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RESUMO

O Laboratorio de Implantagdo l6nica (LIlI) do IF-UFRGS possui uma linha de
microfeixe instalada h& poucos anos e que se encontra em fase de otimizacdo e
desenvolvimento. Esta € a primeira e Unica linha de microfeixe de ions instalada no Brasil e,

portanto, é de grande interesse torna-la eficiente e disponibiliza-la para a comunidade cientifica.

Algumas técnicas ja estdo bem desenvolvidas na linha de microfeixe: micro-PIXE,
STIM e PBW (proton beam writing). A grande variedade de técnicas baseadas em feixes de
ions de grande dimens&o estimula estudos para a operacionalizagdo dessas mesmas para 0 caso

de feixes micrométricos.

O estabelecimento e a operacionalizacdo da técnica micro-NRA (reacdo nuclear) é
importante para a consolidacdo de uma técnica capaz de determinar e mapear elementos leves
que ndo sdo detectados com as técnicas atualmente em operacdo. Tais elementos, como por
exemplo, carbono, nitrogénio e oxigénio, sdo os constituintes majoritarios de grande parte dos

materiais em estudo no LII.

Neste estudo, apresentamos 0s parametros experimentais utilizados, bem como 0s
resultados analiticos obtidos com a técnica de micro-NRA. Uma primeira avaliacdo sugere que
a técnica tem grandes potencialidades para caracterizacdo e mapeamento do carbono, enquanto
que os resultados para o oxigénio e nitrogénio indicam a necessidade de uma técnica

complementar.

Adicionalmente, os resultados obtidos com micro-NRA foram comparados com 0s
resultados provenientes de medidas com micro-PIXE utilizando um detector SDD com janela
ultrafina, recentemente instalado na linha de microfeixe. Uma avaliacdo dos mapas elementares
obtidos pelas duas técnicas indica que as medidas realizadas com micro-PIXE oferecem
resultados com melhor estatistica e mapas elementares de qualidade superior.

Vil



ABSTRACT

A couple of years ago, the lon Implantation Laboratory (LII) at IF- UFRGS installed a
microprobe station and ever since it has been under development. This is the first and unique
ion microprobe station installed in Brazil and therefore it is of great interest to make it efficient

and available to the scientific community.

Some techniques are well developed in the microbeam station: micro-PIXE, STIM and
proton beam writing. A wide variety of techniques based on broad ion beams stimulates further
work for the implementation of such techniques for the case where the beam spot size is of the

order of few micrometers.

The study of the micro-NRA technique (Nuclear Reaction Analysis) is important since
it can be used for the detection of light elements that are not detected with the techniques already
in operation at the microprobe station. Such elements, such as carbon, nitrogen and oxygen are

the major constituents of most materials under study in LII.

In this study, we present the experimental parameters as well as the analytical results
obtained with the micro-NRA technique. A preliminary assessment suggests that the technique
has a great potential for the characterization and mapping of carbon, while the results for oxygen

and nitrogen indicate the need for a complementary technique.

Additionally, the results obtained with micro-NRA were compared with the results from
measurements with micro-PIXE obtained with a SDD detector with ultra-thin window. An
evaluation of the elemental maps obtained by the two techniques indicates that the
measurements made with micro-PIXE provide results with better statistics and elemental maps

with higher quality.



1. INTRODUCAO

Técnicas baseadas em feixes de ions sdo amplamente utilizadas para a modificacao,
caracterizacdo e analise de materiais. Uma das motivacgdes para o constante desenvolvimento e
aplicacéo destas técnicas parte de uma caracteristica muito relevante: a alta sensibilidade, que

permite quantificar e mapear elementos presentes na amostra na ordem de partes por milh&o

(ppm).

A aplicacdo de técnicas de feixes de ions na andlise de materiais tem uma grande
vantagem se comparada com outras técnicas de analise: as amostras, em sua maioria, ndo
necessitam de preparacdo ou diluicdo. Basta que sejam solidas, auto-suportantes ou que possam
ser fixadas em um suporte e levadas a camara de vacuo. Outro ponto importante € que as
analises sdo ndo-destrutivas, ou seja, uma amostra analisada com feixes de ions (PIXE, RBS,
NRA) pode ser utilizada em andlises posteriores.

Quando as amostras sao homogéneas, o estudo multielementar via feixes de ions pode
ser realizado atraves da combinagdo de duas técnicas, de uma forma complementar: Particle
Induced X-ray Emission (PIXE) e Rutherford Backscattering Spectrometry (RBS). Em ambas
as técnicas, a amostra é irradiada pontualmente com feixes idnicos estacionarios (sem varredura
sobre a amostra) com sec&o transversal da ordem de mm?. Usualmente, PIXE é realizada com
feixes de protons (H*) e determina elementos-traco com Z > 12. RBS é realizada com feixes de
particulas alfa (He?*) e determina elementos leves, tais como carbono, nitrogénio e oxigénio,

presentes de forma majoritaria em amostras organicas.

No caso de amostras que apresentem estruturas micrométricas na sua superficie e,
consequentemente, variacdes na sua composicao elementar, a analise com feixes estacionarios
jando se aplica, pois a caracterizacdo de um determinado ponto da amostra ndo é representativo
do todo. Neste caso, o ideal é utilizar um sistema de microfeixe idnico (a area efetiva do feixe
é reduzida para tamanhos da ordem de um?) associado a um sistema de varredura sobre a
amostra, permitindo a caracterizacdo de pequenas estruturas, sensivel a posi¢do. A associacao
entre as técnicas PIXE e RBS permanece a mesma, sendo que a diferenca é que passam a se

chamar micro-PIXE e micro-RBS.



No caso de micro-RBS, a secdo de chogue — que esta associada a probabilidade da
ocorréncia de um evento de espalhamento — cresce com o quadrado do nimero atdmico do
elemento analisado. Sendo assim, os sinais de elementos leves em uma amostra multielementar
estardo sobre um grande sinal de fundo (background). Uma alternativa para a andlise de
elementos leves, seria um caso especifico de retroespalhamento, chamado de analise por reacao
nuclear (Nuclear Reaction Analisys - NRA). Quando realizada no sistema de microfeixe, a

técnica é referida como micro-NRA.

O grande atrativo para a sua aplicacdo parte do fato de que a técnica é extremamente
sensivel ao elemento (particularmente ao is6topo) permitindo determinar a sua presenca
independente do substrato. Sua aplicacdo ainda é pequena se comparada a micro-PIXE e a

micro-RBS, uma vez que pode gerar uma demanda maior de tempo e de nimero de medidas.

A definicdo dos pardmetros experimentais necessarios para a obtencdo do feixe de ions,
bem como para a realizagdo de cada técnica analitica, é fundamental para o sucesso na sua
aplicacdo. Cada técnica requer a otimizacdo dos parametros experimentais para que sua

utilizacdo seja eficaz na finalidade proposta. O presente estudo se insere nesse contexto.

O objetivo € realizar um estudo das potencialidades da técnica de reacdo nuclear no
sistema de microfeixe e viabilizar a caracterizacdo de amostras que contenham elementos leves
na sua composi¢do, com foco em materiais organicos. Este texto relata o trabalho desenvolvido
para a operacionalizacdo da técnica micro-NRA na linha de microfeixe de ions do Laboratério
de Implantacéo I0nica, bem como os testes e aplicagdes realizados com o intuito de consolidar
uma técnica capaz de determinar e mapear elementos leves que ndo sdo detectados com as

técnicas atualmente em operacao.

Posteriormente, o0s resultados obtidos com a técnica micro-NRA serdo comparados com o
novo sistema de deteccdo de raios X de baixa energia recentemente instalado na linha de
microfeixe do LII. Esse sistema permite a detec¢do de elementos leves, a partir do carbono,

através da técnica micro-PIXE.

Uma avaliacdo detalhada dos pardmetros experimentais, tais como: tempo de aquisi¢do de
dados, qualidade do espectro e resolucdo dos mapas elementares, permitird que se defina o

método mais adequado para a caracterizagdo das amostras estudadas.



1.1 ORGANIZACAO DO TRABALHO

Esta tese de doutorado esta organizada em seis capitulos, além desta introducéo.

O capitulo 2 é composto por uma revisdo bibliografica a respeito da tecnologia de
microfeixe e utilizacdo de reacfes nucleares para analise de materiais. Também neste capitulo
é apresentada uma fundamentacdo tedrica a respeito de interagfes de ions com a matéria,
reacOes nucleares e os principais principios fisicos envolvidos. O capitulo se encerra com uma

revisao dos principais fundamentos da técnica PIXE.

O arranjo experimental esta descrito no capitulo 3. Informacdes a respeito do acelerador

de ions e detalhamento da linha de microfeixe sdo apresentados.

O capitulo 4 corresponde aos resultados e discussdes. E feito o detalhamento dos
procedimentos de simulacdo e medida das amostras, bem como a discussdo dos resultados
qualitativos. Complementarmente, o capitulo 5 reline as aplicagdes das técnicas de micro-NRA
e micro-PIXE.

O capitulo 6 contém as conclusdes relacionadas aos dados apresentados, bem como as

perspectivas de aplicacdo da técnica consolidada.

O capitulo 7 é composto por dois anexos. O primeiro anexo descreve, de maneira mais
aprofundada, os detectores utilizados para a nas medidas com micro-PIXE e micro-NRA. O
segundo anexo contém uma tabela de raios X caracteristicos que pode ser util na interpretacao

dos resultados de micro-PIXE.



2. REVISAO BIBLIOGRAFICA E FUNDAMENTACAO TEORICA

O sistema de microfeixe para modificacdo e analise de materiais foi criado no final da
década de 60 pelo grupo de Harwell (UK). Em 1979, Cookson? revisou os principais parametros
para a producdo de microfeixes e operacionalizacdo de técnicas analiticas, bem como o0s
problemas relacionados e as possiveis aplica¢des, sendo uma delas o estudo da presenca de
elementos leves em metais através de reacGes nucleares. As reacdes nucleares estdo geralmente
associadas as analises com micro-PIXE e micro-RBS com o intuito de melhorar a faixa de
abrangéncia dos elementos analisados?. Apesar da técnica NRA estar bem estabelecida quando
se trata de feixes de dimensdes milimétricas®, o uso desta técnica em sistemas de microfeixe de

ions segue em desenvolvimento.

A escolha das reagdes nucleares utilizadas para uma determinada andlise leva em conta
trés pardmetros fundamentais: secdo de choque da reacéo, energia da particula incidente e a
posicdo angular do detector. Estes valores estdo definidos e disponiveis em livros classicos

sobre de feixes de ions*®.

Mais recentemente, A. F. Gurbich publicou uma revisao das principais se¢cdes de choque
para diversas reacOes nucleares. A partir destes dados, desenvolveu e disponibilizou para a
comunidade o programa gratuito SigmaCalc®. O programa permite a simulacdo das reacoes

variando parametros tais como particula incidente e angulo do detector dentre outros.

Um banco de dados contendo a maioria das se¢des de choque experimentais relevantes
aanalise com feixes de fons chamada IBANDL’ também esta disponivel na internet. Trocellier®
e colaboradores publicaram uma lista com as reacdes nucleares mais usadas, suas respectivas

aplicacdes, a corrente e a area do feixe necessario para atingir o limite minimo de deteccao.

Uma revisdo completa sobre a anélise de elementos leves através de reagdes nucleares
foi publicada por G. Demortier em 1995°. Informacdes bésicas e exemplos de aplicacdo foram
apresentados. Devido as baixas se¢fes de choque, quando comparadas & micro-PIXE, poucos
trabalhos utilizam microfeixe para realizar reaces nucleares. O autor mostra que a analise de

elementos leves por reacdo nuclear tem pequena ocorréncia quando se fala em microfeixe.



O autor também apresenta um apanhado de dados sobre o0s principais parametros para a
realizacdo da técnica, tais como energia incidente, angulo de deteccdo e se¢do de choque. E
possivel perceber atraves deste artigo que as reacdes nucleares sdao uma ferramenta importante

para o estudo de distribuicdo lateral e em profundidade de elementos leves em amostras sélidas.

Os campos de aplicacdo de reacOGes nucleares induzidas por microfeixe séo,
basicamente, metalurgia e ciéncia dos materiais, ciéncias da terra e cosmoquimica, ciéncias da
vida e ambientais e arqueometria. Metalurgia® e ciéncia dos materiais foram as primeiras areas

de aplicacdo da combinacdo de microfeixe e reacdo nuclear.

2.1. INTERACOES DOS IONS COM A MATERIA 5 11.12

O mecanismo fundamental de interacdo entre uma particula eletricamente carregada e
um meio material consiste na interacdo eletromagnética da particula com os atomos que
constituem o meio. A interacdo eletromagnética resultante da penetracdo do ion na matéria se
manifesta de varias maneiras. O campo elétrico do ion incidente pode produzir excitacdes ou
ionizacgdes nos atomos do alvo. De maneira reciproca, a interacdo com os atomos do alvo pode

excitar ou ionizar o ion incidente bem como fazer com que o mesmo capture elétrons do meio.

As excitaces e ionizacdes do ion incidente ou do alvo ocorrem através da transformacéo
de parte da energia cinética do ion incidente em energia de excitacdo ou ionizagdo. Como
consequéncia, esta interacdo ion-matéria resulta no freamento progressivo do ion. Outro efeito
que contribui para o freamento do projétil € a transferéncia de energia cinética para 0s &tomos

do alvo como um todo, colocando-0s em movimento.

A transferéncia de energia do ion incidente para os atomos do alvo pode excitar o alvo
e provocar a emissao de radiacao e/ou particulas carregadas. A probabilidade de que a interacdo
jon-alvo resulte em uma particula detectada é proporcional a se¢do de choque diferencial, que

possui valores bem estabelecidos para diversas combinacgdes ion-alvo.

A taxa de perda de energia por unidade de comprimento percorrido pelo ion é
denominada poder de freamento. O entendimento do freamento dos ions ao atravessar um
material é de extrema importancia quando se realiza analise de materiais com feixes de

particulas carregadas. A profundidade atingida pelos ions esta diretamente relacionada com a



perda de energia das particulas incidentes por unidade de distancia (AE/Ax), 0 que afeta a

analise de composicao e quantificacdo do alvo.

A fisica envolvida no fendmeno de perda de energia € complexa, pois envolve muitos
tipos de interacBes entre o ion incidente e os ndcleos e elétrons do alvo. E por esta razdo que
este fendmeno € alvo de estudos intensos desde o inicio do século passado.

Com base nestes conceitos, as técnicas de retroespalhamento, reagdo nuclear e PIXE
séo descritas, a seguir, em detalhes.

2.2. ESPECTROMETRIA DE RETROESPALHAMENTO - REACOES NUCLEARES® 3

A espectrometria de retroespalhamento utiliza ions de energia da ordem de MeV e é
aplicada extensivamente na determinacédo precisa da composi¢do de materiais, da distribuicao
de impurezas e na determinacdo de espessura de filmes. A medida da energia e do nimero de
ions retroespalhados pelos atomos na regido proxima da superficie dos materiais permite a
identificacdo de suas massas atbmicas e a determinacéo da distribuicdo dos elementos do alvo
em funcdo da profundidade da amostra. A sensibilidade desta técnica varia de alguns por cento
para elementos de baixo nimero atémico, até 10 partes por milhdo para elementos de alto

ndmero atdomico.

O conceito da técnica é simples. Um feixe colimado de particulas (prétons ou nucleos
de He) incide perpendicularmente na amostra. As particulas que constituem o feixe podem
colidir frontalmente com os &omos da amostra. Entretanto, este processo tem baixa

probabilidade porque a dimensdo dos nucleos atbmicos é pequena.

Considerando um alvo fino, praticamente todas as particulas incidentes atravessam o
mesmo, sofrendo apenas uma pequena perda de energia. As poucas particulas que colidem com

0s atomos da amostra sofrem grandes mudancas em sua energia e dire¢éo.

Se a amostra é espessa a ponto de ndo transmitir o feixe, somente as particulas
espalhadas em angulos maiores que 90° com relacdo a direcdo de incidéncia do feixe podem

ser detectadas, constituindo o nome espectrometria de retroespalhamento.

Esta pequena fracdo de particulas retroespalhadas atinge a area definida pelo angulo
solido do detector e pode ser analisada de acordo com a sua energia. Em geral, s&o utilizados



detectores de estado solido que produzem um sinal de tensdo analdgico proporcional a energia
da particula detectada. O sinal é discretizado em intervalos de energia denominados canais.
Cada evento de retroespalhamento é registrado como uma contagem no canal respectivo a
magnitude do sinal detectado. Ao final da aquisi¢do de dados, cada canal tem registrado um
nimero de contagens respectivo ao numero de particulas detectadas, que quando tragado em

um grafico de contagens versus canais constitui o espectro.

Se o0 espalhamento da particula incidente com um atomo do alvo for puramente elastico,
ou seja, somente forcas Coulombianas estdo envolvidas e ha conservacdo de energia, entdo a
técnica analitica baseada nesse processo chama-se retroespalhamento Rutherford (Rutherford

Backscattering Spectrometry — RBS).

Entretanto, se a particula incidente possui energia suficiente para provocar reactes
nucleares e ressonancias, denomina-se retroespalhamento nao-Rutherford. Neste caso, além
da interacdo eletromagnética por forcas Coulombianas entre ion-alvo, também deve ser levado

em conta o potencial atrativo da forca nuclear sobre o ion incidente.

As concentracOes de elementos traco que possuem baixa massa atdmica pertencentes a
um substrato de massa atbmica mais alta s@o, geralmente, mais dificeis de detectar pela técnica
de RBS. A taxa de contagens do substrato é geralmente tdo alta que o sinal do elemento mais
leve ndo pode ser distinguido do sinal do substrato. Neste caso, a analise de reacdo nuclear
apresenta grande vantagem pois € extremamente sensivel ao elemento (particularmente ao

is6topo) permitindo determinar a sua presenca independente do substrato.



2.2.1. Principios Fisicos®

A interpretacdo dos sinais presentes no espectro de retroespalhamento tem como base

principios fisicos simples. A seguir, uma breve descricdo de cada um deles.

Fator Cinematico

E definido como a transferéncia de energia do projétil para um ntcleo da amostra em
um processo de espalhamento elastico entre dois corpos. E definido como a razao entre a energia
do projétil depois do espalhamento (E1) e a energia antes do espalhamento (Eo):

K==,
Eo
Uma representacdo esquematica de um evento de espalhamento elastico entre dois

corpos é apresentada na figura 1.

vy E;
<\ . Atomo do alvo Projétil
"’. ! A Vo, Eq
e
vy, Ey

Figura 1: Representacdo esquematica de um espalhamento elastico entre o projétil e um
atomo do alvo.



Secdo de Chogue Diferencial de Espalhamento

A se¢do de choque diferencial de espalhamento o(6,E) esta relacionada com a
probabilidade de ocorréncia de um evento de espalhamento detectavel ocorrido para uma

energia E e um angulo 6 (figura 1). Essa se¢do de choque é definida por:

o(0.5)= (7;) 52

onde Nt é o nimero de atomos do alvo por unidade de &rea perpendicular ao feixe e [dQ(E)]/Q

¢ a fragdo de particulas incidentes espalhadas dentro do angulo sélido Q(6).

e Secdo de choque Rutherford:

Rutherford calculou a se¢do de choque supondo um potencial Coulombiano:

V@) =82
onde Z; € a carga do projétil e Z, é a carga do alvo.
Nessas condicdes, e considerando gque a razdo entre as massas M do projétil e M2 do
alvo € muito menor que 1 [(M1/M2)<<1], a se¢do de choque diferencial no sistema de referéncia
do laboratério é dada por:

ox(E, ) = 0.02073 (@)2 [sin-4 (2)-2 (ﬂ)z] ,

4E 2 M,

com E em unidades de MeV e oz em unidades de b/Sr [1b (barn)=10"?cm?].

e Secdo de choque ndo-Rutherford

Resultados experimentais indicam que as secOes de choque (o) observadas
experimentalmente se afastam da aproximacao de Rutherford or em altas e baixas energias para
colisdes ion-alvo. A diferenca para baixas energias € oriunda do efeito de screening das cargas
nucleares pelas camadas eletrénicas dos nucleos do alvo, podendo fazer com que o ion incidente
capture elétrons do alvo. Estudos indicam que uma corregdo para estes eventos de baixa energia

pode ser descrita, com precisdo adequada, de acordo com as equagdes a segulir:



4/3
ai =1- 0'04;# [L"Ecuyer et al. (1979)] ;
R CcM
4/3
Gi =1- % [Wenzel and Whaling (1952)] .
R CcM

Para o0 caso de altas energias, os valores se desviam dos célculos de Rutherford em
funcdo da presenca de forcas nucleares de curto alcance. Medidas e célculos destes desvios
podem ser encontrados na literatura®, entretanto, ndo existe um método pratico para calculos

precisos destes valores.

A razdo o/or € um fator muito importante na hora de escolher uma reagédo nuclear para
um experimento. Quanto maior for essa razdo, maior sera a probabilidade de provocar a reacédo

nuclear e, portanto, melhores seréo os resultados obtidos.

Secdo de Choque de Freamento (Stopping Power)

A perda média de energia de um atomo se movendo através de um meio denso conduz
a definicdo da secdo de choque de freamento, relacionada com a capacidade de determinar um
perfil de profundidade. Essa perda é definida por:

_1dE _1dE
S_Ndx ou g_pdx

onde N ¢ a densidade de volume do alvo (p. ex. &tomos/cmq) e p é a densidade de massa (p. ex.

glcm?3).

O calculo da perda total de energia (AE) dos ions atravessando um material é feito

através da integracdo da secdo de choque de freamento:

AE = [ dx.

X
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Alcance (Range)

O alcance projetado é definido como a profundidade média a partir da superficie do alvo
em que o ion para. O alcance ao longo do caminho é definido como a distancia total que o ion
percorre ao longo da sua trajetoria. Uma vez que a propagacao de ions néo é retilinea, o alcance
projetado € menor do que o alcance ao longo do caminho. O straggling de alcance € definido

como a largura da distribuicdo dos alcances ao longo do caminho percorrido.

Straggling de Energia

O freamento do projétil incidente ocorre com a perda de energia para 0 meio durante a
penetracdo. Esta perda de energia possui flutuacdes estatisticas no numero de processos de
colisdo. A varidncia da distribuic&o estatistica da perda de energia é denominada de straggling.
Na analise de materiais com feixes de ions, o processo de straggling amplia as distribuices de

energia medidas (alargamento do pico) e prejudica a resolucao de profundidade.

Quando a transferéncia de energia do ion incidente para os elétrons do alvo (colisdes
individuais) for pequena comparada a largura da distribuicdo de perda de energia, o perfil de

straggling é proximo de uma Gaussiana.
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2.3.EMISSAO DE RAIOS X INDUZIDA POR PARTICULAS — PIXE® 14

Como o proprio nome ja diz, PIXE (Particle-Induced X-ray Emission) é uma técnica
baseada na producdo de raio X caracteristicos induzidos pela interacdo dos atomos da amostra
com um ion que passa pela sua vizinhanga. A amostra a ser analisada € irradiada por particulas
carregadas aceleradas e os raios X emitidos pela desexcitacdo dos atomos da amostra séo

analisados com auxilio de um sistema de detecgéo.

Micro-PIXE é caracterizada pela incidéncia do ion na amostra seguindo os principios
do PIXE convencional, entretanto, o feixe incidente ¢ focalizado na ordem de um? e realiza uma
varredura pela superficie da amostra, permitindo uma caracterizacao elementar heterogénea da

amostra, sensivel a posi¢ao.

2.3.1. Principios Bésicos

O feixe de ions que incide na amostra interage com 0s 4tomos desta através de um
potencial Coulombiano, perdendo energia e consequentemente velocidade. Neste processo de
transferéncia de energia entre o feixe e os atomos da amostra, elétrons das camadas mais
internas dos atomos da amostra podem ser ejetados gerando uma vacancia em seu lugar. Neste
caso dizemos que 0 &omo se encontra em um estado excitado com excesso de energia
correspondente a energia transferida pelo ion incidente. O atomo, entdo, tende a restabelecer
seu estado de menor energia reordenando seus elétrons. Elétrons que estdo em camadas mais
externas tendem a preencher estas vacancias e tal transicdo de camadas pode resultar na emissao

de um raio X caracteristico.

Outro processo que pode ocorrer nestas circunstancias é a emissdo de um elétron,
chamado elétron Auger. A probabilidade de emissdo de um elétron Auger € maior para
elementos de baixo numero atbmico, enquanto que a probabilidade de emissao de um raio X
caracteristico é proxima de 1 para elementos pesados e de alguns por cento para os elementos

mais leves.
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Diz-se que este raio X é caracteristico porque esta diretamente relacionado com a
diferenca de energia das camadas eletronicas envolvidas na transicdo. Como cada elemento da
tabela periddica tem um arranjo Unico de camadas eletronicas, 0 raio X emitido representa

univocamente um determinado elemento da tabela periddica.

A classificacéo para as linhas de emissdo de raio X é feita de acordo com as transigdes
eletrénicas que podem ocorrer dentro do atomo. Se 0s raios X sdo provenientes de uma transicao
da camada L para a camada K, sdo denominados Ka, se for uma transi¢do M-K chama-se Kf.
Esta notacdo é extensivel para as transigdes que envolvem outras camadas eletrénicas, como
por exemplo, uma transicdo M—>L é chamada de La, ¢ assim por diante. A detecgdo destes
conjuntos de raio X permite a construgcdo de um espectro onde os diversos elementos podem,

em principio, ser identificados através da sua energia.

O espectro de energia de raio X consiste em um background continuo com as linhas de
raio X dos atomos presentes na amostra (figura 2). O background que se estende abaixo das
linhas de raio X é um dos principais fatores determinantes do limite de deteccdo para um
elemento. Esta regido do espectro é resultante de diversos fatores: radiacdo de freamento do

préton incidente e radiacdo de freamento dos elétrons.

Contagens

01 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16
Energia (keV)

Figura 2: Espectro tipico PIXE de contagens em funcdo da energia dos raios X
caracteristicos, onde é possivel fazer identificacdo qualitativa dos constituintes da amostra. A amostra
correspondente ao espectro é de um padrao utilizado para a calibracdo do sistema.
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3. PARTE EXPERIMETAL

3.1. ACELERADOR TANDETRON

Os experimentos foram realizados com a aplicacdo das técnicas de reagdo nuclear
convencional, micro-NRA e micro-PIXE. O Laboratorio de Implantacdo Iénica (LII) do
Instituto de Fisica da UFRGS esta equipado com um acelerador eletrostatico Tandetron® de
tensao terminal de 3MV. A producédo de um feixe de ions segue um conjunto de passos que sao

descritos de maneira simplificada, a seguir, com auxilio da figura 3.

Sistema de aceleragao

) o

. \y\-\'—

EIXE

IMPLANTACAO

R ERE S S

ISTEMA DE
DEFLEXAQE
FOCALIZAGAQ
///I \
4 1 \

2

o

(7

—[srRiprer|

(_
—
/

Figura 3: Esquema representativo do acelerador de ions com seus principais
componentes, juntamente com as linhas de modificacdo e analise de materiais.

Na fonte tipo Duoplasmatron, elétrons sdo obtidos de um filamento de platina e
confinados em uma regido de intenso campo magnético. Para a obtencdo de protons, gas
hidrogénio é introduzido nessa regido onde ocorre a producdo de ions H™. Para a producdo de

particulas alfa, o processo é 0 mesmo, porém com a introducao de gas de hélio.

Os ions gerados pela fonte sdo injetados no acelerador por um sistema de lentes
magnéticas e fendas mecanicas ajustaveis, responsaveis por selecionar os ions de acordo com
suas massas e direciona-los até o terminal positivo do acelerador. Neste caso, 0s ions negativos

séo atraidos pelo potencial positivo, ganhando energia cinética. No terminal positivo, 0s ions
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perdem seus elétrons em um stripper gasoso de N2, tornando-se ions H*. A carga positiva é
repelida pelo terminal positivo, conferindo maior energia cinética aos ions. Apds a aceleracéo,
um sistema de deflexao e focalizacdo de particulas carregadas direciona os ions para uma das

linhas experimentais.

3.2. ALINHA DE MICROFEIXE

Em geral, na linha de microfeixe séo utilizados ions de elementos leves com massa entre

1 e 4 u.m.a. (prétons e particulas alfa) com energias que variam entre 0,5 e 4 MeV.
A linha de microfeixe do LIl € composta basicamente por:

e um conjunto de fendas ajustaveis que promovem a reducdo inicial do tamanho
feixe;

e um sistema de varredura (scanner) acoplado a um sistema de trés lentes
magnéticas (Oxford Microbeams®) que focalizam o feixe nas dimensGes
desejadas;

e Uuma camara de reagbes onde se encontram 0s detectores e a amostra a ser

analisada. Esta cAmara opera com vacuo da ordem de 10 mbar.

Copo de Faraday —
Fnirada do Feixe Fenda Objcto k
e A

1\

' . R i" - _,___,: :»_.,«7___4 _1-__-

N il
! § {5
3 -

3 Fenda lmagem ———— e
Ly i - -
A S ;
% o Lentes /

Bomba de Vécuo 7 /

Turbo Molcenlar Camara de Ireadiagiio ————/

Figura 4: Imagem panordmica da linha de microfeixe de ions do LII-UFRGS, com seus
principais componentes.
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Ao entrar na linha de microfeixe, o feixe de ions tem secédo transversal da ordem de
milimetros quadrados. A primeira etapa de reducdo do tamanho do feixe ocorre na fenda objeto,
que age como uma barreira fisica, limitando a passagem do feixe. A segunda reducéo é feita na
fenda imagem, que evita a passagem de feixes muito divergentes. A terceira e Gltima etapa de
demagnificacédo é feita pelo sistema de lentes magnéticas que focalizam o feixe na dimensao

desejada.

O sistema de varredura fica posicionado antes das lentes para garantir que essas fiquem
0 mais proximo possivel da amostra, resultando em um feixe com melhor focalizacdo e menor

dimenséo.

Dentre os métodos disponiveis para a focalizacdo do feixe de ions, as lentes magnéticas
quadrupolares sdo mais comumente utilizadas, pois tém forte efeito de foco, uma vez que as

linhas do campo magnético séo perpendiculares ao vetor velocidade do ion.

Um quadrupolo magnético é basicamente um eletroima com quatro polos arranjados de
maneira alternada (N-S-N-S) ao redor da regido por onde o feixe passa. Uma Unica lente produz
uma focalizacdo em linha, ao invés de um ponto. Para obter o formato pontual do feixe, é
necessaria uma combinacdo de duas, ou mais, lentes quadrupolares com alternancia de

polaridade e forca (figura 5).

A &£ A h)/,/'"/ A
y S D A Y l, 4 \\
i K | €5 — -
4 ® \ |- &)
¢ < o ""’\\ d)/ 9
3 \
A 43 2 A & -
(=L ) Tiel )
@ ' & & @
A 4 y y
i D . < >

Figura 5: Representagdo da focalizacdo do feixe pela combinacdo de dois quadrupolos
magnéticos. Em (a) é possivel observar a entrada do feixe na primeira lente. Em (b) o feixe sofre atuagdo
dos campos magnéticos aplicados, convergindo verticalmente e divergindo horizontalmente. A seguir,
na segunda lente (c) os polos estdo arranjados de maneira invertida, promovendo entdo a convergéncia
do feixe no sentido horizontal (d).
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O sistema de focalizacdo da linha de microfeixe do LIl é composto por trés lentes
eletrostaticas (sistema tripleto) conectadas as fontes de tensdao (PS1 e PS2). A tensdo aplicada
na lente 1 é responsavel pelo foco no sentido horizontal, enquanto que a tensdo aplicada as
lentes 2 e 3 corresponde ao foco no sentido vertical (figura 6). Os valores das tensdes aplicadas

nas lentes dependem da natureza do ion incidente, bem como da sua energia.

Fenda ’ ;
objeto

Feixe I

Scanner

Plano focal

Figura 6: llustracdo do arranjo das lentes magnéticas da linha de microfeixe do LII. A
tensdo aplicada na lente 1 é responsavel pelo foco no sentido horizontal, enquanto que a tensdo aplicada
as lentes 2 e 3 corresponde ao foco no sentido vertical.

A camara de reacdes do sistema de microfeixe opera em vacuo (10 mbar) e conta com
diversos detectores posicionados de acordo com a necessidade de cada técnica. O detector de
reacOes nucleares esta posicionado em um angulo de 158° em relacdo a linha de incidéncia do
feixe, e o detector de micro-PIXE posicionado em um angulo de 135° em relacdo a linha de
incidéncia do feixe (Figura 7).

Copo de Faraday Detector de PIXE

Amostra

° Detector de RBS/NRA

Detector de STIM on-axis Detector de STIM off-axis

Figura 7: Esquema representativo da cdmara de reacGes do microfeixe e seus detectores.
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Para a deteccdo das particulas resultantes das reacfes nucleares (protons e particulas
alfa) € utilizado um detector de Si de barreira de superficie. A quantidade de carga coletada no
detector devido a interacdo da particula incidente com o Si é praticamente linear (cerca de 3,6-
3,7 eV por par elétron-lacuna). Este detector possui area efetiva de 25 mm? e resolucéo tipica

da ordem de 14 keV, podendo variar um pouco de acordo com o ion incidente.

A deteccdo dos raios X caracteristicos resultantes de PIXE € realizada com um detector
tipo SDD (Silicon Drift Detector) com janela ultrafina AP3.3%5. O sensor possui area efetiva de
30 mm? e espessura de 450 um. Este tipo de detector interage com a radiacio incidente através
de efeito fotoelétrico e sua resolucao fica em torno de 134 eV em 5.9 keV (Mn linha Ka) e 68
ev em 277 eV (C linha Ka). Um detalhamento mais abrangente a respeito dos detectores
utilizados neste sistema est& descrito na secdo 7.1 deste trabalho.

As amostras sdo inseridas na cAmara de reaces com auxilio de um suporte feito de aco
inoxidavel, com cinco posi¢des onde sao afixados 0s suportes de aluminio com as amostras. A
posicao 1 é destinada ao arranjo de amostras utilizadas para ajustes de foco e tamanho do feixe:
telas de cobre com diferentes configuracdes de telas (75, 600, 1500 e 2000 mesh, SPI
Supplies®), uma lamina de quartzo e um cristal de YAG. As demais posicdes ficam disponiveis
para as amostras. Adicionalmente, o suporte de amostras é conectado a um manipulador
eletromecanico de precisdo micrométrica, controlado por computador, que permite posicionar

as amostras de acordo com um sistema de referéncia cartesiano X Y Z.

O sistema se completa com um conjunto eletrénico de aquisi¢do de dados, bem como
de controle de intensidade e varredura do feixe. O programa utilizado para a aquisicdo de dados
é 0 OMDAQ 2007®, desenvolvido por Geoff Grime e Mike Dawson?6. O tratamento qualitativo
dos dados pode ser feito com o préprio programa de aquisicdo de dados. Atualmente as analises
quantitativas de micro-PIXE séo realizadas paralelamente com o programa GUPIXWIN?7-20,
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3.3. ALINHA DE REACAO NUCLEAR E RBS

A cémara de reagdes utilizada para as medidas de NRA é a mesma utilizada para as
medidas de RBS e é similar a cAmara de reacdes do sistema de microfeixe. Neste caso, porém,
os detectores estdo posicionados ao longo do plano perpendicular a linha de incidéncia do feixe.
O sistema é composto por dois detectores de barreira de superficie, posicionados em um angulo
de 165° em relacdo a linha de incidéncia do feixe (figura 8). As medidas sdo realizadas em

vacuo (10° mbar).

CAMARA DE REACOES NRA

e A DETECTOR 1
165° ,,ede=s., @

' e FEIXE INCIDENTE: HY

165°

Tedees O;DETECTORZ

AMOSTRA

Figura 8: Esquema simplificado da cAmara de reagfes de NRA e o posicionamento de
seus detectores.

A aquisicdo dos dados ¢ feita através de um programa desenvolvido pelos pesquisadores
do LII, associado ao equipamento. Posteriormente, as informagdes das medidas podem ser
tratadas em programas graficos tradicionais, como o Origin®, ou em programas mais

especificos para simulacdes de reacdes nucleares, como o0 SIMNRA?ZL,
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

A realizacdo de analises com reacdo nuclear depende de informacGes preliminares sobre
as energias e as sec¢oes de choque dos elementos que se deseja estudar. Embora existam muitas
publicacBes que fornecam os parametros ideais para cada experimento, é importante confirma-

los e ajusta-los no seu proprio arranjo experimental.

4.1. SIMULACOES

Com o objetivo de otimizar a parte experimental, foram realizadas simulacdes das
reacdes nucleares de interesse com o auxilio do programa SigmaCalc®. Este programa permite
estimar as secOes de choque das reagdes a partir de um banco de dados composto de resultados
experimentais e fundamentos tedricos. As simulagdes resultantes fornecem informacdes sobre

as energias onde ocorrem as melhores ressonéancias de cada elemento.

Os resultados provenientes das simulacdes sao expressos em graficos que apresentam a
secdo de choque da reacdo em funcdo da energia da particula incidente. Como as reagdes
dependem do angulo de espalhamento, é necessario levar em conta este parametro. De acordo
com a literatura, as melhores secdes de choque sdo obtidas em angulos entre 170° e 180°.
Entretanto, as restricdes geométricas da camara de microfeixe limitaram o posicionamento do
detector a um angulo maximo de 158°. Desta forma, o valor do angulo do detector na cdmara
de reagOes da linha de microfeixe foi utilizado para as simulagdes.

As simulac6es foram realizadas para trés elementos: C, N e O. Dois tipos de particula
incidente foram utilizados, de acordo com as possibilidades de cada reacdo: prétons (H*) e
particulas alfa (He?"). As figuras 9 a 13 mostram os resultados das simulagdes.

20



1000

800

600

o (mb/sr)

400 A

200

0,475 MeV

1,734 MeV

V\—-/)

12C(p,p)12C ]

4,807 MeV

2 3 4
Energia (MeV)

Figura 9: Simulagdo com SigmaCalc para as se¢des de choque de NRA do carbono, a
um angulo de espalhamento de 158°, com incidéncia de proton.
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Figura 10: Simulagdo com SigmaCalc para as se¢fes de choque de NRA do carbono, a
um angulo de espalhamento de 158°, com incidéncia de particula alfa.
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Figura 11: Simulacdo com SigmaCalc para as se¢6es de choque de NRA do nitrogénio,
a um angulo de espalhamento de 158°, com incidéncia de préton.

A simulagdo com SigmaCalc ndo indica uma reacdo para o nitrogénio em uma energia
acima de 3,198 MeV. Entretanto, Radovié¢ 22 sugere que ha uma reagdo mais intensa na regido
de 3,87 MeV. Desta forma, este valor tambem foi considerado nas medidas experimentais.

ReacOes nucleares com incidéncia de particula alfa ndo foram realizadas no caso do
nitrogénio. O principal motivo € a baixa se¢do de choque da reagdo, ou seja, uma razdo entre a
secdo de choque observada com a se¢do de choque de Rutherford (o/cr) muito pequena (neste

caso igual a 3 de acordo com Feng 23).
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Figura 12: Simulacdo com SigmaCalc para as se¢des de choque de NRA do oxigénio, a
um angulo de espalhamento de 158°, com incidéncia de préton.
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Figura 13: Simulacdo com SigmaCalc para as se¢des de choque de NRA do oxigénio, a
um angulo de espalhamento de 158°, com incidéncia de particulas alfa.
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4.1.1. Variagdes Angulares

Também foram realizadas simulacdes levando em conta variagdes nos angulos de
espalhamento. Isto foi importante para verificar se a variacdo angular decorrente do arranjo
experimental prejudicaria, ou ndo, os experimentos posteriores. As simulagdes foram realizadas
de acordo com trés angulos: 170° (referéncias bibliogréficas), 165° (cAmara de reacbes de
NRA), 158° (camara de reacdes do microfeixe).

A simulacdo indica que existe, de fato, uma dependéncia com o angulo de espalhamento,

no entanto, ndo compromete a realizagdo do experimento no caso do microfeixe (158°).

1.0x10° T T T T

1,734 MeV 12C(p,p)12C

8.0x10° E
—0=158°
— 0 = 165°
6.0x10° —0=170°

o (mb/sr)

4.0x10° E

2.0x10° V\/r\'

0.0 T T T T T T
0 1 2 3 4 5 6 7

E (MeV)

Figura 14: Simulacdo com SigmaCalc para as se¢des de choque de NRA do carbono,
com trés angulos de espalhamento de 158°, 165° e 170°.
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Figura 15: Zoom da regiédo do pico de 1,734 MeV da figura 14.
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4.2. ANALISES POR REACAO NUCLEAR - FEIXE CONVENCIONAL

Com base nas simulacgdes anteriormente apresentadas, foram iniciados os experimentos
de reacdo nuclear individualmente para cada elemento. Inicialmente realizou-se a NRA com
feixe milimétrico estacionario (convencional) para verificar a melhor energia de reacdo de cada
elemento. Esta escolha foi realizada baseada no fato de que o feixe milimétrico tem maior secéo
transversal (4 mm?) e é mais intenso (30 nA), diminuindo o tempo de aquisi¢io de dados.

Primeiramente fez-se uma medida em uma energia fora do valor da reacdo para
caracterizar o espectro de fundo (backgrounds). Posteriormente, os valores de energia
resultantes das simulagdes foram testados.

Como visto anteriormente, as reacdes nucleares tém uma dependéncia com o angulo de
espalhamento. Desta forma, fizemos medidas com variacGes dos valores da energia com o
intuito de encontrar um valor 6timo para realizarmos o experimento, uma vez que o angulo na
camara de NRA é 165°.

Os resultados experimentais foram organizados da seguinte forma: primeiramente de
acordo com o elemento estudado e, em seguida, pelas particulas incidentes utilizadas, de forma
a facilitar a leitura e discusséo dos dados. A tabela 1 mostra um resumo das reacdes testadas e
seus parametros. A ressonancia em 4,807 MeV néo foi utilizada nas medidas experimentais em

funcéo da limitacdo da tensdo terminal do acelerador.

Tabela 1: Resumo dos resultados das simulagdes, indicando as possiveis energias de ressonancia
para cada elemento, de acordo com a particula incidente.

Elemento Valores de energia (MeV)
H* (p.p) He?" (a,0)
C 0,475; 1,734; 4,807 4,265
N 1,741; 3,198; 3,870 -
O 3,470 3,035

25



4.2.1. Carbono

Uma amostra de grafite foi escolhida para determinar a melhor energia de reacéo para o
carbono. Foram utilizadas energias um pouco acima e um pouco abaixo do valor simulado para

verificar em que valor é possivel se obter o melhor pico e, portanto, a melhor taxa de contagens.

421.1. Prétons

Como pode ser visto na figura 16, ndo ha um pico de reacdo bem definido no primeiro

valor de energia estimado pela simulagéo (0,475 MeV). Esta energia entdo foi desconsiderada.

1400 T T T T T

— 0,477 MeV
1200 — 0,480 MeV/|4

12 12
C(p,p) °C |
SigmaCalc: 0,475 MeV
800 1 0=165° T

1000 -

Contagens

600 - -

400 -

200 4

T T T T T
0 100 200 300 400 500
Canal

Figura 16: Taxa de producdo da reacdo *C(p,p)*2C em funcédo do canal, para duas energias:
0,477 MeV e 0,480 MeV.

O segundo valor presente nas simulacgdes indica a presenca de uma reacdo bem definida
em 1,73 MeV, em acordo com o valor calculado pela simulagéo (figura 17).

Desta forma, estipulou-se que a melhor energia para realizar a reagdo do carbono com

préton, na camara de reagdes convencional é 1,73 MeV.
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10000 +

—————7——— 7
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Figura 17: Taxa de producéo da reacéo *2C(p,p)*2C em funcéo do canal, para energias proximas
ao valor da simulacéo.

42.1.2. Particulas Alfa

A medida com incidéncia de particulas alfa indica uma reacdo bem definida proxima ao
valor de energia indicado pelas simulagdes. O critério para a escolha da melhor energia esta
baseado na maior area efetiva do pico da reacdo, na superficie da amostra. Conforme a curva se

desloca para a esquerda, no eixo dos canais, mais internamente esta ocorrendo a reacao.

Desta forma, de acordo com os resultados apresentados nas figuras 18 e 19, a melhor

energia para a realizacdo da reacdo do carbono com incidéncia de particulas alfa € 4,27 MeV.

27



1200

— - . 1 - T 1
] 120(0( oc)12C 4,27 MeV —— 4,20 MeV| |
’ ~ — 4,22 MeV,|
1000 4 SigmacCalc: 4,265 MeV —— 4,24 MeV/|
—— 4,26 MeV|
6=165° —— 4,27 MeV| 1
—— 4,28 MeV|
800 ~ —— 4,30 MeV| ]
® —— 4,32 MeV
S —— 4,34 MeV/| |
2 600 — 4,36 MeV/| |
z —— 4,38 MeV
S)
(@)
400 - -
200 - -
50 200 250

Figura 18: Taxa de producdo da reacdo *2C(a,a)'*C em funcéo do canal, para energias proximas
ao valor simulado.
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Figura 19: Energia definida para os testes da reacdo >C(a,a)*?C.
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4.2.2. Nitrogénio

Para o estudo do nitrogénio foi utilizada uma amostra de nitreto de boro. Da mesma
forma como foi feito para o carbono, foram utilizadas energias um pouco acima e um pouco

abaixo dos valores resultantes da simulacgéo.

Reac6es com incidéncia de particulas alfa ndo foram realizadas para o caso do nitrogénio
porque a razao entre as se¢des de choque Rutherford e ndo-Rutherford é muito pequena (da
ordem de 3 vezes), impossibilitando a realizagdo do experimento.

4221. Prétons

32000 e UL B IS I S I

T T T
{1 14 14 — 1,737 MeV|
28000 N(p’p) N — 1,742 MeV|
SigmacCalc = 1,741 MeV — 1,745 MeV|
— 1,747 MeV
24000 — o ) i
] 8=165 —— 1,752 MeV/|

20000

16000 —

Contagens

12000
8000

4000

SN == |
250 300 350 400 450 500 550
Canal

0
0 50 100 150 200

Figura 20: Taxa de producdo da reacdo “*N(p,p)**N em funcéo do canal, para cinco valores de
energia proximos ao valor simulado.
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Figura 21: Taxa de producdo da reacdo *N(p,p)**N em funcéo do canal, para valores de energia

préximos ao valor simulado.
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Figura 22: Taxa de producéo da reacdo “*N(p,p)**N em funcdo do canal, para trés valores de
energia proximos ao valor simulado.

Como pode ser observado, o pico obtido para uma energia incidente de 3,9 MeV esta

bem separado das estruturas de energias mais baixas, tornando-o assim adequado para sua

utilizacdo no trabalho proposto.
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4.2.3. Oxigénio

O estudo das reacdes nucleares do oxigénio foi realizado com auxilio de uma amostra de
MoO3 para incidéncia de préton, e uma amostra SiO; para incidéncia de particulas alfa. Da
mesma forma como foi feito anteriormente, foram utilizadas energias um pouco acima e um

pouco abaixo dos valores indicados na simulacéo.

4.2.3.1. Protons

010 T T T T T T T T T T T
16 16 — 3,42 MeV/|
0.09 _O(p’p) O 35MeV | —aamer| ]
SigmaCalc = 3,470 MeV —— 3,49 MeV|
—— 3,50 MeV/
0.08 0=165° = 3,51 MeV| ]
— 3,52 Mev
— 3,53 MeV
0.07 4 m— 3,54 MeV| -
2 —— 3,56 MeV
S
& 0.06
c
)
(@)
0.05
0.04 4
0.03 4

0.02

T T T 1
340 350 360 370 380 390 400

Figura 23: Taxa de producdo da reacéo **O(p,p)**0 em funcdo do canal, para valores de energia
préximos ao valor indicado pela simulagao.

De acordo com a figura 23, a melhor energia para a reagdo *%0(p,p)'°0 é 3,5 MeV. A

figura 24 mostra a curva respectiva a esta energia, separadamente.
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Figura 24: Gréfico individual da energia definida para os testes da reacédo *°O(p,p)*°0.

4.2.3.2. Particulas Alfa

1200
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Figura 25: Taxa de producdo da reacdo *O(a,a)'*O em funcdo do canal, para valores de energia
préximos ao valor simulado.

Para o caso de incidéncia de particulas alfa, o melhor pico de reacao foi obtido em 3,045
MeV.
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4.3. ANALISES POR REACAO NUCLEAR - MICROFEIXE

O passo seguinte foi estabelecer o melhor valor de energia para as reagdes no sistema
de microfeixe, com base nos resultados apresentados na segéo 4.2.
4.3.1. Carbono

43.1.1. Prétons

A mesma amostra de grafite foi levada a cdmara de reacdes da linha de microfeixe. Foi
realizado o mapeamento das energias proximas do valor estabelecido para a reacdo, com valores

um pouco acima e um pouco abaixo de 1,73 MeV.

1 1ZC(p,p)12C \ — 1,65 MeV| 1

Contagens

T T T T T T T N 3
500 520 540 560 580 600 620 640 660

Figura 26: Taxa de producéo da reacdo **C(p,p) **C em funcdo do canal, para energias entre
1,650 MeV e 1,8 MeV.

Adicionalmente, mediu-se uma amostra de filme fino de carbono (DLC® Micromatter).

As curvas da reacdo podem ser observadas na figura 27.

De acordo com estes dados pode-se observar que, para a geometria do sistema de

microfeixe, a melhor energia de reacéo é 1,74 MeV.
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Figura 27: Taxa de producéo da reagéo *2C(p,p) **C em funcéo do canal, para energias entre 1,70

MeV e 1,75 MeV.

4.3.1.2.

Particulas Alfa

Apdbs as medidas com praéton, testou-se a reacdo com incidéncia de particulas alfa em

4,3 MeV. Apesar de formar o pico de rea¢do no espectro, a taxa de contagens € muito baixa,

inviabilizando a utilizacdo desta reacéo para analises posteriores.

Contagens

12

10

12C(a’a)120
0 =158°

E =4,3 MeV

Canal

Figura 28: Gréfico representativo da taxa de produgdo da reacéo >C(a,0))**C em fungdo do canal,

para 4,3 MeV.
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4.3.2. Nitrogénio

A amostra de nitreto de boro foi levada a camara de reacdes da linha de microfeixe, seguindo
0 mesmo procedimento realizado para o carbono. Foi realizado 0 mapeamento das energias
préximas do valor estabelecido para a rea¢do, com valores um pouco acima e um pouco abaixo
de 3.87 MeV.

8)(102""I LA DL AL L L A L AL L AL A I L L AL R B L

. 14N( )14N —— 3,850 MeV/| 1
7510 - ’ —— 3,865 MeV/ |

_ o —— 3,880 MeV
1 0=158 —— 3,800 MeV/| |
—— 3,900 MeV
—— 3,910 MeV/| |
—— 3,920 MeV

6x10

5x10°

4x10°

Contagens

3x10

2x10°

1x10° 44

500 600 700 800
Canal

I L
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Figura 29: Gréfico representativo da taxa de producdo da reacdo *N(p,p) **N em funcédo do
canal, para energias entre 3,85 MeV e 3,92 MeV.

Como pode ser observado na figura 29, a varredura de energias no microfeixe ndo resultou
em uma razdo entre as sec¢Oes de choque Rutherford e ndo-Rutherford satisfatdria para realizar
medidas e aquisicdo de dados através de reacdo nuclear para este elemento. Uma possivel
explicacdo para esse resultado pode ser a dependéncia da se¢do de choque com o angulo de
incidéncia do feixe na amostra. De fato, esse pico ndo aparece nas simulacdes do programa
SigmacCalc. Segundo o trabalho de Radovié??, esse pico foi observado em 118°, enquanto que

0 angulo de deteccdo na camara de microfeixe € de 158°.
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4.3.3. Oxigénio

A amostra de MoOs foi levada a cdmara de rea¢fes do microfeixe para anélise assim como

descrito anteriormente para C e N. Testou-se energias proximas de 3,5 MeV.

400

160(p,p)160 [—— 3,40 MeV]

—— 3,47 MeV

Contagens

Canal

Figura 30: Gréfico representativo da taxa de producéo da reacéo **O(p,p)**0O em funcéo do canal,
para energias entre 3,4 MeV e 3,6 MeV.

De acordo com os resultados apresentados na figura 30, pode-se concluir que a reacao
80(p,p)*e0 ocorre em 3,48 MeV no sistema de microfeixe. Com auxilio da figura 31 é possivel
observar que apesar de formar o pico de reacdo no espectro, a taxa de contagens da reacédo é

muito baixa (c/or ~1,4), inviabilizando a sua utilizagdo para analises posteriores.
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Figura 31: Gréfico individual da energia definida para a reacéo *°0(p,p)*¢0.
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5. APLICACOES

Uma vez estabelecida a melhor energia para realizar a reacdo nuclear do carbono no
microfeixe, realizou-se uma analise em uma amostra que nao fosse o padréo de grafite utilizado

nas simulacdes e testes.
Para as aplicacfes foram utilizadas trés amostras:

a) Um fio de cabelo humano;
b) Uma malha de nylon (SPI Supplies®, Nylon Mesh, #418nm);
¢) Um fragmento de asa de borboleta;

d) Uma fatia de cérebro de rato;

Nesta etapa, foram realizadas medidas de micro-PIXE e micro-NRA simultaneamente.
As medidas foram realizadas com um feixe de prétons de 1,74 MeV. Os tamanhos das
varreduras, bem como os tempos de medida e as cargas acumuladas variaram de acordo com a

amostra analisada. A tabela 2 mostra os principais parametros de cada medida.

Tabela 2: Principais parametros das medidas realizadas com microfeixe para as quatro amostras.

Amostra Descricéo Tempo de Corrente média  Tamanho do Espessura
medida (pA) scan (um?) (um)
(min)
1 Fios de cabelo 20 99,5 300 X 300 43
2 Malha de nylon 20 93,2 300 X 300 62
3 Asa de borboleta 55 69 300 X 300 45
4 Fatia de cérebro 30 116,5 300 X 300 98

A figura 32 mostra os picos da reagdo *2C(p,p) 12C obtido durante as medidas, para cada
uma das amostras analisadas.
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Figura 32: Reacdo nuclear do carbono para as trés amostras analisadas. As curvas estdo
normalizadas pela carga incidente.

Os espectros de micro-PIXE das amostras sdo apresentados nas figuras 33 a 36. Estes
espectros estdo normalizados pela carga acumulada durante as medidas. Os elementos sao

identificados com auxilio da tabela de energia de emiss&o de raios X, anexada no capitulo 7.2.

N Fio de cabelo] |

Contagens/nC

Energia (keV)

Figura 33: Espectro de micro-PIXE da amostra de fio de cabelo em fungéo da energia dos raios
X caracteristicos, normalizado pela carga acumulada durante a medida.

38



Contagens/nC

Energia (keV)

Figura 34: Espectro de micro-PIXE da amostra de nylon em funcdo da energia dos raios X
caracteristicos, normalizado pela carga acumulada durante a medida.

Borboleta ]

Contagens/nC

Energia (keV)

Figura 35: Espectro de micro-PIXE da amostra de asa de borboleta em funcéo da energia dos
raios X caracteristicos, normalizado pela carga acumulada durante a medida.
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Figura 36: Espectro de micro-PIXE da amostra de cérebro em funcgdo da energia dos raios X
caracteristicos, normalizado pela carga acumulada durante a medida.

Através do processamento dos espectros obtidos durante a aquisicdo de dados, o
programa OMDAQ® permite a criacdo dos mapas elementares. Os mapas sdo criados através
da selecdo dos canais correspondentes a cada pico de energia, diretamente no espectro de raios

X. Os mapas podem ser gerados durante e/ou apds a realizacao das medidas.

= ADCO PIXE SILI
BORNG ZWI @& T A A

Figura 37: Imagem representativa da interface do programa OMDARQ. Através da selecdo dos
picos de interesse (regides hachuradas) é possivel gerar mapas de acordo com o elemento.

40



Os mapas elementares referentes as quatro amostras analisadas s@o apresentados a
seguir. Cada mapa corresponde a um elemento quimico presente na amostra. Os resultados estao

organizados de acordo com a amostra analisada.

Figura 38: Mapas elementares dos fios de cabelo correspondentes a micro-NRA do carbono e
micro-P1XE dos elementos detectados.

50um ’ 50um

S0um 77

ci-pxel . Ti-PIXE

Figura 39: Mapas elementares da malha de nylon correspondentes a micro-NRA do carbono e
micro-P1XE dos elementos detectados.
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Figura 40: Mapas elementares da asa de borboleta correspondentes a micro-NRA do carbono e
micro-P1XE dos elementos detectados.

Figura 41: Mapas elementares da amostra de cérebro correspondentes a micro-NRA do carbono
e micro-PIXE dos elementos detectados.
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Uma rapida comparacao visual dos mapas obtidos para o carbono, simultaneamente com
micro-PIXE e micro-NRA, mostra que micro-PIXE ¢é a ferramenta mais eficaz para a
caracterizacdo deste elemento. Os demais mapas demonstram a capacidade multielementar do
micro-PIXE para detecgéo e localizagdo dos elementos e estruturas das amostras.
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6. CONCLUSOES

Ao longo deste estudo, avaliou-se a possibilidade de realizar a analise de elementos leves
na linha de microfeixe do LIl através da aplicacdo de duas técnicas analiticas, cada uma com
suas potencialidades.

Primeiramente estudou-se a operacionalizacdo da técnica de micro-NRA, com base no
bom historico de aplicacdes em feixes milimétricos convencionais. Diversas combinacdes de
energias e particulas incidentes foram estudadas para C, N e O. De acordo com 0s resultados
obtidos, conclui-se que é possivel realizar micro-NRA para a caracterizacdo de carbono com
préton na energia de ressonancia de 1,74 MeV. Os resultados obtidos para N e O indicam a
necessidade de uma técnica complementar.

Posteriormente, foi testado o novo sistema de detec¢do de raios X caracteristicos da
linha de microfeixe, que conta com um detector tipo SDD. Ao contrario do sistema anterior, 0
atual detector possui uma janela ultrafina que permite a detec¢do de raios X caracteristicos de
elementos leves, a partir do C.

Os resultados das medidas realizadas simultaneamente com micro-NRA e micro-PIXE
mostram que, apesar de ser possivel observar o carbono com micro-NRA, o sinal de micro-
PIXE tem melhor estatistica e fornece mapas mais detalhados.

Outra grande vantagem de micro-PIXE é a medida simultanea de todos os constituintes
da amostra, enquanto que com micro-NRA é necessario que se realize medidas separadamente
para cada elemento, de acordo com a energia de ressonancia.

Desta forma, pode-se concluir que o novo sistema de micro-PIXE do LII é o melhor
método para a caracterizacdo de elementos leves e traco de amostras diversas, incluindo as
organicas, que sdo de grande interesse dos atuais grupos de pesquisa.

Dentre as diversas aplicacdes possiveis a este novo método esta o estudo da
concentracdo e distribuicdo elementar em estruturas cerebrais de ratos em diferentes momentos
do processo de consolidacdo da memoria, permitindo averiguar se a sintese de novas proteinas

esta relacionada a tais processos.
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7. ANEXOS
7.1. - DETECTORES SEMICONDUTORES® %

Os detectores utilizados para a aquisi¢do dos sinais provenientes das técnicas aplicadas no

presente estudo sdo chamados detectores semicondutores.

Dispositivos empregando semicondutores como meio de deteccdo bésico se tornaram
disponiveis no inicio dos anos 60. Os detectores semicondutores apresentam vantagem em
relacdo aos cintiladores por terem melhor resolucdo em energia, uma vez que nos cintiladores
a cadeia de eventos que converte a energia da radiacdo em luz e subsequente geracdo de um

sinal elétrico envolve muitos passos, nem sempre eficientes.

Uma maneira de diminuir o limite estatistico na resolucdo em energia é aumentar o nimero
de portadores de informacdo por pulso. O uso de materiais semicondutores como detectores de
radiacdo resulta em um namero maior de portadores de informagdo para um dado evento de
radiacdo incidente. Os principais portadores de informacdo sdo pares elétron-lacuna criados ao
longo do caminho tomado pela particula carregada (radiacdo primaria ou particula secundaria)
atraves do detector. O seu deslocamento no campo elétrico aplicado gera o sinal elétrico basico

do detector.

Além da melhor resolucdo em energia, os detectores semicondutores possuem outras
vantagens, tais como o tamanho compacto e a espessura efetiva que pode variar de acordo com
0s requisitos da aplicacdo. Os pontos fracos sdo as limitagdes a pequenos tamanhos e a alta
susceptibilidade para desenvolver degradacdo por danos induzidos pela radiacdo. Dentre 0s

materiais semicondutores empregados nestes detectores, Si e Ge sdo 0s mais utilizados.

Quando uma particula carregada passa atraves de um semicondutor, o efeito resultante € a
producdo de muitos pares elétron-buraco ao longo do caminho da particula. O processo de
producdo pode ser tanto direto, quanto indireto, em que a particula incidente produz elétrons de
alta energia que perdem sua energia na producdo de pares elétron-buraco. Devido ao
detalhamento dos mecanismos envolvidos, a grandeza de interesse préatico é a energia média
gasta pela particula primaria carregada para produzir um par elétron-buraco. Esta quantidade,
chamada de energia de ionizagdo, é independente tanto da energia, quanto do tipo de radiagédo

incidente, como observado experimentalmente. Esta simplificagdo importante permite a
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interpretacdo do nimero de pares elétron-buraco produzidos, em termos da energia da radiagédo

incidente, fornecida pela particula que é totalmente freada dentro do volume ativo do detector.

A vantagem dominante dos detectores semicondutores reside na pequena energia de
ionizacgdo. Seu valor para Si ou Ge € em torno de 3 eV, comparado aos quase 30 eV necessarios
para criar um par de ions em um tipico detector preenchido com gas. Logo, o nimero de
portadores de carga é 10 vezes maior para os detectores semicondutores. O aumento dos
portadores de carga tem dois efeitos positivos na resolucdo em energia. A flutuagdo estatistica
no numero de portadores por pulso se torna uma fracdo menor do que a total, conforme o
numero aumenta. Este fator é predominante na determinacédo do limite da resolucdo em energia
de um detector para média e alta energia. Para baixas energias, a resolucdo pode ser limitada
pelo ruido eletrénico no pré-amplificador, e a maior quantidade de carga por pulso conduz a

uma melhor relagéo sinal ruido.

Um exame mais detalhado mostra que a energia de ionizacdo depende da natureza da
radiacdo, indicando diferencas entre excitagfes provocadas por prétons e particulas alfa. Estas
diferencas indicam a necessidade de calibracdo do detector utilizando um tipo de radiacédo

idéntico ao envolvido na medida por si s0, se valores precisos de energia sdo requeridos.

No sistema de deteccdo da linha de microfeixe do LII-UFRGS, dois tipos de detectores
semicondutores sdo empregados. Para a deteccdo das particulas resultantes das reacoes
nucleares (prétons e particulas alfa) € utilizado um detector de Si de barreira de superficie. A
quantidade de carga coletada no detector devido a interagcdo da particula incidente com o Si €
praticamente linear (cerca de 3,6-3,7 eV por par elétron-lacuna). Este detector possui area

efetiva de 25 mm? e resolucéo tipica da ordem de 14 keV.

A deteccdo dos raios X caracteristicos resultantes de PIXE é realizada com um detector
tipo SDD (Silicon Drift Detector) com janela ultrafina AP3.3%°. Esta janela consiste em uma
folha de polimero ultrafina, composta por C, N e O, revestida com aluminio e composto de
boro. O sensor possui area efetiva de 30 mm? e espessura de 450 um. Este tipo de detector
interage com a radiacgéo incidente através de efeito fotoelétrico e sua resolugéo fica em torno de
134 eV em 5.9 keV (Mn Ka) € 68 eV em 277 eV (C K).
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7.2.— TABELA DE ENERGIA DE EMISSAO DE RAIOS X CARACTERISTICOS

Z Kg KB Ly ]_[3,2 Lﬁz L“{
1H

2 He

3Li

4 Be

5B

6C 0277

7N 0.392

80 0.525

9F 0.677

10 Ne 0.848

11 Na 1.041 1.067

12 Mg 1.253 1.295

13 Al 1.486 1.553

14 Si 1.739 1.829

15P 2.013 2.136

168 2307 2464

17 Cl 2.621 2.815

18 Ar 2957 3.190

19K 3312 3.589

20Ca 3.690 4.012 0341 0.345 0.350
21 Sc 4.088 4.460 0.395 0.400 0.407
22Ti 4.538 4931 0.452 0.458 0.460
23V 4.949 5426 0.511 0.519 0.520
24 Cr 5411 5.924 0.573 0.583 0.583
25 Mn 5.894 6.489 0.637 0.649 0.652
26 Fe 6.398 7.057 0.705 0.718 0.721
27 Co 6.924 7.648 0.776 0.791 0.794
28 Ni 7471 8.263 0.851 0.869

29 Cu 8.040 8.904 0.930 0.959

30 Zn 8.630 9.570 1.012 1.034

31Ga 9.241 10.262 1.098 1.125

32 Ge 9.874 10.979 1.188 1.218

33 As 10.530 11.722 1.282 1.317

34 Se 11.207 12.492 1.379 1.419

35Br 11.907 13.287 1.480 1.526

36 Kr 12.631 14.107 1.586 1.636 1.703
37Rb 13.373 14.956 1.694 1.752 2.050
38 Sr 14.140 15.829 1.806 1.871 2.196
39Y 14.931 16.731 1.922 1.955 2.346
40 Zr 15.744 17.660 2.042 2.124 2219 2.302
41 Nb 16.581 18.614 2.166 2.257 2.367 2.461
42 Mo 17.441 19.600 2.293 2.394 2518 2.623
43 Tc 18.325 20.608 2424 2.536

44 Ru 19.233 21.646 2.558 2.683 2.835 2.964
45Rh 20.165 22.712 2.696 2.834 3.001 3.143
46 Pd 21.121 23.806 2.838 2.990 3.171 3.328
47 Ag 22.101 24928 2.984 3.150 3.347 3.519
48 Cd 23.106 26.081 3.133 3.316 3.528 3.716
49 In 24.136 27.260 3.286 3487 3.713 3.920
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Z Ko, Kg Lo, 132 Lg2 Ly Mg,
50 Sn 25.191 28.467 3.443 3.662 3.904 4.130

51Sb 26.271 29.706 3.604 3.843 4.190 4347

52 Te 27377 30.974 3.769 4.029 4301 4570

531 28.508 32272 3.937 4220 4507 4.800

54 Xe 29.666 33.599 4.109

55 Cs 30.851 34.961 4286 4,619 4.935 5279

56 Ba 32.062 36.354 4.465 4827 5.156 5.530

571a 33.299 37.771 4.650 5.041 5.383 5.788 0.833
58 Ce 34.566 39.223 4839 5261 5.612 6.051 0.883
59 Pr 35.860 40.711 5.033 5.488 5.849 6.321 0.929
60 Nd 37.182 42231 5.229 5.721 6.086 6.602 0978
61 Pm 38.532 43783 5.432 5.960 6.338 6.891

62 Sm 39.911 45366 5.635 6.204 6.586 7.177 1.081
63 Eu 41320 46.987 5.845 6.455 6.842 7479 1.131
64Gd 42757 48,642 6.056 6.712 7.102 7784 1.185
65 Tb 44226 50.325 6.272 6.977 7.365 8.190 1240
66 Dy 45724 52.038 6.494 7.246 7.634 8417 1293
67 HQ 47253 53813 6.719 7.524 7910 8.746 1347
68 Er 43813 55.606 6.947 7.809 8.188 9.087 1405
69 Tm 50.406 57437 7.179 8.100 8.467 9.424 1462
70 Yb 52.030 59322 7.414 8.400 8.757 9.778 1521
71 Lu 53.687 61235 7.654 8.708 9.047 10.142 1581
72 Hf 55.382 63.183 7.898 9.021 9.346 10514 1.644
73 Ta 57.098 65.125 8.145 9.342 9.650 10.893 1.709
74 W 58.856 67.140 8.396 9.671 9.960 11284 1.774
75 Re 60.648 69.199 8.651 10.008 10274 11.683 1842
76 Os 62477 71.298 8.910 10.354 10.597 12.093 1914
7T 64.339 73438 9.174 10.706 10.919 12510 1978
78 Pt 66.241 75.618 9.441 11.069 11.249 12.940 2.048
79 Au 68.177 77.840 9.712 11.440 11.583 13379 2.120
80 Hg 70.154 80.103 9.987 11.821 11.922 13.828 2.195
81Tl 72.167 82497 10.267 12211 12270 14289 2268
82 Pb 74.221 84.859 10.550 12,612 12.621 14762 2342
83 Bi 76315 87.328 10.837 13.021 12.978 15245 2418
84 Po 78.452 89.781 11.129 13.445 13338 15.741

85 At 80.624 92.287 11.425 13.874 16249

86 Rn 82.843 94.850 11.725 14313 16.768

87 Fr 85.110 97.460 12,029 14.768 14.448 17300

88 Ra 87419 100.113 12.338 15233 14.839 17.845

89 Ac 89.773 102.829 12.650 15710 18405

90 Th 92.174 105.591 12.967 16.199 15.621 18979 2.991
91 Pa 94.627 108.409 13.288 16.699 16.022 19.565 3.077
92U 97.131 111.281 13.612 17.217 16425 20.164 3.165
93 Np 99.407 113.725 13.942 17.747 16.837 20.781

94 Pu 101.857 116.943 14276 18.291 17252 21414

95 Am 104.431 120.350 14.615 18.849 17.673 22.061

96 Cm 107.139 122.733 14.953 19.399 18.096 22703

97 Bk 109.991 126.490 15304 19.961 18.529 23389

98 Cf 112.999 127.794 15.652 20557 13.983 24.070
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