Também a fim de contrapor as conclusdes obtidas do tratamento semiclassico para a
interacdo de particulas com um gas de elétrons desenvolvido por Lindhard e Esbensen,

Sung e Ritchie publicaram um artigo contendo um célculo totalmente quéntico da

contribui¢do Z; para o mesmo tipo de interagdo [121].

(1) ESBENSEN, H. PhD Thesis, University of Aarhus, 1977.
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Da mesma forma que Lindhard, Sung e Ritchie partiram da seguinte equacdo para o

poder de freamento:
dE 4nZle'n
=Y (L + ZeL, + )L, + ), (2.23)
dx m,v;
onde ny ¢ a densidade eletronica total e o termo Ly ndo leva em conta corre¢des de
camadas. Porém, ap6s uma extensiva e intrincada analise, chegaram a conclusao de que
a contribuicdo das colisdes proximas, para o termo Barkas por eles obtido, era
desprezivel.
E interessante notar, entretanto, que em seu artigo prévio [122], publicado junto com
Morgan, Sung havia chegado a uma conclusdo um tanto diferente. No referido artigo, a

contribui¢do Z; foi calculada usando-se a aproximagdo de Born de segunda ordem,

com o auxilio de algumas aproximagdes adicionais durante o procedimento. Isso pode
ser entendido como uma versdo quantica da teoria de Ashley. Os autores também
introduziram uma transferéncia de momentum minima, analoga ao pardmetro de
impacto minimo, para diferenciar colisdes distantes e proximas. Se essa transferéncia de
momentum minima for escolhida de forma a ter um valor equivalente ao pardmetro de

impacto minimo de Jackson e McCarthy, os resultados obtidos para a contribuigdo Z;

sdo quase o dobro dos obtidos pela formulagdo classica. Os autores, entdo, comentaram
que isso havia sido previsto por Lindhard, ¢ que o fato de uma melhor concordancia
com os resultados experimentais de Andersen [86] ser obtida com o uso de valores
menores da transferéncia de momentum minima era um indicio de que colisdes
proximas deveriam também contribuir para o efeito Barkas.

Arista desenvolveu um outro procedimento para a obtencao da contribui¢do Barkas
[123], baseado no calculo da secdo de choque de espalhamento para um potencial

coulombiano blindado tipo Yukawa, dado por:

V(r)- exp(——j, (2.24)

onde A ¢ a distancia de blindagem, relacionada com a resposta dinamica do meio. Esse
célculo fornece termos de segunda ordem proporcionais a Z; , que causam a seguinte

varia¢do no poder de freamento:
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3 4 2 2
as =| TNZE (2800 [ MY (2.25)
mv, m,v, 27 gho

sendo o a freqiiéncia de oscilador ¢ g um parametro de ordem unitaria. Esse resultado
fornece uma dependéncia de AS/Z.S, com v,>, como prevé a teoria de Ashley,

englobando, porém, tanto contribuicdes de colisdes distantes como de colisdes
proximas. Para fazer uma estimativa, Arista dividiu seu resultado em duas
contribui¢des, uma devida a colisdes proximas e outra a colisdes distantes, sendo as
regides separadas por uma grandeza equivalente ao parametro de impacto minimo de
Jackson e McCarthy (equagao (2.20)). O resultado encontrado foi que a contribuicao das

colisdes proximas podia chegar a mais de 50% do total da corregio Z, . Embora isso

tenha corroborado a importancia das colisdes proximas, o resultado quantitativo ndo ¢
confiavel, pois, como o proprio autor ressaltou, o modelo ndo deve descrever muito bem
as colisdoes distantes, uma vez que ¢ introduzido um pardmetro de corte para as

excitagdes distantes, dado por A =yv,/gw. Isso lembra os tratamentos anteriores para as

colisdes proximas, onde elas ndo eram levadas em conta, ja4 que um pardmetro de
impacto minimo era empregado.

Shindo e Minowa [124] chegaram a uma conclusdo similar a de Arista, usando,
entretanto, uma abordagem diferente. Em seu trabalho, consideraram um modelo
semiclassico do oscilador harménico para a perda de energia, o qual indicou que as
colisdes proximas eram mais importantes para o efeito Barkas do que as colisdes
distantes.

Mais uma analise favoravel a contribui¢do das colisdes proximas para o efeito
Barkas veio da abordagem de Haagerup, Mikkelsen e Sigmund [125, 126]. Eles
desenvolveram uma avaliagdo quantica, até segunda ordem na séric de Born, da
correcao Barkas e do poder de freamento, em fun¢do do pardmetro de impacto, para um
oscilador harménico esférico. Seu tratamento foi rigoroso, ndo langcando mdo de
condicdes limitadoras em relagdo a velocidade do projétil e nem utilizando um
parametro ajustdvel para separar colisdes proximas e distantes. Embora os autores
critiquem o trabalho anterior de Shindo e Minowa [124], alegando que simplifica¢des

drasticas foram efetuadas para o célculo da contribuic¢do Barkas devido a colisdes
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proximas, consideram que as indicag¢des qualitativas do modelo sdo validas, ainda que
os valores quantitativos sejam questionaveis.

Os resultados obtidos por Sigmund e Mikkelsen nesse calculo quéantico para a
corre¢do Barkas foram comparados com os resultados classicos de Ashley [112, 113],

conforme ¢ mostrado na figura 2.10. A corre¢do Barkas a perda de energia, representada

por T, ¢ dada em unidades de Z’e’w/h* e graficada, em fungdo do pardmetro de

impacto, para vérios valores da velocidade do projétil, dada por 2m v} / ho. Pode-se

observar que a solugdo classica se aproxima do resultado quantico no limite de grandes

parametros de impacto, mas essa aproximacao € lenta.

10.0
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Figura 2.10 — Corregcdo Barkas a perda de energia média versus pardmetro de impacto
para diferentes velocidades. Linhas cheias: modelo quadntico do oscilador harmonico

esférico. Linhas tracejadas: limite cldssico, de acordo com Ashley et al. [112, 113].

B=(m,o/h).

Por exemplo, para 2m_v; / how =10 hd uma diferenga maior que um fator dois, para

um parametro de impacto igual ao dobro do raio do oscilador, 36 = 2. Também pode-se

notar que ¥ se aproxima de um valor de saturagdo para pequenos parametros de
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impacto, a medida que b se aproxima do raio do oscilador. Isso confirmaria que a
correcdo Barkas também existe para colisdes proximas.

Do ponto de vista experimental, um grande avango aconteceu por volta de 1985,
com o advento dos feixes de antiprotons de energias intermediarias e baixas. O anel de
antiprotons de baixa energia (LEAR — Low-Energy Antiproton Ring) da Organizacao
Européia para Pesquisa Nuclear (CERN — Conseil Européen pour la Recherche
Nucléaire) permitiu a produgdo de feixes de antiprotons de alta qualidade, em intervalos
de energia onde o efeito Barkas contribui consideravelmente para a perda de energia.
Isso permitiu realizar medidas diretas do efeito Barkas, através da comparagdo dos
poderes de freamento de prétons e antiprotons com a mesma velocidade, nos mesmos

alvos. Justamente o mesmo tipo de medidas realizadas por Barkas quando iniciou a

“saga” Z.', comparando poderes de freamento de n* e m , porém com um grau de

precisdo maior e em um intervalo de energias mais baixo, onde o efeito Barkas deve ser
mais pronunciado.

Em 1989, dois artigos utilizando tais medidas foram publicados, um pelo grupo da
Universidade de Aarhus (Dinamarca) [89], e outro por G. Gabrielse e colaboradores
[127].

Usando a técnica de medidas por tempo de véo (TOF — Time of Flight) e dois
detectores de estado solido de Si, um de 2,9 um e outro de 6,9 um de espessura, o grupo
de Aahrus mediu os poderes de freamento de protons e antiprotons no intervalo de
energia de 0,538 a 3,01 MeV. O efeito Barkas foi claramente identificado, sendo a perda
de energia medida para antiprotons 19% menor que a medida para protons a 0,538
MeV, e 3% menor para a energia de 3,01 MeV. Os resultados experimentais sdo

apresentados como poderes de freamento reduzidos X, definidos por:

2 2 2
Yol 2 ) Tgvl . (d_Ej | 2| , (2.26)
I ) 4ne'NZ?Z, \dx i

sendo usado um valor de 7 = 165 eV nos calculos. A fim de comparacdo com os

resultados teodricos, os autores também calculam os poderes de freamento tedricos
reduzidos, dados por:

X, = Z£ ~Z,L -7, (2.27)

Teor
2
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onde o valor do termo L; usado foi o dobro do resultado de Jackson e McCarthy,
conforme proposto por Lindhard [106], e as outras corregdes foram calculadas de
acordo com o procedimento de Andersen e Ziegler [102]. Na figura 2.11, sdo
apresentados os resultados obtidos para o poder de freamento reduzido de protons e
antiprotons, juntamente com os célculos teoricos. Pode-se notar que o uso da estimativa
de Lindhard ocasiona um bom acordo com os dados experimentais. J4 os resultados para

o efeito Barkas, obtidos experimentalmente pela relagdo:

Ll = E(X prétons

(2.28)

antiprotons ) ’

sdo mostrados na figura 2.12, juntamente com a previsdo de Jackson e McCarthy [114]
¢ o dobro dessa previsao, conforme sugeriu Lindhard. Mais uma vez, observa-se que a
previsdo de Lindhard [106] concorda bem com os dados experimentais. Embora isso
ndo tenha provado cabalmente a existéncia da contribui¢do de colisdes proximas para o
poder de freamento, uma vez que um bom acordo também poderia ser obtido com a
abordagem de Ritchie ¢ Brandt [120] com um b,,;, modificado, pelo menos comprovou
que o resultado obtido com o tratamento que vinha usualmente sendo utilizado para o
calculo do efeito Barkas empregando colisdes distantes estava incompleto.

O resultado obtido pelo grupo de G. Gabrielse, cujas medidas se resumiram ao
alcance de protons e antiprotons de 5,9 MeV em Al, levou as mesmas conclusdes a que
chegou o grupo de Aahrus.

Em um artigo bastante denso, Esbensen e Sigmund analisaram a contribui¢do
Barkas para a perda de energia em um gas de elétrons quantico, entre outros fenomenos
[128]. A fim de evitar a complexidade nos calculos numéricos causada pelo movimento
de Fermi, os autores se concentraram no caso de um gas de elétrons estatico, o qual
deve ser valido para regioes de velocidade onde as corregoes de camadas podem ser
desprezadas. Os autores reafirmaram a importancia da contribuicdo das colisdes
proximas para o efeito Barkas, em acordo com as conclusdes obtidas para o oscilador

harménico quéntico por Haagerup, Mikkelsen e Sigmund [125, 126].
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Figura 2.11 — Poder de freamento reduzido para p e ; em Si. As curvas cheias

representam o calculo baseado na referéncia [102] (inferior) e esse mesmo cdlculo

somado a previsdo de Lindhard [106] para o termo Ly (superior).
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Figura 2.12 — Contribui¢io Z; (termo L) ao poder de freamento. Os simbolos sdo os

resultados experimentais, a linha cheia é o calculo de Jackson e McCarthy [114] e a

linha tracejada é o dobro desse resultado.
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Um modelo também mais elaborado, baseado num géas de elétrons, foi o que Pitarke,
Ritchie e Echenique desenvolveram [82, 129, 130]. Comparando seus resultados com
outras abordagens, os autores verificaram que, no regime de energias mais altas, sua
contribuicdo Barkas era o dobro da calculada pelo procedimento de Jackson e
McCarthy. Esse resultado poderia ser interpretado como um indicio de que as colisdes
proximas realmente contribuem para o efeito Barkas, pois isso € o que estd implicito na
multiplicacdo por um fator dois dos resultados de Jackson e McCarthy. Porém, um
ajuste diferente do parametro de impacto minimo para colisdes distantes também pode
levar a um resultado igual ao dobro do previsto por Jackson e McCarthy, como
mostrado previamente por Ritchie e Brandt [120].

Um ultimo esforco de iluminar mais as questdes sobre o efeito Barkas
experimentalmente foi realizado pelo grupo de Aarhus as vésperas do fechamento do
LEAR no CERN, que ocorreu no final de 1996. Nesse trabalho, poderes de freamento
de antiprotons em varios alvos (Al, Si, Ti, Cu, Ag, Ta, Pt e Au), na regido de energias
entre 50 e 700 keV, foram medidos pela mesma técnica de tempo de voo empregada
anteriormente por esse grupo [131]. A fim de extrair a contribui¢do Barkas ao poder de
freamento pela comparagdo com poderes de freamento de protons de mesmas
velocidades nos mesmos alvos, os autores utilizaram os valores para poderes de
freamento de prdétons dados no relatorio n® 49, ISBN 0-913394-47-5, da ICRU
(International Commission on Radiation Units and measurements), publicado em 1993.
Os resultados obtidos para a contribui¢do Barkas e para o restante das contribuicdes ao
poder de freamento (termo de Bethe mais termo de Bloch) sdo apresentados na figura
2.13, juntamente com alguns resultados baseados no modelo de oscilador harménico
quantico de Haagerup, Mikkelsen e Sigmund [125, 126]. Vale salientar que os dados
experimentais para Si e Au sdo um pouco diferentes dos apresentados em artigos
prévios [89, 132, 133], porque um erro relativo ao valor da espessura das amostras,
cometido anteriormente, foi corrigido. Também os valores dos calculos baseados no
modelo do oscilador harménico quéntico sdo um pouco diferentes, porque um outro
conjunto de forcas de oscilador e energias de ligagdo, supostamente melhorado em

relacdo ao anterior, foi empregado.
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aluminio, (b) silicio, (c) titanio, (d) cobre, (e) prata, (f) tdantalo, (g) platina e (h) ouro,
como fungoes da velocidade relativa a velocidade de Bohr. Os circulos ®, O em (b) e
os tridngulos cheios A em (h) sdo reavaliagées das medidas anteriores [89, 132, 133],
com espessuras de amostras corrigidas. As linhas cheias sdo os cdlculos do oscilador
harménico, enquanto que as linhas tracejadas sdo as estimativas de Lindhard [106]. Os

triangulos cheios invertidos ¥ sdo os resultados da referéncia [86].

Ainda aparecem na figura, para os alvos de Si e Au, estimativas da contribui¢do
Barkas feitas por Lindhard [106]. Para altas velocidades, um bom acordo entre a
estimativa de Lindhard, os resultados experimentais e os resultados do modelo do
oscilador harménico quantico ¢ observado. Ja para baixas velocidades, os céalculos desse
ultimo modelo reproduzem bem os resultados experimentais, porém a queda no termo
L, acontece em velocidades mais baixas para o modelo do que para os resultados do
experimento. A interpretagdo desses resultados, mais uma vez, é favoravel a inclusdo de
uma contribui¢do devida a colisdes proximas no efeito Barkas, embora eles, por si

mesmos, ndo provem a existéncia de tal contribuicio.

Concluindo esse ponto, ¢ preciso dizer que, em termos de provas cabais, a questao
continua em aberto até hoje. Embora a contribuicdo das colisdes proximas seja
amplamente aceita, ¢ muitos modelos a incorporem, nao foi possivel mostra-la
isoladamente. Nesta secdo, a inten¢do ndo foi apresentar uma solucdo definitiva para a
questdo, mas sim aproveitar a polémica gerada por ela para apresentar as varias
abordagens teoricas e trabalhos experimentais visando a elucidar melhor as
caracteristicas do efeito Barkas que surgiram ao longo do periodo (até o ano 2000), uma
vez que esse efeito ¢ um tema central deste trabalho de tese.

Vale ressaltar que ora foram revisados apenas os trabalhos de maior impacto e que
tentaram contribuir para um melhor entendimento dos mecanismos do efeito Barkas.
Também existem os trabalhos de autores que tentaram reproduzir seu comportamento
através de formulas de ajuste empiricas (como Bichsel [100, 134], Porter [100, 135] e
Ziegler [136]), que ndo foram analisados. Ja as teorias mais recentes (do ano 2000 até a
presente data) para a perda de energia e o efeito Barkas serdo apresentadas

detalhadamente no capitulo 4.
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2.5 — A Questao da Carga Efetiva

Toda a discussdo apresentada na se¢@o anterior foi baseada no fato de os projéteis
que interagem com O meio serem nus, ou seja, ndo possuirem elétrons ligados.

Entretanto, para ions com Z, >3, apenas para energias mais altas (da ordem de dezenas

a centenas de MeV/uma) essa suposicao ¢ valida. Em muitas situagdes, como neste
trabalho de tese, € necessario levar-se em conta os efeitos de blindagem causados pelos
elétrons que estdo ligados ao projétil, além da possibilidade de perda e captura de
elétrons por esse ultimo. Dessa forma, ndo mais se pode considerar que a carga do
projétil ¢ dada por ¢ = Zje, mas é necessario encontrar uma carga efetiva que descreva
bem a interag@o entre o projétil blindado e os atomos do alvo.

O problema de determinar o estado de carga de ions penetrando na matéria foi
extensivamente estudado, de maneira similar ao efeito Barkas, tanto do ponto de vista
experimental quanto tedrico. Um fato bem estabelecido ¢ que, ap6s penetrarem uma
certa profundidade num material, os ions alcangam um estado de carga de equilibrio,

determinado pela competicdo entre os processos de perda e captura de elétrons [16, 137,

138]. Esse estado de equilibrio ¢ representado pela carga de ionizagdo média 5,

2/3
1Yo

- v
comumente tomada como ¢ = Z@[l —exp(— ~ - n [138].
Uma vez que so € possivel medir o estado de carga de um ion apos ele emergir do
alvo que atravessou, ndo se pode determinar diretamente os valores de 5 no interior do
alvo. Ao medir-se o estado de carga de ions emergindo de um alvo, o valor da carga

média do feixe emergente q_,, pode ser determinado; entretanto, a relagdo entre g e
9 .aa geralmente ndo ¢ conhecida.

Os principais modelos desenvolvidos para descrever o estado de carga ¢ no interior

do alvo sdo os modelos de Bohr—Lindhard (B-L) [139] ¢ de Betz—Grodzins (B-G)
[140], os quais fornecem visdes bastante diferentes do problema.

O modelo de Betz—Grodzins prevé que o efeito de repetidas colisdes no interior do
alvo produz ions com varios elétrons excitados nas camadas mais externas, mas esses

elétrons permanecem, em sua maioria, ligados ao ion até ele emergir do alvo. Apos isso
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acontecer, o ion decai para o estado fundamental, liberando sua energia excessiva por
emissdo de elétrons Auger. Dessa forma, o modelo prevé um numero significativo de
elétrons emitidos no caso de um ion pesado e veloz. Esses processos de emissdo foram
procurados durante muitos anos, mas o numero de elétrons observados sempre foi muito
menor que o previsto pela teoria [137, 141].

O modelo de Bohr-Lindhard, por outro lado, considera que a seqiiéncia rapida de
colisdes experimentada por um ion dentro de um alvo produz um realce nas
probabilidades de excitagdo e ionizagdo, levando a uma carga de equilibrio aumentada.
Dessa forma, o modelo explicaria os valores mais altos da carga i6nica medidos apods a

passagem pelo alvo. Porém, ele deixa em aberto a questdo de como explicar a diferenca
entre ¢, € os valores das cargas efetivas Z, determinadas experimentalmente por

medidas de perda de energia.
Esse conceito de carga efetiva, Z, [42, 137, 138], o qual supostamente fornece

informacgdes sobre o estado de carga de equilibrio dos ions, surgiu do método, mais
indireto, de se inferir o estado de carga dos ions no interior de um sé6lido através da sua
perda de energia. Essa questdo foi abordada em parte no capitulo 1, secdes 1.2 e 1.4.4,
onde uma breve revisdo historica foi feita. De acordo com a teoria de perturbacao (sem

corregdes), como ja foi citado, o poder de freamento de um ion nu com niimero atdémico
Z, e velocidade vy € proporcional a Z;. Baseado nisso, a carga efetiva Z, de um fon é

operacionalmente definida através da razdo entre poderes de freamento [41, 138]:

. 12
Z | S (02) (2.29)
1 Scxp(‘}l’Zl')

onde S (v,Z,) € o poder de freamento determinado experimentalmente para o ion Z,

€ S (vl,Zl') ¢ o poder de freamento correspondente de um dado ion de referéncia com

nimero atébmico Z, (geralmente fons de hidrogénio ou hélio) com velocidade igual a v;.
O que se observou durante muitos anos ¢ que os valores de ami . » para ions de

Z, >3 velozes (v, >v,), excedem os valores de Z, . Essa diferenga é mostrada na figura

2.14, em funcao da energia por unidade de massa atomica dos ions. Além disso, a carga
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efetiva medida experimentalmente apresenta dependéncias com os numeros atdmicos do

alvo e do projétil diferentes das apresentadas pelas cargas de equilibrio.

*
qsaida B Z1

E (MeV/uma)

Figura 2.14 — Diferencas entre a carga média de ions emergindo de solidos 5

0.1

100

saida
(dada por um ajuste empirico desenvolvido por Schiwietz e Grande) e a carga efetiva

Z, (calculada por (2.29)), para ions de CI, Br, I e U, em alvos de C, como fun¢do da

energia por unidade de massa.

O conceito de carga efetiva provou ser um parametro bastante 1til na condensagao
de um grande volume de dados experimentais [42], particularmente para os ions

pesados e velozes em questdo ( Z, >3, v, > v, ), fornecendo também um esquema pratico

e simples, de forma que seu uso se generalizou na literatura sobre perda de energia de
ions carregando elétrons ligados. Entretanto, a relagdo (2.29) se baseia na propriedade,
oriunda da teoria de perturbagdo, de que o poder de freamento de um ion nu é
proporcional ao quadrado de seu nimero atémico (ou sua carga). Como foi apresentado
neste capitulo, a validade da teoria de perturbagdo (e, conseqiientemente, da relagdo

(2.29)) se restringe ao intervalo de velocidades onde Z,e” / hv, <<1. Fora desse regime,

varias corregdes sdo necessarias, como exemplificado nas sec¢des anteriores. Dessa
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forma, o conceito fisico de carga efetiva obtido através da propriedade de
escalonamento S oc Z} pode causar certa confusdo, como observaram recentemente

alguns autores [93, 142].

Além disso, varias abordagens foram desenvolvidas ao longo dos anos para calcular
a perda de energia de ions velozes em soélidos, as quais usam diferentes suposicdes
sobre o estado de carga dos ions. Alguns desses modelos usam valores de carga dos ions
muito similares aos valores obtidos pelo ajuste de cargas efetivas, enquanto outros sdo
baseados nas cargas de equilibrio dos ions medidas apds eles emergirem do alvo.
Embora existam evidéncias significativas de que a carga efetiva ndo representa o estado
de carga de ions se movendo no interior de s6lidos [143], na pratica pode-se observar
que ainda existe alguma confusdo sobre o assunto, e também que o emprego de ajustes
de cargas efetivas, amplamente usados em programas de computador [42, 57], ¢
algumas vezes tomado como se representasse os valores de carga do ion no interior do
alvo.

Através de seu modelo ndo-linear (ndo-perturbativo), a ser descrito no capitulo 4,
Lifschitz e Arista conseguiram obter uma relagao entre a carga dos ions e seu poder de
freamento que ¢ independente do “ansatz” da carga efetiva (2.29), obtendo fortes

evidéncias [142] de que a carga dos ions no interior do solido ¢ razoavelmente bem

representada pela carga emergente dos ions, 5;:1 ao contrario do predito pela

saida
teoria B-G.
Em seu trabalho, os autores avaliaram a relagdo entre os poderes de freamento ¢ os

estados de carga de fons com 1< Z <92 e energias de 1, 2, 5 ¢ 10 MeV/uma, incidindo
sobre alvos de C amorfo. A carga dos ions no interior dos solidos foi representada pelos
valores de amida dados pelos ajustes feitos sobre dados experimentais por Nikolaev e

Dmitriev [144, 145] e por Schiwietz e Grande [146]. A partir desses resultados, os

autores calcularam as razodes entre os poderes de freamento dos ions e de prétons nas

mesmas velocidades, S(Z,,v,)/S(L,v,). Essas razdes foram entdo utilizadas para a

obtencdo de valores tedricos para a carga efetiva , de acordo com
. 112 . N

Z = [S (Z,.w)/S (L, ):' . Os resultados desse procedimento estdo nas figuras 2.15 e

2.16.
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Na figura 2.15, sao apresentados os calculos para velocidades fixas correspondendo
al, 2 e5 MeV/uma. As duas curvas indicadas pela letra A sdo os valores de gmm

dados pelos ajustes de Nikolaev e Dmitriev e de Schiwietz e Grande, enquanto que as
duas curvas indicadas pela letra B sdo as “cargas efetivas” correspondentes, calculadas
para cada caso. Os circulos representam os valores empiricos de cargas efetivas
determinados a partir de medidas de perdas de energia [147, 148]. Um acordo muito
bom ¢ observado entre esses valores empiricos e as cargas efetivas calculadas pelo
método proposto por Lifschitz e Arista, para quase todos os casos (exceto discrepancias
para os ions mais pesados no caso (a) da figura). Também, pode-se observar que as

curvas A e B sempre comegam a divergir para Z, >20. Essa ¢ a regido de Z; onde as

. - * ~ . , .
diferengas entre ¢ ., € Z, sdo importantes. Além disso, como pode ser observado na

figura 2.14, o intervalo de energias mais adequado para se observar essas diferencas € o

delimitado pela presente analise. Os resultados para 1 MeV/uma mostram as maiores
diferengas entre os valores de ¢, usados como “input” e os valores obtidos de Z;

correspondentes. [sso mostra a sensibilidade dos célculos em relagdo aos valores de

carga usados como “input”.
Os autores ainda salientam que, se valores de ¢, similares a defini¢do (2.29)

tivessem sido usados como “input” (o que se verifica em varios outros trabalhos), os
resultados da andlise forneceriam curvas bem inferiores as curvas B da figura, em total

discrepancia com os resultados experimentais. Assim, a possibilidade de se assumir que
os valores da carga dos fons no interior de solidos sejam aproximados por Z, é excluida

por esses calculos ndo-lineares.
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Figura 2.15 — Curvas A: cargas médias dos ions, usadas como valores de input nos
calculos de [142], de acordo com os ajustes de Nikolaev e Dmitriev (ND) e de Schiwietz
e Grande (SG) (mostradas com linhas finas tracejadas e continuas, respectivamente).
Curvas B: valores teoricos de “carga efetiva” deduzidos a partir dos cdlculos ndo-

lineares para os poderes de freamento e do uso dos valores de carga média dados por
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ND e SG (mostrados com linhas mais espessas tracejadas e continuas,
respectivamente). Os circulos representam valores empiricos de carga efetiva obtidos a
partir de medidas de perda de energia. Os resultados para energias de 1, 2 e 5

MeV/uma sdo mostrados separadamente nos grdficos (a), (b) e (c), respectivamente.

Na figura 2.16, ¢ apresentado um conjunto de dados representando varios célculos,
para todos os valores de Z), e para a regido de energias entre 1 ¢ 10 MeV/uma, estando
esses calculos representados pelos diferentes simbolos. Nessa mesma figura, todos
valores calculados do poder de freamento foram reunidos e estdo representados na
forma de cargas efetivas (conforme (2.29)). Além disso, todas as velocidades foram re-

escalonadas de acordo com a prescri¢do de Thomas—Fermi [149], na forma v, / le/ LA

curva cheia, na figura 2.16, representa a formula de ajuste de dados amplamente usada

zZ, =2 (1 —exp (%B . (2.30)

1

na literatura:

Em compilagdes de dados experimentais, feitas anteriormente [42], foi mostrado que
essa formula representa um grande conjunto de dados, com um erro maximo de 10%,
para v; > 3 unidades atomicas. Portanto, a figura mostra de maneira conclusiva o
escalonamento dos resultados tedricos de Lifschitz e Arista, assim como um acordo
muito bom com o grande conjunto de resultados experimentais representados pela curva
de ajuste (2.30).

E importante enfatizar que o trabalho de Lifschitz e Arista [142], considerando

q=4q,,.,, mostrou que, na verdade, ndo ha uma contradi¢do entre os valores de ¢, €

* . ~ r ~ M
Z, , mas sim uma correlagdo entre ambos, a qual emerge do célculo ndo-perturbativo do

poder de freamento, ndo podendo ter sido observada anteriormente porque modelos
perturbativos foram empregados. As discrepancias anteriormente apontadas na literatura
entre a carga média do feixe emergente e a carga efetiva, supostamente paradoxais, na
verdade sdo resultado de uma conceituacdo incorreta. Elas sdo apenas uma

conseqiiéncia de a analise dos dados experimentais de poderes de freamento ter sido

feita no &mbito da teoria de perturbagdo e da suposigdo que os valores de Z, extraidos
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dessa forma representavam bem o estado de carga dos fons, ou seja, g = Z, , ao invés de
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Figura 2.16 — Representag¢do conjunta de todos os valores de “carga efetiva” obtidos

teoricamente em [142], para ions incidentes com 1< 7Z <92 e com energias de 1, 2, 5

e 10 MeV/uma, como fungdo do pardametro v, / Z*. Os valores calculados sdo

representados pelos varios simbolos (um para cada energia), enquanto a curva
representa a funcdo de ajuste universal de Ziegler et al. [42] para valores empiricos de

cargas efetivas, correspondendo a um grande numero de medidas para varios casos.

Para ilustrar os efeitos da confus@o conceitual acerca do estado de carga dos ions, os
diferentes modelos de carga do ion ¢ atualmente existentes na literatura sdo
apresentados na figura 2.17. Os valores de gyp € gsc representam a ionizagdo de

equilibrio de ions emergindo de sélidos [144-146]; Z, . representa a formula (2.30);
qzie-Ge4 Tepresenta os valores de carga assumidos em varios programas de computador,
como o SRIM [57] e o GEANT [150], e ¢ representa os valores assumidos na teoria
binaria da perda de energia [40].

Como se verifica na figura 2.17, ha uma discrepancia grande entre os valores de

carga C_I usados na abordagem ndo-linear de Arista e Lifschitz [142] e os valores
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freqlientemente usados nos programas de computador disponiveis para o calculo de
poderes de freamento (SRIM [57], GEANT [150]), ou seja Emida > Z, . Mesmo assim, 0s

resultados para o escalonamento dos poderes de freamento nas duas abordagens estdo
em bom acordo, como mostrou a figura 2.16. Esse resultado, que a principio pode
parecer inconsistente, ¢ explicado pelo fato de que a maneira como os poderes de
freamento s3o tratados em cada analise ¢ diferente. Na analise ZBL (subjacente ao
programa SRIM), baseada numa teoria perturbativa, os poderes de freamento calculados
sdo maiores que os obtidos pela analise ndo-perturbativa. Porém, como a carga média
empregada ¢ menor que a do caso ndo-perturbativo, ocorre uma compensagao, de forma

que os valores de carga efetiva final concordam entre si e com a formula (2.30).

E/A=1 MeV/u

Charge

&

:
Figura 2.17 — Diferentes modelos para a carga de um ion atualmente usados na

literatura: qsc e gnp representam o valor de carga de equilibrio dos ions ao emergir de

*

um solido [144-146]; Z,, representa a carga efetiva dada pela funcdo de ajuste

*

Betz

Zp =2, [l—exp(—O, 92v, /77 )J, qzie-GE4 Yepresenta os valores de carga assumidos

nos programa SRIM [57] e GEANT [150] e g, representa os valores utilizados nos

calculos da teoria binaria da perda de energia [40].



CAPITULO 3

TECNICAS EXPERIMENTAIS

3.1 Introducao

O conhecimento do processo de interacdo de ions energéticos com a matéria
(descrito no capitulo 1) permitiu o desenvolvimento da tecnologia dedicada a
modificagdo e analise de materiais por feixes de ions. Como foi mencionado, a energia
transferida por particulas incidentes (implantadas ou irradiadas) pode alterar
profundamente as propriedades elétricas, mecénicas e Opticas dos materiais. J& na
analise de materiais, um feixe de ions ¢ utilizado para a obtencdo de perfis de
concentragdo de elementos em fungdo da sua profundidade na amostra, por exemplo.

Existem varias técnicas disponiveis relacionadas com a interagdo de ions com a
matéria; serdo abordadas apenas aquelas que estdo diretamente relacionadas com este
trabalho, a saber: Implantacdo I6nica, Retroespalhamento Rutherford e

Canalizacio.
3.2 Implantacao ionica

A técnica de Implantagdo Io6nica permite introduzir, em principio, qualquer
elemento quimico em uma amostra, de forma razoavelmente uniforme, alterando assim
as propriedades mecanicas, elétricas e/ou magnéticas da matriz. Uma de suas principais
vantagens ¢ a reprodutibilidade controlada de parametros, como a concentragdo
absoluta de atomos implantados e¢ a uniformidade de distribuicdo dos mesmos através
da amostra. Além disso, o processo ocorre de maneira limpa (sem a interferéncia ou

exposi¢ao a outros materiais) e pura (através da sele¢@o de isotopos) [151].
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Como os ions sdo acelerados e langados para dentro do material, as interagdes nao
ocorrem por um processo de equilibrio termodindmico. Uma conseqii€ncia direta disso
¢ que a solubilidade sélida da impureza implantada na matriz pode ser excedida. Assim,
a implantacdo controlada fornece um meio de producio de ligas metaestaveis em
regides proximas a superficie, de concentracdo graduada, sem introduzir uma interface
abrupta em relagao a matriz, como acontece no caso de um filme depositado.

Através da implantagdo ionica, pode-se também modificar a composicdo e a
estrutura da superficie de varios compostos metalicos a temperatura ambiente, sem
afetar a maior parte do material, o que nao se pode fazer através de outras técnicas.

Entretanto, existem algumas limitacdes praticas a essa técnica, como, por exemplo:
a penetracdo dos ions implantados €, no maximo, da ordem de poucos micrometros; o
custo do equipamento envolvido ¢ relativamente alto comparado com outras técnicas
metalirgicas; ndo ¢ recomendavel aplicar-se em amostras que tenham superficies
irregulares, a fim de evitar a introdu¢do de diferencas sistematicas entre os
comprimentos dos caminhos percorridos pelos ions incidentes em diferentes pontos de
sua superficie.

No presente trabalho, a técnica de implantacdo ionica foi utilizada para amorfizar
amostras de Si cristalino, através do bombardeamento das mesmas com feixes de ions
de Ar . E também para produzir uma camada implantada estreita, de profundidade
conhecida, pelo bombardeamento controlado das amostras amorfizadas com feixes de

ions de Bi.

3.2.1 Distribuicao espacial de ions implantados

O processo de implantagdo ionica geralmente envolve um grande ntimero de
particulas que, ao penetrarem no material, passam a sofrer uma série de colisdes
sucessivas com parametros de impacto variaveis. Devido a natureza estatistica do
processo, a distribuicdo final dos ions implantados em func¢do de sua profundidade -

chamada de perfil de concentracio - tem a forma gaussiana ilustrada na figura 3.1.
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Feixe de [ons
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Concentragio
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Rp  Profundidade

Figura 3.1 — [lustracdo do processo de implantac¢do ionica, mostrando os caminhos

percorridos pelos ions no interior do alvo (esquerda) e a sua distribuicdo final

(gaussiana) do numero de ions em fungdo da profundidade de penetracado (direita).

Sendo x; a profundidade, tomada a partir da normal a superficie do alvo, atingida

pelo i-ésimo ion implantado, ¢ supondo que Q ions sejam implantados, podemos

caracterizar o perfil de implantacdo pelos seguintes parametros, ou momentos de

distribuigdo :
Alcance Projetado : R
Desvio Padrao : AR

0
Assimetria ou Skewness : Y= Z( .

0
Achatamento ou Kurtosis : B = Z( _

3.1)

A previsdo teorica dos parametros que caracterizam um perfil de implantacdo pode

ser efetuada a partir de calculos analiticos, resolvendo-se a equacdo de transporte

correspondente, por exemplo, através do programa SRIM [57]. Com esse programa
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também se pode obter a previsdo do perfil de implantacdo e seus pardmetros por
intermédio de simula¢des via método de Monte-Carlo.

De acordo com a teoria classica de Lindhard, Scharff e Schiot (LSS) [24], a
distribuicdo dos ions implantados, em geral, assume uma forma gaussiana (figura 3.1).
Para o caso de um perfil gaussiano, y =0 e 3 = 3, de forma que os parametros basicos de
implantagdo se restringem ao alcance R, e ao desvio padrdo AR,. Com isso, o perfil de

concentragdo se caracteriza pela expressao :

2

()= =
c(x)=———exp| — ,
JazpAR, |\ VAR,

(3.2)

onde ® ¢ a fluéncia ou dose implantada em unidades de ions/cm®, p a densidade
atdmica da matriz em g/cm’ e x a distincia medida ao longo do eixo incidente no alvo
em A, mesma unidade de AR,. A concentracdo ¢, entdo, dada em porcentagem atomica
(at.%). Conhecido o perfil de implantagdo, & possivel estimar uma concentragao de pico
¢p, centrada na profundidade R, :
)
c,(at.%)=4x 107 ——. 3.3)
pPAR

P
3.3 Espectrometria de retroespalhamento Rutherford (RBS)

E razoavel considerar que a historia da técnica de retroespalhamento Rutherford
comegou por volta de 1911, quando o experimento de Geiger ¢ Marsden (citado no
capitulo 1) sobre retroespalhamento de particulas o confirmou a validade do modelo do
atomo proposto por seu chefe Ernest Rutherford. E € justamente por isso que se batizou
a técnica com este nome.

Através dela, se pode identificar impurezas e caracterizar sua distribuicdo em
profundidade dentro de amostras, determinar espessura de filmes, determinar perfis de
difusdo, medir a perda de energia de ions em determinado material, entre outras
aplicacdes. Em todas elas, ¢ necessario que os ions do feixe sejam mais leves (tenham
menor nimero atdmico) que os atomos componentes da amostra, para que haja o

retroespalhamento preferencialmente a ejegdo de d&tomos da amostra. Também € preciso
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que os atomos de impurezas ou difundentes, presentes na amostra, sejam mais pesados
(tenham maior nimero atdmico) que os da matriz. Satisfeitas essas condigdes, essa
técnica ¢ altamente recomendada, uma vez que esta definitivamente estabelecida como
um dos métodos de analise por feixe de ions mais versateis, direto e quantitativamente
preciso.

Neste trabalho, a técnica de RBS (Rutherford BackScattering) foi utilizada para
medir a profundidade das distribuicdes de ions de Bi implantados em alvos de Si

amorfo e para medir a perda de energia de ions de Be, B e O em alvos de Si amorfo.

3.3.1 Principio da técnica

A idéia conceitual dessa técnica ¢ simples. Supondo que um feixe de particulas
monoenergético e colimado incida sobre uma amostra alvo, a probabilidade de que
ocorra um evento de colis@o frontal de particulas do feixe com os atomos da amostra é
muito baixa, devido a reduzida dimensao dos nucleos atomicos. Por exemplo, no caso
de um alvo suficientemente fino, quase todas as particulas incidentes o atravessariam
com perda minima de energia. J4 para as poucas particulas que interagem com os
atomos do alvo, observam-se grandes mudancas em sua dire¢ao e energia (figura 3.2a).
Por outro lado, para um alvo espesso, as particulas que saem do material sdo somente
aquelas retroespalhadas a angulos maiores do que 90° em relagdo a dire¢do de
incidéncia, pois as demais ficam implantadas no material - figura 3.2b.

Para se ter uma estimativa, menos de 1 a cada 10000 particulas incidentes ¢
retroespalhada; e ainda, dessas, somente uma pequena fragdo ¢ coletada sob a area
definida pelo angulo solido de um detetor e analisada em energia.

A seguir serdo descritos alguns conceitos fisicos fundamentais que regem a técnica

de RBS.
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Figura 3.2 — [lustra¢do representando o processo de retroespalhamento dos ions de um

feixe incidindo em: a) um alvo fino, b) um alvo espesso.

3.3.2 Conceitos fisicos fundamentais

3.3.2.1 Fator cinematico
Quando uma particula de massa M; e energia £y, movendo-se a uma velocidade
constante, colide com outra particula, de massa M>, em repouso, parte da energia da
particula em movimento ¢ transferida a particula em repouso. Dessa forma, o
momentum e a energia do sistema se conservam apos a colisdo. Esse processo nos leva
ao conceito de fator cinematico, e, conseqiientemente, a capacidade de diferenciacdo
de massas.
A figura 3.3 ilustra esquematicamente o arranjo geométrico geralmente utilizado
em RBS, onde 0, e 0, sdo os angulos formados entre o feixe incidente e o
retroespalhado, respectivamente, e a normal da amostra, sendo 6 = w - (0; + 6,) o
angulo entre o feixe incidente e o retroespalhado.
Para que a interacdo entre dois 4&tomos seja corretamente descrita por uma colisdo
elastica de duas particulas isoladas, devemos fixar as seguintes condigoes :
i. a energia inicial do projétil £y deve ser muito maior que a energia
de ligacdo dos 4tomos do material alvo;
ii. ndo deve haver reagdes nucleares, ressonantes ou ndo. Isso impde

um limite superior para a energia do feixe.
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Define-se, entdo, o fator cinematico K como a razdo entre a energia £; do projétil
apos a colisdo e a energia £y do projétil antes da colisdo :

K:%. (3.4)
0

De acordo com os conceitos de conservagdo de momentum e energia [152],

podemos mostrar que K no referencial do laboratorio ¢ dado por :

1 2
M, cos@+(M22 -M} senG)A

K(M,,M,,0)= YRY:
1 2

(3.5)

.3

Ax

¥

R S e

My, Eg

Figura 3.3 — llustragdo mostrando o processo de perda de energia durante a passagem
do ion incidente de massa M, e energia Ey, antes e apos o retroespalhamento pelos
dtomos de massa M), localizados na superficie (direita) e a uma profundidade Ax no

alvo (esquerda).

Na pratica, ¢ conveniente que se produza uma variagdo de energia AE; para um
angulo 0 fixo quando uma amostra contiver dois tipos de atomos distintos, diferindo por
uma quantidade AM entre suas massas. Em termos quantitativos, AE; e AM estdo
relacionados da seguinte forma [153]:

0K
AE, =E, WAM’ (3.6)
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e para M, >> M, tem-se :
M
AE;:E@H}—(n—ef}-—g}Awf. (3.7)
M
2
Essa relacdo nos indica que, para se ter uma melhor resolugdo em massa, ou se
aumenta a energia £y do feixe, ou se usa um projétil de massa M; maior, ou se mede a

grandes angulos 6 de espalhamento.

3.3.2.2 Secio de choque de espalhamento
A probabilidade de ocorréncia de uma colisdo nos leva ao conceito de secao de
choque de espalhamento e a capacidade de analise quantitativa da composicdo

ZZ,e

r

atomica. Ela ¢ calculada supondo um potencial coulombiano V(r) ,onde Z; e

Z, sdo as cargas do projétil e do alvo, respectivamente. Nessas condigdes, a secdo de

choque diferencial, no sistema de referéncia do centro de massa, ¢ definida como [154]:

2

do _ ZZ,e
dQ | 4E_ sen’ (%) ,

onde E., ¢ a energia no sistema de referéncia do centro de massa, e dQ ¢ o diferencial

(3.8)

de angulo soélido do detetor. Ja no sistema de referéncia do laboratorio, temos :

E_{lezezy 4 {\/1—(M1/Mzsen9)2Jrcc)se}2 59)

dQ | 4E | sen'® \/l—(Ml M, senO)Z

onde E ¢ a energia no sistema de referéncia do laboratério, e M; < M.

A partir dessas defini¢cdes, podemos determinar a altura H, proporcional ao niimero
de contagens de um espectro de RBS (figura 3.4), e que depende do nlimero de colisdes
na espessura Ax da amostra, sendo dada por :

H, =0Qc N, Ax, (3.10)
onde Q ¢ o numero de jons incidentes, Q2 ¢ o angulo solido do detetor, N, ¢ a

densidade volumétrica de atomos no alvo e o a secdo de choque diferencial de

espalhamento no referencial do laboratorio. Essa equacdo nos permite, quando Q, G e o
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numero de ions total O forem conhecidos, determinar o nimero de atomos por unidade
de area N, Ax.
Vale a pena salientar que a se¢do de choque de espalhamento ¢é:
i. proporcional ao inverso da energia do projétil ao quadrado , ou
seja, quanto mais alta a energia £, menor serd a se¢do de choque, o

que implica em uma menor eficiéncia no processo;

.. . 2 . . , . , .
ii. proporcional a Z;, o que significa que a técnica ¢ tanto mais
sensivel a detec¢do de um dado elemento no alvo quanto maior for o
numero atdmico dos ions do feixe;

iii. proporcional a Z;, de forma que para um dado fon incidente, a

sensibilidade de detecgdo serd maior para elementos mais pesados.

EO
XE,
! 1 E;
i 1
© (-Ax)
% ) |
i |
) iborda = KE,
< 2
= Y
S .
O ’
H
I
]
{
|
E, KE,
ENERGIA ;

Figura 3.4 — Exemplo de um espectro de RBS tipico de uma substancia monoisotopica,
ilustrando a altura H e a energia correspondente a ions retroespalhados por atomos da

superficie KEy .
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3.3.2.3 Perda de energia e secdo de choque de freamento

O conceito de perda de energia por unidade de comprimento ja foi introduzido no
capitulo 1, através da equacdo (1.2) para o poder de freamento. Com base nela, pode-se
considerar que a profundidade x além da superficie que o ion alcanga ¢ dada como

funcdo de E por :

&(dEY"
x::j; (Zﬁ[) dE . (3.11)

Freqliientemente, ¢ conveniente substituir a func¢ao real dE/dx por uma

aproximacao,
dE dE
—(E) e —(F), (3.12)
dx dx

onde E éum valor de energia entre a energia de uma particula imediatamente antes de
ser espalhada e a energia do feixe incidente £y. A partir dessa aproximagao, a integral
relacionada em (3.11) pode ser resolvida como :

x=Q%—E[§91L. (3.13)

Esse método fornece uma boa estimativa somente para regides proximas a
superficie da amostra, sendo chamado de aproximacio a energia da superficie.

Em outro método, chamado de aproximaciio a energia média, £ & usada como a
média aritmética entre a energia das particulas incidentes ¢ a energia imediatamente

antes de a particula sofrer um espalhamento :

~ (E+EO)'

E=E = .14
5 (3.14)

A aproximagdo a energia média passa a ser uma boa estimativa a profundidades
intermediarias de penetragdo ( maiores que 500 nm).

A perda média de energia de um ion movendo-se em um meio denso nos leva ao
conceito de secdo de choque de freamento, conforme foi definido no capitulo 1
(equagdo 1.7) como:

1 dE
E) =——, 3.15
8( ) N dx ( )
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onde N ¢ a densidade, em niimero de atomos por centimetro cubico, do alvo. Observa-se

que, ao se dividir dE/dx por N, obtém-se uma quantidade independente da densidade

. . . . , 2
atomica do material, onde a unidade convencional para &(£) ¢é [e V.em } Por

atomo

exemplo, valores semi-empiricos de secdes de choque de freamento, tabelados para o
caso de ions de He de 0,4 a 4 MeV em todos os elementos, podem ser encontrados nas

referéncias [30, 155].

3.3.2.4 Escala em profundidade

Imediatamente apods o ion incidente entrar na matéria, sua energia £, de acordo com
(1.2), ¢ inferior a E, e igual a perda de energia através do caminho de entrada. Ao
colidir com os atomos do soélido, as particulas retroespalhadas voltam a perder energia
no caminho de saida. Logo, a energia com que a particula é detectada depende da
profundidade na qual ocorre a colisdo.

Considerando a situagdo da figura 3.3 anterior, vé-se que a projecdo do

deslocamento da particula na sua trajetoria de entrada sera dada por :

-1
x =jE°(d_Ej dE (3.16)
cosO, ‘£ \dx
e na trajetoria de saida :
-1
al =jKE(d—Ej dE . (3.17)
cosO, £ (dx

Se dE/dx assume um valor constante em cada trajetoria, as equacdes (3.16) e (3.17)

se reduzem a :

E=E,——~ [d—EJ : (3.18)
Cos e1 dx entrada
E =KE-—2 (d—EJ . (3.19)
Cos e2 dx saida

Eliminando E de ambas as equagoes, temos :

ke =| & [d_’fj - (d_E) :. (3.20)
cos e1 dx entrada cos 92 dx saida

Chamando de AE a diferenga de energia entre £; ¢ KE, escrevemos :
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=[S]x = Ne]x, (3.21)
onde
[s]=—K [d_Ej oL (d_Ej (3.22)
cos e1 dx entrada cos 92 dx saida
¢ chamado fator de perda de energia ou fator S, e
K 1
€ E—S)tr'aa+—85az'a 323
[ ] cos el entrad. cos 92 de ( )

¢ chamado de fator de secio de choque de freamento ou fator .
Para regides proximas a superficie, a variagdo relativa da energia ao longo da

trajetoria de entrada, ou mesmo de saida, é pequena, portanto :

052 sl
’ _cosel dx )i cos®,\ dx KEO’ '

[80]—

Para grandes distancias percorridas, a aproximacao de superficie ndo ¢ mais valida,

sE)+

oa(KE,) (3.25)

e uma melhor aproximacdo pode ser obtida selecionando-se um valor constante de

dE/dx ou € a alguma energia intermediaria E :

[5]= K (—j —t (d—Ej , (3.26)
COSG Eonrada cos 62 dx Equita
ou:
g|= &(E,,,...)+ e(KE,,, ), 3.27
[ ] COS@I ( Lnrada) COSGZ ( mzda) ( )
— E+E = .
Onde Eentrada = * 0 € Esaida :M

O valor de E, em ambas as equagdes, ¢ desconhecido, mas pode ser estimado de
varias formas. Para estimativas rapidas, pode-se pensar que a perda AE esta subdividida
simetricamente entre o caminho de entrada e o de saida. Assim, £ ¢ aproximadamente
igual a Ey — AE/2. Nesse caso, o método ¢ chamado de aproximacio a energia média

simétrica.
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3.3.2.5 — “Straggling” em energia

Os ions que penetram em um alvo perdem energia através de varias colisdes que
sofrem com os nucleos e os elétrons dos atomos do alvo. Esse processo ¢ sujeito a
flutuacdes estatisticas, de forma que os ions perdem quantidades diferentes de energia
em colisOes distintas, com determinados parametros caracteristicos. Em fun¢ao disso, os
ions de um feixe que incidem sobre um alvo homogéneo exatamente com a mesma
energia (feixe monoenergético), apds atravessarem uma certa espessura x no alvo, ja
ndo terdo mais todos a mesma energia, pois nao sofrerdo exatamente as mesmas
colisdes nem perderdo a mesma energia. Essa flutuagdo estatistica da perda de energia ¢
chamada de “straggling” em energia, e seu efeito estd ilustrado na figura 3.5 para o
caso de um feixe de ions monoenergético incidindo sobre um alvo fino. O “straggling”
influencia as medidas de RBS, limitando a precisdo com a qual a perda de energia e o
alcance de ions em um alvo podem ser determinados. Além disso, a capacidade de
distingdo de massas da técnica também ¢ afetada, exceto para atomos localizados na
superficie do alvo. A razdo para isso é o fato da energia E dos ions antes da colisdo com
um atomo de massa M, no interior do alvo ndo ser mais monoenergética (mesmo que a
energia inicial fosse), de forma que a razdo E|/Ej e, conseqiientemente, a identificagdo
de M,, também se tornam incertas.

O primeiro calculo para o “straggling” em colisdes dos ions com os elétrons do
meio (ou seja, na perda de energia eletronica) foi realizado por Bohr [5], em sua
formulacdo cléssica, ja apresentada no capitulo 1. Ele considera que cada transferéncia
de energia individual ocorre entre um elétron livre estacionario do alvo e um projétil
totalmente ionizado (sem elétrons ligados) de carga Z,e, obtendo dessa forma o seguinte
resultado, conhecido como “straggling” de Bohr:

@, =4n(z¢*) Nz, (3.28)
ohr
onde 7 ¢ a espessura do alvo.

A teoria de Bohr também prevé que o “straggling” ocasiona uma distribui¢io
gaussiana para a energia dos ions que atravessam um alvo. Mas, em muitos casos, 0s
espectros de RBS apresentam a integral da distribuicdo gaussiana, chamada de fung¢ao

€rro.
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erf (x) = (2n0") " [exp[ ~(x*/202) . (3.29)

A relacdo entre as duas distribui¢des esta ilustrada na figura 3.6, para um caso onde

Q? =1/2. Como pode ser visto, a largura total 2 meia altura (FWHM — Full Width Half
Maximum) de uma gaussiana corresponde a regido de 12 a 88% da distribui¢do dada

pela fungdo erro, e os pontos = ) da gaussiana correspondem aos pontos 16 ¢ 84% da

funcdo erro. A FWHM ¢ maior que Q por um fator 2,355.

alvo fino
!
- AX e
feixe feixe monoenergético
transmitido incidente
] '
- AE =
! {
SAE !
|
E, Energia EO Energia

Figura 3.5 — Representagdo do efeito do “straggling” em energia (OAE) para um feixe
monoenergético, de energia inicial Ey, atravessando um filme fino de espessura Ax e

perdendo uma energia AE.

3.3.3 Instrumentacio

No processo de analise por RBS, tipicamente sdo usados detetores de estado solido
de silicio, que produzem um sinal de tensdo analdgico proporcional a energia da
particula detectada - ver figura 3.7. Nessa figura, D ¢ o dispositivo que detecta os ions
retroespalhados, AT ¢ a fonte de alta tensdo, PA ¢ o pré-amplificador, GP ¢ um gerador
de pulsos para a verificagdo da estabilidade do sistema eletronico, A é o amplificador ¢

MCA o analisador multicanal. O MCA tem a funcdo de processar ¢ armazenar a
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informacdo gerada pelo detetor, através da discretizagdo das medidas em intervalos

denominados canais, proporcionais a energia detectada.

08 T T . —_— ;

(a)

o6t + : .

0.2}

w
~N

a..

~/in2

]

{b) 88%,

0.8

0.4

0.2}

Figura 3.6 — Relacdo entre uma distribuicdo gaussiana (letra a) e sua respectiva

fungdo erro (letra b), ambas com Q* =1/2 [152].

O que se obtém ¢ um espectro de contagens em fung@o de canais, os quais estdo
linear e diretamente relacionados a energia das particulas retroespalhadas. Portanto,
conhecendo-se a massa do ion e a energia do feixe incidente, bem como a geometria de
espalhamento, é possivel determinar ndo s6 quais elementos constituem o alvo, mas

também suas correspondentes concentragdes em fungdo da profundidade na matriz.
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D Ile}/ A

AT GP MCA

Figura 3.7 — Diagrama em blocos do sistema analisador de um experimento de RBS,
onde D é o detetor de particulas retroespalhadas, AT ¢ a fonte de alta tensdo, PA é o
pré-amplificador, GP é um gerador de pulsos para a verificacdo da estabilidade do
sistema eletronico, A é o amplificador e MCA o analisador multicanal que armazena
contagens nos seus respectivos canais, seguindo uma relagdo linear com a energia da

particula coletada.

3.4 Canalizac¢ao

Uma analise tedrica sobre o fenomeno de canalizacdo de feixes de ions através de
alvos cristalinos foi feita no capitulo 1. Agora sera discutida a técnica de efetuar
medidas aproveitando-se desse fendmeno, chamada de espectrometria de
retroespalhamento Rutherford (RBS) canalizada ou canalizacido. Entre as varias
aplicacdes dessa técnica [73, 74, 152, 156] estdo a determinagdo da distribuicdo de
defeitos em um cristal, o estudo de camadas epitaxiais, de camadas superficiais ¢
interfaces, localizacdo de defeitos e impurezas, medicdo de danos produzidos por
irradiacdo e medidas de poder de freamento de ions em cristais. Essa tiltima representa a
aplicagdo empregada neste trabalho de tese.

A caracteristica mais marcante de um espectro de RBS canalizado ¢ a forte
diminui¢do do nimero de contagens de particulas retroespalhadas em relagdo a um
espectro de RBS tomado em uma direcdo “aleatoria” (ndo alinhada com quaisquer eixos

do cristal, como se a amostra fosse amorfa). Isso esta ilustrado na figura 3.8, para ions
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de He incidindo sobre uma amostra de Si em duas geometrias, uma canalizada (linha
cheia) e outra aleatoria (linha tracejada).

Outra particularidade do espectro canalizado ¢ a presencga de um pico de superficie,
que caracteriza a canalizagdo axial. A presenca desse pico ¢ devida ao
retroespalhamento do feixe pelas primeiras camadas atomicas (de 5 a 10), onde o fluxo
de particulas do feixe ainda ¢ uniforme.

A diminui¢do do niimero de contagens no espectro canalizado ocorre devido ao
efeito de focalizagdo do feixe dentro do canal (“flux peaking™), o qual faz com que a

probabilidade de uma colisdo de retroespalhamento seja fortemente reduzida. A razio

H, . - o~
Y= 7 entre as alturas do espectro canalizado e do espectro aleatorio na regido

a

proxima a superficie ¢ chamada de razdo minima de contagens ou y . . Para ions de
He canalizados ao longo dos eixos de um cristal de Si, por exemplo, os valores de ..
vio de 2 a4 x 107 . Além da superficie, y,. cresce com o aumento da profundidade de

retroespalhamento, uma vez que, a medida que o feixe penetra no cristal, particulas

canalizadas vao sendo progressivamente desviadas do interior do canal (decanalizacdo).

T . T L T ., T . T
N He (1,2 MeV) = Si
i -
! .. = = = ndo alinhado
: TR o canalizado
100004 ! TS ]
P | ..
w
=
@
o
o
| =4
5] )
(@] 1000 4 IlfUlL‘lﬂ =
100 T T T T ; T T T T T T
0 50 100 150 200 250 300
Canal

Figura 3.8 — Comparacdo dos espectros de RBS obtidos em dire¢do aleatoria (ndo
alinhada) e dire¢do canalizada, ilustrando a diminui¢do do numero de contagens para

o segundo caso (linha inferior). Uma janela de energia é mostrada logo apos o pico de

superficie [46].
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Além da razdo minima de contagens, a canalizagdo também pode ser caracterizada
pelo semi-angulo ‘¥, ,, que corresponde a meia largura a meia altura (HWHM - Half
Width Half Maximum) do valor da razdo y como funcdo do angulo de inclinagdo do
feixe ¥ com relagdo a diregdo de canalizagdo. Um exemplo da determinagdo de ¥, ¢

mostrado, na figura 3.9, para ions de He canalizados ao longo da direcdo axial <100> do

Si. ¥, esta relacionado ao angulo critico de canalizagdo introduzido no capitulo 1,

sendo, portanto, inversamente proporcional a raiz quadrada da energia do feixe. Além

disso, ¥, depende do canal em questdo, uma vez que o angulo critico varia com

~d™* sendo d o espacamento interatdmico ao longo da direcdo de canalizagdo. Para

fons de He com energias da ordem de MeVs canalizados em Si, ', ¢ da ordem de 1°.

‘He™ (760 keV) - Si <100>

1 ' I ' 1 ' I 1 N I ' I
loo=% P~
By 7
] \0 9/ ]
7 i

1 Z
- fo] o -
] \ / (H+H)/2 ]
_. OHO""-\—\_O_,—F"’O/O _
_ h ]

' I ' 1 ' I ' 1 ! ! ! 1
1.5 -1.0 -0.5 0.0 05 1.0 1.5

2

Figura 3.9 — Razdo y, como fungdo do dngulo de inclinagdo Y do feixe em relagdo ao

eixo de canalizagdo e determinagdo do semi-angulo ‘¥, , .
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3.4.1 Arranjo experimental

O arranjo experimental em uma medida de canalizacdo ¢ muito semelhante ao
arranjo utilizado num experimento comum de RBS. A diferenga ¢ que a amostra precisa
ser colocada sobre um gonidmetro para que se possa alinhar os eixos cristalograficos da
mesma com a direcdo de incidéncia do feixe de ions.

Um bom conhecimento da estrutura cristalina da amostra ¢ essencial para que se
proceda o alinhamento de seus eixos com a direcdo de incidéncia do feixe corretamente.
O cristal de Si, que configura o tipo de amostra usada neste trabalho, ¢ uma rede FCC
com pardmetro de rede d = 5,43 A e com uma base formada por dois 4tomos de Si com

deslocamentos d; = %(0,0,0) edy= %(1,1,1) em relagdo aos pontos da rede. Na figura

3.10, a seguir, ¢ apresentada uma célula ctbica da rede do Si. Ja na figura 3.11, estdo
representadas as disposig¢des dos planos atdmicos observados quando se vé o modelo da
figura 3.10 ao longo das trés diregdes axiais principais do Si. O conhecimento desses

planos ¢ de grande utilidade no procedimento de canalizag@o.

Figura 3.10 — Representacdo de uma célula cubica do Si. Cada aresta do cubo tem

5,43 4 de comprimento.
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Plano {110} Plano {110} Plano {110}
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Figura 3.11 — Esquema da orienta¢do dos planos atémicos em torno dos trés eixos

principais do Si: (a) eixo <100>, (b) eixo <I11>, (c) eixo <I110> .

O procedimento de canalizacdo empregado durante este trabalho de tese sera

descrito em detalhes no capitulo 5.



CAPITULO 4

TEORIAS MAIS RECENTES PARA A PERDA DE
ENERGIA ELETRONICA

4.1 — Introducio

Como foi apresentado nos capitulos 1 e 2, as teorias de Bohr, Bethe e Bloch [4, 6, 9]
foram a base fundamental sobre a qual um grande corpo de trabalhos teodricos e
experimentais cresceu, desde os primordios do estudo da perda de energia até os dias de
hoje. Os modelos oriundos dessa base fundamental atingiram um grau de
desenvolvimento bastante significativo, sendo empregados em simulagdes
computacionais para representar os processos de interacdo entre ions e matéria, por
exemplo.

Entretanto, muitos desses trabalhos estdo sujeitos a limitagdes de aplicagdo
(intervalo de velocidades, de pardmetros de impacto,...) € lancam mao de aproximagdes
e correcdes (como as apresentadas no capitulo 2) cuja validade e/ou os detalhes
especificos ainda ndo sdo bem definidos. Isso continua motivando a busca por novas
abordagens, sejam elas também baseadas nas obras de Bohr, Bethe ¢ Bloch ou ndo. A
teoria binaria da perda de energia eletronica desenvolvida por Peter Sigmund e Andreas
Schinner, por exemplo, pode ser considerada uma extensdo da abordagem cléssica de
Bohr ao problema da perda de energia, sendo supostamente aplicavel além dos limites
da teoria de Bohr. J4 a aproximacdo de convolu¢do unitaria (UCA — Unitary
Convolution Approximation), desenvolvida por Gregor Schiwietz e Pedro L. Grande, ¢
uma realizagdo da formula de Bloch em termos do parametro de impacto. E a
abordagem nao-linear de Néstor Arista e Agustin Lifschitz langa mao do modelo de gés

de elétrons para o alvo, porém nao recorre a amplamente utilizada teoria de perturbagao.
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Essas trés teorias que surgiram nos ultimos anos trouxeram novas interpretagoes
para o problema da perda de energia de ions na matéria e permitiram uma reanalise do
grande conjunto de resultados experimentais existente sobre o assunto. Neste capitulo,
as principais caracteristicas de cada teoria serdo apresentadas, bem como exemplos de

comparacao com resultados experimentais e de outras teorias.

4.2 — Teoria binaria para a perda de energia eletronica

A teoria binaria para a perda de energia eletronica foi publicada por Peter Sigmund e
Andreas Schinner, no ano 2000, em trés artigos principais [38, 157, 158], sendo
revisada em 2002 [40]. Ela se baseia na teoria de Bohr, empregando conceitos classicos
e evitando uma abordagem quéantica e o emprego da teoria de perturbacdo. Os autores a
apresentam como uma extensdo da teoria de Bohr, onde sdo incorporados os efeitos de
blindagem, correcdes de camadas, as chamadas corre¢cdes de alta ordem em Z;,
corregOes quanticas e relativisticas para altas velocidades e a excitagdo e ionizagdao do
projétil.

O modelo se caracteriza essencialmente por:

e combinar a blindagem estatica do projétil pelos elétrons ligados a ele
com a blindagem dinamica caracterizada pelo raio adiabatico de Bohr;

e incluir ndo-perturbativamente o efeito Barkas;

e representar as caracteristicas do alvo primariamente por espectros de
forcas de oscilador, obtidos de propriedades oOpticas e fatores de
espalhamento de raios-x, de acordo com o conceito original de Bohr [4] e

com a teoria de Bethe [6].

E a essas caracteristicas ainda se adicionaram:
e correcOes de camadas, dando conta do movimento intrinseco dos elétrons
[158, 159];
e correcdo de Bloch “inversa” [160], estendendo a regido de validade até o
regime quantico [158, 161];

e corregdo relativistica quando v /c? se torna apreciavel;
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e excitacdo e ionizagao do projétil a baixas velocidades [158].

Os autores ainda ressaltam que a teoria ndo recorre a médias sobre um gas de
elétrons inomogéneo, aproximagdo geralmente chamada “de densidade local” ou “de

plasma local” [22], e que o emprego do postulado da carga efetiva [138] € evitado.

4.2.1 — Modelo fisico

O modelo fisico empregado pela teoria ¢ muito semelhante ao de Bohr, como foi
mencionado anteriormente. Porém, no modelo da teoria binaria os elétrons sdo
considerados como estando livres, e ndo ligados harmonicamente aos atomos, como
considerou Bohr. Entretanto, os potenciais de interacdo entre o ion e os elétrons
considerados nas duas teorias sdo diferentes. Enquanto Bohr considerou o potencial
como sendo puramente coulombiano, Sigmund adicionou um termo exponencial ao
potencial de Bohr, o qual emula o efeito de ligacdo dos elétrons aos atomos do alvo,
chamando o potencial tipo Yukawa resultante de potencial efetivo. Dessa forma, a
teoria binaria consegue reproduzir exatamente os resultados da teoria de Bohr,
permitindo (ao contrario do que ocorre na teoria de Bohr) levar em conta a blindagem
estatica do projétil e o movimento intrinseco (orbital) dos elétrons do alvo. Além disso,
uma distingao formal entre colisdes proximas e distantes ndo ¢ empregada, € o uso de
teoria de perturbacdo ¢ evitado. O numero de elétrons por atomo do alvo e suas
respectivas freqiiéncias de ligagdo precisam ser especificados como “input” numérico.

O potencial efetivo considerado na teoria binaria ¢ dado por:

Ze’ r
V. (r)=—""—exp| — |, 4.1
eff ( ) r p( aad ] ( )
onde a,q € o raio adiabatico de Bohr:
a, ="t (4.2)
0

sendo v; a velocidade do projétil e  a freqii€ncia de ressonancia de um elétron ligado

harmonicamente.



Capitulo 4 — Teorias Mais Recentes para a Perda de Energia Fletronica 116

Para avaliar colisdes distantes, a teoria de Bohr usa a aproxima¢ao de momentum da

teoria classica de espalhamento, chegando a (empregando a aproximagdo de pequenos

angulos):
27w b
P (b,v)) =—"5—K, (—] , (4.3)
| Y
para o momentum transferido ao elétron na dire¢do normal ao feixe, e a:
27w , (ob
R (byv)="5—K, [_j ) (4.4)
vl vl

para o momentum transferido na direcdo paralela ao feixe.
Na figura 4.1, ¢ mostrado um esboco da trajetéria de um elétron que sofre uma

colisdo distante no modelo de Bohr. Em vista das diferentes funcdes de Bessel entrando

em P, (b,v,) e F(b,v), a orbita assintotica ¢ eliptica. Os raios dessa orbita sdo dados

por:

2 2
ro= 22 K, [OJ_bJ € h= 22 K, ((D_b} (4.5)

2 2
mevl vl mevl vl
respectivamente. Mas, uma vez que o potencial ¢ harmonico e a drbita ¢ eliptica, pode-
se alternativamente expressar o termo 7, (b,vl), que ¢ a energia transferida na direcao

paralela ao feixe, como uma energia potencial, dada por:

1 2
T, =Emew2[r0(b,vl ) (4.6)
a uma distancia:
2
N (bsvl) = 22162 K, (Cl)_b} 4.7)
m,v, Vi

da origem. Dessa forma, pode-se dizer que o elétron recebeu um momentum angular

dado por:

2 4
L(bov) =1, (b.v) P, (bov) = — A€ O (":_”jK [“v’_”j 4.8)
1 1

mevl
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3]

Figura 4.2 — Orbita de um elétron do alvo excitado segundo a teoria bindria.

Ja para o caso de uma colisdo distante segundo a teoria binaria, a situagdo ¢
mostrada na figura 4.2. Nesse caso, 0 momentum angular transferido ao elétron ¢ dado
por:

G(b,vl)

L(b,v,)=2m,r, (b, vl)vlsenT, 4.9)

onde o parametro assintotico rem(b,v;) precisa ser encontrado através da localizagdo da
trajetdria do elétron no sistema de referéncia do laboratorio. Sigmund mostra [38] que,
no limite de pequenos angulos, o valor do parametro assintotico €:

27’ wb
Tegr (bﬂvl) :—lzKO [V_j, (410)
1

e’l
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o qual coincide com o valor de ry em (4.7). Segundo ele, isso mostra que o
espalhamento classico, em pequenos angulos, pelo potencial coulombiano blindado da
teoria binaria, reproduz os resultados da teoria de Bohr. No entanto, ainda ha uma
diferenca entre os momenta angulares transferidos nas duas teorias, sendo que falta um
termo que contenha a fungdo de Bessel K no resultado binario.

A fim de compensar essa diferenca, Sigmund toma a energia total transferida ao

elétron no modelo de Bohr como sendo:

2 2.2
P +meo‘) o
2m, 2

T(bv)= : (4.11)

ou seja, a soma de um termo cinético mais um termo potencial.
Dessa forma, ele argumenta que um termo potencial deve ser adicionado ao termo
cinético na teoria binaria, para chegar-se a energia total transferida ao elétron. Esse

termo, introduzido ad hoc com a finalidade de ser analogo ao de Bohr, ¢ dado por:

w, (b, vl) = %meofrz

2. (4.12)

Entretanto, a teoria binaria ndo faz distingdo entre colisdes proximas e distantes.
Portanto, o termo potencial em (4.12) deve ser modificado, uma vez que ele representa
apenas colisoes distantes. Para colisdes proximas, a aproximac¢ao de momentum
empregada por Bohr (equivalente a aproximagdo de dipolo) se torna imprecisa. Ao
mesmo tempo, os efeitos de forca de oscilador no modelo de Bohr e do raio de
blindagem na teoria bindria se tornam menos pronunciados, fundindo-se na lei de
Rutherford para pequenos pardmetros de impacto. Enquanto transferéncia de energia
potencial desaparece para b = 0, uma vez que 7.x(0,v;) = 0, esse mesmo pardmetro
assintdtico pode se tornar grande para parametros de impacto intermediarios, de forma
que a transferéncia de energia potencial ¥, acaba excedendo a energia de ionizagao.
Para evitar esse comportamento nado-fisico, Sigmund restringiu a regido de validade do
termo potencial através do “ansatz’:

1 1 1
= —, 4.13
W (o) Wo(bw) U &19

onde U representa a energia de ioniza¢do. Assim, a energia total transferida a um elétron

de acordo com a teoria binaria ¢ dada por:
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T(b,vl) = 2mvfsen2 M+ W(b,vl) para W<U
2 , (4.14)

6(b,v1)+U
—_— para W >U

T(b,v,) =2mv sen’

fornecendo uma fun¢ao de perda de energia suave para todos parametros de impacto e
velocidades, reproduzindo os resultados de Bohr para colisdes distantes e se
aproximando do espalhamento coulombiano livre de uma forma fisicamente razoavel.

Em termos de calculo, na teoria binaria se avalia numericamente integrais classicas
de espalhamento para o potencial da equagdo (4.1) (modificado para conter o efeito de
blindagem, como sera apresentado adiante) em parametros de impacto arbitrarios. Isso
preserva o limite perturbacional, e, fora desse limite, transferéncias de energia cinética e
potencial sao determinadas com base no angulo de espalhamento no referencial do
centro de massa e em .y determinado ndo-perturbativamente.

Na teoria de Bohr, a cada elétron do alvo ¢é associada uma freqiiéncia de ressonancia
o;. Ja na teoria binaria, emprega-se um espectro de freqiiéncias arbitrario, caracterizado
por Zf; elétrons com freqiiéncias de ressondncia ;. Na pratica, os indices j denotam as
camadas ou subcamadas principais do atomo alvo, porém Zf; geralmente ndo ¢ um
numero inteiro. Pode-se entdo determinar a se¢do de choque de freamento S; por elétron

do alvo, na j-ésima camada ou subcamada, pela integracao:
S, = |, T,(b)2mbdb, (4.15)
e a secdo de choque de freamento S por atomo do alvo é entdo encontrada por:

S=7,21.S,, (4.16)

onde as variaveis f; sdo as forcas de oscilador de dipolo, normalizadas de acordo com

2 /=1

4.2.2 — Blindagem do projétil

A blindagem estatica do projétil ¢ caracterizada na teoria bindria pela modificacao

do potencial da equagdo (4.1), de forma que o potencial de interagdo passe a ser [93]:
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V(r) =— qlrez — (Zl _rql)e exp(—aL], 4.17)

onde ¢, ¢ a carga do projétil, (Z; — q) é o nimero de elétrons que ele carrega ligados a
si e ay, € o raio de blindagem. Tal fungdo foi proposta originariamente na referéncia
[51], para descrever o freamento de ions parcialmente blindados na aproximagdo de
Born.

O raio de blindagem, dependente da carga do ion, é tomado como:
q
a,. = Ay [1 _?j ’ (418)

onde a,. =0,8853q, / Z)* ¢é o raio de blindagem de Thomas-Fermi para um tomo do

projétil neutro e x ¢ um coeficiente numérico na maioria das vezes tomado como igual a
1. Esse raio de blindagem se baseia no modelo de Thomas-Fermi-Amaldi para ions
positivos, sendo diferente do adotado na referéncia [51].

O efeito combinado da ligagdo harmonica com a blindagem estatica ¢ emulado na

teoria binaria pelo potencial efetivo:

2 7 — 2
Veff(r):—qle exp _ —Mexp(—zj, (4.19)
‘ r a, r a
onde:
1 1 1
- 4 4.20
R (420

Argumentos intuitivos a favor desse “ansatz” foram apresentados em [162], ¢ em
[38] foi demonstrado que a teoria de espalhamento binario aplicada a equagdo (4.19)
reproduz rigorosamente o comportamento para colisoes distantes previsto pela teoria de

Bohr, permitindo uma blindagem do projétil dada pela equacao (4.17).

4.2.3 — Correcoes de camadas

As corregoes de camadas, como apresentado no capitulo 2, podem ser entendidas
como corre¢gdes que ddo conta do movimento intrinseco dos elétrons no alvo. Uma
avaliacdo das corre¢des de camadas dentro do modelo de Bohr foi apresentada por

Sigmund na referéncia [159]. La foi demonstrado que essa corregdo ¢ fortemente
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dominada por contribui¢cdes de colisdes proximas. Na teoria binaria, para elétrons do
alvo estacionarios, o problema do freamento eletronico foi reduzido ao espalhamento
binario, o qual pode ser visto a partir de um sistema de referéncia se movendo com o
elétron do alvo. Portanto, incorporar o movimento intrinseco dos elétrons do alvo pode
ser considerado equivalente a incorporar um alargamento Doppler, e meramente
envolver uma transformacdo de coordenadas apropriada. Tal transformacao, valida para
todas as velocidades nao-relativisticas, foi calculada em [163], sendo dada por:

S (v)= W(f;fesoj(El—Ee) , (4.21)

v ‘V] —Ve

J
onde S, € a se¢do de choque de freamento para um elétron do alvo estacionario, <>/
indica uma média sobre as velocidades v, dos elétrons na j-ésima camada ou subcamada

e v e v. sdo os vetores velocidade do projétil e do elétron, respectivamente.
4.2.4 — Correcio quantica

Uma transi¢do ndo-abrupta para o regime quantico ¢ fornecida pela formula de
Bloch, previamente apresentada na equacdo (2.2) do capitulo 2. Ela pode ser

rearranjada, assumindo a forma:

2 4 3 2 2
Sj=4“Z' Z;e In Cm;vl 22 gyl 1424 (4.22)
mv, Zeo, hv, hv,

onde o primeiro termo entre colchetes representa o logaritmo de Bohr com C = 1,1229
(constante de Euler) e os dois ultimos termos representam a corre¢do de Bloch “inversa”
[160, 161], a qual, quando combinada as predi¢gdes da teoria binaria, estende a validade
dessa ultima até o regime de Bethe para o poder de freamento.

A correcdo de Bloch “inversa” foi empregada com sucesso para calcular poderes de
freamento fora do regime classico [161, 164], mas problemas aparecem para
velocidades do projétil mais baixas, onde essa correg¢do deveria ser insignificante. Ainda
que a secdo de choque de freamento proveniente da teoria binaria seja positiva, e a

correcdo de Bloch “inversa” seja finita, se aproximando de zero quando v, - 0, a soma

de ambas se torna negativa para um certo valor de velocidade nao-nulo. Esse problema
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esta relacionado ao fato de o logaritmo de Bethe se tornar negativo para baixas
velocidades do projétil.

A fim de contornar o problema, uma correcdo “inversa” alternativa foi
desenvolvida, com base na aproximacdo de Lindhard e Serensen para a féormula de

Bloch [165]. Essa corregao ¢ dada por:

27 o 2m v ho .
§, = TALE 1ol 4 i /ho,

M0 B\/1+(eyZ1vO/v1 )2

: (4.23)

onde y=0,5771 ¢ B=0,88.
E importante notar que essa tltima equagio ndo ¢ adequada para o calculo de se¢des
de choque de freamento, sendo sua Unica func¢do calcular a corre¢do de Bloch “inversa”

no regime de baixas velocidades, que € pequena.

4.2.5 — Excitaciio e ionizacio do projétil

Em termos gerais, a excitag@o e ionizagdo do projétil podem ser tratadas invertendo-
se os papéis do alvo e do projétil [93], mas isso gera algumas questdes ¢ problemas.
Primeiro, os 4&tomos projéteis carregam uma carga, € nao necessariamente estdo em seus
estados fundamentais. Ambas as caracteristicas afetam o espectro de excitagdo. Duas
tentativas de estimar a incerteza associada a esse efeito foram feitas:

e em uma, o numero de elétrons em cada camada ¢é reduzido por um fator
comum q1/Z;;

e na outra, os estados do projétil sdo preenchidos a partir dos niveis mais
baixos.

Em ambos os casos, desvios nas freqiiéncias de excitagdo foram ignorados. Isso
tende a superestimar o poder de freamento obtido. A segunda alternativa levou a
poderes de freamento menores que os obtidos a partir da primeira, devido a um peso
maior das freqiiéncias de oscilagao mais altas. Em geral, a primeira abordagem ¢ usada
nos calculos da teoria binaria, de forma que se pode considerar que seus resultados para
a contribui¢do devida a excita¢do e ionizacao do projétil sejam como limites superiores

para um dado estado de carga.
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A excitacdo do projétil ¢ calculada através da “formula magica” de Lindhard [24]
para o espalhamento classico por um potencial coulombiano blindado, aplicada ao
potencial efetivo (4.19) para g; = 0. Como na obteng@o dessa féormula ndo ¢ feita
nenhuma distingdo entre interacdes repulsivas e atrativas, o efeito Barkas nao entra no
tratamento da excitagao do projétil da teoria binaria. Sigmund justifica, entretanto, que:

e a excitacdo do projétil € uma contribuicdo de pequena importancia na
maior parte da regido de interesse;

e o efeito Barkas ¢ bem menos pronunciado na teoria ndo-perturbativa [38]
do que na teoria perturbativa [162];

e 0s erros cometidos ao ignorar a influéncia do efeito Barkas e adotar a
primeira alternativa para estimar o estado de carga do projétil vio em

diregdes opostas, de forma que devem se compensar até certo grau.

4.2.6 — Efeito Barkas

De acordo com Sigmund, uma estimativa do efeito Barkas é inerente a teoria
binaria. Essa estimativa é considerada como tendo boa precisdo, com base em
comparagdes com as predicdes de Bohr [38] para colisdes distantes e com dados
experimentais para poderes de freamento de antiprotons [161].

Para uma carga puntual penetrando em um alvo, o efeito Barkas pode ser visto tanto
como um desvio em Z; da teoria de perturbacdo de primeira ordem [112] ou como um
desvio do espalhamento coulombiano livre governado pela freqiiéncia de ligagdo ®
[106]. Enquanto a primeira abordagem se restringe a predi¢des baseadas na contribuigéo
de colisdes distantes, tal restricdo ndo aparece na segunda abordagem, como
apresentado no capitulo 2. O emprego da teoria binaria concorda com a segunda
abordagem, porém ndo ¢ possivel isolar essa contribuicdo no calculo. Entretanto, ela
pode ser obtida através da diferenca entre o célculo para os poderes de freamento de um
ion positivo e seu respectivo anti-ion, considerando-se apenas a regido onde ndo ha
elétrons ligados ao projétil positivo.

A teoria binaria ainda apresenta uma correcdo relativistica, a qual ndo sera

comentada por estar fora da regido de interesse deste trabalho de tese.
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4.2.7 — Exemplos de resultados obtidos com a teoria binaria

Sigmund alega que a teoria bindria tem sido empregada com consideravel sucesso

para quantificar o poder de freamento de fons com 1< Z <18, e também antiprotons
(Z,=-1), com energias variando em até seis ordens de grandeza, de 1 keV/uma a 1

GeV/uma, para alvos de diversos materiais [39, 40, 161].

Nas figuras 4.3 e 4.4, sdo mostrados resultados experimentais [133] e os calculos da
teoria binaria [161] para o poder de freamento de antiprotons em Si e Au,
respectivamente. Enquanto um o6timo acordo ¢ observado para o caso do Si, onde a
escolha do ntimero de subcamadas eletronicas nas quais o alvo serd divido (para ser
representado por conjuntos de forcas de oscilador e freqiiéncias de oscilagdo
correspondentes) ndo afeta muito os resultados, para o caso do Au o acordo com os
dados experimentais ndo ¢ bom para a maioria das energias medidas e a escolha do
numero de subcamadas eletronicas modifica substancialmente os resultados.

Ja para o caso de ions positivos, as figuras 4.5 e 4.6 ilustram os resultados da teoria
binaria frente aos resultados obtidos experimentalmente. Na figura 4.5, sdo mostrados
os resultados para o poder de freamento de ions de O (Z; = 8) penetrando num alvo de
Si amorfo, enquanto que na figura 4.6 sdo mostrados os resultados para o poder de
freamento de ions de B (Z; = 5) penetrando num alvo de Si amorfo. O acordo com os
dados experimentais em geral parece bom, exceto por diferencas nas regioes de energia
um pouco abaixo e um pouco acima do maximo do poder de freamento.

Por fim, ¢ interessante mostrar os resultados calculados por Sigmund, com base na
teoria bindria, para o efeito Barkas [166]. Como foi mencionado, para se isolar essa
contribuicdo no esquema da teoria binaria ¢ necessario comparar o poder de freamento
de um ion e seu respectivo “anti-ion” no mesmo intervalo de velocidades. Isso foi feito
para varios ions e alvos, sendo mostrados na figura 4.7 os resultados para ions de H, Li
e Ar, totalmente desprovidos de elétrons ligados, e seus respectivos “anti-ions”,

incidindo em um alvo de Si.
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Figura 4.3 — Poder de freamento de antiprotons em Si. Os simbolos sdo os resultados
experimentais apresentados na referéncia [131] e as curvas cheia e tracejada sdo os
calculos da teoria binaria, onde o alvo foi representado por cinco e trés subcamadas

(cinco e trés conjuntos de forcas de oscilador e freqgiiéncias de oscilagdo),

respectivamente [161].
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Figura 4.4 — Poder de freamento de antiprotons em Au. Os simbolos sdo os resultados
experimentais apresentados na referéncia [131]; as curvas cheia e trago-ponto sdo os
calculos da teoria bindria, onde o alvo foi representado por sete e seis subcamadas
(sete e seis conjuntos de forcas de oscilador e freqiiéncias de oscilagdo),
respectivamente [161]. A curva pontilhada representa os cdlculos do modelo de

oscilador harménico quantico, conforme detalhado na referéncia [131].
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Figura 4.5 — Poder de freamento de ions de O em alvos de Si amorfo. Os simbolos
representam varias medidas experimentais reunidas em uma versdo antiga do banco de

dados da referéncia [167], e a curva cheia representa os cdlculos da teoria bindria

[40].
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Figura 4.6 — Poder de freamento de ions de B em alvos de Si amorfo. Os simbolos
representam vdrias medidas experimentais reunidas em uma versdo antiga do banco de
dados da referéncia [167], e as curvas tracejada e cheia representam os calculos da
teoria bindaria, onde o alvo foi representado por cinco e trés subcamadas (cinco e trés

conjuntos de forcas de oscilador e freqiiéncias de oscilagdo), respectivamente [40)].
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Na figura 4.7, os resultados para o niimero de freamento L sdo representados em

funcdo do parametro adimensional de Bohr, &= As curvas denominadas

m
|Zleoa

“ratio” representam a chamada “razdo Barkas” L./L_ entre o nimero de freamento para

o ion L e o numero de freamento para o respectivo “anti-ion”, L_, dando uma idéia da
magnitude e do comportamento do efeito Barkas.

Dentre as conclusoes tiradas do trabalho, Sigmund alega que as suas “razdes
Barkas” sdo uma fun¢do unicamente da variavel de Bohr &, sendo insensitivas a
variacdo de Z;, como pode ser observado na figura 4.7. Ele ainda argumenta que, para
casos em que os projéteis positivos carreguem elétrons, o efeito Barkas devera diminuir,

uma vez que L; diminuira.
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Figura 4.7 — Numeros de freamento L+ e L_ e razoes L./L_ para ions e “anti-ions” de

H, Li e Ar incidindo em um alvo de Si. Na legenda, Ar, Li e H denotam os ions Ar“”,

L’ e H', enquanto Ar~, Li~, e H ™ representam Ar'®", Li* e H™ [166].
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4.3 — Abordagem nao-linear “TCS-EFSR” para a perda de energia

em um gas de elétrons

De 1998 a 2002, Agustin Lifschitz e Néstor Arista trabalharam no desenvolvimento
de uma abordagem nao-linear e autoconsistente para o calculo da perda de energia de
ions sobre uma ampla faixa de velocidades [36, 37, 168, 169]. O seu modelo ¢ baseado
na abordagem da se¢do de choque de transporte (TCS — Transport Cross Section) e
numa extensdo da regra da soma de Friedel para o caso de ions com velocidades finitas
(EFSR — Extended Friedel Sum Rule). A secdo de choque de transporte é calculada por
integracdes numéricas da equagdo radial de Schrodinger, sendo o potencial do ion
representado por uma extensdo do potencial de Moliére para o caso de ions ndo-
estaticos. O meio ¢ representado como um gas de elétrons uniforme com densidade #,

-1/3

velocidade de Fermi vp e raio de Wigner-Seitz ry, sendo 7, =1,919/v, =0,621n"""° (em

unidades atdmicas). Portanto, a teoria ¢ aplicavel ao célculo da perda de energia de ions
em metais ou a contribuicdo dos elétrons de valéncia para a perda de energia em outros
tipos de materiais (situagdes onde a representacdo do gas de elétrons ¢ valida), ndo
dando conta da contribuicdo dos elétrons internos. Mas essa contribuicdo pode ser
calculada por outros modelos e somada ao resultado da presente teoria, fornecendo
resultados satisfatorios, como sera mostrado adiante.

Uma diferenca essencial entre essa teoria e as teorias de Bohr, Bethe e Bloch ¢ o
tratamento dado a questdo de blindagem-espalhamento, a qual, no célculo ndo-linear, ¢
tratada de forma autoconsistente através da introducao de um potencial de espalhamento
paramétrico que ¢ autoconsistentemente ajustado por uma condi¢ao geral de blindagem
fornecida pela regra da soma de Friedel estendida.

A teoria foi inicialmente desenvolvida para dar conta da perda de energia na regido
de baixas velocidades (v;<vy), onde as teorias de Bohr, Bethe e Bloch ndo conseguem
dar conta de efeitos como a oscilagdo em Z; da perda de energia [170] e outros efeitos
ndo-lineares. Porém, o desenvolvimento da regra da soma de Friedel estendida [36]

permitiu aplicar o modelo para varios ions numa ampla faixa de velocidades.
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4.3.1 — A abordagem da secio de choque de transporte

O estudo do espalhamento de elétrons do alvo no campo de um ion incidente pode

ser feito através da se¢do de choque de transporte (TCS), definida como:
o, = [(1-cosb)ds. (4.24)
Essa quantidade pode ser calculada tanto por métodos classicos como quanticos. Na
abordagem cléssica, ¢ necessario resolver a relagdo de espalhamento 6 = O(b), onde 0
¢ o angulo de espalhamento e » o parametro de impacto, de forma que a equacao (4.24),
com do =2nbdb , possa ser integrada se G(b) for conhecido.

Ja na formulagdo quantica, a se¢do de choque de transporte para o espalhamento de

elétrons com velocidades relativas v, ¢ vetores de onda k =mv, /i (em relagdo ao centro

espalhador) é dada por:

AN

TE o0
o, (k) =?Z(l+l)sen2 [8,(k)=5,, (k)] (4.25)
1=0
onde J/k) denota o deslocamento de fase correspondente ao espalhamento de
componentes de onda com momentum angular / =0, 1, ... . Esse calculo é o empregado

na presente teoria.
4.3.2 — A regra da soma de Friedel estendida

A generalizagdo da regra da soma de Friedel para velocidades finitas (diferentes de
zero) foi desenvolvida na referéncia [36]. Ela se baseia na propriedade geral de que a
blindagem de uma impureza num gas de elétrons livres é completa, e no fato de isso ser
aplicavel para um ion em movimento assim como para um ion estatico. A escala de
distancias necessaria para blindar o campo externo, entretanto, varia com a velocidade,
sendo diferente para ions estaticos e ions com diferentes velocidades.

No caso de uma impureza (um ion estatico), a regra da soma de Friedel geral tem
a forma:

gi(zHl)[S,(vp)—Sl(O)]=Zl—Ne, (4.26)

=0
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onde N, é o niamero de elétrons ligados ao fon e ¢ =Z, — N, ¢ a sua carga, que deve ser

compensada pela nuvem de blindagem. A carga de blindagem ¢ um resultado da
distor¢do nas fungdes de onda dos elétrons espalhados, de forma que cada termo nessa
soma representa a contribuicdo da componente de onda / dos elétrons espalhados para o
acumulo da carga de blindagem ao redor da impureza.
A regra da soma de Friedel estendida pode ser escrita de forma similar:
23 (21+1)G, (v,v,)=Z, - N.. 427)
T =0
onde as fungdes Gy(vi,vr) levam em conta a contribuicdo de cada componente de onda /
a carga da blindagem, e podem ser expressas como integrais sobre uma esfera de Fermi

deslocada (DFS — Displaced Fermi Sphere) da contribuicdo ao deslocamento de fase

correspondente, como abaixo:

1 dd, (k ko | dO, (K
Gi(ove) =47 [dl(c )}dﬂd":f% {%}g(“)d’“ @
DFS

onde k,;, =max{0,v,—v.} e k. =v,+v.. A fun¢do g(k,v,) leva em conta a parte
angular da integracao sobre a DFS, sendo que sua forma para os casos vi < vg € v| > Vv
pode ser encontrada na referéncia [36]. O deslocamento de fase assintdtico da fungdo de
onda do elétron devido ao processo de espalhamento, 5,k), ¢ uma funcao do vetor de

onda k, correspondendo ao movimento relativo do elétron (k=my, /i, onde
Ve =Ve—m ). O derivativo [dS, (k) / dk] da a contribui¢ao de cada componente de onda

[ para o acumulo de carga de blindagem ao redor do ion intruso. Foi mostrado que, a
partir dessas expressoes, ¢ possivel recuperar a regra da soma de Friedel geral no limite
de baixas velocidades (v; < vp) e uma forma perturbativa da regra para altas velocidades
[36]. Isso reforca a validade dessa abordagem. Como no modelo sdo usadas unidades
atomicas, as variaveis k e v, podem ser usadas indistintamente.

A fim de se obter a autoconsisténcia, o potencial de blindagem ¢ modelado por uma
expressdo analitica contendo poucos parametros. No desenvolvimento da teoria, foram
testadas duas formas alternativas de potenciais de blindagem: um potencial tipo Yukawa
(com apenas um parametro de blindagem a) e um potencial Hidrogenoide (com dois

parametros, o e f3). Para cada um, a condi¢do de autoconsisténcia, dada pela equagdo
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(4.27), foi alcangada pela variacdo dos parametros de blindagem. Esse processo tem que
ser repetido para cada velocidade de interesse do ion, de forma que os parametros de
blindagem (e o potencial de espalhamento) se tornem uma funcdo da velocidade v; do
ion.

Finalmente, os valores dos deslocamentos de fase sdo utilizados para calcular a

secdo de choque de transporte o, da equagdo (4.25), que agora toma a forma:

0

Gtr(k,vl)zi—?;(hrl)senz [8,(kov,) =5, (kov,) ], (429)

dependendo tanto da velocidade do ion v; quanto da velocidade relativa entre o ion ¢ o

elétron, com k = ‘Vr‘.

4.3.3 — Calculo do poder de freamento

Apos a secdo de choque de transporte ter sido calculada para uma ampla regido de
velocidades relativas v,, ¢ possivel calcular o poder de freamento S(v;) através da
integracdo da mesma sobre a distribuicdo de velocidades do elétron em uma esfera de
Fermi (0<v, <v,) e sobre toda regido de velocidades relativas (|v1 —ve| <v <y +v,).
Essa integracdo pode ser realizada numa forma fechada, usando-se a expressdo (em
unidades atomicas) [36, 163]:

1 vy vy+v,| 22
S(v)=7= ) vedvej‘ vio, (vr,vl){Hv1 f‘}dv,. (4.30)
1

v V2

4.3.4 — O potencial de espalhamento

Uma vez que a teoria foi desenvolvida para regides de energia onde os ions estdo
apenas parcialmente despidos de elétrons ligados, o potencial de espalhamento foi
concebido como sendo composto de duas partes: um potencial devido ao cerne i6nico
Vien(r), que inclui a blindagem atdmica devida aos elétrons ligados carregados pelo ion,
e um potencial de blindagem externa V(r), que é produzido pelos elétrons de valéncia

do alvo, a fim de neutralizar a carga liquida do ion. A suposicao de simetria esférica do
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potencial composto por essas duas contribuicdes ¢ uma das caracteristicas principais
desse modelo, e pode ser considerada como representando a média esférica do potencial
real. As funcdes de blindagem ¢;,,(7) € ¢5(7), correspondendo a cada um dos potenciais
componentes, sao introduzidas, de forma que o potencial de espalhamento total para a

interagdo ion-elétron pode ser escrito como:

2
_Ne

Vo () =V ()47, () ==, (1)1, ). @3

Uma diferenca basica entre Vien(r) € Vi(r) € que, enquanto o primeiro permanece
essencialmente “congelado” a proporcdo que v; aumenta (apesar das possiveis
mudancas devido a perda de elétrons), o segundo varia com a velocidade, uma vez que
os elétrons se reajustam dinamicamente ao campo do ion penetrante. Essa propriedade
esta incluida na atual abordagem, uma vez que o potencial V(r) é ajustado para cada

velocidade a fim de satisfazer a regra da soma de Friedel estendida.
4.3.4.1 — Modelo do ion

Durante o desenvolvimento da teoria, varios modelos para representar o potencial
do ion foram testados, e um novo modelo foi proposto, o qual foi batizado de “potencial
do ion de Moliere” [169]. Devido a sua simplicidade e bons resultados em comparagio
com outros modelos (incluindo o modelo de Dedkov para ions [171] e os modelos de
Moliére e Thomas-Fermi para atomos neutros [172]), esse novo modelo foi tomado
como o padrio para a maioria dos casos. Nele, a componente idnica Vi,,(r) ¢é
determinada pela “fungdo do ion de Moliére” dpu(7), ou seja, din(r) = dai(r), a qual,
seguindo a forma original da funcdo de Moliere, € expressa como:

Op (1) = CiAj eXp{— a’r} (4.32)

J=1 Ay

com a,, =0,8853/Z" ¢ C=(4+4,+4,) =Z]/N,.

Outros potenciais também podem ser usados, como aconteceu durante os célculos
realizados neste trabalho de doutoramento. Ao invés do potencial do ion de Molicre
apresentado acima, foi empregado um potencial geral dado por uma soma de

exponenciais, o qual serd definido a seguir, na secdo 4.4.3, equagao (4.58).
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4.3.4.2 — Potencial de blindagem

No desenvolvimento da presente abordagem, o seguinte potencial de blindagem foi
adotado:

=2 Ja 0 @3

r

e duas formas alternativas da fung@o de blindagem ¢,(r) foram consideradas:

(a) um potencial de Yukawa simples, ¢, ()= exp(—or), usando

apenas um parametro o, e
(b) um  potencial  hidrogendide, ¢, (r)=(1+pr)exp(-or),

contendo dois parametros, a e f3.

Na abordagem da regra da soma de Friedel estendida, o(s) valor(es) do(s)
parametro(s) de blindagem é(sdo) ajustado(s) de forma autoconsistente para cada
velocidade v; do ion através da equagdo (4.27).

Como os resultados obtidos com as func¢des de blindagem baseadas nos potenciais
tipo Yukawa e tipo Hidrogendide foram muito semelhantes, o potencial tipo Yukawa,
possuindo apenas um parametro de blindagem, foi adotado como o potencial padrido a

ser usado nos calculos.

4.3.5 — Exemplos de resultados obtidos com a abordagem TCS-
EFSR

Arista alega que a sua abordagem ndo-linear “TCS-EFSR” (secdo de choque de
transporte — regra da soma de Friedel estendida) fornece bons resultados para o célculo
de poderes de freamento de ions tanto a baixas energias, onde a oscilacdo em Z; ¢ bem
reproduzida, como a velocidades intermedidrias e altas, onde um bom acordo com os

modelos de Bohr, Bethe e Bloch € encontrado.
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4.3.5.1 — Resultados para ions lentos

Na figura 4.8, sdo mostrados os resultados para o poder de freamento, em alvos de

C, de ions com nimeros atomicos na faixa 1<Z <40 e velocidade fixa v; = 0,8

unidades atomicas (u. a.). A linha cheia mostra os resultados dos calculos nao-lineares;
os simbolos representam os resultados experimentais obtidos por varios autores [170,
173-176]; a linha tracejada ilustra os calculos da teoria (linear) do funcional de
densidade (DFT — Density Functional Theory) [48] para a perda de energia em um gas
de elétrons, consistindo dos elétrons de valéncia do C [177]; a linha pontilhada mostra
os resultados de acordo com a teoria de Brandt-Kitagawa [51]. Essa ultima é baseada
em teoria linear e inclui um modelo estatistico para a estrutura do ion, assim como para
a carga média de equilibrio, de forma que ela fornece uma representagdo média do
poder de freamento, a qual ndo pode representar o comportamento oscilatorio por ser
baseada em suposigdes estatisticas. A DFT representa bem apenas a primeira parte das
oscilagdes, mostrando ainda algum desvio em relagdo aos dados experimentais. O
modelo TCS-EFSR da uma boa descricdo do comportamento para toda a regido de Z,
mas ainda mostra alguns desvios para valores de Z; entre 25 e 32.

As oscilagdes em Z; sdo uma clara evidéncia de efeitos quanticos, produzidos por
fortes perturbagdes das ondas (elétrons) espalhadas. A fisica desse efeito oscilatorio foi
discutida em trabalhos anteriores a partir de dois pontos de vista relacionados entre si: a
relacdo com as bem conhecidas ressonancias Ramsauer-Townsend no espalhamento de
elétrons a baixas velocidades [178] e a ocorréncia de ressondncias proximo a superficie

de Fermi (v

.« © V) para certas impurezas (ions) em interior de metais [179].

Arista argumenta que a razdo para a grande amplitude das oscilagdes com Z; a
baixas energias esta no fato de a secdo de choque de transporte ser determinada por
somente alguns poucos deslocamentos de fase (/ = 0,1,...,4). Se a energia (velocidade) é
aumentada, mais ¢ mais deslocamentos de fase sdo necessarios, e entdo a amplitude das

oscilacdes gradualmente desaparece [169].
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Figura 4.8 — Poder de freamento de alvos de C (com ry = 1,6) para ions lentos com
velocidade de 0,8 u. a. (E = 16 keV/uma). A linha cheia é o resultado dos calculos TCS-
EFSR para 1 <Z; <40 [169]; a linha tracejada mostra o resultado da DFT para 1 <Z,
<40 (com vy = 1,5) [177]; a linha pontilhada mostra o resultado do modelo de Brandt-
Kitagawa [51]; os simbolos mostram os resultados experimentais obtidos por varios

autores [170, 173-176].
4.3.5.2 — Resultados para ions velozes

A fim de ilustrar os resultados para ions velozes, a figura 4.9 apresenta os calculos
para o poder de freamento e os resultados experimentais de varios ions em alvos de C.

Arista ressalta que a questdo do valor do estado de carga do ion no interior do alvo
deve ser levada em conta com muito cuidado, uma vez que os valores do poder de
freamento calculados dependem fortemente da carga do ion. Ele indica que seus
resultados foram determinados assumindo-se condi¢des de equilibrio de carga

(correspondentes as condi¢des experimentais), e considerando-se uma carga média do
ion ¢, cujo valor foi tomado como sendo igual ao valor de carga média empirico,
medido apds os ions emergirem do alvo (g=gq,,). As razdes e vantagens dessa

abordagem foram apresentadas na se¢do 2.5, do capitulo 2.
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Como os resultados da figura 4.9 incluem energias mais altas, onde a contribui¢io
dos elétrons das camadas mais internas dos atomos do alvo para o poder de freamento
aumenta, foi necessario incluir uma corre¢do devida a excitagdo desses elétrons.
Contribuigoes adicionais devidas a excitagao ou ionizagdo dos elétrons do projétil sdo
consideradas menos relevantes [38, 40], tendo sido desconsideradas na presente analise.
No caso do carbono, entretanto, a correcdo devida a elétrons internos ¢
comparativamente pequena, envolvendo somente a contribuicdo dos elétrons da camada
K, com energia de ligagdo Ex = 300 eV. Além do mais, como esse efeito soO ¢
importante para energias mais altas, sua estimativa foi feita usando-se uma aproximacao
de Bethe-Bloch simplificada. A curva cheia representa os célculos para a contribuicio
dos elétrons de valéncia, feitos de acordo com o modelo TCS-EFSR nao-linear. Ja a
curva tracejada representa a contribuicdo total, onde esta somada a correcdo devida a
contribuicdo dos elétrons da camada K ao resultado da linha cheia. Os simbolos
representam dados experimentais obtidos por varios autores, que estdo compilados na
referéncia [167]. Pode-se ver que a teoria e os dados experimentais apresentam um
acordo bastante bom, em geral, exceto por algumas discrepancias, particularmente na

regido em torno do maximo da perda de energia para os ions mais pesados.

4.3.5.3 — Resultados para prétons e antiprétons e o efeito Barkas

A figura 4.10 mostra os resultados para o poder de freamento de p ¢ E em alvos de
Al e Si. Os simbolos representam resultados experimentais obtidos em varios trabalhos
paraocasodepem Ale Si[167] e 1_) em Al e Si [131]. As linhas tracejadas mostram os

resultados do calculo TCS-EFSR [168], que da conta da contribuicdo dos elétrons de
valéncia para o poder de freamento. As linhas cheias representam esse ultimo resultado
somado a contribuigdo dos elétrons internos, calculada com base no modelo do
oscilador harménico quantico [125, 126, 181]. Como esperado, pode-se ver que os
elétrons de valéncia desempenham um papel dominante no processo de freamento para
energias em torno do maximo. Além disso, a posi¢do e a magnitude da regido do
maximo do poder de freamento preditas pela teoria estdio em bom acordo com os

resultados experimentais.
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Figura 4.9 — Cdlculos e resultados experimentais para o poder de freamento de ions
com numero atéomico entre 6 e 92 em alvos de C. As linhas cheias mostram a
contribuicdo dos elétrons de valéncia (com ry = 1,6) calculada pelo método TCS-EFSR
ndo-linear. As linhas tracejadas mostram o poder de freamento total, incluindo a

contribui¢do dos elétrons da camada K. Os dados experimentais podem ser

encontrados na referéncia [167].
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No artigo [168], os autores ndo calculam explicitamente o efeito Barkas, porém
ressaltam que o bom acordo da teoria com os poderes de freamento de p e 5 medidos

experimentalmente reflete uma boa capacidade da teoria para descrever e quantificar o
efeito Barkas como a diferenca entre os poderes de freamento de uma particula e sua

antiparticula. Calculos explicitos da contribuicdo Barkas com a abordagem ndo-linear

TCS-EFSR de Arista serdo apresentados no capitulo seguinte.
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Figura 4.10 — Poderes de freamento para p e E em alvos de Al e Si. Os simbolos

representam resultados experimentais [131, 167]. As linhas tracejadas mostram os
resultados dos calculos do modelo TCS-EFSR ndo-linear, que leva em conta apenas a
contribui¢do dos elétrons de valéncia. As linhas cheias correspondem a essa ultima
contribuicdo somada com a contribui¢do devida aos elétrons internos, dada pelo

modelo do oscilador harmonico quantico [168].
4.4 — A Aproximacio de Convolucio Unitaria

A Aproximagdo de Convolu¢do Unitdria (UCA — Unitary Convolution
Approximation) para o céalculo da perda de energia eletronica foi desenvolvida por

Grande e Schiwietz no final dos anos noventa [34, 35] e revisada recentemente [182].
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Ela surgiu como um método para se obter a perda de energia eletronica em fun¢do do
parametro de impacto para ions com velocidades altas e intermediarias, tendo sido
estendida para o caso de as velocidades do ion serem menores que as velocidades dos
elétrons dos atomos do alvo recentemente.

A Aproximac¢ao de Convolugao Unitaria ¢ uma extensdo da Aproximagdo de
Convolugdo Perturbativa (PCA — Perturbative Convolution Approximation),
desenvolvida por Grande e Schiwietz alguns anos antes [33], valida apenas para
particulas rapidas com cargas baixas. A PCA parte da teoria de perturbagdo de primeira
ordem e chega at¢ uma formula simples para calcular a dependéncia com o parametro
de impacto da perda de energia eletronica.

Essa forma de abordagem se tornou necessaria para dar conta da perda de energia
em condi¢do canalizada, por exemplo, e até¢ o surgimento desse modelo ndo havia uma
teoria que desse conta de toda a regido de parametros de impacto.

No decorrer desta se¢do, unidades atomicas serdo utilizadas em todas as equacgdes.
4.4.1 — A Aproximaciao de Convolucao Perturbativa —- PCA

Na elaboragdo da PCA, Grande e Schiwietz partiram do método dos parametros de
impacto [183, 184] para calcular a perda de energia eletronica para projéteis de alta
energia. De acordo com esse método, ¢ possivel obter a perda de energia usando
trajetorias retilineas para representar o deslocamento dos ions incidentes.

Para calcular a energia perdida devido a ionizagdo e excitagdo do alvo, € necessario

considerar as amplitudes para cada transi¢@o eletronica desde o estado fundamental |0>

com energia g, até um estado final | f > , dadas, em primeira ordem, por:

a, (I;) :—ijidtexp[i(sf —so)t]<f|V(;—§(t))|0 ), (4.34)

onde V ¢ o potencial coulombiano de interacdo entre o projétil (sem elétrons ligados) e
um elétron do alvo.

Exceto para parametros de impacto muito pequenos, as trajetorias dos projéteis sdo

bem descritas por linhas retas do tipo:

ﬁ(l)=\j’1t+7). (4.35)
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Como ilustrado na figura 4.11, v; ¢ a velocidade do projétil e b é o parametro de
impacto da colisdo. Cada estado final (ligado ou no continuum) f pode ser definido por

numeros quanticos de momentum angular /re mye por uma energia .

projétil

alvo

Figura 4.11 — Representacdo esquemdtica da geometria de colisdo na Aproximagdo de
Convolugdo Perturbativa, mostrando os nucleos do alvo e do projétil, o parametro de
impacto b e a velocidade do projétil v;. O cilindro representa a densidade eletronica

integrada ao longo da diregdo de penetragdo do projétil [33].

A perda de energia eletronica € entdo calculada a partir da seguinte expressao:
0(b)= ;‘a.f' (b)

a qual envolve uma soma sobre todos estados finais do alvo e o céalculo correspondente

’ (e, -2). (4.36)

de todas as amplitudes de transi¢cdo. Geralmente, isso demanda um esforgo
computacional grande demais para viabilizar um programa de simulacdo baseado nas
equagdes acima. Uma das principais motivagdes para o desenvolvimento da PCA foi
justamente essa inviabilidade. A fim de supera-la, Grande e Schiwietz buscaram uma
solugdo aproximada das equagdes (4.34) e (4.36) que ndo necessitasse de um calculo em
tao larga escala.

Partindo de diferentes estudos prévios [9, 21-23], onde haviam sido desenvolvidas
aproximacdes para diferentes regides limitadas de parametros de impacto, os autores

obtiveram €éxito em sua busca.
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Para o caso de grandes parametros de impacto, a chamada aproximac¢do de dipolo

vinha sendo previamente empregada. Nela, o potencial é escrito como:

V(r-R(1) = Z__. 4 ;RO (4.37)

‘r—R(r)‘ R(1) R (1)’

de forma que uma expressdo analitica para Q(b) pdde ser obtida [21, 27]:
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Figura 4.12 — As fungoes g(x) e h(x) das equagoes (4.39) e (4.43) que descrevem os
termos de dipolo e as colisoes quasi-livres, respectivamente. Para altas velocidades do

projétil, as partes planas das duas fungdes apresentam uma superposi¢do consideravel

[33].
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Na equagao (4.39), K, ¢ K; sdo as fungdes de Bessel modificadas, w; sdo as energias

de transicio (o, =g —¢))e f as forcas de oscilador de dipolo

[f, = 2|<i|z|0>|2 (e —¢, )J , as quais satisfazem a regra da soma Zfl =1. A forma da

1

fungdo g(wh/v,) é mostrada na figura 4.12.

Entretanto, a solucdo dada pela equacdo (4.38) s6 ¢ valida para valores de b
assintoticamente altos, sendo completamente inadequada para descrever o caso de
pequenos parametros de impacto, onde outros termos de multipolo ganham importancia.

J& para o caso de parametros de impacto intermediarios (um pouco maiores que o
raio da camada ry,.y;) € velocidades altas, o fator exponencial na equacao (4.34) pode ser
negligenciado, quando o tempo de colisdo T = rgy.y /vi € pequeno comparado a 1/w;.
Dessa forma, ¢ possivel desenvolver a soma sobre todos os estados finais analiticamente

[9], através da relag@o de clausura, para obter:
0(b)=[d’r,T(b=rr)[dzp(rrz), (4.40)
com T(b)=2Z} /vib® correspondendo a transferéncia de energia classica a um elétron

em repouso na aproximagdo de impulso [27]. Como ilustrado na figura 4.11, o vetor rr
¢ perpendicular a dire¢do z de penetracdo do projétil, e J.dzp(;r,z) ¢ a densidade

eletronica integrada ao longo do caminho do ion (o cilindro da figura). Embora esse
resultado descreva bem as colisdes com pardmetros de impacto intermediarios, ele falha

no caso de pequenos parametros de impacto, onde transferéncias de energia tao altas
2 . A . . - “ o~ .
quanto ®, =2v; ganham importancia, e um tratamento de cinematica de colisdo de dois

Corpos se torna necessario.

Nesse caso de pequenos parametros de impacto, a influéncia do potencial do alvo
pode ser negligenciada para altas velocidades do projétil [9]. Sendo assim, uma formula
analitica para Q(b) também pode ser obtida pela substituicdo dos estados finais do alvo
no continuum por ondas planas. Tanto a distribuicdo em momentum dos elétrons
ligados quanto uma cinematica adequada sdo consideradas nessa situa¢do, de forma que

o resultado deveria ser semelhante ao da aproximacdo de encontro binario classica
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(BEA — Binary Encounter Approximation) [185]. Seguindo esse procedimento, a perda

de energia eletronica pode ser escrita como:

Q(b):jderT(B—?T)jdzp(?T,z), (4.41)
com:
27
T(B)= =2 h(20h) = T) <h(20p). (4.42)
(N
(2‘}1b)2 1 2 2
h(2up) == [yavk, (2vby )J0(2vlby«/1— y ) (4.43)

Conhecendo essas trés abordagens e suas limitagdes, Grande e Schiwietz
desenvolveram uma formula geral capaz de interpola-las completamente, com boa

precisdo, e que € aplicavel a todos os pardmetros de impacto. Ela ¢ dada por:

0(b) =jd2r,ic(5—;7r )jdzp(FT,z), (4.44)
com:
K(b) =%xh(2vlb)x2ﬁg(°°v—fb]. (4.45)

Essa fungdo une de uma forma suave as trés regides de pardmetros de impacto
descritas anteriormente, como estd mostrado na referéncia [33]. Os dois primeiros
termos da equagdo (4.45) descrevem colisdes binarias violentas, enquanto o ultimo
termo da conta das transigoes de dipolo de longo alcance. A primeira integral na
equacdo (4.44) descreve uma convolucdo com a densidade eletronica inicial também
fora do caminho do projétil e fornece contribui¢des ndo-locais para a perda de energia.

E importante ressaltar que todas as formulas para Q(b) dadas acima sdo estritamente
validas para sistemas de um elétron. No ambito do modelo de particulas independentes,
entretanto, ainda ¢ possivel aplicar-se os resultados da equacao (4.44), sendo necessario,
nesse caso, considerar a densidade eletronica e as forcas de oscilador para cada elétron
de todas as camadas ocupadas do alvo.

A fim de comprovar a validade do modelo, os resultados para a dependéncia com o
parametro de impacto da perda de energia de ions nus colidindo com alvos de H

calculados com a PCA foram comparados com célculos completos de primeira ordem
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da SCA (SemiClassical Approximation) [28, 54]. Dois estados iniciais foram
considerados para o H, como ilustrado por H(1s) e H(2s) na figura 4.13. As energias
correspondentes a cada curva estdo indicadas aos seus lados. Em todos os seis casos ¢
observado um acordo muito bom entre os resultados da PCA e os calculos da SCA, os
quais fornecem resultados confiaveis para protons acima de 150 keV [28, 54]. Para ions

mais pesados, a velocidade deve ser alta o suficiente (Z, /v, <0,8 para o estado

fundamental do H) para preencher a condi¢do de uma pequena perturbacao.

Vale lembrar que a PCA ¢ valida para altas energias do projétil em todas as regides
de parametros de impacto. Devido a sua simplicidade, sua implementacdo em um
codigo de computador para o calculo da perda de energia em fun¢do do parametro de
impacto foi simples, como sera mencionado no capitulo seguinte, na se¢do sobre o
programa CASP (Convolution Approximation for Swift Particles) [33-35].

A seguir, sera mostrado o desenvolvimento da Aproximagdo de Convolugdo
Unitaria (UCA) a partir da PCA, em que foram empregados tanto um escalonamento
simples de parametros de impacto quanto o tratamento nao-perturbativo de Bloch para a

perda de energia [9].
4.4.2 — A Aproximacao de Convolucio Unitaria —- UCA

A base principal para a extensdo do modelo PCA para o UCA foi o trabalho de
Bloch [9], j& apresentado no capitulo 2, secdo 2.2. A férmula de Bloch pode ser escrita

Ccomo:

Sont = 4“21 NZf{ ( j (n)}, (4.46)

com:

n:exp[Re\y(lﬂ'y)—\y ]—exp[y ;:Z( )] (4.47)

sendo y=Z,/v, (ou y=Ze’/(4n e, hv,) em unidades do S.L).
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Figura 4.13 — A perda de energia eletronica é mostrada como fungdo do parametro de
impacto para ions X nus (com carga nuclear Z;) colidindo com dtomos de H. Os
resultados sdo apresentados para velocidades dos ions escalonadas de 100, 300, 500 e
600 keV/uma e para o estado fundamental Is, assim como para o estado inicial 2s
(essas curvas estdo multiplicadas por um fator 30). As linhas cheias representam os
calculos completos de primeira ordem [28, 54] e as linhas tracejadas correspondem

aos resultados da Aproximagdo de Convolugdo Perturbativa [33].
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A férmula de Bloch se reduz ao resultado de Bethe, para pequenos valores de Z), ¢ a
formula de Bohr, para grandes valores de Z; [4, 5], como mencionado no capitulo 2.
Mas, na teoria de perturbacdo de primeira ordem, as probabilidades de ionizagdo para

um certo pardmetro de impacto podem exceder 100%, uma vez que elas sdo

estritamente proporcionais a Z; . Ja na teoria de Bloch, cada componente de momentum

do estado inicial leva a uma distribui¢do de momenta para o estado final, no referencial
do projétil, cuja soma é sempre igual a unidade. Assim, ndo ha criacdo artificial de
elétrons (uma probabilidade de 100% para encontrar o elétron no estado inicial mais
uma probabilidade adicional para excitacdo e ionizagdo) como acontece na teoria de
perturbagao.

Grande e Schiwietz se basearam nessa abordagem de Bloch, com a conservagao da
unitariedade mencionada no paragrafo anterior, para melhorar o modelo PCA. Eles
modificaram seu tratamento para a contribuicdo devida a colisdes proximas,
introduzindo um escalonamento dos parametros de impacto na fungdo /4 da equagdo
(4.45), de acordo com [34]:

277 2v.b w.b
T(b)="Lxh| == |x | —— |, 4.48
( ) v12b2 ( M j Zl:fzg( v j ( )

A variavel n, tomada da equacdo (4.47), escalona a distribui¢do de pardmetros de
impacto para colisdes proximas. Esse escalonamento ¢ definido pelo ajuste da perda de

energia integrada sobre os parametros de impacto para que ela seja igual ao valor de

elet.

Bloch (IQ(b)andb =550y sendo assumidas regides bem separadas de colisdes

proximas e distantes, ou seja, fungdes g ¢ 4 bem separadas. Dessa forma, a equacdo
(4.48) ¢ consistente com a formula de Bloch a altas velocidades, além de incluir um
tratamento melhorado das colisdes proximas, se comparada com a equacdo (4.44) do

modelo PCA.

Resultados numéricos de calculos de canais acoplados de alta precisdo [28, 186],
que apresentam um acordo em geral muito bom com resultados experimentais, foram
empregados para verificar a validade da abordagem UCA [34]. Um exemplo dessa

comparacdo ¢ mostrado na figura 4.14, onde as perdas de energia calculadas,
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2 ~ ~ P
escalonadas com Z, sio mostradas em fun¢do da carga do projétil Z; para um

parametro de impacto pequeno (b = 0,2 u. a.) em comparagdo ao raio da camada 1s do
atomo de He (79 = 0,6 u. a.). A linha cheia representa os calculos do modelo UCA. Os

resultados do calculo com a SCA também sdo mostrados, aparecendo como uma linha
. ~ . . . 2 ,
reta tracejada (uma vez que sdo estritamente proporcionais a Z; ). Os circulos e os

quadrados representam os calculos de canais acoplados para ions carregados positiva ¢
negativamente, respectivamente. Pela diferenga entre esses dois resultados, pode-se ver
que efeitos de alta ordem relacionados a carga do ion (efeito Barkas) sdo bastante
pequenos em comparagdo com efeitos de alta ordem relacionados a poténcias pares de
Z1, que correspondem a diferenga entre os calculos de canais acoplados e os calculos
SCA. Esses efeitos estdo incluidos no modelo UCA, o qual (como se pode ver pela
concordancia com os resultados de canais acoplados) os descreve muito bem. Como os
calculos de canais acoplados para ions positivos incluem contribui¢des devido a captura
de elétrons, ¢ de se esperar que resultem numa perda de energia um pouco maior que a
calculada pela UCA, que nao reproduz esse efeito.

Dessa forma, assim como no caso perturbativo, também a Aproximagdo de
Convolugdo Unitaria fornece uma foérmula precisa, simples, e que requer pequeno

tempo de computacdo para o calculo da perda de energia de ions velozes.

4.4.3 — A incorporacio do efeito de blindagem

Toda a analise dos modelos PCA e UCA, feita até aqui, considerou apenas ions
penetrando no alvo sem elétrons ligados. A fim de estender a validade dos modelos para
casos onde os ions carregam elétrons ligados, Schiwietz, Grande e Azevedo
desenvolveram uma maneira de levar em conta a blindagem causada por esses elétrons
na perda de energia dos ions [35]. Nessa abordagem, os elétrons sdo tratados como se
fossem uma densidade de carga “congelada”, de forma que s6 blindam a interacdo

coulombiana do projétil com os elétrons do alvo.
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Figura 4.14 — Resultados ndo-perturbativos para a perda de energia a pequenos
pardmetros de impacto em colisoes de ions X de carga Z; a 500 keV/uma com datomos
de He, comparados aos valores obtidos por teoria de perturbacdo de primeira ordem
(SCA, linha tracejada). Os calculos de canais acoplados para ions com carga positiva e
com carga negativa sdo representados por circulos e quadrados, respectivamente. Os

resultados obtidos com o modelo UCA sdo representados pela linha cheia [34].

A contribui¢ao dos elétrons ligados ao projétil para a perda de energia foi analisada
em fungdo de trés tipos de potenciais de interacdo coulombianos blindados para a
interacdo entre o projétil e os elétrons do alvo. Esses potenciais contém, além da parte
coulombiana devida a carga do nucleo do projétil, um potencial estatico produzido pelos
elétrons ligados ao projétil, os quais blindam a carga do nucleo do mesmo. Esse tipo de

potencial pode ser calculado a partir de:
~ ]2
()

7'

y(R-7)=- =0 H‘ ,, (4.49)

+Zj.d3 "
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onde @, sdo as fungdes de onda projétil-elétron e n, ¢ o nimero de elétrons ligados ao
projétil. As funcdes de onda @, para cada elétron n do projétil podem ser obtidas de
acordo com o procedimento Hartree-Fock-Slater (HFS) [35]. Na aplicacdo dessas
fungdes aos modelos PCA e UCA, foram desconsiderados efeitos de blindagem
dindmica (uma dependéncia temporal de ®, devido a polarizacdo, excitacdo ou
ionizagdo do projétil), de correlagdo de Pauli (anti-simetrizacdo das funcdes de onda
centradas no projétil e no alvo) e efeitos de correlagdo dinamica devido a interagdo
elétron-elétron residual. Como mencionado, os elétrons do projétil somente blindam o
nucleo deste, ou seja, permanecem no estado fundamental quando o alvo ¢é excitado.
Dessa forma, também ¢ desconsiderado o assim chamado efeito de “anti-blindagem”,
onde a interagdo elétron-elétron entre os elétrons ligados ao projétil e os elétrons do alvo
resulta num aumento das se¢des de choque de ionizagdo e excitacdo a energias
intermedidrias e altas [187, 188].

Os trés potenciais de blindagem considerados foram [35]:

1. O potencial tipo Bohr-Yukawa,

—-a
e

r—R

R

V(?—ﬁ) =7, , (4.50)

que ¢ o potencial eletrostatico produzido por uma carga Z; puntiforme
colocada num gas de elétrons homogéneo. Ele descreve
aproximadamente a polarizacdo dos elétrons de valéncia em um soélido
devido a presenca do projétil. Para ions lentos, o parametro de blindagem
a pode ser determinado a partir do comprimento de blindagem de Debye

[501;

2. O potencial “single-zeta”,

oA

y(r-R)-- (Z-n,) ., e

‘?—E‘ p;_ﬁ‘(ng‘?—ko, (4.51)

que descreve a interagdo do elétron do alvo ativo com projéteis

carregando um ou dois elétrons (n, = 1, 2) em orbitais 1s hidrogenoides.
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Nesse caso, o parametro o € obtido a partir de uma carga efetiva do

projétil, sendo o =2 Zlcff' :

3. O potencial geral,

LVR‘

(Zi-n,) e

A e e

(a +b‘r RD (4.52)
que ¢ uma soma de potenciais tipo ‘“single-zeta” generalizados e ¢
apropriado para projéteis carregando muitos elétrons ligados. Os
coeficientes a;, b; € ¢; sdo obtidos por um ajuste em relacdo ao potencial
da equacdo (4.49) determinado numericamente. Em geral, o numero de
potenciais tipo “single-zeta”, n,,,, corresponde ao nimero de camadas

atomicas do projétil.

Partindo de tais potenciais de blindagem e seguindo um procedimento semelhante
ao descrito anteriormente na sec¢do 4.4.1 (desenvolvimento da PCA para ions nus), onde
cada regido de parametros de impacto foi analisada isoladamente, os autores
encontraram uma formula que satisfaz as trés regides e leva em conta a blindagem

estatica dos elétrons ligados ao projétil. Essa formula é dada por [35]:
= dzmc(é—?»r) [ dzp(?r,z), (4.53)

com:

277 b
K (b)= = bl h(2vb Z fgblmd(m j (4.54)

1 1
para o caso perturbativo (PCA). Para o caso unitario (UCA), € necessario considerar

também o escalonamento dos pardmetros de impacto (1 # 1), como em (4.48). Como no

caso de colisdes proximas os elétrons do alvo interagem principalmente com o nucleo
do projétil, é no caso de colisdes distantes que a blindagem se manifesta, representada
aqui pela fungdo gpiing, que reduz fortemente as transi¢des de dipolo de longo alcance.
As formas dessa funcao para os trés tipos de potenciais citados anteriormente podem ser

encontradas na referéncia [35].
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Alguns resultados do modelo PCA, incluindo o efeito de blindagem, sdo mostrados
na figura 4.15. Nela estdo os calculos para a perda de energia devido a excitagdo e
ionizagdo de 4tomos de Si por ions de He". O potencial mais adequado para descrever

esse caso é o tipo “single-zeta” (com Z7 =2). Além dos resultados da PCA blindada

(linha cheia), também calculos SCA foram realizados para esse caso (circulos cheios), e
a concordancia observada ¢ muito boa. Além desses resultados, na figura ainda
aparecem os resultados relativos a excitagdo de ions de He a 500 keV/uma por atomos
de Si, correspondendo aos processos de perda de elétrons e excitagdo do projétil. Para
esse caso, o potencial mais adequado é o geral. Os resultados da PCA blindada (linha
cheia) sdo novamente comparados com os resultados de calculos SCA (quadrados

cheios) feitos para o mesmo potencial, e o acordo observado ¢ também muito bom.

He+ (500 keV/uma) — Si

3
- 10
= _ .
3 Si® (potencial geral) — He*
o 10’
)
A
(]
C
[(}] 1
) 10 He* (potencial “single-zeta”) — Si°
O
1]
J
o 10
je B
-1
10 | y T T T T T T T T

parametro de impacto (u. a.)

Figura 4.15 — Comparagdo dos resultados obtidos por cdlculos PCA (curvas) e SCA
(simbolos) para um ton de He" colidindo com um dtomo de Si. A curva mais inclinada e
os circulos representam a perda de energia devida a ionizagdo e excita¢do do projétil
durante o processo de colisdo. Ja a outra curva e os quadrados representam a perda de

energia devida a excitagdo e ionizagdo do alvo [35].
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A fim de comparar os resultados calculados pelas aproximagdes de convolugdo com
dados experimentais, ¢ necessario integrar-se a perda de energia calculada Q(b) sobre
todos os parametros de impacto, de acordo com a distribui¢do de fluxo dos ions. No
caso de materiais nado-cristalinos ou dire¢des nao alinhadas em cristais, esse fluxo ¢
uniforme. Porém, ao longo de um eixo ou plano de um material cristalino, ¢ necessario
calcula-lo resolvendo-se as equagdes de Newton para um arranjo de ions. Além dessa
questdo, ainda a questdo do estado de carga dos ions tem que ser levada em conta.
Dependendo das condigdes experimentais, a perda de energia pode ser determinada num
estagio de pré-equilibrio, para estados de carga constantes (“congelados™) do projétil ou
sem qualquer processo de troca de carga.

Entretanto, a maioria dos dados sobre perda de energia foi medida numa condigdo
de equilibrio do estado de carga. Isso significa que a perda de energia medida
corresponde a um valor médio sobre todos estados de carga do projétil, de acordo com
as fragdes de carga f,. Além disso, a perda de energia devida aos processos de
excitagdo/ionizacdo do projétil (como ilustrado na figura 4.15) tem que ser incluida
nesse caso. Em geral, o poder de freamento médio de equilibrio ¢ dado por:

GG R

q
onde o primeiro termo da soma corresponde ao poder de freamento para ionizagdo/
excitacdo do alvo e captura devido a um projétil com um estado de carga inicial ¢ bem
definido. O segundo termo representa o poder de freamento devido a excitagdo/

ionizagao do projétil.

A figura 4.16 mostra dados experimentais de diferentes grupos [167] para o poder
de freamento de equilibrio relativo ao caso de ions de O incidindo em alvos de Al (fora
de condicdes canalizadas), comparados com calculos UCA (incluindo a blindagem)
realizados segundo o procedimento descrito acima. A linha cheia corresponde aos
calculos de acordo com a equagdo (4.56), com as fragdes de carga estimadas a partir da
referéncia [146], considerando-se uma distribuicdo gaussiana ao redor do estado de
carga médio g,¢q;, com desvio padrao obtido por uma férmula de ajuste dada em [146].

As forcas de oscilador para o Al foram calculadas usando-se o procedimento citado em
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[33], de forma a obter o valor de / sugerido pela ICRU (International Commission on
Radiation Units and Measurements). Para o caso da excitacdo/ionizagdo do projétil, os
poderes de freamento foram calculados trocando-se os papéis do projétil e do alvo, e
também pelo uso do procedimento HFS para determinar a densidade eletronica, energias
de ligagao e forgas de oscilador para todos os estados de carga do projétil. Exceto para
energias intermediarias, o acordo entre os calculos UCA e os resultados experimentais ¢
muito bom. As diferengas entre ambos na regido de 1 MeV/uma chegam a 10% e sdo
atribuidas a soma de todos os efeitos que ndo sdo levados em conta no calculo UCA,
tais como o efeito Barkas, as corregdes de camadas e a captura de elétrons em estados
ligados do projétil. Para energias bem mais baixas, em torno de 0,1 MeV/uma, a
concordancia pode ser acidental, devida a compensacao de alguns dos efeitos recém-
citados. A figura também mostra quao importante ¢ o papel da distribuigdo de estados

de carga na determinagdo do poder de freamento total. Um modelo (linha tracejada) que

emprega somente um estado de carga médio fixo do projétil para o calculo de (CCZZ—EJ
X alvo

: C e : E
(sem fazer a média sobre a distribuicdo de estados de carga) e considera (fj—j =0
X proj

s6 prediz valores confiaveis para energias acima de 2 MeV/uma, sendo que para
energias mais baixas grandes desvios em relacdo aos dados experimentais aparecem.
Incertezas de aproximadamente 20% (entre as curvas tracejada e pontilhada) resultam
da substitui¢@o da distribuicdo dos estados de carga por um estado de carga médio para
a ionizagdo/excitacdo do alvo. Finalmente, a figura mostra que a contribui¢do ao poder
de freamento devida a excitagdo/ionizacdo do projétil chega a 30% em energias

proximas de 0,04 MeV/uma.
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Figura 4.16 — Poder de freamento médio de equilibrio para O em Al. Simbolos: dados
experimentais compilados em [167]. Curvas: calculos UCA para o poder de freamento
total (cheia), para o poder de freamento devido apenas aos elétrons do alvo usando as
fragoes de carga (pontilhada), para o poder de freamento devido a excitagdo/ioniza¢do
do projétil (traco-ponto) e cdlculos do modelo com a aproximagdo de estado de carga

médio (tracejada) [182].

Mais comparacdes dos resultados UCA com dados experimentais e¢ detalhes
sobre o programa CASP serdo apresentados no capitulo 5, relativos aos resultados deste

trabalho de tese.



CAPITULO 5

PROCEDIMENTOS E RESULTADOS

5.1 — Introducio

Nesse capitulo, serdo apresentados os procedimentos experimentais e de célculos

desenvolvidos ao longo deste trabalho de tese, distribuidos em fungao do tipo de analise

realizada, a saber:

Medidas do poder de freamento em alvos de Si amorfo: esse tipo de

medidas, realizadas para ions de Be, B e O incidentes a varias energias,
teve dois propositos. Um foi obter valores inéditos do poder de
freamento de ions de Be em alvos de Si amorfo, assim como estender a
faixa de energia para os casos ja investigados de ions de B ¢ O. Além de
servirem como dados de referéncia para varias aplicagdes, esses
resultados também podem ser usados para testar a validade dos modelos
existentes para a perda de energia eletronica em alvos amorfos. O outro
motivo foi obter dados autoconsistentes, necessarios para proceder com a
analise das medidas em direcdo canalizada dos ions estudados;

Medidas do “‘straggling” (flutuacdo estatistica da perda de energia) em

alvos de Si amorfo: as medidas de “straggling” foram realizadas para

ions de Be e O incidentes em varias energias. Esses resultados também
sdo inéditos na literatura.

Medidas do poder de freamento em alvos de Si cristalino: esse tipo de

analise foi realizado para o caso de ions de Be, B e O incidindo ao longo
dos canais <100> e <110> de uma camada de Si cristalino em alvos tipo
SIMOX (Separated by IMplanted OXigen), para um amplo intervalo de

energias dos ions incidentes. Os resultados para o Be sdo os primeiros
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desse tipo a serem publicados, enquanto os resultados para o O
abrangem uma faixa de energias bem maior que a dos dados previamente
existentes. Ja os dados obtidos para o caso do B mostram um desvio em
relagdo aos previamente existentes. Os resultados de medidas de poder de
freamento em direcdo canalizada sd3o importantes tanto para uso em
analises com feixes de ions como para buscar um melhor entendimento
dos processos de interacdo ion-solido. Em especial, neste trabalho de
tese, o que se buscou foi um melhor entendimento da contribuicdo do
efeito Barkas para a perda de energia.

e (Calculos para o poder de freamento em direcdo canalizada e o efeito

Barkas: com a ajuda dos modelos UCA e TCS-EFSR, descritos no

capitulo 4, e do programa Barret de simulag¢do tipo Monte-Carlo para
obter a distribuicdo de fluxo dos ions ao longo dos canais, foram
calculados tanto o poder de freamento em dire¢do canalizada como a
contribuicdo Barkas para a perda de energia. Os resultados foram entéo

comparados com os dados experimentais.

5.2 — Medidas de poder de freamento em alvos de Si amorfo

Para esse tipo de medidas, foram utilizadas amostras de Si cristalino, previamente
amorfizadas pela irradiagdo de feixes de Ar, e posteriormente implantadas com ions de
Bi (que serviram como marcadores, pois ficaram distribuidos em torno de uma
profundidade bem definida), em conjunto com a técnica de analise por
retroespalhamento Rutherford (RBS). As implantagdes foram realizadas no Implantador
de fons de 500 kV, enquanto as analises foram desenvolvidas nele e no acelerador
Tandetron de 3 MV, ambos pertencentes ao Laboratorio de Implantagdo Ionica do
Instituto de Fisica da UFRGS. Os ions retroespalhados foram coletados em detetores de
Si de barreira de superficie, colocados a 170° em relagdo a direcdo de incidéncia do
feixe. O tamanho das amostras utilizadas foi tipicamente de 2 cm de largura, 2 cm de

comprimento e 1,5 mm de espessura.



Capitulo 5 — Procedimentos e Resultados 157

Primeiramente, as amostras de Si monocristalino <100> foram submetidas a um
processo de limpeza. Esse processo ¢ constituido pelos seguintes passos:

e Fervura em uma solugdo contendo 80% (40 ml) de H,SO4 e 20% (10
ml) de H,O,, a 60°C, durante 15 minutos, a fim de remover gorduras
e particulas organicas depositadas na superficie;

e Lavagem em agua destilada corrente durante alguns minutos, para
remover residuos acidos;

e Imersdo em uma solucdo 1:1 de HF (25 ml) e alcool isopropilico (25
ml), por 10 minutos, a fim de remover a camada de SiO; nativo (~ 30
A) existente na superficie da amostra;

e Nova lavagem com agua destilada corrente;

e Secagem com um jato de Nj.

As amostras foram entdo amorfizadas pela implantacdo de ions de Ar" em fluéncias
de 5x10' ions/cm’, com energias de 200 ou 400 keV. A seguir, cada amostra
amorfizada foi implantada com ions de Bi de uma certa energia e fluéncia. Foram
empregados feixes de Bi® de 30, 50, 100, 200 e 400 keV e fluéncia 2x10' fons/cm?,
além de feixes de Bi"™" de 900 keV e fluéncia 1x10'° fons/cm®, a fim de se obter
amostras com marcadores de Bi implantados a diferentes profundidades.

Feixes de He" de 1,2; 1,8 ¢ 3 MeV, cujo poder de freamento em Si ¢ bem conhecido
[147, 189, 190], foram entdo empregados para determinar o alcance projetado Rp das
distribui¢des de Bi (definido no capitulo 3), ou seja, a profundidade na qual elas estdo
centradas. Um espectro tipico de RBS para o caso de uma amostra de Si amorfizada e
implantada com Bi" a 400 keV ¢ mostrado na figura 5.1. O espectro inicial foi obtido
como numero de contagens em fun¢@o do numero do canal. Realizando-se a calibragdo
em energia do sistema, pode-se passar a uma representagdo de niimero de contagens em
fungdo da energia dos ions. Um ajuste gaussiano foi entdo realizado, para se obter o
valor central (do pico) da distribui¢do. Como o fator de perda de energia (equagao 3.22)
para o He ¢ conhecido, pdde-se, através da relagdo (3.21), converter o valor em energia
do pico E(Rp) para o valor em profundidade Rp correspondente. Nessa analise, a

aproximacao a energia de superficie (capitulo 3.3.2.3) foi empregada.
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Figura 5.1 — Espectro de RBS tomado para um feixe de He' de 1,8 MeV incidindo

sobre uma amostra de Si implantada com Bi a uma energia de 400 keV e fluéncia

2x10" ions/em’. A linha tracejada indica a posi¢do correspondente ao centro da

distribuicdo E(Rp), determinado pelo ajuste gaussiano (linha cheia), localizado na

profundidade Rp, correspondente a uma energia de 1,61 MeV.

Os alcances projetados, medidos com feixes de He, para as diferentes energias de

implanta¢do de Bi, estdo resumidas na tabela 5.1. Vale ressaltar que a resolugdo do

sistema eletronico ¢ melhor que 13 keV.

Tabela 5.1 — Energias de implantacdo dos marcadores de Bi em amostras de Si amorfo

e os respectivos alcances calculados a partir de medidas com feixes de He.

Energia de implantacao (keV)

Alcance projetado Rp (A)

30
50
100
200
400
900

195 + 30
270 + 30
440 £ 50
760 + 60
1490 + 80
2970+ 100
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A seguir, as amostras foram irradiadas com feixes de Be, B ou O a diferentes
energias. Um exemplo do tipo de espectro de RBS obtido ¢ mostrado na figura 5.2, para
o caso de ions de O com energia de 800 keV incidindo em uma amostra implantada com
Bi a 50 keV. A partir da energia dos ions retroespalhados pelos marcadores de Bi
(indicada por E(Rp) na figura 5.2), foi possivel determinar o fator de perda de energia
para os ions incidentes (Be, B ou O), pelo uso das equagdes (3.21) e (3.22), uma vez que

a profundidade do marcador e a energia dos ions sdo agora conhecidas nessa situacao.

[T T T T T T T T T | T T T
18000 |- |0.8 MeV *0"! :
| = Bi(S0KeV) 1=~~~ E(Rp)
16000 |- .
14000 | N
12000 [£ .
w |
5 | |
g, 10000 | . -
8 re —Si
S 8000 | -
o H
6000 |* .
4000 L % .
| 1 /
2000 |- .
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Canal

Figura 5.2 — Espectro de RBS para um feixe de O de 0,8 MeV incidindo sobre uma

amostra de Si implantada com Bi a 50 keV.

Entretanto, para se obter a perda de energia, foi necessario realizar medidas a vérias
geometrias diferentes, uma vez que, na equacao (3.22), tanto a perda de energia na
energia de entrada como a perda de energia na energia de saida dos ions sdo as
incognitas a se determinar. Em principio, apenas duas geometrias diferentes seriam
necessarias para se determinar essas grandezas, mas, a fim de obter uma média mais
completa, cinco geometrias diferentes foram usadas para cada caso. Cada geometria ¢
definida em fungdo dos angulos 0, e 6, sendo o primeiro o angulo entre a direcdo do
feixe e a direcdo normal a superficie da amostra, e o ultimo o angulo entre a direcdo do

detetor e a direcdo normal a superficie da amostra. Vale notar que 0, ¢ 0, sdo escolhidos



Capitulo 5 — Procedimentos e Resultados 160

de maneira que o angulo de espalhamento, 0 = — (61 + 92) , Seja sempre 0 mesmo, para

evitar a variacdo do fator cinematico K de uma medida para outra. Os valores usados
para esses angulos sdo apresentados na tabela 5.2. Para realizar esse tipo de medidas
com variagdo de geometrias, foi utilizado um gonidmetro de trés eixos, com precisdo de
0.01°, enquanto o detetor de Si de barreira de superficie para ions pesados foi montado
sobre um eixo movel, e posicionado num angulo de espalhamento de 120°, de acordo
com o indicado na tabela 5.2.

E possivel reescrever a equacio (3.22) na forma:

(f@ij =[S]cosez—f§5959&(f¥§) : (5.1)
dx saida Cos e1 dx entrada

que ¢ semelhante a equagdo genérica de uma reta, y = a + bx. Uma vez que [S], K, 6, ¢
0, sdo conhecidos para cada geometria, pode-se obter uma reta para cada uma delas.
Como todas as medidas sdo feitas na mesma energia, o ponto (x,y) onde as retas se
cruzam (equivalente a solucdo do sistema de cinco equagdes lineares) fornece os valores
da perda de energia na energia de entrada e na energia de saida, respectivamente. Na
figura 5.3, estdo as retas obtidas para o caso de um feixe de O incidindo sobre uma

amostra implantada com Bi a 100 keV.

Tabela 5.2 — Geometrias para a determinagdo da perda de energia em Si amorfo.

01 (") 10200 0=1-(6:+6)(°)
0 60 120

20 40 120

30 30 120

40 20 120

60 0 120

Para melhor especificar as condi¢des de cada caso, os resultados para a perda de
energia eletronica de Be, B ¢ O em alvos de Si amorfo serdo agora apresentados em

subsec¢oes separadas.
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Figura 5.3 — Resultado do método das retas para a determina¢do da perda de energia
de ions de B incidindo com Eyg = 1,5 MeV sobre uma amostra de Si implantada com Bi a
100 keV. O ponto médio de cruzamento das retas (x., y.) fornece os valores da perda de
energia na energia de entrada (igual a Ey, na aproximagdo de energia de superficie) e
na energia de saida (igual a KE), na aproximag¢do de energia de superficie),
respectivamente. As linhas pontilhadas partindo do ponto (x., y.) até os eixos servem

apenas para ilustrar os valores de x. e y..

5.2.1 — Be em Si amorfo

As medidas com feixes de Be foram realizadas no intervalo de energias entre 0,5 ¢ 7
MeV no acelerador Tandetron de 3 MV. Quando da sua realizagdo, ndo havia nenhum
estudo similar publicado. Porém, em 2002, Zhang et al. publicaram um estudo sobre a
perda de energia de varios ions em Si amorfo [191], inclusive Be. Esses dados foram
reapresentados, com algumas correcdes, recentemente [192]. Eles abrangem uma regiao
de energia menor que a estudada neste trabalho de tese, como pode ser visto na figura
5.4. Nela, pode-se observar que ha uma concordincia entre os dois trabalhos
experimentais apenas para energias mais altas, enquanto para energias mais baixas os

dados de Zhang e colaboradores [192] fornecem valores de perda de energia sempre
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menores que os deste trabalho de tese. Também sdo apresentados os valores de perda de
energia eletronica obtidos com os calculos do programa SRIM 2003 [57], versdo .26, os
quais estdo em bom acordo com os resultados deste trabalho. A resolugdo do sistema

eletronico para as medidas com feixes de Be foi melhor que 20 keV.
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A ) ]
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Figura 5.4 — Resultados para a perda de energia de ions de Be em alvos de Si amorfo
obtidos durante este trabalho de tese, comparados com outros resultados, indicados na

legenda.

5.2.2 — B em Si amorfo

No caso do poder de freamento para ions de B em Si, ja existiam dois trabalhos
publicados quando da realizagdo destas medidas, um pelo proprio Grupo de Implantagdo
I6nica do IF-UFRGS [193] e outro por Jiang er al. [194]. Porém, esses trabalhos
cobriam regides de energia diferentes, ndo muito amplas e com tendéncias divergentes.

A fim de obter dados consistentes em uma regido de energia bem mais ampla, durante
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este trabalho de tese foram realizadas medidas do poder de freamento de B em Si
amorfo na regido de energias entre 0,23 ¢ 9 MeV. Recentemente, 0 mesmo grupo que
havia realizado medidas para a perda de energia de Be em Si também publicou dados da
perda de energia de B em Si [192].

Os resultados experimentais sdo mostrados na figura 5.5, juntamente com o
resultado teoérico obtido pelo uso do programa SRIM 2003 [57]. Como pode ser
observado, os resultados para baixas energias de dos Santos et al. [193] diferem dos
deste trabalho em até 13%, ao passo que para energias mais altas a diferenca em relagdo
aos dados do grupo de Zhang [192] chega a 9%. Os dados de Jiang et al. [194] estdo em
bom acordo com os resultados deste trabalho, enquanto as previsdes do programa SRIM
2003 [57] concordam bem com os mesmos a muito baixas energias, divergindo, porém,
na regido do maximo de perda de energia (1,5 a 3 MeV), onde a diferenca chega a

aproximadamente 8%.

5.2.3 —O em Si amorfo

Previamente a este trabalho, ja existiam dois outros relacionados com a perda de
energia de ions de O em Si amorfo, ambos abrangendo regides de energia diferentes,
tendo um sido publicado por Santry e Werner [195] e o outro por Jiang et al. [194].
Com a finalidade de obter dados coerentes em uma ampla faixa de energia, foram
realizadas, durante este trabalho de doutoramento, medidas entre 0,35 e 13,5 MeV para
a perda de energia de O em Si amorfo. De forma semelhante ao caso do B, apos os
resultados deste trabalho de tese terem sido publicados, Zhang et al. [192] apresentaram
resultados para a perda de energia de O em Si amorfo. Todos esses resultados
experimentais estdo na figura 5.6, juntamente com os célculos do programa SRIM 2003

[57].
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Figura 5.5 — Resultados para a perda de energia de ions de B em alvos de Si amorfo
obtidos durante este trabalho de tese, comparados com outros resultados, indicados na

legenda.

Através da figura 5.6 abaixo, pode-se inferir que os dados deste trabalho estdo em
muito bom acordo com os de Santry e Werner [195], porém divergem dos resultados de
Zhang et al. [192] na regido do maximo de perda de energia, estando ~ 10% abaixo de
tais valores. O acordo com os dados de Jiang et al. [194] ¢ um pouco melhor, sendo a
diferenca da ordem de 7%. O acordo com os calculos do programa SRIM 2003 ,em
geral, ¢ bom, exceto pela discrepancia de ~ 7% na regido do méaximo de perda de

energia.
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Figura 5.6 — Resultados para a perda de energia de ions de B em alvos de Si amorfo
obtidos durante este trabalho de tese, comparados com outros resultados, indicados na

legenda.

5.3 — Medidas de “straggling” em alvos de Si amorfo

Para determinar o efeito do “straggling” em energia para ions de Be e O em alvos de
Si amorfo, foram usados os mesmos espectros de RBS (como os ilustrados nas figuras
5.1 e 5.2) empregados na determinagdo do poder de freamento, além dos espectros de
filmes de Au usados para a calibragdo em energia do sistema.

Primeiramente, foi encontrada a contribui¢do da resolugdo em energia do sistema de
analise (detetor + eletronica) para o “straggling”, Q,x., quando o feixe incidente era
composto de ions de He. Isso foi feito através da determinacdo da largura da borda
frontal do sinal do Au (pelo ajuste de uma fungao erro) no espectro de RBS usado para a
calibragio do sistema. Como a amostra consistia de um filme de 2000 A de Au
depositado sobre um “waffer” de Si, a unica contribuicdo de “straggling” presente no

sinal frontal do Au (superficie da amostra) era €,y., conforme ilustrado na figura 5.7a.
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A seguir, foi determinado o “straggling” total relacionado com o sinal dos ions de He
retroespalhados pelas camadas marcadoras de Bi implantadas nas amostra de Si, .,
pelo ajuste de uma funcao gaussiana ao perfil do marcador, como ilustrado na figura
5.7b. Esse “straggling” da medida experimental engloba trés outras contribuigdes, na
forma de uma soma quadratica, que ¢ dada por:

QIZHe = QfHe + Qi]e—Si + QiRp > (5.2)
onde, além da contribuicdo ao “straggling” devida a resolug¢@o do sistema de detecgao,

também aparecem a contribuicdo Q. ;, devida a perda de energia dos ions de He para o

meio (Si), e a contribuigdo €,, , devida ao fato do marcador ser uma distribui¢do em
P

profundidade de ions de Bi. Na verdade, ainda ha mais duas contribui¢cdes ao
“straggling” que podem influenciar as medidas de RBS, como ¢ mencionado em [196].
Uma ¢ chamada de contribuicdo geométrica, sendo devida ao tamanho finito do feixe e
ao angulo de aceitacdo do detetor, enquanto a outra ¢ chamada de contribuicdo devida
ao espalhamento multiplo, sendo devida a sucessivas colisdes com pequenos angulos de
espalhamento que acabam por causar um “alargamento” do feixe. Ambas contribuicdes
forma calculadas para as medidas deste trabalho de tese, de acordo com o procedimento
descrito em [196], mas os resultados indicaram que elas s3o muito pequenas em
comparacao as contribui¢cdes da equagao (5.2), podendo ser desprezadas.

A contribuigdo Qp,_s; ¢ conhecida, tendo sido medida por Niemann et al. [189, 190].
Dessa forma, a tnica contribuigdo desconhecida é justamente a que se queria calcular,

QAR” , que foi determinada para todas as amostras implantadas com Bi a diferentes
energias. Agora, de posse dos valores de Q ar, 2 € invertendo a relacao (5.2) para o caso
dos ions incidentes serem de O, por exemplo, fica-se com:

Qéf&' = QtzO _Qfo _QiRp > (5.3)
onde Q AR, ja é conhecido para todas amostras, € (2,0 € Q,0 sdo determinados a partir

dos resultados experimentais com feixes de O, de maneira idéntica ao que se fez para
Qe € Q.. com feixes de He.
Seguindo esse procedimento, foram obtidos os valores para o ‘“straggling”

relacionado a perda de energia de ions de Be e O incidindo sobre alvos de Si amorfo,
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que sdo apresentados nas figuras 5.8 e 5.9, respectivamente. Em ambos os casos, os
resultados estdo normalizados ao valor do “straggling” previsto pela teoria de Bohr para

cada caso, apresentado no capitulo 3, equacdo (3.28). No presente estudo, a espessura ¢

da amostra foi tomada como sendo R, /cos®, .
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Figura 5.7 — Determinagdo das contribui¢oes ao “straggling” para andlises com feixes
de He; a) contribui¢do devida a resolucdo do sistema, medida a partir do ajuste de uma
fungdo erro ao sinal do Au depositado sobre Si; b) contribui¢do total em uma amostra
de Si implantada com Bi a 400 keV, pelo ajuste de uma fungdo gaussiana ao sinal
correspondente a distribuicdo em profundidade dos ions de Bi. As curvas tracejadas

representam os ajustes, enquanto que as pontilhadas servem apenas como guias.

Como pode ser visto na figura 5.8, os resultados experimentais para o “straggling”
de Be a baixas energias sdo consideravelmente maiores que a previsdao de Bohr, se
aproximando dela a medida que a energia aumenta. Ja para o caso do O, ilustrado na
figura 5.9, a baixas energias os resultados experimentais sdo menores que a previsao
teodrica, ultrapassando-a, porém, na regido entre 1,5 ¢ 5 MeV (regido do maximo da

perda de energia), e finalmente tendendo ao seu valor para energias mais altas, como no

caso do Be.
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Figura 5.8 — Resultados para o “straggling” relativo a perda de energia de ions de Be

incidindo em alvos de Si amorfo, normalizados ao straggling de Bohr (linha cheia).
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Figura 5.9 — Resultados para o “straggling” relativo a perda de energia de ions de O

incidindo em alvos de Si amorfo, normalizados ao straggling de Bohr (linha cheia).
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5.4 — Medidas do poder de freamento em alvos de Si cristalino

As medidas de poder de freamento de ions de Be, B e O ao longo dos canais <100>
e <110> de alvos de Si cristalino foram realizadas empregando-se amostras tipo
SIMOX (Separated by IMplanted OXigen)' e a técnica de canalizagdo.

As amostras de SIMOX consistem em uma camada superficial de 2000 A de Si
cristalino <100>, que fica sobre uma camada enterrada de SiO, de aproximadamente
4000 A, a qual, por sua vez, estd sobre um substrato de Si cristalino, como exemplifica a

figura 5.10.

Si <100> Si <100>

— >
direcdo do
feixe incidente

2.000 A 4.000 A
Figura 5.10 — Esquema de uma amostra tipo SIMOX, com uma camada superficial de

Si cristalino <100>, sobre uma camada amorfa de SiO,, sobre um substrato de Si

<100>.

Esse tipo de amostra ¢ ideal para o estudo da perda de energia em condicao
canalizada, porque a interface entre o Si <100> cristalino da superficie e a camada de
oxido ¢ bastante uniforme (rugosidade menor que 2 nm), servindo como um excelente
marcador, com profundidade bem determinada. Isso esta ilustrado na figura 5.11, onde
sdo apresentados dois espectros de RBS para um feixe de He incidindo em uma amostra
de SIMOX, sendo um tomado em dire¢do canalizada, ao longo do canal <110>, ¢ o
outro tomado em direcdo nao alinhada, usualmente chamada de direcdo aleatoria.

Inicialmente, as amostras de SIMOX eram limpas pelo mesmo processo descrito no

inicio da se¢do 5.2. A seguir, eram presas ao gonidmetro, de forma a ser possivel

' [ZUM]I, K.; DOKEN, M.; ARIYOSHI, H. CMOS devices fabricated on buried SiO, layers formed
by oxygen implantation into silicon. /EE — Electronics Letters, v. 14,n. 18, p. 593-594, 1978.
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realizar varreduras em angulo em trés diregoes diferentes, chamadas de x, y e z, para
determinar com precisdo a posi¢cdo dos canais <100> e <110> da camada superficial de

Si.
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Figura 5.11 — Espectros de RBS tomados para um feixe de ions de He de 1,2 MeV
incidindo sobre uma amostra de SIMOX. Os triangulos correspondem a uma medida
feita num alinhamento aleatorio (ndo-canalizado), enquanto os quadrados
correspondem a uma medida feita com o feixe alinhado ao canal <110> do Si. Partindo
da direita (superficie da amostra) para a esquerda no espectro, pode-se ver o sinal do
Si da camada superficial, que aparece como uma borda no caso aleatorio e como um
pequeno pico no caso canalizado, e a seguir a interface entre a camada superficial e a
camada de oxido, indicada por Ir para o espectro aleatorio e por Ic para o espectro
canalizado. O fato dos ions perderem menos energia ao longo da dire¢do canalizada
faz com que Ic apareca mais a direita no espectro do que Ir. Também aparecem na

figura o sinal do Si presente no SiO,, do Si do substrato e do O do SiO, [46].
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Sendo perpendicular a superficie da amostra, o canal <100> era sempre o primeiro a
ser determinado. Para isso, a primeira varredura em angulo era feita no eixo z, com y
posicionado em 6° e x em 0°, a fim de se determinar a posi¢ao do plano {100} do cristal
(figura 5.12a).

A seguir, a amostra era rotada para 15° além da posi¢ao desse plano em z, ¢ uma
varredura para y era entdo realizada de —2° a 2°, cujo resultado ¢ tipicamente igual ao da
figura 5.12b. Depois, o valor de y era ajustado para o valor central da depressao (0° na
figura) e uma varredura em x era feita, também de —2° a 2°, como ilustrado na figura
5.12c. O valor de x era entdo posicionado no centro da depressdo (0° na figura) e uma
nova varredura em y era feita para confirmar o seu valor. Dessa forma, a posi¢cdo do
canal <100> era bem determinada. De acordo com o procedimento sugerido por [197], o
valor de x era entdo deslocado em 6° ¢ 0 de z em 15°, a fim de se encontrar a melhor
dire¢do para a obtencdo de um espectro aleatorio. Para cada energia de analise e para
cada espectro canalizado, foi tomado um espectro aleatorio, procedimento esse seguido
para a posterior analise dos dados.

J& para alinhar o feixe com o canal <110> da amostra, foi necessario repetir o
processo de alinhamento com o canal <100>, descrito acima, ¢ entdo rotar o gonidmetro
em 45° na diregdo x e, logo a seguir, de 90° na direcdo z. A fim de confirmar a posi¢ao
do centro do canal, mais uma varredura rapida em x e outra em y eram feitas. E, de
forma semelhante ao que era feito para o canal <100>, o valor de x era entdo deslocado
em 6° para se obter os espectros ndo-canalizados.

Um exemplo dos espectros obtidos apos esses procedimentos ¢ mostrado na figura
5.13, para ions de O incidindo em diregdes canalizada e aleatéria em uma amostra de

SIMOX.
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Figura 5.12 — Grdficos do numero relativo de contagens em fungdo do angulo para
varreduras ao redor dos eixos x, y e z; a) varredura de -5° a 90° em z, para determinar
a posigdo do plano {100}, b) varredura de —2° a 2° em y para determinar a coordenada

desse eixo relativa ao centro do canal <100>; c) idem a b), s6 que para o eixo x.

A perda de energia em direcdo canalizada foi calculada com base nas posig¢oes
(representadas por E. e E, na figura 5.13) da interface Si/SiO, obtidas dos espectros
canalizados e aleatérios e nos valores do poder de freamento aleatério medidos
anteriormente. Esse calculo da perda de energia canalizada foi feito considerando-se
valida a aproximagdo a energia média e usando-se a relagdo [198]:

can

dE[T | Ky Ey=E (g cosb | g dE|™ (5.4)
x|z | Kgq E,—E, ' cos@, d E'f,,,
sendo:
dii'dn
dx |z
B = OS0) (5.5)
X . dE cos0',
Si dx E'm
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ran

dE
dx |=
B, = Emmn _cos 0, ’ (5.6)
dE cos0,
Ky
dx |z,

in

onde as grandezas com indice linha referem-se a geometria das medidas aleatérias e as

grandezas sem indice linha referem-se as medidas canalizadas.
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Figura 5.13 — Espectros de RBS para ions de O°" incidindo sobre uma amostra de
SIMOX com energia de 13 MeV em uma geometria aleatoria (tridngulos) e em uma
geometria onde o feixe estd alinhado ao canal <100> do Si (quadrados). Nessa figura,
E. e E, indicam as energias das particulas retroespalhadas na interface Si/SiO; para o
caso canalizado e o caso aleatorio, respectivamente. As linhas cheias representam os
resultados do procedimento de ajuste usado para determinar esses valores, o qual estd

detalhado na referéncia [198].

A fim de evitar efeitos de ndo-eqiiilibrio de carga no poder de freamento, as cargas
dos feixes de ions utilizados para cada energia de andlise foram sempre escolhidas de
maneira a serem o mais proximas possivel das cargas de equilibrio na energia em
questdo. Na tabela 5.3 s3o listados os valores da carga dos feixes utilizadas para as

energias respectivas.
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Tabela 5.3 — Estados de carga correspondentes a cada energia de andlise para feixes

incidentes de Be, B e O.

Energia (MeV) | Carga Be | Carga B| Carga O
0,8 2+ --- ---
1,0 2+ 2+ ---
2,0 3+ 3+ ---
3,0 3+ 3+ ---
4,0 3+ 3+ 4+
5,0 3+ 4+ —
6,0 3+ 4+ 5+
7,0 3+ 4+ ---
8,0 4+ 4+ 5+
9,0 4+ 4+ -
10,0 4+ --- 6+
11,5 --- -—- 6+
13,0 --- -—- 6+
15,0 --- -—- 6+

Os resultados para a perda de energia canalizada de ions de Be ¢ B ao longo dos
canais <100> e <110> do Si, ¢ de ions de O ao longo do canal <100> do Si, serdo
apresentados a seguir. Na secdo 5.5, eles serdo comparados aos calculos tedricos de
perda de energia, a fim de determinar a contribui¢do do efeito Barkas para essa

grandeza.

5.4.1 — Poder de freamento de Be em Si <100> e <110>

As medidas de perda de energia canalizada para ions de Be foram realizadas no
intervalo de energias entre 0,8 ¢ 10 MeV, para o canal <100>, e no intervalo entre 1 ¢ 9
MeV, para o canal <110>. Elas s@o as primeiras medidas dessa quantidade, ndo havendo
outros resultados experimentais publicados na literatura. Na figura 5.14, os resultados

canalizados s@o apresentados, juntamente com os resultados em dire¢do ndo-canalizada,



Capitulo 5 — Procedimentos e Resultados 175

ja mencionados na se¢do 5.2.1. Também, pode-se verificar que, no canal <100>, a perda
de energia ¢ 18% menor que a perda de energia aleatdria, na energia de 90 keV/uma,
sendo que a diferenga diminui com o aumento da energia, até chegar a 15% na energia
de 180 keV/uma, e depois volta a aumentar, chegando a 34% na energia de 780
keV/uma. De maneira semelhante, no canal <110>, onde os ions perdem ainda menos
energia em comparacdo com a direcdo aleatoria, a diferenga ¢ de 38% na energia de 110
keV/uma, diminuindo até 28% na energia de 220 keV/uma e voltando a aumentar até

chegar a 42% na energia de 790 keV/uma.
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Figura 5.14 — Resultados para a perda de energia de ions de B incidindo ao longo dos
canais <100> e <110> do Si, comparados com os resultados para o caso ndo-

canalizado. As linhas servem apenas para guiar os olhos.
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5.4.2 — Poder de freamento de B em Si <100> e <110>

As medidas com B foram realizadas entre 1 ¢ 9 MeV, para o canal <100>, e entre 2
e 6 MeV, para o canal <110>. Enquanto que para esse ultimo ndo ha resultados
publicados na literatura, para o canal <100> ja existiam dois resultados, que apresentam
certa discordancia, um tendo sido medido por Jiang et al. [194] e o outro por dos Santos
et al. [193]. Na parte a) da figura 5.15, sdo apresentados os resultados deste trabalho
para a perda de energia ao longo das dire¢des <100> e <110>, juntamente com os dados
aleatorios. Como se pode observar, os valores encontrados para o canal <100>, neste
trabalho, sdo 21% menores que os encontrados para as medidas aleatorias, na energia de
85 keV/uma. Essa diferenca diminui para 18% na energia de 260 keV/uma, voltando a
aumentar a seguir, chegando a 32% para a energia de 810 keV/uma. J4& a perda de
energia ao longo do canal <110> é bem menor que a perda de energia em diregdo
aleatoria, sendo 36% menor que essa ultima para a energia de 175 keV/uma. A
diferenca entdo diminui, chegando a 27% na energia de 290 keV/uma, mas volta a
aumentar, chegando a 40% na energia de 530 keV/uma. Na parte b) da figura 5.15, sdo
apresentados os resultados deste trabalho e dos dois outros estudos experimentais ja
existentes para a perda de energia ao longo da direcdo <100>. Pode-se ver que os
resultados deste trabalho de tese sdo aproximadamente 20% maiores que os resultados
de dos Santos et al. [193] na energia mais baixa medida. Com o aumento da energia, a
concordancia entre as duas medidas melhora, sendo que a altas energias ambos os
resultados estdo em bom acordo. Nestas energias, porém, os resultados deste trabalho de

tese sdo inferiores aos de Jiang et al. [194] por aproximadamente 20%.
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Figura 5.15 — Resultados para a perda de energia de ions de B incidindo em Si numa
dire¢do aleatoria e ao longo dos canais <100> e <110> obtidos neste trabalho (parte
a). Comparagdo entre os resultados existentes para o canal <100> (parte b). As linhas

servem apenas para guiar os olhos.

5.4.3 — Poder de freamento de O em Si <100>

Para o caso do O, foram feitas medidas apenas para a dire¢ao cristalina <100> do Si.
O intervalo de energias no qual as mesmas foram desenvolvidas varia de 4 a 15 MeV,
como ¢ apresentado na figura 5.16. Além dos dados deste trabalho para a perda de
energia em Si amorfo, ainda estdo presentes na figura os resultados de Jiang et al. [194].
Como se pode observar, esses ultimos estdo em bom acordo com os resultados
determinados neste trabalho de tese. Em relagdo a perda de energia aleatoria, os
resultados para o canal <100> se mostraram 15% menores na energia de 250 keV/uma,

sendo que essa diferenga aumenta até chegar a 27% em 780 keV/uma.
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canal <100> do Si, comparados com os resultados para o caso aleatorio.

5.5 — Calculos tedricos para o poder de freamento em direcao

canalizada e determinacao da contribuicio Barkas

Neste trabalho de tese, o poder de freamento eletronico em condi¢do canalizada para
ions de Be, B ¢ O incidindo em alvos de Si também foi calculado teoricamente,
utilizando-se trés abordagens diferentes, que foram aquelas apresentadas no capitulo 4:
a teoria binaria, a Aproximagdo de Convolugdo Unitaria (UCA) e o método da secdo de
choque de transporte e regra da soma de Friedel estendida (TCS-EFSR). Além disso,
célculos de canais acoplados (apresentados no capitulo 1) foram empregados, em
conjunto com a abordagem UCA, para separar as contribuicdes devidas aos elétrons
internos e aos de valéncia.

Para realizar os calculos com base no método UCA, foi empregado o programa
CASP (Convolution Approximation for Swift Particles) [199], o qual incorpora o
procedimento descrito na se¢do 4.4, do capitulo 4. Mais ainda, a versao 2.2 do programa
também incorpora um calculo de corre¢des de camadas, num procedimento similar ao
sugerido na teoria binaria de Sigmund (equagdo 4.21). J& para desenvolver os calculos
do modelo (TCS-EFSR), foi usado o programa HIStop (Heavy lon Stopping) [200], que

incorpora o procedimento descrito na se¢do 4.3, do capitulo 4. Além disso, o modelo
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binario da perda de energia, detalhado na secdo 4.1, foi implementado em uma rotina do
programa MathCad, a partir da qual se calculou o poder de freamento de acordo com o
desenvolvimento de Sigmund, considerando, porém, apenas os elétrons de valéncia do
Si.

Para o calculo da contribuicao Barkas, também trés abordagens foram empregadas.
Uma consistiu na combinag¢do dos calculos realizados com o programa CASP e dos
resultados obtidos experimentalmente para ions de Be, B e O. Outra foi realizada a
partir de calculos com o programa HIStop, feitos para ions de Be, B e O e para seus
“fons-imagem”, ou seja, ions com a mesma estrutura interna, porém com carga oposta,
como se fossem antiprotons carregando poésitrons. Ja a terceira, foi baseada nos calculos
da teoria binaria para ions de Be, B e O e seus respectivos antiions. A diferenca entre as
duas tltimas abordagens, além das peculiaridades de cada modelo, ¢ que a teoria binaria
sO permite comparar ions totalmente nus aos seus respectivos antiions, enquanto que o
programa HIStop permite comparar ions com elétrons ligados aos seus “ions-imagem”,

como se esses ultimos tivessem positrons ligados a eles.
5.5.1 — Calculos realizados com o programa CASP

O programa CASP permite realizar célculos numéricos para a perda de energia
eletronica com bastante rapidez e precisdo. O programa calcula inicialmente, para cada
parametro de impacto b desejado, a energia média transferida pelo ion em questdo a um
elétron, QO.(b), para elétrons de todas as camadas do alvo. A secdo de choque de perda

de energia eletronica total, S,, ¢ calculada pela integracdo dos valores obtidos para

Qe(b), conforme S, = J 2nbdbQ, (b) Vale notar que, para cada energia de interesse, €

necessario rodar o programa para todos os estados de carga que o ion pode assumir
naquela energia, multiplicando depois o resultado obtido pela correspondente fracdo de
carga. Por exemplo, para ions de O incidindo a 400 keV/uma, o célculo deve ser feito
para O*', 0%, 0°", 0% ¢ O”' a essa energia, ¢ a seguir os resultados devem ser
multiplicados pelas respectivas fragdes de carga (nesse caso, 0,016; 0,151; 0,476; 0,328

e 0,029, respectivamente).
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Sempre que possivel, as fracdes de carga consideradas neste estudo foram as
determinadas experimentalmente por Jiang ef al. [194]. Para as energias onde ndo havia
dados experimentais de distribuigdo de cargas, foram usados os valores fornecidos pelo
proprio programa CASP, baseados no trabalho da referéncia [146]. Para o caso do Be,
em especial, ndo ha fracdes de carga experimentais disponiveis. Em vista disso, foi
realizado um procedimento de interpolagdo, tomando por base os dados de fracdes de
carga existentes para Li, B, C, N e O, a fim de se obter uma distribuicdo de fracdes de
carga para o Be. Esse procedimento esta descrito no apéndice A. Os calculos foram
feitos, entdo, usando-se essa distribui¢do interpolada, e, também, as fragdes de carga
dadas pelo programa CASP, oriundas de [146]. O resultado final representa uma média
desses dois valores.

Para que o programa realize os calculos, ¢ necessdrio o usuario especificar as
seguintes variaveis, as quais serdo exemplificadas em fun¢do do que foi feito durante
este estudo de tese:

a) Z,— numero atomico do projétil: neste estudo foram realizados calculos

com ions de Be (Z,= 4), de B (Z,=5), e de O (Z,= 8);

b) Z,—numero atomico do alvo: o alvo sempre foi o Si (Z, = 14);

c) E/u_— energia por nucleon [kev/uma]: os calculos foram sempre

realizados para o intervalo de energias entre 100 e 2.000 keV/uma;

d) File — nome do arquivo: cada vez que o programa ¢ executado, é

necessario especificar o nome do arquivo onde os resultados serfo
gravados;

e) Convolution Approximation: o programa pode realizar tanto calculos

baseados na PCA quanto calculos baseados na UCA, sendo que esta
ultima foi sempre a opg¢ao usada;

f) Screening: nesse campo, ¢ necessario selecionar a fun¢do de blindagem
que sera considerada no calculo. Para cada estado de carga, deve-se
escolher a fun¢do de blindagem mais adequada. Por exemplo, para ions
nus (como Be*" ¢ B), a opcdo none deve ser usada (sem blindagem),
enquanto que para ions carregando trés ou mais elétrons (como O*) a
opgdo general deve ser escolhida, especificando-se o numero de elétrons

que o projétil carrega (no caso, n, = 4);
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g) Accuracy: essa opgdo controla a precisdo numérica da maioria das
integragdes que o programa faz. Quanto mais baixo seu valor, mais
preciso sera o célculo, porém ele também levard mais tempo para ser
feito. Valores maiores que 102 podem levar a muitas incertezas no
calculo, enquanto que valores menores que 10 ndo levam a maiores
melhorias na precisdo. Durante este estudo, foi usado o valor 10°3;

h) b select: nesse campo, ¢ preciso entrar com os valores do pardmetro de
impacto minimo e do maximo, entre os quais se quer que a perda de
energia seja calculada, bem como o nimero de pontos tomados durante o
calculo. Neste estudo, foram sempre tomados 50 pontos entre by, = 10™
€ by = 10. Também ¢é possivel deixar que o proprio programa ajuste
esses valores.

Além de executar o programa dessa forma para calcular a perda de energia do ion
para os elétrons do alvo, também ¢é necessario executa-lo para calcular a contribuicdo da
perda de energia devida a interagdo dos elétrons do ion com os adtomos do alvo. Com
esta finalidade, deve-se inverter os valores de Z, e Z;, mantendo-se a mesma energia,
selecionar a func¢do de blindagem general para um dtomo neutro (no caso do Si, n, = 14)
¢ informar as forcas de oscilador e densidades eletronicas do ion (que nesse caso passa a
ser alvo) para cada um dos seus estados de carga, através da opcao further target data.
Esses dados ndo sdo inerentes ao programa, devendo ser informados a ele.

Para cada energia e estado de carga, as duas contribui¢cdes para a perda de energia
(ion-elétrons do alvo e atomos do alvo-elétrons do ion) sdo entdo somadas. A soma das
contribuicdes para cada estado de carga, normalizadas em fun¢do de sua fracdo, da a
perda de energia total para a energia em questao.

A fim de chegar agora a perda de energia média dos ions em condi¢do canalizada, é
necessario fazer uma convolucao das perdas de energia calculadas pelo programa CASP

com os fluxos dos ions dentro do canal, de acordo com:

[ i)o(is

Ldzbjo’ dzqn(B,z)

; (.7

onde A ¢ a area transversal do canal do Si em questdo, b ¢ o parametro de impacto e @ ¢

a distribuicao de fluxo dos ions ao longo da dire¢do de canalizacdo z.
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As distribuig¢des de fluxo dos ions ao longo dos canais <100> e <110> do Si foram
calculadas com o programa de simulagdo tipo Monte-Carlo chamado Barret [70]. A
partir delas e dos calculos UCA, chegou-se aos resultados para o poder de freamento
canalizado de Be, B ¢ O.

Apos o calculo dos poderes de freamento, o efeito Barkas foi obtido pela seguinte
argumentacgdo: o resultado de uma medida experimental reflete a contribui¢do de todos
os efeitos presentes no processo de perda de energia. J4 o calculo com o programa
CASP ndo inclui as contribuicdes devidas a perda e captura de elétrons e devidas a
polarizacdo dos atomos do alvo pela passagem dos ions (efeito Barkas). Entdo, essas
contribuicdes deveriam ser as responsaveis pela diferenga entre os resultados
experimentais e os calculos teoricos. Porém, em condi¢do canalizada, a probabilidade de
que haja captura ou perda de elétrons ¢ fortemente reduzida, de forma que pode ser
considerada desprezivel frente a outras contribuigdes. Dessa maneira, a Unica
contribui¢do relevante em condi¢do canalizada que ndo é considerada pelo calculo UCA
(com correcdes de camadas) ¢ justamente o efeito Barkas. Portanto, para encontrarmos
essa contribuicdo basta subtrair o calculo feito com o programa CASP dos respectivos
dados experimentais para a perda de energia canalizada dos ions de Be, B ¢ O em alvos
de Si. Tanto os calculos para o poder de freamento quanto a contribuicdo Barkas
também estao indicados nas figuras 5.18, 5.19 ¢ 5.20.

Obviamente, para que essa determinagao do efeito Barkas seja efetiva, € necessario
que o calculo UCA seja confiavel, e dé conta satisfatoriamente de todos os efeitos que
se propde a considerar. Como foi mencionado no capitulo 4, essa confiabilidade foi
confirmada através da comparagdo dos resultados UCA com resultados de canais
acoplados e dos resultados PCA com resultados SCA [33-35, 182].

Com o objetivo de separar a contribuicdo Barkas devida aos elétrons de valéncia do
Si da contribuicao devida aos elétrons internos, foram realizados calculos de canais
acoplados para essa ultima contribuicio'. Entdo, o resultado desses calculos (que
incluem efeitos de polarizacdo) foi subtraido do resultado UCA, fornecendo o efeito
Barkas devido apenas aos elétrons de valéncia, que ¢ representado na figura 5.24 pelos

quadrados cheios.

' GRANDE, P. L. Private Communication, 2004.
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Na verdade, os calculos de canais acoplados forneceram valores para a perda de
energia dos elétrons da camada L bem maiores que os obtidos com o programa CASP,
ndo somente devido a presenga do efeito de polarizagdo, mas também ao fato de ocorrer
a captura desses elétrons pelos ions. Esse efeito de captura esta ilustrado na figura 5.17,

que representa a captura por um ion de O*" incidindo a 8 MeV.

o (500 keV/uma) + Si (camada L) em b =2 u.a. —

4] a)

o ¢)

ua.

ua. ua.

Figura 5.17 — llustra¢do da captura de um elétron da camada L do Si por um ion de O
e da conseqiiente polarizacdo do dtomo de Si com a passagem do ion. As curvas de
nivel na figura representam a densidade eletronica, calculada a partir do método de

canais acoplados.

Como pode ser visto na figura 5.18, a contribuicdo Barkas para o poder de
freamento canalizado de Be em Si ¢ bastante grande na regido entre 150 e 400 keV/uma,
chegando, no canal <100>, a um maximo de 21 eV/A a 166 keV/uma, o que representa
45% do valor das outras contribui¢des para a perda de energia. Esse resultado ¢ similar,
e ainda maior, que a contribuicdo “gigante” do efeito Barkas observada para o poder de
freamento de ions de Li canalizados em Si, em um estudo feito anteriormente pelo

proprio grupo do Laboratorio de Implantacao I6nica da UFRGS [119].
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Figura 5.18 — Resultados para o poder de freamento de Be em Si, em direcdo

canalizada, calculados com o programa CASP (v. 2.2), comparados com os resultados

experimentais. A linha cheia representa os cdlculos considerando as fragoes de carga

calculadas pelo procedimento de interpolacdo, enquanto que a curva tracejada

representa os calculos usando as fracoes de carga do proprio programa CASP. A curva

pontilhada é a média desses dois procedimentos, tendo sido o resultado levado em

conta durante este estudo. O efeito Barkas é dado pela diferenca entre os cdlculos e os

resultados experimentais, como indicado pelas setas verticais.



Capitulo 5 — Procedimentos e Resultados 185

Para o caso do B, apresentado na figura 5.19, pode-se ver que a contribuicdo Barkas
também ¢ grande em ambos os canais, chegando a 40% do valor de todas as outras

contribuicdes, a 266 keV/uma, no canal <100>.
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Figura 5.19 — Resultados para o poder de freamento de B em Si, em direcdo
canalizada, calculados com o programa CASP (v. 2.2), comparados com os resultados
experimentais. O efeito Barkas ¢ dado pela diferenca entre os cadlculos e os resultados

experimentais, como indicado pelas setas verticais.
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Figura 5.20 — Resultados para o poder de freamento de O em Si, em dire¢do
canalizada, calculados com o programa CASP (v. 2.2), comparados com os resultados
experimentais. O efeito Barkas é dado pela diferenca entre os cdlculos e os resultados

experimentais, como indicado pelas setas verticais.

Para o caso do O (figura 5.20), a contribui¢do do efeito Barkas também ¢ bastante
significativa. Embora seu valor total, em eV/A, seja maior que o valor observado para o
Be e B nas mesmas energias, a contribui¢do relativa a da perda de energia ndo ¢ maior,
sendo de 38% a 250 keV/uma e diminuindo para altas energias.

A fim de legitimar essa abordagem da obtencdo do efeito Barkas pela combinacao
dados experimentais/calculos UCA, o procedimento de subtragdo apresentado aqui para
Be, B e O foi também feito para varios resultados de medidas canalizadas com ions de
He e Li [194, 201, 202, 203], além das medidas de outros autores para B e O citadas
anteriormente [193, 194]. A contribuicdo Barkas determinada pela subtragdo
experimental-UCA para todos os casos foi entdo dividida pela carga média dos projéteis
ao cubo, e os resultados foram reunidos em um grafico, representados em fun¢do da

energia dos ions. Isso estd mostrado na figura 5.21, onde também foi incluida a
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contribuicdo Barkas dada pela analise de Lindhard (calculada a partir da equacdo (2.28)
do capitulo 2), que apresenta boa concordancia com medidas prévias do efeito Barkas
para altas energias. Conforme pode-se observar, os dados experimentais colapsam em
torno de uma regido estreita (independentemente da espécie do projétil), cuja média,
representada pela curva cinza da figura, estd em muito bom acordo com a previsdo de
Lindhard, dada pela curva tracejada. Porém, hé ainda alguns desvios em relagdo a curva
média na regido entre 0,15 e 0,3 MeV/uma, os quais comegam a acontecer a partir de
uma certa energia, para cada projétil. Esses valores de energia onde comecam os
desvios sdo tanto maiores quanto maior € a carga dos projéteis, indicando uma quebra

do escalonamento com ¢° e a provéavel presenca de termos de polarizagio de ordem

mais alta.
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Figura 5.21 — Compilagdo de dados experimentais para o poder de freamento de ions
de He, Li, Be, B e O incidindo nas direcoes canalizadas <100> e <I110> do Si,
subtraidos dos respectivos calculos UCA e divididos pelas respectivas cargas médias
ao cubo. A regido cinza representa a curva média sobre a qual os dados colapsam,
enquanto a curva tracejada representa a estimativa para o efeito Barkas dada pelo

modelo de Lindhard.
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Valores especificos da contribui¢do Barkas para varias energias e uma analise de seu
comportamento serdo relatados a seguir, na se¢do 5.5.5, e comentados no capitulo 6,

onde sdo apresentadas as conclusdes deste trabalho de tese.

5.5.2 - Calculos realizados com o programa HIStop

O programa HIStop calcula a perda de energia de uma maneira ndo-perturbativa,
através da abordagem TCS-EFSR, descrita no capitulo 4. O meio ¢ considerado como
um gas de elétrons uniforme, com densidade n, velocidade de Fermi vg e raio de

Wigner-Seitz r, =1,919/v,. Em fungdo disso, os resultados do programa ndo

descrevem bem a perda de energia num alvo de Si amorfo, pois ndo ¢ coerente a
aproximac¢ao de considera-lo como sendo um gas de elétrons com essas caracteristicas.
Para o canal <100> do Si, entretanto, a configurag@o eletronica que os ions canalizados
sondam é muito semelhante a um gas de elétrons com densidade constante, sendo
bastante razoavel, nessa situagdo, comparar os célculos do HIStop com os resultados
experimentais. Ja para o canal <110> do Si, que ¢ mais largo que o <100>, as varia¢des
de densidade eletronica ndo encorajam uma aproximagdo pela abordagem do gas de
elétrons considerada nos calculos do programa HIStop.

Assim como o CASP, também o HIStop executa célculos precisos (dentro da
aproximacao que se propoe a descrever) e rapidos para a perda de energia eletronica. As
variaveis que devem ser informadas ao programa sao:

a) Z; —numero atdmico do ion;

b) Z, —namero atdmico do alvo;

c) E —energia, em keV/uma;

d) g — estado de carga do ion;

e) r, — parametro do gas de elétrons, o qual foi tomado como 2 para os
elétrons de valéncia do Si.

Ao contrario do que acontece com o programa CASP, no programa HIStop ¢
possivel realizar os calculos para valores de Z; negativos, correspondendo a “antiions”

com mesma estrutura e carga inversa em relagdo aos correspondentes ions (Z; positivo).
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Dessa forma, é possivel extrair uma contribui¢do Barkas para a perda de energia pela
relagdo:
() sl Een) 6

pois todas as contribuigdes em poténcias pares de Z; se cancelardo, restando apenas a
contribui¢ao devida a poténcias impares.

Um exemplo dos resultados gerados pelo programa HIStop para ions de Be
incidindo sobre Si ¢ mostrado na figura 5.22.

Os resultados para o efeito Barkas obtidos com essa abordagem serdo apresentados

na se¢do 5.5.5, para varias energias e para varios estados de carga do projétil.
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Figura 5.22 — Resultados calculados com o programa HIStop para a perda de energia
de ions de Be (Z; = 4, linha cheia), para a perda de energia de “antiBe” (Z; = -4, linha

tracejada) e para a contribui¢do Barkas (linha pontilhada), calculada pela relagdo

(5.8).

5.5.3 — Calculos baseados na teoria binaria

Os calculos baseados na teoria binaria da perda de energia foram realizados com

uma rotina do programa MathCad, onde foram incorporados o potencial efetivo da
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equacdo (4.2) e o raio efetivo, determinado a partir da trajetoria do elétron calculada
pelo programa. A energia ¢ a carga (sempre ions sem elétrons ligados) dos ions, as
freqiiéncias de oscilador e as energias de ligagdo para os elétrons de valéncia do Si, bem
como o parametro de impacto para cada colisdo, foram informados como “input” no
programa. Os resultados para a energia transferida ao elétron foram entdao integrados
sobre a regido de pardmetros de impacto (que foi tomada de 0,05 a 3,00 A), de acordo
com a equagdo (1.9), fornecendo o poder de freamento. Essa calculo foi feito para cada
ion e seu respectivo anti-ion, de forma que o efeito Barkas pdde ser determinado de
forma semelhante ao caso dos calculos com o programa HIStop, segundo a equacdo
(5.8).

Os resultados para o efeito Barkas obtidos com essa abordagem também serdo
apresentados na se¢do 5.5.5, para varias energias e para varios estados de carga do

projétil.

5.5.4 — Calculos para o poder de freamento canalizado combinando

os resultados dos programas CASP e HIStop

Como foi mencionado nas seg¢des anteriores, o programa CASP ndo ¢ capaz de
fornecer uma contribui¢ao Barkas, enquanto o programa HIStop ndo é capaz de calcular
a contribuicdo dos elétrons mais internos do alvo ao processo de perda de energia.
Porém, € possivel calcular-se a contribuigdo dos elétrons internos com o programa
CASP ¢ a contribuicdo Barkas com o programa HIStop. Sendo assim, foi possivel usar
ambos 0s programas para complementarem os resultados um do outro, e, dessa forma,
fornecerem um valor que pode ser comparado com o poder de freamento obtido
experimentalmente. Os resultados dessa combinac¢do para os poderes de freamento ao
longo do canal <100> do Si sdo apresentados na figura 5.23, onde sdo comparados com
os resultados obtidos nas medidas experimentais. Enquanto as linhas cheias representam
a combinacdo do calculo CASP completo com a contribuicdo Barkas do HIStop, as
linhas tracejadas representam a soma do célculo HIStop completo com a contribuicdo

dos elétrons internos dada pelo CASP.
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Além dos casos onde os ions incidentes sdo Be, B e O, estudados nesta tese, também
os resultados para ions de Li (da referéncia [119]) sdo mostrados, a fim de se expandir o

estudo do efeito Barkas para uma regido maior de cargas do projétil.
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Figura 5.23 — Resultados para o poder de freamento total no canal <100> do Si, para
ions de Li, Be, B e O incidentes. As linhas cheias representam o poder de freamento
calculado pela soma da contribui¢do Barkas obtida com o programa HIStop e do
calculo UCA completo. Ja as linhas tracejadas representam o poder de freamento dado
pela soma da contribuicdo dos elétrons internos fornecida pelo programa UCA com o

calculo HIStop completo para um ion (Z; positivo).
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Como se pode ver na figura, as duas abordagens fornecem resultados um pouco
diferentes. Isso ¢ esperado, uma vez que em cada caso a contribuicdo dos elétrons de
valéncia ¢ calculada de uma forma distinta.

O acordo das duas abordagens com os dados experimentais ¢ bom, exceto nas
energias mais baixas, sendo que a soma dos calculos HIStop com a contribuicdo dos
elétrons internos dada pelo CASP parece estar sempre em melhor acordo com os
resultados medidos do que a soma dos resultados do CASP com a contribui¢do Barkas
do HIStop. Nas energias mais baixas, fica evidente que a contribui¢do Barkas calculada
pelos procedimentos tedricos nao ¢ suficiente para dar conta de todo o efeito observado

nas medidas experimentais.

5.5.5 — Resultados para a contribuicio Barkas ao poder de

freamento na direcio <100> do Si, para ions de He, Li, Be, Be O

Nesta secdo, os valores obtidos para a contribuicdo Barkas através das medidas
experimentais ¢ dos procedimentos de calculo (segdes 5.5.2 a 5.5.4) sdo apresentados de
forma condensada, para quatro energias diferentes (300, 400, 500 ¢ 700 keV/uma), e
como funcdo do estado de carga médio dos ions nas energias em questdo. Além dos
dados experimentais para o poder de freamento canalizado de ions de Be, B ¢ O,
medidos neste trabalho de tese, também os dados para ions de He [204] e Li [46],
medidos anteriormente pelo Grupo de Implantagdo Ionica da UFRGS, foram usados
para a caracterizacdo do efeito Barkas. Todos esses resultados estdo reunidos na figura
5.24, onde, na coluna da esquerda, a contribuicio absoluta (o valor total em eV/A)
devido ao efeito Barkas ¢ apresentada, enquanto na coluna da direita estdo os resultados
da contribuicdo relativa (contribuicdo Barkas/todas outras contribuigdes, em %). Os
quadrados vazados correspondem aos dados experimentais subtraidos dos calculos
UCA, e representam a contribui¢do Barkas devida tanto aos elétrons internos como aos
de valéncia.

A fim de comparacdo com os resultados calculados pelos modelos binario e TCS-
-EFSR, representados na figura pelas linhas tracejada e cheia, respectivamente, ¢

necessario subtrair a contribui¢do dos elétrons internos contida nos quadrados vazados.
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Isso foi feito, como foi mencionado antes, com o auxilio de calculos de canais
acoplados. Os resultados estdo representados pelos quadrados cheios da figura, que sao,
entdo, relativos apenas a contribuigdo dos elétrons de valéncia. Como pode ser visto na
parte esquerda da figura, tanto a contribui¢ao Barkas absoluta experimental quanto as
calculadas tendem a crescer com o aumento da carga média do projétil, e os calculos
representam muito bem os resultados experimentais (para os elétrons de valéncia) nas
energias mais altas. Nas energias mais baixas, porém, eles ndo conseguem reproduzir
todo o efeito observado experimentalmente. Ja para a contribuicdo Barkas relativa, o
que se observa das medidas experimentais ¢ uma saturagdo dessa contribuigdo a baixas
energias, de forma que ela ndo cresce com o aumento da carga média do projétil. Nas
energias de 300 e 400 keV/uma, a contribui¢do parece ter um maximo para a regido dos
ions de Be, diminuindo um pouco e ficando saturada logo a seguir. A tendéncia de
saturacdo ¢ também apresentada pelos calculos TCS-EFSR, embora eles fornecam
valores inferiores aos experimentais e ndo indiquem a existéncia de um valor de pico. Ja
para energias mais altas, tanto a saturagdo como o pico desaparecem, € o acordo entre os

dados experimentais e os calculos se torna bem melhor.
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Figura 5.24 — Contribui¢ées Barkas absoluta (coluna da esquerda) e relativa (coluna
da direita), para a perda de energia de ions de He, Li, Be, B e O ao longo do canal
<100> do Si, para as energias de 300, 400, 500 e 700 keV/uma, apresentadas em
funcdo da carga média dos projéteis. Os quadrados vazados representam a
contribui¢cdo Barkas calculada pela subtracdo dados experimentais — calculos UCA,
que incluem os elétrons de valéncia e os internos. Ja os quadrados cheios representam
o valor anterior subtraido da contribui¢do devida aos elétrons internos, representando
s0 0 efeito devido aos elétrons de valéncia. As linhas cheia e tracejada representam os
cdlculos TCS-EFSR e binario, também relacionados apenas a contribui¢do dos elétrons

de valéncia.



CAPITULO 6

DISCUSSAO E CONCLUSOES

6.1 — Introducio

Neste ultimo capitulo, serd feita uma breve discussdo sobre os resultados
apresentados no capitulo anterior, acompanhada das conclusdes a que se chegou neste
trabalho de tese. Cada tipo de analise serd comentado em uma se¢do separada, a

exemplo do que foi feito no capitulo 5.
6.2 — Medidas do poder de freamento em direcdo aleatoria

As medidas para o poder de freamento em diregdo aleatdria de ions de Be, B e O em
alvos de Si forneceram resultados consistentes para amplas faixas de energia, conforme
se objetivava. Além de servirem como uma base confiavel para a analise dos poderes de
freamento em direcdo canalizada desenvolvida neste trabalho, esses resultados também
podem ser empregados para testar modelos de excitacdo eletronica, para servir de
“input” em programas tipo Monte-Carlo que calculem distribui¢des em profundidade e
perfis de dano e para fornecer valores de referéncia em analises baseadas no uso de

feixes de ions.

As medidas do poder de freamento para ions de Be foram as primeiras desse tipo a
serem feitas. Conforme foi mostrado na figura 5.4, hd um acordo muito bom entre os
resultados experimentais e a previsdo teorica do programa SRIM [57]. J4 com relagdo
aos dados experimentais de Zhang et al. [192], os resultados obtidos neste trabalho de
tese apresentam uma diferenca de 12%, em média, para a maior parte da regido de
energias onde coexistem as medidas dos dois trabalhos. Essa diferenga pode ser
atribuida ao método experimental aplicado para obter cada conjunto de medidas.
Enquanto neste trabalho foi usada a técnica de RBS, que estd bem estabelecida como

um método confiavel e simples para se medir o poder de freamento, no trabalho da
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referéncia [192] foi usado um método novo e mais complicado, o qual combina as
técnicas de analise por deteccdo de recuo elastico (ERDA — Elastic Recoil Detection
Analysis) e de medida por tempo de voo (TOF — Time Of Flight). Além disso, os
resultados de [192] apresentam um “plateau” de perda de energia para varios ions, ao

invés do maximo de perda de energia comumente observado.

Os resultados deste trabalho para o caso do B ja ndo concordam tdo bem com as
previsdes do programa SRIM como aconteceu no caso do Be, conforme ilustrado na
figura 5.5, onde pode-se ver que os resultados experimentais chegam a ser 8% menores
que a previsdo tedrica na regido do maximo de perda de energia. Os dados
experimentais de Jiang ef al. [194] também fornecem valores para o poder de freamento
menores que os do SRIM, estando em bom acordo com os presentes dados. Em relacao
aos dados de Zhang, vale o mesmo comentario feito no caso do Be. A diferenca entre os
dados deste trabalho e os de dos Santos et al. [193] parece ser sistematica, podendo
estar relacionada ao procedimento de analise ou as condi¢des em que cada medida foi

realizada.

Os resultados para ions de O, por sua vez, apresentam a mesma tendéncia em
relagdo aos calculos do programa SRIM verificada para o caso dos ions de B, como foi
mostrado na figura 5.6. E também divergem dos resultados de Zhang et al., como nos
casos do Be e B. As razdes indicadas para essas duas diferencas sdo as mesmas citadas
anteriormente. Ja os dados de Santry e Werner [195] estdo em acordo muito bom com
os resultados deste trabalho, tendo sido medidos também com a técnica de RBS. A
discordancia entre os dados de Jiang et al. e os deste trabalho pode ser proveniente da
diferenca entre as técnicas empregadas em cada caso. O grupo de Jiang realizou
medidas por transmissao, o que requer alvos que sejam auto-sustentaveis. Por isso, suas
amostras tinham aproximadamente 10.000 A de espessura, de forma que efeitos maiores
de “straggling”, devido ao maior caminho percorrido, podem ter levado a valores

maiores da perda de energia.
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6.3 — Medidas do “straggling” no poder de freamento aleatorio

Os dados para o “straggling” de Be e O obtidos neste trabalho (figuras 5.8 ¢ 5.9)
mostram tendéncias semelhantes, quando comparados ao “straggling” de Bohr. A boa
concordancia, a altas energias, entre os valores experimentais e a teoria de Bohr
corrobora a validade dos dados experimentais, uma vez que o valor estimado por Bohr
foi obtido com base numa andlise para ions totalmente sem elétrons ligados, tendo
velocidades bem maiores que as velocidades dos elétrons no alvo. Dessa forma, o fato
de os valores experimentais estarem acima dos valores da teoria de Bohr em energias
intermedidrias ndo € incoerente. De fato, nessa regido, que ¢ justamente a do maximo do
poder de freamento, os ions t€ém velocidades mais baixas e possuem elétrons ligados,
cujo numero pode variar em funcdo dos processos de perda e captura. Para energias
mais baixas, que s6 foram analisadas no caso do O, o “straggling” experimental fica
abaixo dos valores preditos por Bohr, de maneira similar as observa¢des experimentais
feitas para ions de He [190] e de Li [205]. Esse comportamento do “straggling” reflete
bem os erros associados as medidas experimentais do poder de freamento, que sdo
menores para energias mais baixas e sdo maiores na regido do maximo da perda de

energia.

6.4 — Medidas do poder de freamento em direcdo canalizada

As medidas do poder de freamento canalizado para ions de Be, B e O ao longo das
direcdes <100> e <110> do Si compdem os primeiros conjuntos consistentes dessas
grandezas obtidos para amplas faixas de energia. Elas podem servir como dados de
referéncia para analises baseadas em feixes de ions e para um melhor entendimento dos
processos de interagdo ions-matéria, como se buscou fazer neste trabalho de tese, onde,
aliadas ao modelo UCA, permitiram isolar a contribuicdo Barkas para o poder de
freamento e observar seu comportamento em funcdo da carga e da energia dos ions
incidentes.

Os resultados deste trabalho mostram de maneira clara a diminuigdo da perda de

energia em diregdo canalizada em comparacdo com a perda de energia em direcdo
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aleatoria, que ¢ da ordem de 15 a 18% na regido do maximo de perda de energia, para os
ions penetrando ao longo do canal <100>. Essa diferenca tende a crescer com o
aumento da energia dos ions, o que reflete o papel dos elétrons internos e dos elétrons
de valéncia na perda de energia. Para energias mais altas, a contribuicdo dos elétrons
internos para a perda de energia em direcdo aleatoria aumenta, mas 0 mesmo nao ocorre
no caso canalizado, uma vez que a interacdo dos ions canalizados com os elétrons
internos € fortemente suprimida. Para os ions penetrando ao longo do canal <110>, o
comportamento ¢ idéntico, s6 que a diferenca em relacdo a perda de energia em diregdo
aleatoria ¢ ainda maior, uma vez que o canal ¢ mais aberto.

Os resultados deste trabalho para ions de O incidindo ao longo do canal <100> do Si
estdo em bom acordo com os de Jiang et al., mas o mesmo nao se verifica para o caso
dos fons de B. E provavel que efeitos de espalhamento multiplo e decanalizagio, os
quais sdo0 mais pronunciados para ions mais leves, sejam 0s responsaveis por esse
comportamento, uma vez que as amostras usadas nas medidas de transmissdo de Jiang
et al. tinham cerca de 10.000 A de espessura. J4, com relagdo aos dados de dos Santos et
al., a diferenca a energias intermediarias observada para as medidas de B ao longo do
canal <100> pode ser um reflexo das diferencas entre os poderes de freamento

aleatorios usados para a obtengdo dos poderes de freamento canalizados.

6.4.1 — Analise do poder de freamento canalizado e do efeito Barkas

As trés abordagens mais recentes para o calculo da perda de energia eletronica,
apresentadas no capitulo 4, foram empregadas neste trabalho de tese para calcular tanto
o poder de freamento quanto a contribuigdo do efeito Barkas para o caso de ions de Be,
B e O incidindo ao longo do canal <100> do Si. Nessa situacdo, a perda de energia é
devida principalmente a interagdo com os elétrons de valéncia, sendo que o modelo de
gas de elétrons da uma boa descrigdo do alvo.

A combinacdo dos resultados experimentais com os calculos UCA e os calculos de
canais acoplados ndo sé permitiu isolar a contribuicdo devida ao efeito Barkas para a
perda de energia, como também identificar quanto dessa contribuigdo ¢ devida aos

elétrons de valéncia e quanto ¢ devida aos elétrons internos. Embora a contribui¢ao dos
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elétrons internos do Si ao efeito Barkas seja grande (devido a sua forte energia de
ligagdo), ela s6 ¢ importante para colisdes proximas, assumindo, portanto, um papel de
menor importadncia no caso canalizado. No presente estudo, a sua contribui¢do foi
sempre menor que 10%, sendo de 8% para ions de B a 400 keV/uma, por exemplo.

Em um trabalho prévio, realizado pelo Grupo de Implantagdo I6nica [46, 119],
observou-se que a contribuicao Barkas para a perda de energia de ions de Li canalizados
em Si era bastante grande, chegando a 50% do valor das outras contribui¢des ao longo
do canal <110> e 31% ao longo do canal <100>. Tal trabalho motivou a presente tese
de doutorado, cuja motivacao inicial foi verificar se o Li € o Unico ion que apresenta um
efeito Barkas “gigante” ou se outros ions proximos apresentavam o mesmo
comportamento. O que se observou foi que o efeito Barkas também ¢ “gigante” para
ions de Be e B ao longo do canal <100>, sendo ainda maior que o observado para ions
de Li nesse canal. Vale destacar que o método de obtencdo do efeito Barkas tem a sua
validade confirmada pela curva “universal” apresentada na figura 5.22, que ndo so
confirma que o procedimento seguido ¢ adequado, como também da suporte a teoria de

Lindhard para o efeito Barkas.

Os célculos com o modelo bindrio provaram ser capazes de determinar uma
contribuicao Barkas para regidoes onde os ions incidentes estdo completamente despidos
de elétrons, enquanto os célculos baseados na teoria ndo-linear TCS-EFSR provaram ser
efetivos na determinacdo da contribuicdo Barkas, mesmo em regides onde os ions
carregam elétrons ligados consigo. Dessa forma, o calculo TCS-EFSR pdde ser
realizado nas mesmas energias e com os mesmos estados de carga utilizados na analise
que combinou os resultados experimentais e os calculos UCA.

A combinacdo dos calculos UCA com os célculos TCS-EFSR para determinar o
poder de freamento total em direcdo canalizada provou ser bastante eficiente. A soma
levando em conta o calculo total UCA ¢ a contribui¢do Barkas extraida do calculo TCS-
-EFSR concorda bem, a altas energias, com os dados experimentais de Li e Be, mas o
acordo nao ¢ tdo bom para os casos do B e do O. Ja a soma dos calculos TCS-EFSR
completos com a contribuicdo dos elétrons internos dada pelo UCA, apresenta um
acordo melhor para a maioria dos casos, em especial para o O, mas superestima os

dados experimentais de Li e Be para altas energias. Ambas as combinacdes dao
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resultados inferiores aos experimentais nas regides de energias intermediarias,
indicando que nem toda contribui¢do Barkas ¢ reproduzida pelos calculos. Como foi
mencionado anteriormente, a diferenga entre os dois métodos ¢ devida aos diferentes
tratamentos dados aos elétrons de valéncia. Enquanto a primeira combinagdo citada
acima trata a dependéncia espacial da perda de energia de uma forma bem mais
completa (através da dependéncia com o pardmetro de impacto e com o fluxo de ions no
canal) ela recorre ao uso de “ions-imagem” para dar conta da contribui¢do Barkas. J4 a
segunda combinagdo dispensa o uso de “ions-imagem”, mas depende de a representacdo

do meio por um gas de elétrons ser valida.

6.4.2 — Dependéncia do efeito Barkas com a carga e a energia dos

ions

Neste trabalho, foi possivel observar o comportamento das contribuigdes absoluta e
relativa do efeito Barkas ao poder de freamento, para ions de Be, B e O, no intervalo de
energias entre 300 e 700 keV/uma. Além disso, dados para ions de He e Li medidos
previamente foram incorporados ao trabalho, a fim de ampliar a regido de
caracterizacdo do efeito Barkas. O que se pdde observar com relagcdo a contribuigdo
Barkas absoluta ¢ que ela diminui com o aumento da velocidade do projétil na regido
estudada, ainda que a carga deles aumente nessa condi¢do. Isso pode ser explicado pelo
fato de a velocidade dos ions ir se tornando bem maior que a velocidade com que os
elétrons do meio reagem a sua presenca. Também, pode-se conferir que, para cada
energia, a contribuicdo Barkas absoluta cresce com o aumento da carga do projétil,
como ¢ de se esperar.

Com relacdo a contribuicdo Barkas absoluta, observou-se que os calculos baseados
nos modelos binario e TCS-EFSR descrevem bem o comportamento dos resultados
experimentais a altas energias. Com o decréscimo da energia, entretanto, os calculos
comecam a subestimar os resultados experimentais, ndo sendo capazes de reproduzir
todo o efeito Barkas observado. Essa diferenca ¢ mais acentuada para os calculos com o
modelo binario, que utiliza uma fungdo de blindagem nao tdo sofisticada como a do

modelo TCS-EFSR.
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Em relacdo a contribuicdo Barkas relativa, o que se observou para as energias mais
altas foi um crescimento com o aumento da carga do projétil. Nessa regido de energia,
onde a teoria de perturbagdo descreve bem os resultados experimentais, pode-se
interpretar esse resultado com base no fato de o poder de freamento e a contribuicao
Barkas aumentarem com poténcias diferentes da carga, ¢> e ¢°, respectivamente.O
acordo dos calculos ndo-lineares com os resultados experimentais ¢ muito bom nesse
regime. Entretanto, a medida que a energia diminui, o modelo perturbativo deixa de ser
adequado. Nesse regime, os modelos ndo-lineares indicam que o poder de freamento € a
contribuicdo Barkas aumentam com taxas diferentes em fun¢do do estado de carga, de
forma que a contribui¢do Barkas relativa apresenta uma saturacdo em fungdo da carga
média do projétil. Os resultados experimentais deste trabalho apresentam o mesmo
comportamento de saturagdo observado pelos calculos binario ¢ TCS-EFSR. Porém, a
contribuicdo Barkas relativa obtida por meio de tais calculos ndo consegue representar
todo o efeito observado a partir das medidas experimentais, especialmente para o caso
do Be.

A realizagdo de calculos com potenciais nao-esféricos, do ponto de vista teorico, e
de medidas com ions mais pesados que o O, do ponto de vista experimental, aparecem
como perspectivas futuras interessantes. Ha indicios de que o uso de potenciais nao-
esféricos pode levar a contribui¢cdes Barkas até 30% maiores que as calculadas com um
potencial do tipo Yukawa. Ja com relagdo a medidas experimentais com ions mais
pesados, a técnica de RBS apresenta limitagdes, uma vez que ions mais pesados que os
da matriz (Si, no presente caso) ndo poderdo ser utilizados. Essa restricdo poderia ser
superada usando-se a técnica de transmissdo aliada a amostras de Si cristalino auto-
suportadas de espessura ndo muito grande. O recente desenvolvimento de membranas
de Si, produzidas a partir de Si poroso, torna essa ultima alternativa mais atraente e

factivel.



APENDICE A

METODO DE INTERPOLACAO PARA A
OBTENCAO DAS FRACOES DE CARGA E DA
CARGA MEDIA DE IONS DE Be

A.1 - Introduciao

Conforme mencionado nos capitulos 2 e 5, as fragcdes de carga ¢ o estado de carga
médio dos ions sdo grandezas essenciais para se obter um resultado preciso no calculo
do poder de freamento desses ions. Na maioria dos casos considerados no presente
trabalho, foi possivel obter esses valores a partir de medidas experimentais [194].
Porém, para o caso de ions de Be incidindo em Si, tais resultados ndo existem na
literatura. Assim, um procedimento de interpolagdo, baseado nos dados existentes para
ions de Li, B, C, N e O, teve que ser desenvolvido, a fim de obter valores para serem
empregados no calculo do poder de freamento. Esse procedimento de interpolagdo sera

descrito no presente apéndice.
A.2 — Procedimento para obtencio carga média

O primeiro passo no procedimento de obtengdo da carga média foi calcula-la para o
caso de ions de Li, B, C, N e O incidindo em alvos de Si, a partir dos resultados

experimentais para as fragdes de carga publicados em [194], através da relagdo:
=214, (A.1)

onde n representa os estados de carga do ion existentes, e f a fracdo de carga
correspondente. A seguir, os resultados obtidos para a carga média foram reunidos em

um grafico e ajustados por uma fung¢ao do tipo:
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g=2 -[1—exp(—a-v{’ )] (A.2)
onde v; representa a velocidade dos ions e a e b sdo duas constantes de ajuste, as quais

se quis determinar. Isso estd ilustrado na figura A.1.
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Figura A.1 — Valores da carga média calculados a partir das fracoes de carga obtidas
por Jiang et al. [194]. Os simbolos representam os dados experimentais, enquanto as

retas representam as _fungoes ajustadas (equagdo (A.2)).

Entao, os valores obtidos para a e b nos ajustes foram reunidos em um novo grafico,
em funcdo do niimero atdmico dos ions. O que se observou foi um comportamento
aproximadamente linear para os valores de a e b. Dessa forma, foi realizado um ajuste
linear para ambos e, a partir das retas de ajuste, foram determinados os valores de a e b
para ions de Be (Z; = 4). Isso pode ser visto na figura A.2, onde os valores ag, = 0,04084
e bp. = 0,61198 sao indicados pelas setas. De posse dos valores de ag. € bg,, foi possivel
aplica-los na equagdo (A.2) para obter a carga média dos ions de Be em funcao de sua
energia (ou velocidade). O resultado obtido ¢ mostrado na figura A.3, juntamente com

os dados de outros ions que foram empregados na sua determinacao.
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Figura A.2 — Determinagdo das constantes a e b para ions de Be (indicadas pelas
setas) a partir de um ajuste linear (linhas cheias) feito sobre os valores obtidos para as

constantes dos ions de Li, B, C, N e O (indicados pelos simbolos).
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Figura A.3 — Resultado obtido para a carga média em fung¢do da energia de ions de Be
(triangulos), comparados com os dados para ions de Li (quadrados) e B (circulos). As

linhas representam as fungoes de ajuste.
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A.3 — Procedimento para a obtencio das fracdes de carga

De maneira semelhante ao que foi feito para a carga média, o primeiro passo para a
obtencdo das fragdes de carga de Be também consistiu num ajuste de fungdes aos dados

experimentais de Jiang et al. [194]. As func¢des usadas para esse ajuste foram do tipo:
£ =] s1-(n)" |- [exp(=53-%)], (A3)

onde S1, S2 e S3 sdo as constantes de ajuste a serem determinadas para os dados de Li,

B, C, e N. Um exemplo desse procedimento, para o caso do B, pode ser visto na figura

A.4 a seguir.
T
06 | g q=1
A q=2
o ¢=3
05+ vV q=4
d4 ¢=5
04
Sl
\ 03|
02
01
0,0 |-
| 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1

3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000
E (keV)
Figura A.4 — Fracgoes de carga obtidas experimentalmente (simbolos) e os respectivos

ajustes com a equagdo (A.3) para ions de B.

A seguir, os valores das constantes S obtidos para todos os estados de carga dos
diversos ions foram usados para gerar curvas de fragcdes de carga, numa ampla faixa de
energias, através da relagdo (A.3), a fim de verificar sua consisténcia. Tais curvas
obedeceram sempre as duas condigdes de contorno obrigatérias: a) a soma das fragdes

de carga em qualquer energia deve ser sempre igual a um e b) a soma dos produtos
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fracdo de carga vezes carga para qualquer energia deve ser igual a carga média, a qual

foi determinada pelos ajustes mostrados na se¢do anterior. Isso pode ser escrito como:

o (A4)

Os valores das constantes S encontrados neste estudo para os ions de Li, B, C e N
estdo listados na tabela A.1. Nela, s6 sdo apresentados os resultados para os estados de
carga entre 1 e 4, pois esses sdo os estados que um ion de Be pode assumir. Os demais

5+ 6+ ) ~ ~
estados (como B, N”") também foram estudados, mas ndo serdo apresentados.

Tabela A.1 — Valores das constantes S obtidos para os estados de carga entre 1 e 4 de

tonsdeLi, B, CeN.

Constante S1 S2 S3
joncarga

Li'" 0,01094 1,10728 0,01581
Li% 0,12670 0,39567 0,00338
Li** 0,00377 0,89799 0,00068
B 1+ _ _ _
B* 0,00089 1,36566 0,00966
B 0,02429 0,74934 0,00363
B* 1,7852 x 10 2,25682 0,00309
C 1+ _ _ _
c> 0,03695 0,89597 0,01696
c 0,22082 0,36169 0,00582
c* 9,9876 x 10 2,16157 0,00483
N 3,8476 x 107 8,17482 0,11953
N 0,00914 1,38244 0,02922
N 0,00021 2,09796 0,01867
N* 1,6102 x 10° 2,75429 0,01027

Os valores apresentados na tabela A.1 também foram reunidos em graficos, onde o
valor de cada constante foi representado em fun¢do do niimero de elétrons ligados ao

ion (diferenca entre o nuimero atdomico e a carga do ion, Z; — ¢). A partir do
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comportamento observado nesses graficos, foi realizada uma interpolacdo para a
determinacao dos valores das constantes S para o Be. Essa interpolac@o grafica consistiu
em supor que as constantes S do Be deveriam ter comportamento similar ao observado
para os ions vizinhos (Li € B), e seu valor, para cada estado de carga, deveria ser um
valor médio entre os valores observado para o Li e para o B. Tal abordagem esta
ilustrada na figura A.5, onde os graficos para as constantes S1, S§2 e S3 sdo
apresentados. Os valores obtidos pelos ajustes aos dados experimentais sdo
representados por simbolos ligados por linhas tracejadas, enquanto que os valores
obtidos pela interpolagdo para o caso do Be sdo representados pelas linhas cheias. Como
se pode ver, os resultados dos ajustes para S2 e S3 apresentam um comportamento
semelhante para Li, B e C, permitindo a aplicacdo da interpolagdo grafica. Ja para o
caso dos ajustes relativos a S1, o mesmo nao acontece, € os erros relacionados ao ajuste
sdo muito grandes, de forma que essa constante, para o caso do Be, teve que ser
determinada de outra maneira.

Para determinar a constante S1, foi necessario combinar os valores obtidos para S2 e
S$3 com as condigdes dadas por (A.4). Dessa maneira, foi possivel montar um sistema de

equag:ées dado por:

1, 57 (-0.019 0 91873 (~0.0096 i 124 (00323m) | 165 (=0,00075v -
v o) +2| ylv o) +3| z(v e +4{ wlv e( ) | 2 q
lﬂ lﬂ ]0 l" 0

X

)1 5 (-ootom } s y(Vll 09T (-0.009,) ] +3 (vl1 )1’24 e(io’m"') }_+ 4[»\/(\/1I )]4'65 e(—0,00075\’,]):| =4,
v, )1 ST (-0,019w, }_ Z[y (V1 0 91873 (-0, 0096\7,2)} 3 - (Vl2 )1,24 e(fnmzz\wz) ] + 4[w(v12 )1,65 e(—0,00075v1:)} = 52
0, )1 5 (oot } [y(le )o 7 (-0 0096v.3)}+ 3{_2(‘,]} )1’24 e(’o'mm}) ]+ 4[w<v,x )1’65 e(ioyooombq = 53

onde os sub-indices 0, 1, 2 e 3 indicam que ¢ necessario escolher quatro velocidades

X\ V

11
b

X

-
K
K
Kl

diferentes do ion e calcular previamente a carga média para essas velocidades, através
da relacdo (A.2) e dos valores ag. € bp., apresentados na secdo A.1 deste apéndice. De
posse desses valores, ¢ possivel resolver o sistema e encontrar os valores das incognitas
X, y, z € w, as quais representam os valores de S1 para os quatro estados de carga
possiveis do Be. Para a resolug@o do sistema, foi desenvolvida uma rotina no programa

MathCad.
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Figura A.S — Constantes S1, S2 e S3 apresentadas em fungcdo do numero de elétrons

ligados ao ion. Simbolos com linhas tracejadas: resultados obtidos pelo ajuste da

fungdo (A.3) aos dados experimentais de fragoes de carga de Li, B e C, medidos em
[194]. Linhas cheias: resultados interpolados para o caso de ions de Be, tomados como

o valor médio entre os resultados para Li e B.
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Os valores calculados para a constante S1, juntamente com os valores obtidos pela
interpolagdo para as constantes S2 e S3, permitiram obter formulas analiticas para
determinar as fra¢des de carga de ions de Be em fungdo de sua velocidade, as quais sdo

dadas por:
fa, =1.123x10% (v, )" -exp(~0,0195v, )

0,92
fa, = 0,014(\/1’_ ) -exp(—0,0096v1,_ )

1,24 (A'S)
fgs, =1,465(v, )~ -exp(-0,00323v,

fa, =1.63(,) " -exp(~0,00075v, )

Os resultados obtidos pela aplica¢do dessas equagdes no intervalo de energias entre
100 e 1100 keV/uma sdo apresentados na figura A.6, onde sdo comparados com os
resultados fornecidos pelo programa CASP [199], os quais sdo baseados numa analise
que emprega teoria de perturbacdo de primeira ordem [146]. Enquanto a altas energias
um acordo muito bom ¢ verificado para todas as cargas, os resultados para as cargas
mais baixas, a baixas energias, sdo discordantes. Uma vez que os resultados do CASP
sdo oriundos de uma teoria desenvolvida para altas energias, o comportamento
observado na figura A.6 reforca a validade do método de interpolagédo para a obtengdo
das fragdes de carga do Be.

Como mencionado no capitulo 5, tanto a distribuicdo de fragdes de carga obtida
pela interpolacdo quanto a fornecida pelo CASP foram usadas para o calculo do poder
de freamento canalizado de Be em Si, resultando nos valores apresentados na figura
5.18. Ja para a determinagdo do efeito Barkas, foi tomado como valor de referéncia a

média dos dois resultados.
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Figura A.6 — Distribuicoes de fracoes de carga para ions de Be incidindo em Si com
energias entre 100 e 1100 keV/uma. Os simbolos cheios sdo os resultados obtidos pelo
procedimento de interpolagdo, enquanto que os simbolos vazados sdo os resultados

fornecidos pelo programa CASP.
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Random stopping power and energy straggling of '°O ions
into amorphous Si target

L.L. Araujo *, P.L. Grande, M. Behar, J.H.R. dos Santos

Instituto de Fisica, Universidade Federal do Rio Grande do Sul, Porto Algre, Brazil

Abstract

In the present contribution, we report results on random stopping power and range straggling of 'O ions into
amorphous Si target. The measurements were performed in a 300 keV-13.5 MeV energy interval by using the Ruth-
erford backscattering technique together with a marker system. The present stopping results were compared with the
TRIM predictions based on the Ziegler, Biersack and Littmark calculations, the theoretical values being always higher
than the experimental ones. On the other hand, the calculated straggling data are compared with the Bohr predictions.
For low energmes, the calculated values over-estimate the experimental ones. For energies larger than 2 MeV, the ex-
perimental results became larger than the Bohr predictions. However, with increasing energies, the experimental results
approach the Bohr values, and above 12 MeV a quite good theoretical experimental agreement was found. © 2002

Elsevier Science B.V. All rights reserved.

FPACS: 61.18.Bn; 61.85.+p

Keywords: Stopping power; Energy loss; RBS; Energy straggling; Oxygen; Silicon

1. Introduction

The slowing down of energelic ions penetraling
into the matter has been intensively studied for
many years. As a consequence, a large number of
range measurements on a variety ol projectile
target combinations have been performed in order
to test current theories [1]. On the other hand, in
the same period of time much less stopping power
measurements have been reported.

An accurate knowledge ol stopping powers is
important from two points of view. First, the data
can lest inter-atomic potentials and/or electronic
excitation models used in range and atomic dis-

* Corresponding author.

placement calculations. Second, from the practical
point of view, the data can be used as input of
analytical or Monte-Carlo type of programs that
calculate depth distributions and damage pro-
duced by ions implanted into a given target.
Usually the energy loss of ions has been per-
formed by measuring the final energy of ions
transmitted through thin foils. However, the use of
this method strongly depends on the preparation
ol homogeneous sell-supporting films. In particu-
lar, in order to measure the energy loss of ions
heavier than protons or He at low or intermediate
energles, extremely thin films must be employed.
The random stopping power data for O in Si are
scarce and incomplete. First measurements were
performed by Santry and Werner [2] in a 200-2000
keV energy range. More recently, Jiang et al. [3]

0168-583X/02/§ - see front matter @ 2002 Elsevier Science B.V. All rights reserved.
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Channeling energy loss of O 1ons in Si: The Barkas eflect

L.L. Araujo *, P.L. Grande **, M, Behar ®, J.LF, Dias *, J.H.R, dos Santos *,
G. Schiwietz °

* Instituio de Fisica — Universtdode Federal do Rio Gronde do Sul Coixa Postal 15031, Av. Benio Gongalvez U500, CEP 91300 — 970,
Porto Alegre (RS}, Brazil
® Hahn-Meitne r-Tnstitint, Bereich Fesiorperphysiclk Glientcker Strasse 100, 14109 Berlin, Germuany

Abstract

In this work we report on measurements of channeling stopping powers of 0 ions along Si{100} axial direction for
the energy range between 250 keV/u and 1 MeVi by using the Rutherford backscattering technique with separated by
implanted oxygen targets. In connection with the recent developed unitary convolution approximation, we are able to
extract the Barkas contribution to the energy loss with high precision. This effect 15 clearly separated from other
processes and amounts to about 15%. The observed Barkas contribution from the valence-clectron gas is in agreement
with the Lindhard model for higher energies. However, in contrast to recent investigations for Li ions, the Barkas effect
at the lowest energies seems to saturate, indicating other non-perturbative terms in the polarization field induced by the
(ions in 8i. © 2002 Elsevier Science B.V. All rights reserved.

1. Introduction

The stopping force of light and heavy projec-
tiles under channeling conditions has been inves-
tigated during the last years in order to improve
the fundamental understanding of ion-solid in-
teractions. Important issues related to the energy
loss in the polarization field are still unclear [1,2].
Only recently [1], the so-called Barkas effect, an
energy-loss enhancement proportional to the third
power of the projectile charge at high energies, has
been clearly separated from other processes, and
reaches huge relative values for Li ions channeling
along the Si{1 10} direction.

" Corresponding author.
E-matl addrese prandeqeil ulfvps be (PL. Grande).

There 1s a general lack of information con-
cerning the slowing down from medium to heavy
ions in crystals. These data are also important for
1on beam analysis and modification of materials. A
large amount of data related to H impinging along
the 51 major directions is available. Conversely,
despite the fact that He beams are often used
in Rutherford backscattering (RBS)/channeling
analysis of Si samples, only recently the stopping
data have been reported for the Si{l100) channel
[3-5]. Concerning heavier ions, channeling stop-
ping data are scarce and generally restricted to
narrow energy ranges [6-11].

Here, we report on measurements of the elec-
tronic stopping power as a function of the inci-
dence energy for oxygen channeling along Si{100}
direction. For these measurements, we have used
the RBS channeling technique in combination with
a separated by implanted oxygen (SIMOX) target.

DI6B-583M/0YS - see [ront matier © 2002 Elsevier Science BV, All rights reserved.
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Random energy loss and straggling study of ?Be ions in silicon
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Albstract

In the present work we have measured the random electronie stopping power and energy straggling of *Be in Si. In
order to achieve this goal, we have employed the Rutherford backscattering technique together with a series of Bi
markers implanted into Si. The stopping power measurements were performed in the 300-7000 keV energy range, while
the energy straggling ones were done in the 800-5000 keV energy range. The results have been compared with the SRIM
predictions and a quite good agreement is observed. Concerning the energy straggling. the experimental results are in
general larger than predictions based on Bohr's [ormalism, and only at higher energies (£ = 3000 keV) the present

results approach the Bohr values.
© 2004 Elsevier B.V. All rights reserved.

1. Introduction

The energy loss of light ions in materials is an
important issue. This i1s not only because of its
direct application in ion beam analysis but also in
order to improve the understanding of funda-
mental lon—solid interactions. Furthermore, for
accurate ion beam analysis of elemental depth
distributions in near surface layers, the stopping
power of the respective ion-target combination
must be known sufficiently well. The random
stopping power is indeed well known for almost
any H or He-target combination [1]. In particular,
precise values for the stopping power of H, He, B
and other light ions in amorphous 51 have been
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already published [2-5]. These data are needed in
order to test current theoretical calculation for the
electronic energy loss and for analytic technigues
such as elastic recoil detection analysis (ERDA)
and heavy ion Rutherford backscattering (HIR BS)
in order to perform precise encrgy to depth con-
version.

In the present work, we have measured random
electronic stopping powers and energy straggling
of “Be ions in Si. We have used the Rutherford
backscattering technique (RBS) together with a
series of Bi markers implanted into Si wafers. The
advantage of this experimental arrangement is that
it does not make use of thin selfsupported films as
15 the case for transmission measurements. Fur-
thermore, this technique allows for stopping power
and energy straggling measurements at guite low
energies. Consequently, we were able to measure
stopping powers over a wide energy range, be-
tween 500 keV and 7 MeV, while we observed
energy straggling over the 800 keV-5 MeV inter-
val. The present results have been compared with
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In this work we have measured the electronic energy loss of “Be and ''B ions for the {100) and {110)
directions in Si as a function of the incident ion energy. The channeling measurements cover a wide energy
range between 100 keV/amu and | MeV/amu. The Rutherford backscattering technique has been employed in
the present experiments. An overall compilation of channeling energy loss values for several ions, including
those for He, Li, and O measured previously, provides a clear picture of the Barkas contribution to the stopping
power due to valence electrons in the present energy regime. A maximum of the relative contribution occurs for
Be ions around 250 keV/amu while a saturation effect is observed for heavier ions. These results are inter-
preted in terms of a self-consistent nonlinear calculation based on the transport cross-section approach together
with the unitary convolution approximation model, which describe the present data reasonably well at high

projectile energies.
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L INTRODUCTION

The measurement of the energy loss of light projectiles
under axial channeling conditions is of primary interest in
order to improve the understanding of fundamental ion-solid
interactions. Channeled ions attain a very particular distribu-
tion along the channel. being pushed towards its center, giv-
ing rise to what is known as flux peaking [1]. As a conse-
quence, the incoming ion interacts mostly with wvalence
electrons of the crystal under study, providing a relatively
simple scenario where. for instance. an electron gas model is
realized and auxiliary effects such as shell corrections and
electron capture play a minor role in the interaction of the
ions with the crystal. Therefore, the study of polarization
effects in ionizing collisions becomes attractive, since the
theoretical approach is simplified in this case.

The Barkas effect, in particular. accounts for the differ-
ence in the stopping powers of particles and their respective
antiparticles and was first observed by Barkas when studying
hyperon masses [2]. Barkas himself suggested that this dif-
ference might stem from higher-order terms relative to the
Bethe theory [3] (namely. from the interference between the
first- and second-order terms). At lower energies and for pro-
jectiles carrying bound electrons. the definition of the Barkas
effect 1s somewhat controversial [4] due to the interplay of
other effects. In this work, it is assumed that the Barkas
effect stands for the different way the electron cloud is po-
larized when identical ions (with the same internal structure)
but with opposite charges pass by. Other polarization effects
also appear in multiple ionizing collisions due to highly
charged projectiles and have been recently investigated for
gas targets [5.6].

Initially. the observation of the Barkas effect relied upon
indirect measurements only, where the ranges of positively
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charged particles in emulsions were observed to be smaller
than those of negatively charged ones [2]. Later on, with the
advent of antiproton beams, a direct measurement of the Bar-
kas effect was possible using both proton and antiprotons
beams [7.8]. Although some attempts were made for direct
measurements using ion beams, it was found that the Barkas
contribution to the stopping power in such cases was ex-
tremely small and difficult to quantify [9].

Recently, after some attempts [10.11]. the channeling
technique was proven to be a powerful tool to extract the
Barkas contribution to the valence stopping power from ex-
perimental data. Indeed. it has been shown [12] that for He
and Li ions traveling in axial channels in $i, the Barkas
effect is responsible for a sizable fraction of the total stop-
ping power. For Li ions in Si along the {110} direction, this
contribution amounts to 50%. characterizing what has been
termed as the giant Barkas effect [12]. Later a similar study
was carried out for O ions channeling in the Si {100} direc-
tion [13]. In this case. the relative contribution of the Barkas
effect to the stopping power was found to be smaller than
those observed for He and Li ions in the same channel in Si
at low velocities.

At this point, it became clear that the gap between Li and
O projectile should be filled. in order to provide a clear pic-
ture of the behavior of the absolute and relative contributions
of the Barkas effect to the stopping power. [n particular, the
question whether there is a smooth behavior of these contri-
butions should be clarified by new measurements. Therefore,
we have embarked on measurements of the channeling stop-
ping power of UB and "Be in Si (100) and {110} directions
as a function of the ion energy. While ''B has heen measured
along the Si {100} previously [14.15]. this is the first mea-
surement of *Be under channeling conditions in Si. The the-

©2004 The American Physical Society
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