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RESUMO

Neste trabalho, foi realizado um estudo experimental sistematico da perda de energia
de fons canalizados ao longo das diregoes (100) , (111) e (110) de cristais de Si. Foram
abordados dois aspectos distintos, porém correlatos, do problema. No primeiro tépico,
estudamos o poder de freamento de ions pesados (Eu e Bi) com energias entre 15 e 50
keV, para os quais o mecanismo predominante de perda de energia é o freamento nuclear.
O segundo tépico estd relacionado ao freamento de fons leves (He e Li) com energias no
intervalo entre 0.3 e 8 MeV. Neste caso, os fons perdem energia, predominantemente, em
colisdes com elétrons.

O estudo do freamento dos fons pesados foi realizado de maneira indireta, pela com-
paracao dos perfis de concentracao de Eu e Bi implantados em direcao canalizada com
as previsoes do programa MARLOWE, que simula a interacao de feixes de fons com al-
vos solidos. Nos observamos pela primeira vez, em implantacoes em dire¢ao canalizada, o
chamado efeito Z1, ou seja, a deformacao das ntuvens eletronicas do projétil e do alvo em co-
lisoes binarias de baixa energia. Enquanto nossos dados para implantagoes de Bi sao muito
bem reproduzidas pelo MARLOWE, os perfis de Eu apresentam caudas mais profundas que
as preditas por este programa. Além disso nés demonstramos que este comportamento é
explicado por calculos ab initio de estrutura molecular baseados na Teoria Funcional da
Densidade (DFT).

Com relacao os fons leves, a perda de energia foi obtida pela técnica de retroespal-
hamento Rutherford em amostras do tipo SIMOX, que consistem em uma camada de Si
monocristalino de 200 nm sobre uma camada de 500 nm de SiOs enterrada numa matriz
de Si(100) . Com esta técnica nds realizamos medidas da perda de energia como fungao da
energia e do angulo de incidéncia do feixe com relacao a direcao de canalizacao. A andlise
tedrica dos resultados foi realizada por intermédio de simulacoes das trajetérias canaliza-
das e de céalculos da dependéncia da perda de energia com o parametro de impacto. Estas
comparacoes permitiram determinar o papel desempenhado pelos diversos mecanismos de
perda de energia envolvidos no freamento dos fons canalizados.
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ABSTRACT

In this work we have performed a systematic sudy of the energy loss of channeled ions
along the (100) , (111) and (110) directions of Si single crystals. Two different, but related,
topics of the problem were investigated. On the first topic we have studied the stopping
powers of heavy ions (Eu and Bi) with energies ranging between 15 and 50 keV, for which the
main slowing down mechanism is the nuclear stopping power. The second topic is related
to the slowing down of light ions (He and Li) with energies ranging between 0.3 and 8 MeV.
In this case, the projectile energy is lost mainly in electronic collisions.

The study of the slowing down of channeled heavy ions was performed in an indirect way,
by comparing the depth profiles of Eu and Bi ions implanted under channeling conditions
with calculations with the program MARLOWE which simulates the interactions of ion
beams with solid targets. We have observed for the first time in channeling implantations
the Z; effect, namely, the deformation of the periphery of the electronic clouds of the
projectile and target in low energy atomic collisions. While our data for Bi implantations
are very well reproduced by MARLOWE predictions the Eu profiles present long tails that
go farther in the Si bulk than predicted by MARLOWE. Furthermore, we have demostrated
that this behavior is explained in terms of molecular structure ab initio calculations based
on the Density Fuctional Theory (DFT).

Concerning the light ions, the stopping powers were measured by the Rutherford Backs-
cattering technique with SIMOX samples that consist on a Si single crystal layer 200nm
thick on the top of a 5000 nm thick SiO, layer buried on a Si(100) single cristal. With
this technique we have measured both the energy and the angular dependency of the the
channeling stopping power. The theoretical analysis of the results was performed by means
of computer simulations of the channeled trajectories and in calculatios of the impact para-
meter dependent energy loss. These comparisons allowed us to determine the relative role
played by the energy loss processes under channeling conditions



Capitulo 1

Introducao

A passagem de um feixe de particulas carregadas através de um alvo sélido é, normalmente,
um processo complicado onde é impossivel prever exatamente a seqiiéncia de colisoes experi-
mentadas por uma particula do feixe. Em cada colisao, a interagao da particula do feixe com
os atomos pode dar origem a uma série de fenomenos fisicos que levam a redugao da sua ener-
gia cinética. Por exemplo, podem ocorrer processos de excitacao das camadas eletronicas
dos atomos do alvo e do projétil, troca de carga, reacoes nucleares, producao de raios-X,
etc. A probabilidade de ocorréncia de cada um destes processos depende do parametro de
impacto nas colisoes envolvendo as particulas do feixe e atomos individuais do alvo. Se
o meio for amorfo, a seqiiéncia de colisoes experimentadas pelas particulas do feixe sera
completamente descorrelacionada e, conseqiientemente, a distribuicao de parametros de im-
pacto sondada por estas particulas serd uniforme e independente da orientacao relativa do
feixe e do alvo. Nestas condigoes, as contagens de processos que dependam da interacao do
feixe com atomos individuais do alvo também serao independentes da direcao do feixe. Por
outro lado, quando o alvo é cristalino, a situagao muda completamente de figura. Quando
um feixe de ions incide paralelamente a um dos eixos principais de simetria de um cristal,
as particulas do feixe experimentam uma seqiiéncia de colisdes em que ocorre uma pequena
deflexao da trajetéria. Portanto, estas colisoes sao fortemente correlacionadas a estrutura
do cristal. O efeito liquido desta seqiiéncia de colisoes é que o fon passa a ser guiado pelo
potencial eletrostatico repulsivo devido as colunas de atomos que formam o cristal. Como
resultado, a distribuicao de parametros de impacto experimentada pelos fons do feixe muda
drasticamente e conseqiientemente, da origem aos efeitos direcionais mais conhecidos como
canalizagao de ions[l, 2]. Em particular, a perda de energia de fons incidentes em direc¢ao
de canalizacao sofre reducoes drasticas quando comparada com uma incidéncia aleatoria.
Neste trabalho foi realizado um estudo sistematico do poder de freamento de ions cana-
lizados ao longo das trés direges principais de simetria do Si: (100), (111) e (110). Foram
abordados dois aspectos distintos do problema: por um lado, estudamos o freamento de ions
pesados com energias de algumas dezenas de keV, onde o mecanismo predominante de perda
de energia é o freamento nuclear. Em particular, focalizamo-nos na investigagao do efeito
Z1, que esta relacionado a modificagoes no potencial interatomico devido a deformagao das
regioes periféricas das nuvens eletronicas do projétil e do alvo, durante colisoes de baixa
energia. Noés fomos motivados pela idéia de que o efeito Z; deveria ser amplificado em
implantacoes canalizadas. Neste estudo, os mecanismos de freamento foram investigados de
maneira indireta, pela comparacao de perfis de concentracao de ions implantados em direcoes
canalizadas com as previsoes do programa MARLOWE. Por outro lado, também estudamos
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a perda de energia de ions leves com energias entre algumas centenas de KeV’s e alguns
MeV’s. Para estes fons, o mecanismo predominante de perda de energia é o freamento
eletronico. Neste caso, a perda de energia dos ions canalizados foi obtida experimental-
mente pela técnica de retroespalhamento Rutherford em estruturas tipo SIMOX. Com esta
técnica, nds investigamos a dependéncia do poder de freamento com a energia inicial e com
o angulo de incidéncia do feixe. Os resultados destes experimentos foram interpretados por
intermédio de célculos, da dependéncia da perda de energia com o parametro de impacto,
baseados na aproximacao semi-cléssica.

1.1 Organizacao do trabalho

Esta tese de doutoramento estd organizada em sete capitulos, além desta introducao. No
capitulo 2 apresentamos uma breve revisao da teoria de interagao de fons com a matéria. As
técnicas experimentais utilizadas sao discutidas no capitulo 3. A partir do capitulo 4 e até o
capitulo 7 a tese pode ser subdividida em 2 partes independentes, cuja ordem de leitura pode
ser escolhida ad libitum. A primeira parte, que inclui os capitulos 4 e 5, se refere ao estudo
do poder de freamento nuclear de ions pesados implantados em direcoes de canalizacao do
Si. No capitulo 4, apresentamos em detalhes os procedimentos experimentais empregados e,
no capitulo 5, os resultados e as discussoes referentes a este estudo. A segunda parte inclui
os capitulos 6 e 7, onde estudamos o poder de freamento eletronico de ions leves canalizados
no Si. No capitulo 6 descrevemos o procedimento experimental utilizado. No capitulo 7,
apresentamos e discutimos os resultados experimentais obtidos. Finalmente, a tese tem seu
ponto de convergéncia no capitulo 8, onde apresentamos um resumo de todas as conclusoes
deste trabalho. Esta tese inclui também trés apéndices. O programa MARLOWE (que
utilizamos para interpretar os perfis de implantagao dos fons pesados) e a aproximacgao de
colisoes bindrias sao discutidos no apéndice A. No apéndice B, apresentamos os modelos
PCA e UCA que descrevem a dependéncia da perda de energia eletronica com o parametro
de impacto. Estes modelos sao baseados na aproximacao semiclassica e foram utilizados
para interpretar os resultados experimentais da perda de energia eletronica dos ions leves
canalizados. Finalmente, algumas publicac¢oes relacionadas com este trabalho estao incluidas
no apéndice C.
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A interacao de ions com a matéria

2.1 Introducao

Os processos de perda de energia de ions vém sendo estudados desde o inicio deste século,
quando se observou que os fragmentos de fissao nuclear tinham sua velocidade reduzida
ao penetrar na matéria. Desde entao, este topico tem atraido a atencao de alguns dos
maiores fisicos deste século como J. J. Thomsom, E. Rutherford, N. Bohr[4], H. Bethe, F.
Bloch, E. Fermi, J. Lindhard[5, 6, 7], entre outros !. Tal interesse foi despertado tanto
pelas inimeras aplicagoes (andlise, modificagao e producao de novos materiais por feixes de
fons [8, 9, 10, 11, 12]) que requerem um conhecimento preciso dos mecanismos de interagao
ion-matéria, quanto pela possibilidade de se testar modelos e teorias nas areas de Fisica
atomica e de Fisica do estado soélido.

O mecanismo fundamental de interacao entre uma particula eletricamente carregada
e um meio material consiste na interacao eletromagnética da particula com os atomos e
elétrons que constituem o meio. Quando um fon penetra na matéria esta interacao ele-
tromagnética se manifesta de véarias maneiras. O campo elétrico devido ao fon incidente
pode produzir excitacoes ou ionizagoes dos atomos do alvo. Reciprocamente, a interagao
com os atomos do alvo pode excitar ou ionizar o ion incidente bem como fazer com que o
mesmo capture elétrons do meio. A interacao também pode produzir excitacoes coletivas
no alvo tais como pldsmons e fonons bem como a criagao de excitons e de centros de cor
(13, 14, 15, 16]. As excitagbes e ionizac¢oes do projétil ou do alvo ocorrem as custas da
tranformacao de parte da energia cinética do projétil em energia de excitacao ou ionizagao.
Em algumas situacoes o ion também pode ganhar energia, mas estes eventos sao mais raros.
Por conseguinte, a interacao fon-matéria geralmente resulta no freamento progressivo do
ion. Outro efeito que contribui para o freamento do projétil é a transferéncia de energia
cinética para os atomos do alvo como um todo, colocando-os em movimento. Contraria-
mente aos processos de excitagao e ionizacao descritos acima, neste caso os elétrons do ion e
do atomo-alvo participam passivamente da colisao blindando a interagao coulombiana entre
o projétil e o alvo. A taxa de perda de energia por unidade de comprimento percorrido pelo
ion é denominada poder de freamento. A parcela do poder de freamento correspondente
aos processos de excitacao e ionizacao é denominada poder de freamento eletronico.
A parcela devida a transferéncia de energia cinética aos atomos do alvo é denominada po-
der de freamento nuclear. Em muitas situagoes esta divisao em processos elasticos e

! Para uma revisao histérica do assunto, veja a ref.[3]
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Fig. 2.1: Tendéncia geral da perda de energia como func¢ao da velocidade do projétil.

inelasticos independentes é conveniente e, embora nao seja estritamente correta, ¢ uma boa
aproximacao.

Ao longo do tempo, experimentos mostraram que a tendéncia geral da taxa de perda de
energia, como fungao da velocidade do projétil, é a esquematizada na figura 2.1.

A figura 2.1 mostra que o poder de freamento nuclear s6 é importante quando a veloci-
dade do projétil (v,) é baixa comparada com a velocidade tipica dos elétrons no dtomo alvo

(v, K Ve = UOZQQ/ 3) onde vy e Zy sao a velocidade de Bohr e o niimero atomico do alvo, res-
pectivamente. Quando v, > v. (regides II e III da figura 2.1), o freamento é dominado pelo
poder de freamento eletronico. Na regiao III, o freamento eletronico se deve a excitacoes
e ionizagoes dos atomos do alvo. Na regiao I a interacao com os elétrons do alvo pode ser
entendida como a interacao com um gas de elétrons, resultando num freamento friccional,
proporcional a velocidade do fon. Na regiao II, o projétil tem velocidade alta o suficiente
para excitar e ionizar os atomos do alvo, e baixa o suficiente para capturar elétrons. Nesta
regiao o freamento do projétil resulta da atuagao competitiva de todos os mecanismos de
perda de energia.

2.2 Alguns conceitos fundamentais

2.2.1 A aproximacao de colisoes binarias

A interacao de um fon com um alvo solido ou gasoso pode ser entendida como um sucessao
de colisoes com atomos isolados do alvo. Esta aproximacao é denominada aproximacao
de colisoes binarias (BCA). Pode-se mostrar que a BCA é vélida se, na colisao entre o
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projétil e o alvo, a distancia de aproximagao maxima for menor que a distancia interatomica
tipica no alvo [17]. Conclui-se que a BCA tem seu limite de validade controlado pela energia
do projétil. Para a maioria dos pares ion-alvo, a BCA é vélida se o projétil tiver energias
acima de poucas dezenas de eV. Uma hipotese adicional a aproximacao BCA é a de que as
colisdes bindarias sao bem descritas pela mecanica classica, sendo possivel associar a cada
colisao conceitos classicos como trajetorias bem definidas, por exemplo. A aplicabilidade da
mecanica cldssica foi abordada primeiramente por Bohr[4] e posteriormente por Lindhard
[6] e Leibfried (veja discussao na ref. [17], por exemplo). Nestas referéncias demonstra-se
que a mecanica classica é aplicavel ao estudo de colisoes atomicas em solidos no intervalo
de energias que vai de cerca de 1 eV até a regiao dos MeV’s.

2.2.2 A secao de choque de perda de energia

Os fenomenos relacionados ao freamento de um fon pela matéria sao de natureza essencial-
mente estatistica. Durante o processo de freamento, o fon sofre um grande nimero de co-
lisdes. Em cada colisao, tanto o estado do projétil (estado de carga, energia cinética) quanto
o estado do alvo (flutuagoes na densidade local em alvos amorfos ou vibragoes térmicas em
alvos cristalinos) estarao sujeitos a flutuagoes estatisticas sendo impossivel prever qual sera
a seqiiéncia de colisoes experimentada pelo fon durante seu freamento. No entanto, sabe-se
da experiéncia que apds percorrer uma distancia Az num alvo, um feixe de ions perde,
em média, energia A (F). Como conectar a informacao a respeito do que acontece numa
colisao isolada, com o valor A (E) observado experimentalmente? A quantidade que faz
esta conexao é a se¢ao de choque de freamento.

No caso de termos um feixe uniforme de particulas incidindo sobre um alvo no qual
os dtomos estejam aleatériamente distribuidos com uma densidade de N dtomos/ cm?, o
nimero médio < N; > de colisoes em que uma energia 7; seja transferida a um atomo do
alvo, apds percorrer uma distancia Az é dada por

onde o; é a secao de choque diferencial para que seja transferida energia entre T; e T; + dT;.
Desta maneira, a perda de energia média sera:

<AE>=) < N;>T,=NAz) o1, (2.2)

Tomando o limite Ax — 0, temos a taxa de perda de energia por unidade de comprimento
percorrido:

. <AE> dE do(E,T)
Jim S252 8 N/T “—2dT = NS(E). (2.3)

A quantidade S(F) ¢é a se¢cao de choque de freamento.
De fato, é possivel demonstrar que as colisoes das particulas de um feixe uniforme inci-
dindo sobre um alvo sem estrutura obedecem a estatistica de Poisson [18]. Por exemplo, a

probalilidade P; de ocorrer uma colisao com transferéncia de energia T; é:

< N; >Ni

Pi:exp(_<Ni >) NI

(2.4)
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em torno do valor médio < N; >= No;Ax. Neste caso é possivel determinar a flutuagao da
perda de energia em torno do valor médio %, o straggling[18]:

o0 E,T
P =< E- < E>>’= NA:E/ r220(E. D)
0 dT

Nas situagoes que estudaremos neste trabalho sempre teremos uma relagao univoca entre
a energia transferida e o parametro de impacto numa dada colisao. Nestas condi¢oes pode-

dT (2.5)

mos reescrever a equagao ( 2.3) como:

dE o
& _N / T(b) 27b db (2.6)
dx 0

onde T'(b) é a energia transferida como fungao do parametro de impacto (b) na colisao.
Nas secoes a seguir, discutiremos as abordagens tedricas para freamento nuclear e eletronico,
considerando que sejam mecanismos independentes.

2.3 O poder de freamento nuclear

Como ja comentamos antes, o freamento nuclear esta relacionado a colisoes eldsticas (por
hipétese) em que os elétrons do projétil e do alvo participam passivamente blindando a
interacao coulombiana entre os niicleos atomicos e parte da energia cinética inicial do projétil
é transferida ao alvo.

Considerando uma colis@o bindria elastica de um projétil de energia cinética inicial Ej
com um alvo em repouso e aplicando as leis de conservagao de momentum e energia, pode-se
demonstrar que o projétil transfere uma energia T ao alvo,

T = Tae sin®(0/2), (2.7)
onde,
4 M, M,
Taz =~ Fy, 2.8
0L, + i) (2.8)

M; e M, sao as massas do projétil e do alvo, respectivamente, e © é o angulo de espalhamento
no referencial do centro-de-massa (C.M.). Outra hipdtese, como veremos adiante, é que o
potencial que descreve a colisao bindria é central. Nestas condigoes, o angulo © numa colisao
com parametro de impacto b é dado pela seguinte expressao [19]:

O=m—-2b }: {7“29(7")}71 : (2.9)
onde
vir) (b’
g(r) = J1 5 (r> : (2.10)
e M,
B= a4 (2.11)

é a energia no referencial do C.M. A distancia de aproximagdo méaxima (Ry) é obtida
resolvendo-se a equagao g(Ry) = 0.

A seguir nés discutiremos o problema do calculo do potencial interatomico que deve ser
inserido na equagao ( 2.9) a fim de que se possa determinar o poder de freamento nuclear.
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2.3.1 O potencial interatémico

E de se esperar que o potencial interatomico que descreve uma colisao bindria seja uma
funcao complicada de varios parametros, tais como a velocidade projétil, a distancia in-
teratomica, e dos estados de carga do projétil e do alvo. Por isso, é comum se fazer
aproximacoes a fim de se reduzir o nimero de parametros de que o potencial depende.
Uma hipétese usual é assumir que qualquer dependéncia na velocidade do projétil seja des-
prezivel, muito embora a blindagem proporcionada pelas nuvens eletronicas em torno do
ion e do alvo contenham caracteristicas dinamicas. Ou seja, estamos descorrelacionando
a transferéncia de energia nuclear do freamento eletronico. A validade dessas hipdteses é
altamente questiondavel uma vez que, mesmo para baixas velocidades do projétil, onde se
espera que as nuvens eletronicas se ajustem adiabaticamente ao movimento dos ntcleos,
efeitos nao adiabaticos devidos ao cruzamento de niveis eletronicos podem resultar num
rearranjo significativo do sistema eletronico [20] tanto do projétil como do alvo. Em geral,
se assume que a influéncia destes efeitos é desprezivel na determinacao dos mecanismos de
espalhamento fon—atomo.

Fazer a hipdtese de que a interagao entre o projétil e o alvo é independente da velocidade
relativa é equivalente a fazer a aproximagao de Born-Oppenheimer [21] que consiste em supor
que os elétrons numa molécula se movem no campo devido a nucleos fixos, uma vez que
estes sao muito mais pesados que os elétrons. A aproximacao de nitcleos fixos significa
que a interacao nicleo-nticleo corresponde a um termo constante na Hamiltoniana total do
sistema e que o termo de energia cinética dos nucleos é nulo, reduzindo o problema inicial
ao problema de se encontrar os auto-estados e auto-valores de energia da Hamiltoniana
eletronica que descreve o movimento dos elétrons no campo dos nucleos fixos:

Helecq)elec = 5elecq)elecv (212)

onde @pee = Derec({ri}; {Rn}) é a fungao de onda eletronica que depende explicitamente das
coordenadas eletronicas{r;} e parametricamente das coordenadas nucleares{ R, }. Portanto,
a auto-energia do sistema eletronico depende parametricamente das coordenadas nucleares:
Eelec = Eetec({Rn}). Sendo assim, a energia total para nicleos fixos deve ser a soma de €.
com o termo de repulsao ntucleo—ntcleo:

AV
Erop = 1T26 ¥ o (2.13)

Uma vez que se tenha resolvido o problema eletronico, é possivel resolver o movimento
dos ntcleos sob as mesmas hipoteses utilizadas para formular o problema eletronico. Como
os elétrons se movem muito mais rapido que os nicleos é razoavel substituir a Hamilto-
niana eletronica pelo seu valor médio (< ®eee| Hejee|Peree >) na Hamiltoniana completa do
problema. Isto transforma a Hamiltoniana completa numa Hamiltoniana que descreve o
movimento dos nicleos no campo médio devido aos elétrons onde o termo &;,; da equagao
( 2.13) corresponde ao potencial que descreve o movimento dos niicleos:

. 212262

VR =22

+ 8elec<‘R> - 6elec(R = OO) (214)
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O termo constante £...(R = 00) serve simplesmente para colocar o zero da energia potencial
N0 infinito. eqjec(R) —Eerec(00) é negativo, diminuindo assim a energia potencial eletrostatica
devida aos dois nicleos , correspondendo a agao da blindagem do sistema eletronico.

Vemos entao que o problema de calcular o potencial se reduz ao problema de determinar
a energia do estado fundamental eletronico da quase-molécula formada durante a colisao
uma vez que os elétrons devem seguir adiabaticamente o estado fundamental da molécula
durante a colisao posto que processos inelasticos nao estao sendo considerados.

Vérias abordagens podem ser utilizadas para o calculo da energia do estado fundamen-
tal de uma molécula diatomica. Um deles é o método Hartree-Fock ou Dirac-Hartree-
Fock[21, 22]. Este é o tipo mais preciso de cédlculo que se pode fazer, podendo, em principio,
ser aplicado a qualquer par ion-dtomo. Estes métodos podem tratar estados excitados e
ionizagoes tanto do projétil quanto do alvo. No entanto, esta abordagem requer célculos
extensos de computador.

Uma outra abordagem muito utilizada baseia-se na teoria funcional da densidade (DFT).
Na DFT pode-se demonstrar que todas as propriedades do estado fundamental de um sis-
tema de muitos corpos s@o funcionais da densidade de particulas [23]. Em particular, Hohn-
berg e Kohn [24] mostraram que a energia do estado fundamental de um sistema de N
elétrons sob a agao de um campo externo V() é dada pelo seguinte funcional:

Elp] = Flo) + [ V(@p(R)d'F, (2.15)

onde o segundo termo do lado direito da equagao ( 2.15) corresponde & energia potencial
dos elétrons devido ao campo externo e o primeiro termo engloba as energias cinéticas dos
elétrons e os termos de interagao elétron—elétron(direta, troca e correlagao ).

O método utilizado para obter as propriedades do estado fundamental (energia total e
densidade) consiste em minimizar E[p] sujeito & condigdo que o nimero total de particulas
seja conservada.

S(E[p] — AN) =0, (2.16)

onde

N:/m% (2.17)

e A é o multiplicador de Lagrange.

O problema com a DFT é que a forma exata do funcional F[p] ainda é desconhecida
sendo ainda hoje um tema de extensivas investigagoes [23]. No cdlculo dos potenciais in-
teratomicos, a aproximacgao que se faz para se obter F'[p| é a aproximacao de densidade local
ou LDA (Local Density Approzimation). Nesta aproximacao considera-se que o volume total
do gas de elétrons esteja subdividido em células de volume AV. A hipdtese fundamental é
a de que em cada célula potencial V(7) varia lentamente de maneira que possa ser consi-
derado uma constante dentro da célula. Supoe-se também que existam elétrons o suficiente
em cada célula para que se possa utilizar as propriedades de um gas de elétrons livres no
equilibrio estatistico.

No caso de um gas homogéneo de elétrons livres no estado fundamental, e energia cinética
do gés contido numa célula de volume AV é [25]

Ep = cipi AV (2.18)
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) Atomo 2
Atomo 1

Fig. 2.2: Relacao entre os vetores 1, 7 e T

e a energia de troca é [26]:
E., = —cexpgAV, (2.19)

onde ¢, = 21.88 eV A2 e ¢, = 10.64 eV A.
Desta maneira, a energia total do gas é obtida somando-se as contribuigoes de todas as
células do gés:

ol

5 1 7
Eale] = | d?’f{ckps@ £ o) [wf) w1 [ sl L‘] o m} (2.20)
A minimizagao da equagao ( 2.20) resulta na equacao de Thomas-Fermi-Dirac. Fazendo
Cer = 0 obtém-se a equacao de Thomas-Fermi [26, 27, 28].

2.3.2 O potencial FEG

O primeiro calculo do potencial interatomico baseado em gas de elétrons livres utilizando
a equacao ( 2.20) com c., = 0 foi realizado por Firsov[29]. Neste cdlculo, Firsov nao
minimizou diretamente o Funcional de Thomas-Fermi. Seu calculo foi realizado supondo que
a densidade eletronica que minimiza o funcional de Thomas-Fermi é a simples superposi¢ao
das densidades eletronicas dos dois atomos de Thomas-Fermi que participam da colisao

p(T) = patomm(’F_ 7?1‘) + patomOQ(lf_ F2D (2'21>

onde os vetores 7, 7 e 75 estao exemplificados na figura 2.2. desprezando, portanto,
qualquer polarizacao ou rearranjo das nuvens eletronicas durante a colisao. No entanto,
Firsov demonstrou que o valor para a energia total obtido nesta aproximacao ¢, no maximo,
5% maior que o valor obtido minimizando diretamente o funcional da densidade total. Nesta
aproximacao, conhecida como FEG (“Free electron Gas”), V(R) pode ser escrito como:
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V(R) = 4%y ck/d?’r (o1 + p2)5/3 — (07" + )]

— [+ p) = (0 + 55 (2:22)
_ /d3 [ lez Zap1 ]
|7 — r1| |77 — 5]

4 62//d37”d37"/ 5102
|7 — 7|

A equagdo ( 2.22) mostra que na aproximagao FEG, a energia de interagdo provém
da interacao coulombiana direta entre elétrons-ntcleos, elétrons-elétrons e nicleos-nicleos.
Além disso, a energia potencial aumenta gragas ao aumento da densidade eletronica na
regiao em que as nuvens eletronicas do projétil e do alvo se superpoem. Como resultado,
aumentam as densidades de energia cinética e de troca do gas.

Firsov também apresentou o importante resultado que o potencial interatomico resul-
tante da introdugao das densidades Thomas-Fermi na equacdo ( 2.22) poderia ser escrito
como|30]:

AVAYE
1R2 QOTF(R/CLF) (223)

onde ¢rp ¢ a funcao de blindagem para o dtomo de Thomas-Fermi e arp é o comprimento
de blindagem de Thomas Fermi definido por

V(R) =

0.8854aq
ar = — i (2.24)
(2,7 + Zy'7)

onde ag é o raio de Bohr (0.529 A). Repare que o comprimento de blindagem de Firsov se
reduz ao comprimento de blindagem de Thomas-Fermi de Z; > Z5 ou Z, > Z;.

A partir do trabalho de Firsov a préatica comum na determinacao do potencial in-
teratomico tem sido utilizar fun¢oes de blindagem de potenciais intra-atomicos e ajustar
a definicao do comprimento de blindagem. Lindhard, por exemplo, sugeriu que potencial
de Firsov fosse utilizado com um comprimento de blindagem dado por

0.8854ag
(Zz/s N Z22/3)1/2'

(2.25)

Uma funcao de blindagem muito utilizada na interpretacao de experimentos e em simulacoes
do bombardeamento de fons acelerados em sélidos é a funcao de blindagem de Moliere[17]:

3
Prtoliere(x) = Z aexp(—b;xz) (2.26)

onde a; = {0.35,0.55,0.1} e b; = {0.3,1.2,6.0}.
O potencial da equacao ( 2.23) utilizando a fungao de blindagem de Moliere é denominado
potencial Moliere.
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Embora seja muito utilizado, o potencial Moliére é uma boa descricao para o potencial
interatémico para distancias interatomicas menores que 1 A. Para grandes distancias in-
teratomicas, a comparagao com potenciais ab initio, mostra que o potencial interatomico é
superestimado pelo potencial de Moliere.

Observou-se [27] que a utilizagao de densidades atomicas baseadas no funcional TFD
nao proporciona grande melhoria no potencial interatomico. No entanto a introducao de
densidades eletronicas atomicas obtidas pelo método Hartree-Fock resultam em melhores
valores para a energia total de interacao [31].

2.3.3 O potencial ZBL

Ziegler, Biersack e Littmark [3] (ZBL) procuravam uma expressao “universal” para o poten-
cial interatomico que descrevesse a colisao binaria entre todos os pares ion-alvo possiveis.
Dos cerca de 10* pares possiveis eles selecionaram aleatoriamente 261 pares e calcularam o
potencial interatomico no modelo FEG utilizando densidades eletronicas HES e a equacao
para o potencial, ( 2.22). Uma vez que as colisdes sao simétricas (fon e alvo sdo inter-
cambidveis), os 261 pares resultam na verdade em 522 pares, o que corresponde a cerca de
6% de todas as combinagoes possiveis.

O problema a seguir era encontrar um valor para o comprimento de blindagem para
o qual as fungoes de blindagem tivessem uma aglutinacao maxima em torno de um valor
médio. Eles descobriram que isto seria possivel com uma nova definicao do comprimento de

blindagem:
0.8854ag

R )
Com esta nova definicao do comprimento de blindagem eles obtiveram um desvio o = 18%
dos comprimentos de blindagem em torno do valor de a,. A funcao de blindagem média foi
entao ajustada pela seguinte fungao

(2.27)

wzpL(T) = Z:aiexp(—bix) (2.28)

onde a; = {0.028171,0.28022,0.50986,0.18175} e b; = {0.20162,0.40290,0.94229,3.1998}.

2.3.4 O conceito de universalidade

A adocao de potenciais interatomicos descritos por uma funcao de blindagem tnica [¢(r/a)])
e de um comprimento de blindagem (a) que depende exclusivamente dos nimeros atoémicos
do projétil e do atomo-alvo simplifica muitissimo a descricao do freamento nuclear por
permitir a utilizacao de quantidades adimensionais universais para descrever a colisao. Por
exemplo, definindo o comprimento de blindagem como unidade de comprimento e definindo

__ Lom (2.29)
€<= [Zl ZQ 62/&] ’
como unidade de energia adimensional, a integral de espalhamento pode ser escrita como:
00 bd
O=r-2 ’ (2.30)

v 22,/(1— ¢(x)/e — (b/x)?
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e a secao de choque de freamento nuclear fica:

wa’T,, E
—0

€

S, (E) = (e) (2.31)

onde ~
o(e) = 6/0 sin?(0/2)d%b (2.32)

é o poder de freamento reduzido, b = p/a, xo = Ry/a e x = r/a; p e Ry sdo o parametro de
impacto e a distancia de aproximacao maxima na colisao, respectivamente, e r é a distancia
interatomica. Os parametros € e b sao denominados energia reduzida e parametro de impacto
reduzido, respectivamente. A utilidade da introducao destas quantidades adimensionais
reside no fato de colisoes binarias com o mesmo valor de € e b serem similares. Por exemplo,
a colisdo de Pb em Si a 100 keV com p = 0,3 A é similar & colisao de He com Rb a 600 keV
comp =04 A pois ambos sistemas possuem as mesmas variaveis adimensionais € = 0,07
e b = 3 e, portanto, terdo o mesmo angulo de espalhamento no centro de massa (©) e o
mesmo poder de freamento reduzido.

Na situac@o em que se pode desprezar o poder de freamento eletronico (baixas energias)
o alcance, R, de um fon implantado com energia £y num meio amorfo de densidade atomica

N é:
) R_/EodE (2.33)
~Jo NS,(E) ‘

e também pode ser escrito em termos de variaveis adimensionais:
€ de
p=na®T,NR = / ey (2.34)
o o(e)

A varidvel adimensional p, chamada de alcance reduzido, é uma fungdo monotonica de
€. Nao depende da combinacao especifica fon-alvo, s6 da forma funcional da funcao de
blindagem.

A similaridade entre colisbes com os mesmos valores de ¢ e b permite antever que no
regime de baixas energias, onde o freamento nuclear é predominante, os dados experimentais
de alcances de ions implantados em materiais amorfos tém comportamento universal, isto
é, graficando-se os alcances reduzidos (p) como fungao da energia reduzida (e), os dados
experimentais tendem a se aglutinar numa tnica curva no plano p — e.

O conceito de universalidade serd importante mais adiante para discutirmos os resultados
das implantacoes de ions pesados em direcao canalizada.

2.4 O poder de freamento eletronico

2.4.1 Teoria de Bohr

Em 1913, Bohr mostrou que a colisao de um fon de carga Z, e velocidade V,, com um atomo

27> . .

mpf . Ele considerou que a colisao pode
p

ser tratada como a colisao com elétrons em repouso se o tempo de interagao for muito menor

que o periodo de movimento orbital dos elétrons. Em termos da velocidade do projétil, o

pode ser descrita classicamente se y > 1 onde xy =



Capitulo 2. A interacao de ions com a matéria 16

Fig. 2.3: Definicao do tempo de colisao

elétron ¢ considerado em repouso se V,, > v, onde v, ¢ a velocidade orbital do elétron.
Caso contrario, se V), < v, o tempo de interacao serd longo o suficiente para permitir o
ajustamento adiabatico dos elétrons do alvo, resultando em menor transferéncia de energia
ao alvo. Uma boa medida do tempo de colisao é a duragao da forca coulombiana devida
ao projétil na posicao do alvo. Como se pode ver na figura 2.3, a for¢a coulombiana na
posigao do alvo é proporcional a #. Sendo assim, a intensidade da forca externa na posicao
do alvo sera:

V2
| Fewt| ~ bpr- (2.35)
(%) +t
Portanto, tempo de colisao é At.,; = v%, Assim, em termos do parametro de impacto,

colisdes com parametros de impacto b < X—g = by, onde wy é a freqiiéncia orbital do elétron
e by é o raio adiabatico, podem ser consideradas colisoes com elétrons livres. Para colisoes
com parametros de impacto maiores que o raio adiabatico o efeito da ligacao do elétron com
o atomo tem que ser levado em conta. Para isto, Bohr considerou o alvo sendo um ensemble
de osciladores harmonicos excitados pela interagao com o campo coulombiano do projétil.

A energia transferida a um elétron livre, como funcao do parametro de impacto, pode
ser facilmente obtida[32, 33]:

2(Zye2)? 1
mV72 b* + a?

Qv<by (b) =

(2.36)

2
Me Vp

2
onde o = ( Zpe” ) de tal maneira que Q(b = 0) = 2m.V?.

No caso de uma colisao com b > by, podemos supor que o ion tem trajetéria retilinea
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é(t) = ‘72,15 +b. O potencial de interacao ion-elétron sera dado por

2
B —Zye

R -7

(2.37)

p—e

Como ]ﬁ—ﬂ > 1o (onde rg é o raio do 4tomo), podemos utilizar a expansao de multipolos
para simplificar a expressao para V,_.:

—Zp€2 . —»Zp62
Ve & I + 7R 7 (2.38)
Sendo assim, a forca dependente do tempo que atua no elétron sera:
- > Zye? -
Fopt = =ViV,_o = 7 R (2.39)
Na aproximacao de dipolo, a energia transferida ao dtomo é dada por [32]:
QW) = 5| Furc) (2.40)
= 5 [Lext\W .
o, [ ext (w0
onde
ﬁext(wo) = / Fou exp(iwot) dt. (2.41)

Calculando-se a transformada de Fourier acima, obtém-se a seguinte expressao para a
energia transferida:

Q(b)b>b0 = 2?71(625626)2 {xQKlz(ZB) + Kg($)} (2.42)

_ wb
ondex—v.

P
A equacao acima diverge quando b — 0 e, portanto, a secao de choque de freamento S,
também diverge. Bohr contornou o problema dividindo a integral em duas parcelas. Uma

considerando colisoes com b < ry e outra para colisoes com b > ry:

dE ro o0
(m) _ NZ, [ [ 2w Quaan @) db+ [ 27 @y (0 db} (2.43)
Boh 0 ro
que resulta em
2 1.123mV?
<dE> _ 47TN(ZPG2) Zt In ( m ; p > (2.44)
dx Bohr me‘/p proe

que é independente da escolha de r,!
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2.4.2 Teoria de Bethe

Em 1930, Bethe abordou o problema da perda de energia de ions em um meio material
utilizando as idéias da mecanica quantica. Em contraste com a teoria de Bohr, que é
baseada na perda de energia como funcao do parametro de impacto, a teoria de Bethe utiliza
o momentum transferido aos elétrons como variavel dinamica, como veremos a seguir.

Seja uma colisao de um projétil de carga Z; e energia W, com um atomo na qual o
alvo seja levado do estado fundamental, de energia Fj para um estado final de energia F,,.
Seja o, ¢ a secao de choque total para que este evento ocorra. Nestas condicoes a se¢ao de
choque de freamento pode ser escrita como:

Se =3 (En — Ey) g (2.45)
n
onde o somatério é realizado sobre todos os estados ligados (excitagoes) e infinitos estados

de continuo (ionizacées)
QZpe

Se x = < 1, ou seja, se a interacao do projétil com o alvo puder ser tratada
como uma pequena perturbacao, a se¢ao de choque diferencial para OCOITer uma colisao na
qual o prOJetﬂ de momentum inicial K tenha momentum final & #, transferindo momentum
qg= K ;- KZ ao elétron indo do estado inicial |¢; > ao estado final |¢; >, é dada na primeira
aproximacao de Born pela seguinte expressao [26, 33]:

dO’iﬂf M Kf 2
= T, 2.4
s () K -
onde 7 o
—4nZ e
Ty = Tprz’f@ (2.47)
e
Di(@) =< bleap(iq:i)|o: > (2.48)

¢é o fator de forma da transicao.
Da definicao do vetor ¢, temos q2 K? + KJ% — 2K;Kcos(). Portanto, a secao de

choque total, dada pela expressao [ dﬂf d$? pode ser escrita como

2 2
Oing = 8T (pr) i / " g L'sta) (2.49)
h K; min K, i K f q2

Seja a o raio do dtomo. Entdo, i/a corresponde ao momentum médio de um elétron do
atomo alvo. Portanto se considerarmos transferéncias de momentum ¢'tais que ¢ > 1/a = q,
o termo exponencial em I';£(¢) s6 oscilara rapidamente fazendo com que o elemento de matriz
seja muito pequeno a menos que o estado final do elétron cancele tal oscilagao , isto é, se
¢y ~ exp(q.r) correspondendo a um elétron livre que absorveu momentum ¢. Grandes
momenta transferidos correspondem a colisoes com parametro de impacto menores que g
na teoria de Bohr.

O momentum méximo que pode ser transferido ao elétron ¢, como vimos, Agmaz = 2meVy.
Para grandes momenta transferidos (maiores que ¢,) podemos escrever

Seq>qa = AN Z, e In <2me‘/;;>
e m.V;2 liqa

(2.50)
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onde utilizamos a regra de soma de Bethe no cdlculo das integrais:

S (Bo - Fo)| < daleapliq)|o > P = ( g ) 251)

— 2me,

Considerando agora transferéncias de momentum menores que q,, devemos determinar
o momentum transferido minimo, que seja compativel com a condicao V,, > v, onde v, é
a velocidade média dos elétrons do alvo. Neste caso, ¢min = (E, — Eo)/hV), [26, 33]. Para
pequenos valores de ¢, a exponencial na eq. 2.48 pode ser expandida em série de Taylor
até primeira ordem. Neste caso, pode-se demonstrar que

An 72 Z et hq,V,
S, = P 1 @ p 2.52
,4<{qa me‘/;? n << ]’ >> ( )
onde < I > ¢é a média logaritmica da energia de excitagao :
e
2me 2
Joon = 5 (En — Eo)| < ¢nlz[d0 > | (2.54)
h*Z,

é a forca de oscilador generalizado na aproximacao de dipolo, que satisfazem a regra de
soma de Thomas-Reiche-Khun (veja por exemplo [34, pag 457]).

S foon=1 (2.55)
Combinando as expressdes 2.50 e 2.52 temos a férmula de Bethe[35, 36, 26, 33]:

o _ L zpet (2m Y
c me‘/;2 <I>

2.4.3 Freamento de ions num gas de elétrons.

(2.56)

2.4.4 Teoria da resposta linear

O problema do freamento de um fon viajando com velocidade ¥ num gas de elétrons pode
ser abordado da maneira que discutiremos a seguir.

A presenca do fon corresponde a acao de um campo elétrico externo E..; 1o gas de
elétrons. A resposta do gas a agdo do campo externo vem na forma de um campo elétrico
Eind. Na tentativa de blindar o campo externo os elétrons criam um campo, cuja transfor-
mada de Fourier é [37]

Eind(];a w) = [ ! - ]-‘| Eewt(l;v w) (257)
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A forca que o gés de elétrons exerce no fon é o produto da carga do fon pelo campo induzido
pelos elétrons na posicao do ion , ¥ = vt:

- - Bk AnZ%ek 1
F = ZeB(it,t :/ Im |—— 2.58
BunalT:1) emE k2 L(k,k.ﬁ)] (2:38)
Como ‘fl—f = %ﬁﬁ , temos
dE 2 (Ze\® [kmas dk [kv 1
de ( v ) /o ko Jo ST L(kz,k‘ﬁ)] (259)

As integrais sobre w e k podem ser realizadas facilmente[37] se v < vy ou v > vs. Se

— f 0)—,

% Uy
onde f(ng) é fungdo da densidade do gés. Se v > vy

dx MU

dE  AmngZ?e? <2mev2>
= In ,
Tw,,

-

2 2 ’ e A . . ~
onde w, = (4”:17"0 ® 6 a freqiiéncia de excitacao de plasmons.

Num trabalho de 1961, J. Lindhard e M. Scharft [7] publicaram, sem apresentar de-
monstracao, uma expressao para a secao de choque de freamento eletronica para baixas
velocidades do projétil:

Z1Z2 v
Zeff Vo

SLSS = 5687'('62(10 (260)

2 2 2
onde Z}y, = Z} + Z3 e Spss é o poder de freamento LSS[7].

2.5 O efeito de canalizacgao

Desde 1912, quando a estrutura cristalina foi revelada por experimentos de difracao de raios-
X, sabe-se que os atomos num cristal se organizam na forma familias de planos e colunas de
atomos que formam verdadeiros canais no cristal. Quando se examina um modelo cristalino
do tipo formado por bastoes e bolas, observa-se que, devido a organizacao dos atomos no
cristal, existem direcoes de maior “transparéncia geométrica”, que sao as direcoes principais
de simetria. E de se esperar, portanto, que quando um feixe de ions incide sobre um cristal
paralelamente a estas direcoes, as particulas do feixe tenham uma probabilidade maior
de penetrar sem colidir com atomos da rede cristalina. Esta possibilidade foi sugerida
pela primeira vez em 1912 por J. Stark[38] num trabalho sobre a interacao de prétons com
cristais. Neste trabalho, Stark considerou a possibilidade da existéncia de canais nos cristais
e concluiu que os protons que incidissem sobre alvos cristalinos ao longo de certas diregoes,
interagiriam menos com o cristal em comparacao com um alvo amorfo.
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Fig. 2.4: O modelo de transparéncia prevé angulos criticos de canaliza¢do muito pequenos

Naquela mesma época, W. H. e W. L. Bragg, que estudavam o carater corpuscular dos
raios-X, tentaram explicar o chamado padrao de Von Laue em termos da “canalizagao de
fétons” ao longo de canais do cristal[38]. Para tanto, eles enviaram particulas, ao invés de
fotons, ao longo destes canais e concluiram que a idéia de canalizacao nao era boa para
explicar os fenomenos de difracao de raios-X por cristais. Devido ao sucesso das técnicas
de difracao de raios-X para elucidar o problema da estrutura cristalina e devido também a
precariedade da tecnologia de producao de feixes de particulas carregadas naquela época,
as idéias de Stark foram abandonadas até o inicio da década de 1960.

O fendémeno de canalizagao ressurgiu como uma sugestao independente a partir de 1963
quando Robinson e Oen [39], por intermédio de simulagdes em computador ?, perceberam
que o tempo de computacao das trajetorias de fons com direcoes de incidéncia proximas
as direcoes principais de simetria de alvos cristalinos era anormalmente longo. A partir de
entdo o fendmeno de canalizagao foi objeto de intensa investigacao experimental [40, 41, 42,
43, 44, 45, 46] e tedrica [6, 47, 48, 49]

O que hé de notavel com relacao ao efeito de canalizacao é que as particulas penetram
numa distancia muito maior no cristal do que uma simples transparéncia geométrica poderia
sugerir, ou seja, que o efeito ndo é simplesmente decorrente do voo em linha reta de alguns
ions do feize incidente ao longo do canal! Se fosse este o caso, seria uma simples questao de
geometria demonstrar que sé haveria canalizacao se o angulo de incidéncia do fon com relagao
a direcao de canalizacao fosse menor que um determinado angulo critico que diminuiria com
a espessura do cristal. O modelo de transparéncia estd exemplificado na figura 2.4.

De fato, supondo-se um alvo fino cristalino que tenha da ordem de 1000 camadas de
espessura (n = 1000), o angulo critico seria da ordem 0,06°. Como é dificil colimar um feixe
com abertura angular tao pequena, segundo o modelo de transparéncia seria de se esperar
que o efeito de canalizagao fosse pouco pronunciado neste caso e até mesmo impossivel de
detectar se o alvo fosse mais espesso. As evidéncias experimentais mostram, entretanto,

2 Estas simulacdes foram realizas com o precursor do programa MARLOWE, que utilizamos neste tra-
balho.
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que o efeito é muito pronunciado, seja em cristais finos ou espessos. Por exemplo, o angulo
critico para a probabilidade de retroespalhamento de um feixe de He de 1 MeV incidente
sobre um cristal de Si ao longo da dire¢ao (100) ¢ de cerca de 1°.

A partir do que foi dito nos paragrafos acima, fica claro que outro modelo é necessario
para explicar o efeito de canalizacao. O modelo de transparéncia falha porque considera que
as particulas do feixe interagem com os atomos da rede como se fossem esferas rigidas, o que,
obviamente, nao é verdade. A interacao se da por intermédio de um potencial Coulombiano
blindado, como os descritos no inicio deste capitulo. Como veremos a seguir, a existéncia
de canais abertos no cristal e o potencial repulsivo devido as colunas de atomos que formam
o canal sao as condicoes necessarias e suficientes para explicar o efeito de canalizacao.

2.5.1 O modelo continuo

O efeito de canalizagao pode ser explicado da seguinte maneira. Suponhamos que dire¢ao
de incidéncia de um feixe de particulas carregadas sobre um alvo cristalino seja aproximada-
mente paralela & uma das direcoes principais de simetria do cristal. Ao encontrar a primeira
camada de atomos da amostra, algumas particulas do feixe colidirao com os atomos da ca-
mada em eventos com pequeno parametro de impacto. Essas particulas sofrerao grandes
deflexdes em suas trajetorias e, portanto, sairao da condicao de canalizadas. No entanto, a
maioria (~98%) das particulas passard longe o suficiente dos dtomos da primeira camada
para que suas trajetorias praticamente nao sejam de defletidas na primeira colisdo. Devido
a estrutura ordenada do alvo, as particulas que nao foram retroespalhadas na superficie
colidirao com os atomos da segunda camada com um parametro de impacto muito semel-
hante ao da primeira colisao, sendo espalhadas num pequeno angulo. e assim por diante,
a medida que a particula vai penetrando na amostra. Em outras palavras, a trajetéria da
particula é uma seqiiéncia de colisoes bindrias com pequenos angulos de espalhamento e
altamente correlacionadas a estrutura cristalina do alvo. Isto estd ilustrado na figura 2.5
que mostra uma série de colisoes seqiienciais com atomos numa coluna do cristal. Na figura
2.5 se pode observar que como efeito liquido da seqiiéncia de colisdes experimentada pela
particula incidente, ela é repelida pela coluna de atomos e tem como angulo de saida o
mesmo angulo de entrada.

Como a interagao com a coluna de dtomos envolve colisoes com muitos atomos, pode-se
considerar um modelo em que a carga dos dtomos que formam a coluna seja promediada
ao longo da coluna. Assim, a interacao da particula com a coluna de atomos passa a ser
descrita por um potencial continuo U(p) [1, 2, 10], onde p é a distancia perpendicular da
particula a coluna e U(p) é dado por

Ulp) = cll /_O:O V(y/22+ p?)dz (2.61)

onde d é a distancia interatomica ao longo da diregao de canalizagao, e V(r) é o potencial
interatomico que governa cada colisdo binaria. As varidveis envolvidas na equacao ( 2.61)
estao ilustradas na figura 2.6.

Para o potencial ZBL, o potencial continuo é dado pela relacao:

U(p) = Zl?éf (a’;) (2.62)
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Fig. 2.5: Parte de uma trajetoria de uma particula canalizada mostrando uma seqiiéncia
de colisoes bindrias cuja trajetoria resultante pode ser descrita em termos de um
modelo continuo.

Fig. 2.6: Colisoes de particulas canalizadas com uma coluna estdtica idealizada de dtomos.
A figura estd fora de escala. Na verdade, vdrias centenas de dtomos estao envol-
vidos na deflexao da trajetoria do ion.
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onde )
a = a

e K é a funcao de Bessel modificada de ordem zero. Os fons do feixe interagem, em principio,
com todas as colunas de atomos do cristal. Sendo assim, uma particula canalizada tem um
movimento espiralado que é guiado por um potencial repulsivo que tende a “empurrar” a
particula na direcao do centro do canal. Como resultado, as particulas canalizadas tendem a
permanecer mais tempo na regiao central do canal. Portanto elas sondam uma distribuicao
de parametros de impacto que difere completamente da distribuicao sondada num material
sem estrutura. De fato, esta é a origem dos efeitos direcionais associados ao efeito de
canalizacao.

Na figura 2.7 temos uma representacao artistica ilustrativa do efeito de canalizacao
para um fon viajando ao longo da diregdo (110) de um cristal de Si e na figura 2.8 temos
um exemplo do potencial continuo que governa as trajetérias canalizadas ao longo desta
direcao.

‘-\-

Fig. 2.7: Representacao artistica do efeito de canalizacao de um ion viajando ao longo da
diregcdo (110) de um cristal de Si [38].
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Fig. 2.8: Potencial continuo para ions de He canalizados ao longo da direcao (110) do Si.

Até aqui, estivemos discutindo a chamada canalizagao axial, que ocorre quando o
feixe interage coletivamente com as colunas de atomos do cristal. No entanto os fons do
feixe podem interagir coletivamente com os planos atomicos do cristal. Neste caso temos a
canalizagao planar. Analogamente ao caso axial também é possivel obter um potencial

continuo:
0 p
@@:n42ﬂwmmW+myﬂm&@%ﬁ%) (2.64)

onde, n é a densidade superficial de atomos no plano em questao.
Daqui em diante neste trabalho, a menos que se diga explicitamente o contrario, sempre
que falarmos de canalizacao estaremos nos referindo ao caso da canalizacao axial.

2.5.2 Energia transversal

A hamiltoniana que descreve o movimento de um fon de massa M; submetido ao potencial
continuo devido as colunas de atomos do cristal é dada por

P2+ Pl + P

H=U
(z,y) + oM

(2.65)
Esta hamiltoniana é ciclica na coordenada z. Por conseguinte, se desprezarmos efeitos
dissipativos devido a processos de perda de energia, o momento ao longo da direcao de
canalizacao é uma constante de movimento, o que simplifica muitisimo a determinacao das
trajetorias canalizadas. No modelo continuo, basta determinar o movimento transversal das
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particulas canalizadas. A hamiltoniana que descreve o movimento transversal é

P2 +p;

H =U
1 (x7y)+ 2M1

(2.66)
Uma vez que a energia potencial U nao depende explicitamente da velocidade nem do tempo,
a energia associada ao movimento transversal £, , que denominaremos, daqui por diante, de
energia transversal, ¢ uma constante de movimento. Portanto, uma particula canalizada
que tenha energia transversal total £/, , tem seu movimento restrito a uma regiao do plano
transversal de drea A(FE, ), definida pela condi¢ao U(z,y) < E, .

2.5.3 O angulo critico de canalizacao

Quando as particulas canalizadas se aproximam muito das colunas de atomos, elas passam
a interagir individualmente com os atomos da rede. Nestas condigoes, a particula pode
eventualmente sofrer uma colisao com grande angulo de espalhamento e ser retirada da
parcela canalizada do feixe, ou seja, ser decanalizada. Isto sugere a existéncia de uma
distancia de minima aproximagao entre a particula canalizada e a coluna de dtomos (7)),
para a qual o modelo continuo e o conceito de canalizacao sejam validos. A distancia 7.,
corresponde a um angulo critico de incidéncia W, para o qual as particulas incidentes podem
ser guiadas pelas colunas de atomos. O angulo de incidéncia determina a energia cinética
incial no plano transversal:
2 .2
B = W — Esin?(V) ~ BV, (2.67)
1

onde F é a energia inicial do feixe.

Sendo assim o angulo critico pode ser definido igualando-se a energia transversal para
uma particula incidente com angulo critico (EW¥?) & energia transversal na distancia de
maxima aproximacao , isto é,

U(7min)

EV2 = U(rmin U, =
§ = Ulrmin) — -

(2.68)

Lindhard [6] sugeriu uma estimativa para W.;:

221Z2€2
Vyp=\—7— 2.69
L=y 2 (2.69)

Assim o angulo critico pode ser escrito como

U, = | F (T”:”>\IJL (2.70)

Lindhard [6], utilizando a aproximacao de impulso, demonstrou que o modelo continuo
¢ valido se .
E > §d2U”(rmm) (2.71)
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onde ' denota a derivada com relagdo a p. Por outro lado, em simula¢oes em computador,
Morgan e Van Vliet [47] determinaram que U” (7pin) & Z—f. Finalmente, a solugao numérica
da equacao ( 2.70) resulta [2]:

Tmin 2 \/5 «
— &= -+ — 2.72
\/a( 19+700> (2.72)

onde, o = ‘1’2%(212.

Num experimento de canalizagao, o angulo critico é determinado, como veremos no
préximo capitulo, medindo-se a probabilidade de retroespalhamento préximo a superficie,
como funcao do angulo de incidéncia do feixe. O que se verifica é que a expressao 2.70
fornece a dependéncia correta com a energia do feixe e com a distancia interatomica. Os
valores de W, estao em acordo com os valores observados experimentalmente num nivel de

20% [10].

2.5.4 O fluxo de particulas dentro do canal

Nesta secao nos utilizaremos o modelo continuo para determinar a distribui¢ao de particulas
dentro do canal. Em particular, vamos demonstrar que o efeito de canalizacao transforma
o fluxo de particulas do feixe, uniforme antes de penetrar o cristal, num fluxo fortemente
focalizado no centro do canal. Este efeito é denominado Fluz Peaking.

Na figura 2.9 apresentamos o resultado de simulagoes [48] da probabilidade de encontro
nuclear (Pgy) como fun¢do da profundidade para fons de He de 1 MeV canalizados ao
longo da diregao (100) do Si. A probabilidade de encontro nuclear é definida como sendo a
probabilidade de que ocorra uma colisao com parametro de impacto menor que a amplitude
de vibragoes térmicas dos atomos da rede. Os resultados da figura 2.9 mostram que a
Pg N apresenta fortes oscilagoes logo apds a entrada do feixe na amostra, que vao sendo
amortecidas a medida que o feixe penetra mais profundamente na amostra. A Pgy é
proporcional a magnitude do fluxo de particulas préximo as colunas de atomos que formam
o cristal. O comportamento fortemente oscilatério das trajetorias da fracao canalizada
do feixe, logo apds a entrada no canal, faz surgir as oscilagbes observadas na Pgy. O
amortecimento destas oscilagoes com o aumento da profundidade se deve a decanalizagao
de parte do feixe inicialmente canalizado e a mistura de fases das trajetorias canalizadas,
resultando num fluxo que tende a ficar estacionario.

Lindhard [6] sugeriu que o fluxo estaciondrio resulta de uma tendéncia ao equilibrio
estatistico no espaco de fase transversal das particulas canalizadas. Isto significa, segundo
a definicao de equilibrio estatistico, que um fon com energia transversal £, ocupara com
igual probabilidade todos os pontos do seu espaco de fase acessivel. Embora a hipdtese de
Lindhard nao seja estritamente correta [49] ela fornece o tinico método para se determinar
analiticamente o fluxo de particulas dentro do canal.

Num sistema em que a energia total é conservada (ensemble micro-canénico) a distri-
buicao de particulas num ponto p do espago é proporcional a

/ 5(E — E.)dp, (2.73)
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Fig. 2.9: Resultados de simulacoes da probabilidade de encontro nuclear como func¢ao da
profundidade para ions de He canalizados na dire¢ao (100) do Si.

ou seja, ¢ a integral sobre o espaco dos momenta restrita a condicao de conservagao de
energia. No caso da canalizacao axial, o espaco dos momenta é bidimensional. Assim,

dp =27p.dp, =2rMdE, . (2.74)

Portanto, a probabilidade de encontrar uma particula no ponto p é constante e independente
do ponto observado. Normalizando a 1 a probabilidade total de encontrar a particula em
algum ponto da sua &drea acessivel A(E) ), temos a seguinte expressao para a probabilidade
de encontrar a particula de energia transversal £, no ponto p dentro do canal:

L E, >U
P(B,,p) = | A P2 U0)

2.
0 para E| < U(p) (2.75)

A drea A(F)) é definida por uma linha equipotencial como as apresentadas na figura
2.8. Por exemplo, a equagao ( 2.75) nos diz que as particulas com energia transversal igual
a 5,8 eV (o que corresponde a um He de 1 MeV incidindo no centro do canal com um angulo
de incidéncia de 0,14°) tem igual probabilidade de ser encontrado em qualquer ponto do
plano transversal interior a curva equipotencial U(x,y) = 5,8 eV.

Estamos agora em condigoes de determinar o fluxo de particulas no caso da canalizagao
axial. As dareas acessiveis as particulas incidentes sao determinadas pelas suas energias
transversais. Vamos assumir aqui que a incidéncia das particulas seja normal ao plano
transversal. Neste caso, £, = U(r;,), onde 14, é o ponto de impacto inicial no canal. Como
indicado na figura 2.10, a soma das contribui¢oes do fluxo constante de particulas com todas
as energias transversais possiveis resulta num fluxo maximo no centro do canal. Como as
particulas populam com igual probabilidade os pontos do seu espaco transversal acessivel, o
centro do canal é o ponto visitado com mais freqiiéncia, por ser acessivel a todas as particulas
canalizadas. Vemos entao que a principal conseqiiéncia do efeito de canalizacao consiste na
focalizacao do feixe no centro do canal. Dito de outra maneira, o efeito de canalizacao mo-
difica a estatistica de colisoes experimentada pelos ions do feixe, visto que, contrariamente
ao que acontece num meio amorfo, colisoes com grandes parametros de impacto sao mais
freqiientes que colisdes com pequenos parametros de impacto. Esta modificacdo no fluxo
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Fig. 2.10: Esquema mostrando a origem da focalizagao do fluxo de particulas canalizadas
no centro do canal [10].

de particulas (na estatistica de colisdes) é a chave para compreendermos todos os efeitos
direcionais associados a interagao de feixes de fons com alvos cristalinos.

Por exemplo, a equagao ( 2.6) que estudamos no inicio deste capitulo permite interpretar
a secao de choque de freamento como o valor médio da energia transferida numa colisao
com parametro de impacto b [T'(b)] promediada sobre todos os parametros de impacto na
situacao em que um feixe uniforme incide sobre um tinico centro espalhador. Este é o caso
quando o alvo é amorfo. Aqui cabe comentar que em situacoes em que o feixe incidente
sobre um centro espalhador nao seja uniforme, como no caso da canalizacao, a secao de
choque de freamento tem que ser modificada:

dE

@ _N / T(b) P(b) db (2.76)
dx

onde P(b) é a probabilidade de ocorrer uma colisdo com parametro de impacto b. No caso
de canalizacao, P(b) estd diretamente relacionada ao fluxo de particulas que acabamos de
discutir. Claramente, no caso de um fluxo uniforme, a equagao ( 2.76) se reduz a equagao
(2.6).



Capitulo 3

Técnicas experimentais

3.1 Introducao

Neste capitulo, discutiremos as técnicas experimentais utilizadas na realizagao deste tra-
balho. Primeiramente, discutiremos a técnica de implantagao ionica, que consiste em intro-
duzir controladamente impurezas num dado material. A seguir, estudaremos a técnica de
Espectrometria de Retroespalhamento de Rutherford, que permite determinar as impurezas
presentes numa amostra, bem como sua concentracao e localizacao. Na segao final, apre-
sentaremos a técnica de canalizacao, que consiste em explorar a dependéncia das interagoes
ion—matéria com a orientacao relativa de um feixe de ions incidente numa amostra cristalina.

3.2 Implantacao Ionica

Uma das maneiras mais conhecidas de se alterar as propriedades fisicas de diversos tipos de
materiais é a intoducao controlada de impurezas. Por exemplo, sabe-se que a introducao
de N em matrizes de Fe produz nitretos de Ferro proximos a superficie o que altera as
propriedades triboldgicas do material: a quantidade de N intoduzida vai determinar a fase
dos Nitretos de Fe, resultando em amostras de Fe de diferentes durezas. Outro exemplo
bem conhecido é o aco, cujas propriedades fisicas dependem essencialmente da quantidade
de C e H presentes nas ligas. Devemos citar ainda a dopagem de semicondutores, que é de
fundamental importancia na fabricacao de dispositivos eletronicos e circuitos integrados.

Até os anos sessenta a dopagem de semicondutores era realizada por difusao térmica dos
dopantes. Isto era realizado colocando a amostra numa atmosfera gasosa ou depositando um
filme com o dopante sobre a amostra e depois submetendo-a a altas temperaturas (~ 1000°C)
por varias horas. Uma das desvantagens mais severas do processo de dopagem por este
processo tem origem na natureza essencialmente isotrépica da difusao que torna dificil o
controle da localizacao dos dopantes. Outra desvantagem ¢é a limitacao da concentragao
de dopantes ao limite de solubilidade do dopante na matriz semicondutora. A partir dos
anos sessenta percebeu-se que a dopagem por implantagao de ions contornava varias das
dificuldades impostas pela dopagem por difusao. Atualmente, a técnica mais utilizada na
dopagem de semicondutores é a implantacdo i6nica [11].

A implantacao ionica consiste simplesmente em incidir sobre a amostra um feixe dos
ions que se quer introduzir no material. As implantacoes sdo caracterizadas pela energia
dos fons incidentes e pela fluéncia, que corresponde ao niimero de ions implantados por
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unidade de drea da amostra.

O procedimento de implantagao é bastante simples e pode ser resumido como a seguir.
Primeiramente, alimenta-se uma fonte de ions com atomos correspondentes ao ion a ser
implantado (na forma gasosa ou de vapor), onde os atomos serdo ionizados. Os fons assim
produzidos sao extraidos da fonte com uma tensao que vai de 10 a 30 kV a fim de se produzir
o feixe. Neste estagio, estao presentes no feixe ions de diversos estados de carga. A seguir
o feixe passa por um ima separador de 90°, selecionando os ions que serao implantados.
Passando pelo ima separador, o feixe entra no tubo de aceleracao onde sera acelarado por um
potencial eletrostético que vai de 0 a 470 kV (no caso do implantador HVEE 500 do Instituo
de Fisica da UFRGS). A focalizagao final do feixe é feita por lentes eletrostaticas. Apés a
aceleracgao e focalizagao, o feixe passa por um conjunto de placas defletoras paralelas verticais
e horizontais cujas tensoes variam com freqiiéncia de 1000 Hz possibilitando a varredura
do feixe sobre uma area de 100x100 mm do alvo. Finalmente, a fluéncia implantada é
monitorada por intermédio de quatro copos de Faraday localizados no perimetro do porta-
amostras.

Algumas das pricipais caracteristicas da técnica de implantagao i6nica que tornaram sua
utilizaca@o amplamente difundida sao[11]:

e Controle preciso da dose implantada (~ 5%);

e Possibilidade de se introduzir dopantes em concentracoes acima do limite de solubili-
dade;

e Controle do perfil de implantacao que pode ser ajustado pela energia do feixe;

e Embora o perfil de implantagao de fons mono-energéticos tenha forma aproximada-
mente gaussiana, perfis de formas especificas podem ser produzidos pela superposi¢ao
de implantagoes com energias diferentes;

e A implantacao pode ser realizada a temperatura ambiente;

e Nao existe contaminacao quimica uma vez que os ions do feixe sao selecionado em
massa;

e Pode ser utilizada para formar compostos quimicos (SiO,, silicetos, etc.) na profun-
didade que se desejar.
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Fig. 3.1: Esquema do arranjo experimental numa andlise por RBS.

dQ

3.3 Espectrometria de Retroespalhamento de
Rutherford (RBS)

3.3.1 Introducao: Conceitos fundamentais

Quando se faz incidir um feixe de ifons de alta energia sobre um alvo sélido, a grande
maioria das particulas do feixe penetra no alvo com trajetérias aproximadamente retilineas
perdendo energia basicamente em processos ineldsticos (perda de energia eletronica). No en-
tanto, algumas particulas do feixe passarao préximas dos niicleos atomicos sofrendo grandes
modificacoes na direcao de sua trajetoria e na sua energia cinética, sendo eventualmente re-
troespalhadas. As experiéncias de andlise por Espectrometria de Retroespalhamento de
Rutherford (RBS) consistem em registrar a energia das particulas que sao retroespalhadas
pela amostra num angulo sélido d€2 definido pela area de um detetor de particulas. A figura
3.1 apresenta o arranjo experimental tipico de um experimento de RBS.

Detetores de estado sélido sao o tipo de detetor de particulas usualmente utilizados
em experimentos de RBS. Esses detetores produzem um sinal de tensao analdgico, cuja
magnitude é proporcional a energia da particula detectada [50]. O sinal gerado pelo detector
passa por um pré-amplificador e por um amplificador. O sinal amplificado é utilizado
como entrada num analisador multicanal cuja fungao é processar e armazenar a informacgao
proveniente do amplificador. O multicanal subdivide os sinais de tensao do amplificador
em grupos cujas magnitudes correspondem a um certo intervalo de tensao. Cada intervalo
de tensao é denominado canal. Cada canal é rotulado por um nimero inteiro. O canal 0
corresponde a menor energia que pode ser discriminada pelo sistema de detec¢do (Epn).
O canal 1 corresponde ao intervalo de energias entre E,.;, € E,., + AF onde AE é o
intervalo de enegia correspondente a um canal. O i-ésimo canal corresponde ao intervalo
entre E,;, + (i — 1)AE e En, + (AE. Tipicamente, um multicanal tem 512 ou 1024
canais. A cada canal estd associada uma posicao de memoria que registra quantas particulas
foram detectadas com energias no intervalo correspondente ao canal. Quando uma particula
detectada produz um sinal de saida no amplificador correspondente ao intervalo de tensoes
de um determinado canal o valor desta posi¢ao de memoria é incrementado de uma unidade.
A representacgao grafica do nimero de contagens em cada canal como func¢ao do nimero do
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Fig. 3.2: Representacao esquematica de uma colisao eldstica de um projétil de massa My,
velocidade vy e energia Ey com um alvo inicialmente em repouso. Apds a colisdo,
as velocidades e energias do projétil e do alvo sao vy, E| e vy, Fy, respectivamente.
Todas as quantidades se referem ao referencial do laboratorio.

canal é o espectro de RBS.

Estudaremos a seguir os conceitos fisicos que possibilitam, pela analise de um espectro
de RBS, determinar quantitativamente quais sao os elementos quimicos presentes num alvo,
em que quantidades estao presentes e como variam suas concentragoes como funcao da
profundidade nas proximidades da superficie do alvo.

3.3.2 O fator cinematico

Nas colisoes que resultam em retroespalhamento, a distancia de aproximagao méxima entre
as particulas do feixe e os nicleos atomicos do alvo é maior que as dimensoes nucleares (~ 1
Fermi = 107!*m) porém menor que o raio atoémico tipico (~ 0,5 A). Isto significa que a lei
de forca que governa estas colisoes ¢ a lei de Coulomb. Nestas condicoes, supondo que nao
ocorram reacgoes nucleares, estas colisoes sao elasticas.

Quando uma particula de massa M;, movendo-se com velocidade vy e tendo energia
cinética Ejy, colide elasticamente com uma particula de massa Ms, o projétil emerge da
colisao com energia E; e o dtomo alvo ganha energia E5. Tal situagao estd esquematizada
na figura 3.2.

Levando-se em conta a conservagao de energia e de momentum na colisao, pode-se de-
monstrar [9, 8] que :

E, = KE,, (3.1)
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onde
2

[1— (/M2 sin(8)] " + (M1 /My) cos(6)

K (M, My, 0) = 1+ (M, /My)

(3.2)

A constante K na equagdo ( 3.1) é denominada fator cinemaético. Vemos que o fator K
definido nas equagoes ( 3.1) e ( 3.2) depende das massas do projétil e do alvo e do angulo
de espalhamento na colisao. Num experimento de RBS, M, refere-se a massa dos ions que
constituem o feixe analisador e M, é a massa do atomos-alvo presentes na amostra.

O fator K é a chave para se entender como a técnica de RBS tem a habilidade de
reconhecer as massas dos atomos presentes numa amostra. Suponhamos que um feixe de
ions de massa M; e de energia Ej incide sobre uma amostra que contenha na sua superficie
atomos de massas My e M; onde Ms > M. As equagoes ( 3.1) e ( 3.2) nos dizem que,
para uma dado angulo de retroespalhamento, as particulas retroespalhadas pelos atomos de
massa My e My terao energias K, Ey e Ky, Ey respectivamente, onde K, By < Ky, Ep.
Portanto, pode-se estabelecer a massa dos dtomos presentes na amostra medindo-se a energia
dos ions retroespalhados.

A habilidade do RBS em diferenciar as massas dos atomos da amostra é determinada pela
resolugao em energia(dF) do sistema de detecgao (detetor + amplificadores). A resolugao
em energia esta relacionada a capacidade do sistema de deteccao em diferenciar a energia
das particulas que incidem sobre o detetor e pode ser formalmente definida como a largura
a meia altura (FWHM) da resposta do sistema de detec¢do quando se faz incidir um feixe
monoenergético sobre o detetor. Atualmente, a resolucao em energia dos detetores de estado
sélido estd em torno de 12 keV para feixes de “He e em torno de 17 keV para feixes de "Li.
Normalmente, a resolucao dos detetores de estado solido piora a medida que se aumenta a
massa dos fons do feixe devido, principalmente, ao aumento do straggling na camada morta
e na janela de entrada do detetor[50].

Para que a técnica de RBS consiga distingiiir dois tipos de atomos cuja diferenca de
massas seja AM,, é necessario que que a diferenca AF; na energia dos feixes retroespalhados
por estes atomos seja maior que 0 E. A resolucao em energia determina, entao, uma resolucao
em massa. Para uma dada geometria de retroespalhamento, a resolucao em massa do RBS,

0Ms, é dada por:
oE

= dK
Ey dM;

0 M (3.3)

A resolucao em massa pode ser melhorada das seguintes maneiras:

e Aumentando a energia do feixe Ej;

e Aumentando a massa do projétil, o que aumenta j—]\z, como pode ser visto na figura

3.3. No entanto, como ja comentamos, o aumento da massa do projétil pode piorar a
resolucao em energia;

e Aumentando o angulo . Veja figura 3.3
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Fig. 3.3: Grdfico de (dK/dM,y)™" como func¢io das massas do alvo para feizes de C e
He. Para o feize de He temos duas geometrias de retroespalhamento. FEsta figura
sugere que a resolugao em massa do RBS deve melhorar com o aumento da massa
do projétil e com o aumento do angulo 6.

3.3.3 A secao de choque de espalhamento

Na secao anterior comentamos que a lei de Coulomb ¢ a lei de forca que governa as colisoes
que resultam em retroespalhamento. Nestas condigoes a secao de choque para que uma
particula seja espalhada no angulo sélido dQ2 definido pelo detetor (veja figura 3.1) é a
seccao de choque de Rutherford [19]

do YAVAY R 2
dQ) ., |[4E,sin*(0/2)
onde E, = EqgMy/(M; + Ms) é a energia no referencial do centro-de-massa, e é a carga

do elétron e Z; e Z, sao os numeros atomicos do projétil e do alvo respectivamente. No
referencial do laboratorio a secao de choque de Rutherford é escrita como:

do B AV A 2y I\ + cos(6))?
(dQ>Lab_< 4E, > sin(6) 2\ ' (3.5)

onde A = {1 — [(M;/M;)sin(0)]?}*/2 e 0 é o angulo de espalhamento no referencial do
laboratoério.

Se um numero total ) de particulas do feixe incidirem sobre um alvo fino de espessura
t, o numero d(@ de particulas que serao retroespalhadas no angulo sélido df) definido pelo
detetor é dado pela expressao:

do
= ONt—d) .
dQ = Q tde , (3.6)
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Fig. 3.4: Dependéncia da se¢ao de choque de Rutherford com o angulo de retroespalhamento
(0). Aqui, utilizamos Zy =4, Zs = 14 e Ey = 1 MeV na equagio ( 3.5).

onde N é o nimero de atomos por unidade de volume no alvo.

A equagao ( 3.6) nos diz que a probabilidade de que uma particula seja detectada é
proporcional a Nt (nimero de atomos por unidade de drea do alvo) e proporcional a se¢ao
de choque de retroespalhamento. Esta proporcionalidade permite que a técnica de RBS
consiga determinar as concentragoes dos diferentes tipos de atomos presentes numa amostra
desde que se consiga determinar o nimero de atomos do feixe que incidem sobre a amostra
e o angulo sélido compreendido pelo detetor e supondo que a energia do feixe e a geometria
de retroespalhamento sejam bem conhecidas.

A equacao ( 3.5) permite que se vislumbre algumas propriedades significativas da técnica
de RBS:

e A secdo de choque é proporcional a Z%, o que significa que a técnica é tanto mais
sensivel a deteccao de um dado atomo no alvo quanto maior for o nimero atoémico
dos atomos do feixe;

e A segao de choque é proporcional a Z2, o que significa que para um dado projétil, a
sensibilidade de deteccao serda maior para elementos mais pesados;

e A secao de choque é inversamente proporcional ao quadrado da energia do feixe,
significando que a sensibilidade diminui quando se aumenta a energia do feixe;

e Observado a figura 3.4, que é a representacao gréafica da equagao ( 3.5), vemos que a
sensibilidade diminui rapidamente quando se aumenta o angulo 6.
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Fig. 3.5: Esquema de um evento de retroespalhamento ocorrendo a uma profundidade = de
uma amostra monoisotopica. Aqui, o feize incidente, a direcao de deteccao e a
normal da amostra sao coplanares.

3.3.4 Perda de energia

Nesta secao mostraremos como a energia das particulas retroespalhadas pode revelar em
que profundidade da amostra ocorreu o retroespalhamento.

A figura 3.5 representa a situacao em que uma particula de energia Fy e massa M,
incidente sobre uma amostra monoisotdpica constituida de atomos de massa M, € retroes-
palhada numa profundidade x.

Podemos relacionar a energia E, que a particula tem imediatamente antes desta ser
retroespalhada, com o comprimento de trajetéria de entrada [x/ cos(6;)] pela equagao:

5 -1
ldE(E)] iF, (3.7)

x/cos(bq) = —/ o

Ey
onde [%(E )} ¢ a perda de energia por unidade de comprimento percorrido pelas particulas
do feixe no material da amostra.

Imediatamente apoés o retroespalhamento, a particula incidente tera energia K E. De
maneira analoga ao que fizemos acima, podemos relacionar o comprimento da trajetéria de
saida com a energia da KFE:

2/ cos(fy) = — /K z Bf(E)]_ dE, (3.8)

onde F; é a energia com que a particula retroespalhada sera detectada.

Das equagoes ( 3.7) e ( 3.8) vemos que, para se relacionar a energia detectada E; com
a profundidade x em que ocorreu o retroespalhamento, é necessario encontrar o valor £ da
energia da particula incidente imediatamente antes de ser retroespalhada. O problema é que
o valor de E nao é acessivel experimentalmente, enquanto Fy e F sao. Portanto, deve-se
tentar relacionar  com as quantidades experimentalmente acessiveis Fy e E;. Existem pelo
menos duas maneiras de se conseguir isto:

e Resolvendo numericamente a equagao ( 3.7) para determinar a correspondéncia entre
E e x e, a seguir, resolver a equagao ( 3.8), para relacionar x com FEf;
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e Supondo que [%(E)} seja constante ao longo dos caminhos de entrada e de saida.
Como veremos a seguir, essa aproximacao faz com que E seja eliminado das equagoes

(3.7) e (3.8).

3.3.5 O Fator de Perda de Energia

Quando se supoe que % seja constante ao longo dos percursos de entrada e saida, as
equagoes ( 3.7) e ( 3.8) se reduzem a
x dE
EFE=FE— —|— 3.9
’ COS(Ql) ( dx )entruda ( )
e
x dE

Ei=KE — — 3.10
' 008(92) ( dx >saida ( )

respectivamente. Eliminando F das equagoes ( 3.9) e ( 3.10), temos:

K dE 1 dE

KEy—FE=|— | — — . 3.11
’ ' [COS(Ql) ( dx )entrada i COS(92) ( dx )saida‘| v ( )

A equacao ( 3.11) pode ser reescrita como

K dFE 1 dFE
51= [cos(@l) (dm>entrada i cos(62) (dl‘>saida‘| (3.13)

¢é o fator de perda de energia ou fator S.

Agora, o problema de se associar uma escala de profundidade as energias detectadas se
resume a calcular o fator [S]. Existem duas aproximagdes que simplificam muito o célculo
do fator [S].

Para retroespalhamentos em regides proximas a superficie da amostra, a variacao da
energia das particulas do feixe no percurso de entrada é pequena. Neste caso, o calculo do
fator S pode ser realizado avaliando a perda de energia no percurso de entrada, na energia

By () = ()
0 dz ) entrada dx Ey

KEq: [(Ccllf>saida - (%)KEO

Esta aproximagao é denominada aproximagao de superficie.

Quando a profundidade em que ocorre o retroespalhamento torna-se apreciavel, uma
alternativa a aproximacgao de superficie consiste em avaliar as perdas de energia na energia
média dos percursos de entrada e de saida. Neste caso,

onde

. A perda de energia no percurso de saida é avaliada na energia

. Neste caso,
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S| = [COSI((M (Cfi) o+ 00;92) (CE) ] ] . (3.15)

Eentrada Esaida

Na aproximacao de energia média , supoe-se que

1
Eentrada - §(E + EO) (316)

_ 1
Esaida = i(El + KE) (317)

O valor de E nas equagoes ( 3.16) e ( 3.17) ¢ desconhecido. Uma maneira de contornar
este problema é considerar que a perda de energia total AE = KFE, — F; esteja dividida
simetricamente entre os caminhos de entrada e de saida. Desta maneira, £/ ~ F, — %AE e
os valores Fenirada © Fsaida SA0

_ 1

Eentrada ~ EO — ZAE (318)
¢ 1

Esaida ~ El + EAE, (319)

respectivamente. Esta aproximacao é denominada aproximacgao de energia média simétrica.

3.3.6 Um exemplo de analise por RBS

Vamos finalizar esta secao apresentando um exemplo de espectro de RBS no qual os conceitos
de fator cinemaético, secgao de choque e fator [S] sdo utilizados para sua interpretagao.

Na parte superior da figura 3.6 apresentamos o esquema de um experimento de RBS no
qual um feixe de fons de energia Fj incide sobre uma amostra constituida de atomos de massa
M. Nesta amostra também estao presentes atomos de massa M3z > M, distribuidos em
profundidade num perfil de concentracao gaussiano, préximos a superficie. Na discussao a
seguir, vamos supor que as concentracoes das impurezas de massa M3 sao baixas o suficiente
para que a perda de energia das particulas do feixe na amostra nao seja alterada pela
presenca das impurezas. A parte inferior da figura 3.6 mostra o espectro de RBS que seria
obtido neste experimento.

A maéxima energia com que uma particula de massa M, pode ser detectada (retroespal-
hamento na superficie) é KyEy. No caso da impureza, este valor de energia corresponde a
K3FEy. O valor K;Ey é denominado edge do sinal das particulas de massa M;.

Como M3 > M, podemos observar que os sinais correspondentes aos dois tipos de
atomos presentes na amostra se apresentam completamente separados no eixo horizontal
(eixo das energias detectadas), ja que K3Ey > KyFy e as impurezas estdo localizadas
proximas a superficie.

A figura 3.6 também indica que a diferenca nos fatores cinematicos resulta em escalas
de profundidade diferentes para os dois elementos: KyFEy — Ey = [So]x e K3Ey — Ey = [S3]x,
onde [S;] é o fator S correspondente ao dtomo de massa M.
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Fig. 3.6: Fxemplo de um espectro de RBS de uma amostra contendo impurezas.

Outro aspecto interessante da figura 3.6 é que o sinal dos atomos da matriz da amostra
aumenta a medida que diminui a energia detectada. Isto decorre do aumento quadratico da
segao de choque de Rutherford com a diminuigao da energia do feixe (veja a equacao ( 3.5)).
De fato , pode-se demonstrar que o ntiimero de contagens H(FE;) no canal correspondente a
energia detectada E; é dado pela relagao [9]:

9 dE/dl’|K2E

H(Ey) = o(E)INQre oo 00 dE jdalp,

(3.20)

Aqui, € é o intervalo de energia correspondente a um canal, o(FE) é secao de choque
avaliada na energia imediatamente antes do retroespalhamento, €2 é o angulo sélido com-
preendido pelo detetor, N é a densidade atomica da amostra e (Q é o numero total de
particulas do feixe que incidem sobre a amostra.

A equagao ( 3.20) pode ser interpretada da seguinte maneira: a medida que o feixe
penetra na amostra, a energia (E) dos projéteis diminui, aumentando a se¢do de choque
de retroespalhamento o. Este efeito tem a tendéncia de aumentar o nimero de contagens
H(E,). Por outro lado, a perda de energia por unidade de comprimento (dE/dz) também
varia com a energia do projétil. Conseqiientemente, o efeito da variagdo de (dF/dx) com
a energia do feixe pode amplificar ou conta-balancar o efeito da variacao de o. Especifi-
camente, quando (dF/dx) aumenta com a diminui¢do da energia, a presenca do fator [S]

no denominador da equagao ( 3.20) faz com que a altura do espectro diminua com a dimi-
dE/d(E|K2E

W € de menor

nuicao da energia detectada! Por outro lado, a contribuigao da razao
importancia.

3.4 Canalizacao

O fenomeno de canalizagao, cujos aspectos teéricos foram discutidos no capitulo anterior,
encontra inimeras aplicagoes praticas quando associado a técnicas experimentais de andlise
e modificacao de materiais. Associado a técnica de implantacao ionica, o fendomeno de ca-
nalizagao permite implantar ions minimizando os danos produzidos nas amostras durante
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Fig. 3.7: Comparagio dos espectros de RBS obtidos em dire¢do aleatdria (curva superior)
e dire¢ao canalizada(curva inferior). Uma janela em energia € mostrada logo
atras do pico de superficie.

a implantacao. De fato, uma das primeiras evidéncias experimentais do fenomeno de ca-
nalizacao foi obtida em 1963 por G. Piercy [40], que observou que fons de Kr de 40 keV
implantados em cristais de Al apresentavam penetracoes nas amostras muito maiores que
as observadas em alvos amorfos. No entanto, é associado a técnicas de andlise de mate-
riais, como o RBS, que a técnica de canalizacao encontra seu maior campo de aplicacoes
[10, 8, 9, 2]. Entre as intmeras aplicagdes do fendmeno de canalizacdo como técnica de
andlise de materias podemos citar, determinagao da distribuicao de defeitos num cristal,
estudos de camadas epitaxiais, camadas superficiais e interfaces, localizacao de defeitos e
impurezas e medi¢ao de danos produzidos por irradiagao [10].

Na figura 3.7 apresentamos um exemplo de espectro de RBS obtido em geometria de
canalizacao. A caracteristica mais evidente do espectro canalizado é a forte diminuicao do
numero de contagens de particulas retroespalhadas em comparacao com o espectro obtido
em direcao “aleatéria” ! Esta reducao ocorre devido ao efeito de focalizacao do feixe dentro
do canal que faz com que a probabilidade de uma colisao de retroespalhamento seja forte-
mente reduzida. A razao x = H./H, entre as alturas do espectro canalizado e do espectro
aleatorio na regiao proxima a superficie é denominada razao minima de contagens ou X,mnin-
Para feixes de He com energias de cerca de 1 MeV em amostras de Si, o valor tipico do Xmin
é de 3 a 4%.

Outra caracteristica bastante evidente no espectro canalizado é a presenca do pico de
superficie, que pode ser considerado a “impressao digital” da canalizacao axial. A presenca
do pico de superficie se deve ao retroespalhamento do feixe pelas primeiras (de 5 a 10)
camadas atomicas, onde o fluxo inicial de particulas do feixe ainda é uniforme.

! Uma direcdo aleatéria corresponde a uma orientacdo do alvo que resulta num espectro idéntico ao que
seria obtido com uma amostra de Si amorfo.
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Fig. 3.8: Razdo x como func¢ao do angulo de inclina¢ao V (em graus) do feize com relagao
ao eizo de canalizacao.

Um parametro que serve para caracterizar a canalizacao ¢ o semi-angulo ¥y s, que corres-
ponde a meia largura a meia altura (HWHM) do valor da razao x como fungao do angulo de
inclinacao ¥ do feixe com relagao a diregao de canalizagao . Um exemplo da determinacao
de ¥y, ¢ mostrada na figura 3.8. W, estd relacionado ao angulo critico de canalizacao
introduzido no capitulo anterior e, portanto, é inversamente proporcional a raiz quadrada
da energia do feixe. Para ifons de He com energias da ordem de MeV canalizados em Si,
V)2 € da ordem de 1°. ¥y, também depende do canal, uma vez que o angulo critico varia
como ~ d~'/2, onde d é o espacamento interatomico ao longo da direciao de canalizacio.

3.4.1 O procedimento de Canalizacao de um cristal de Si

O arranjo experimental em um experimento de canaliza¢ao é muito semelhante ao arranjo
utilizado num experimento comum de RBS. A tnica diferenga é que a amostra, tem que ser
montada sobre um gonidmetro para que se possa alinhar os eixos cristalograficos da amostra
com a direcao do feixe.

A fim de se obter feixes com divergéncias angulares adequadas (cerca de 0,03°, ou menos)
sao utilizados colimadores com 2 a 3 mm de diametro e separados por distancias da ordem
de 2 a 3 metros apds a se¢ao de aceleracao do feixe.

Para que se possa realizar o alinhamento do cristal é importante um bom conhecimento
de sua estrutura cristalina. O cristal do Si é uma rede FCC com parametro de rede d =
543 A, e com uma base formada por 2 dtomos de Si com deslocamentos dy = %(0,0,0)

e dy = %(1, 1,1) em relagdo aos pontos da rede. Na figura 3.9, a seguir, apresentamos
uma célula cubica da rede do Si. Na figura 3.10, estao apresentadas as disposicoes dos
planos atomicos observados quando se olha o modelo da figura 3.9 ao longo das trés direcao
principais do Si. Como veremos no exemplo a seguir, o conhecimento desses planos é de
grande utilidade no procedimento de canalizacao.

Vamos ilustrar o procedimento de canalizacao mostrando com se alinha um cristal de Si
cuja superficie é normal ao eixo (110). O primeiro passo do procedimento de canalizacdo é
tomar um espectro de RBS com o goniémetro inclinado num pequeno angulo, tipicamente
cerca de 6°, de tal maneira que o feixe incida sobre o alvo inclinado cerca de 6° com relagao
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Fig. 3.9: Célula cibica do Si. Cada aresta do cubo tem 5,43 A de comprimento

ao eixo (110). O espectro “aleatério” 2 é obtido como se mostra na curva superior da figura
3.7 e seleciona-se uma janela de energias logo abaixo do edge do Si. As contagens de RBS
nesta janela, normalizadas pelo nimero de ions incidentes na amostra, sao registradas para
vérios valores do angulo azimutal (¢), que é incrementado em passos de 1 a 2 graus, como
mostrado na parte (a) da figura 3.11. Os angulos ¢ que apresentam grandes redugoes
nas contagens de RBS correspondem ao alinhameno do feixe ao longo de dire¢oes planares.
No Si, as reducoes de contagens nas dire¢oes planares pode chegar a 30 % das contagens
aleatorias. Repare que na figura 3.7 a janela foi ajustada tomando-se o cuidado de evitar
a regiao do pico de superficie.

Os angulos correspondentes aos planos encontrados com o procedimento descrito acima
sao graficados num gréfico polar, como mostrado na figura 3.11(b). O procedimento acima é
entao repetido para outros angulos de inclina¢ao do feixe (por exemplo 6 = 5°), os angulos
correspondentes aos planos atomicos sao graficados no diagrama polar e os pontos sao
conectados por linhas retas. Estas linhas representam os planos {110}, {100} e dois planos
{111}, que se intersectam no eixo (110) (veja figura 3.10. Os angulos 6 e ¢ do nosso
diagrama polar correspondem aos angulos nos quais devemos posicionar o goniometro para
se conseguir o alinhamento na dire¢ao (110). Na figura 3.11(b) vemos que esses angulos
correspondem a ¢ = 60° e § = 0.9°.

A fim de se fazer o ajuste fino dos angulos 0 e ¢ que resultam no melhor alinhamento
do cristal, realiza-se uma varredura angular variando-se o angulo # em pequenos passos (de
cerca de 0,1°), com o angulo ¢ fixo em 60°. O resultado é uma curva como a da figura
3.11(c). O ajuste fino do angulo ¢ pode entao ser realizado fixando € no valor minimo 0.9°
da figura 3.11(c) e realizando uma varredura similar no angulo ¢.

O passo final é a verificacao da canalizacao, tomando-se um espectro de RBS a fim de
verificar o aparecimento do pico de superficie e o valor do Xmin -

2 Uma direcdo aleatéria corresponde a uma orientacdo do alvo que resulta num espectro idéntico ao que
seria obtido com uma amostra de Si amorfo.
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Fig. 3.10:
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Fig. 3.11: (a) Contagens de RBS correspondentes a janela da figura 3.7 como fun¢ao do

angulo azimutal (de rotagao ) ¢,

para um dngulo de inclinagao 0 de ¢°. (b)

Grdfico polar dos minimos planares da parte (a). (c¢) Determinagdo dos valores
de 0 e ¢ para o alinhamento na dire¢ao (110) [8].
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Procedimentos experimentais I: ions
pesados

4.1 Introducao

Na primeira parte deste trabalho, estudamos a perda de energia de fons pesados (1*3Eu e
29Bi) de baixa energia canalizados ao longo das diregoes (100), (111) e (110) do Si. O estudo
do poder de freamento dos ions pesados foi realizado indiretamente pela determinacao do
perfil de profundidade dos fons implantados em condicao da canalizacao. Para reterminar
os perfis de concentracao resultantes das implantacoes, utilizamos a técnica de RBS. Nas
secoes a seguir, descreveremos em detalhes os procedimentos experimentais utilizados.

4.2 Preparacao de amostras

Nas implantacoes de fons pesados em dire¢ao canalizada, foram utilizadas amostras de silicio
monocristalino, com superficies perpendiculares as diregoes (100) ou (111). As amostras
tinham como dimensoes tipicas 2,5 cm? de area e 1,5 mm de espessura. Antes de cada
implantacao, as amostras passaram pelo processo padrao de limpeza em microeletronica,
realizado nas seguintes etapas:

e Fervura da amostra numa solugdo contendo 20% &dgua oxigenada (H2O2) e 80 % de
acido sulfurico (HySO4) a 60°C, durante 10 minutos, a fim de remover gorduras e
particulas organicas depositadas sobre a superficie.

e Lavagem em &agua deionizada corrente durante 5 minutos, a fim de remover residuos
acidos.

e Banho em solugdo com 50 % de acido fluoridrico (HF) e dlcool isopropilico. A fungao
do HF é remover a camada de SiO, nativo (~ 30A) existente sobre a superficie da
amostra. O alcool isopropilico tem a funcao de passivar os dangling bonds da superficie,
retardando o crescimento do SiOs nativo.

e Lavagem da amostra em alcool isopropilico

e Secagem da amostra com um jato de gés inerte (nitrogénio ou argonio).
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4.3 O procedimento de implantacao em direcao de
canalizacao

Imediatamente depois do processo de limpeza, as amostras eram montadas num goniémetro
de trés eixos com 0,005° de precisao e a camara de implantagao evacuada. O vacuo final
durante as implantacoes era da ordem de 10~% Torr. Todas as implantacoes foram realizadas
no implantador de 500 kV do IF-UFRGS.

O alinhamento das amostras foi realizado pela técnica de RBS/Canalizacao discutida no
capitulo anterior. Para isto, utilizamos feixes de particulas alfa (*He*") de 800 keV. Antes
de incidir sobre a amostra, o feixe de particulas alfa passa por dois colimadores de cerca
de 3mm de diametro separados por uma distancia de cerca de 3 metros, resultando num
feixe de divergéncia angular de 0,03 °. As particulas retroespalhadas eram detectadas por
um detetor de barreira de superficie localizado a 165° com relacao a direcao do feixe. O
aparato experimental utilizado nos permitiu alinhar a amostra em condi¢ao de canalizagao
com precisao melhor que 0,1 °.

Para as implantagoes na direcao (100) ((111)) utilizamos amostras de Si (100) ((111)).
Nestes casos, a direcao de canalizacao era paralela a normal da superficie da amostra e a
diregao do feixe. Para as implantagoes na direcao (110) utilizamos amostras de Si (100).
Portanto, neste ultimo caso, em dire¢ao canalizada, a normal da superficie da amostra estava
inclinada num angulo de 45° com relacao a direcao do feixe.

A implantacao de ions pesados em Si apresenta uma dificuldade experimental basica:
ions pesados produzem defeitos na matriz de Si, mesmo quando implantados a baixas
fluéncias. Por outro lado, a implantacao de fluéncias muito baixas dificulta a determinacao
dos perfis de profundidade por RBS. Uma solu¢ao para contornar essas dificuldades é realizar
as implantagoes com a amostra aquecida. Nestas condigoes os defeitos pontuais (vacancias e
intersticiais) produzidos pela implanta¢ao possuem uma maior mobilidade, aniquilando-se,
se a temperatura da amostra for suficientemente alta. Este efeito é denominado recozimento
dinamico e tem como resultado a recristalizacao da amostra durante a implantacao, permi-
tindo que se implante uma fluéncia muito maior sem que a amostra seja apreciavelmente
danificada. Por esta razao, todas as implantagoes foram realizadas a 350°C. O goniometro
utilizado nas implantagoes permite o aquecimento e o controle automéatico de temperatura
com precisao de + 2°C.

Uma vez atingida a temperatura de implantagao, o alinhamento da amostra com a
direcao de canalizagao era verificado uma vez mais a fim de contornar qualquer eventual
efeito de dilatacao das pegas do goniometro durante o aquecimento.

A etapa seguinte no procedimento de implantacao é a reducao da energia do feixe de
particulas alfa ( inicialmente a 800 keV) até a energia da implantagao ( 15 a 50 keV). A
seguir, troca-se o feixe de He para o feixe do fon que se deseja implantar (Bi ou Eu).

Durante as implantagoes, a divergéncia angular do feixe era de cerca de 0,3° (devido
a varredura eletrostatica na linha de implantagao ). As densidades de corrente do feixe
tipicas durante as implantagoes foram de cerca de 50 nA/cm? para feixes de Bi e de 10 a
15 nA/cm? nas implantagoes de Eu. A fluéncia implantada, medida por quatro copos de
Faraday localizados na periferia da amostra implantada, foi controlada com precisao relativa
de £10%.
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Fig. 4.1: Espectros de RBS/C de amostras implantadas com Bi a 30 keV (a 350°C). Os
espectros correspondentes a fluéncias entre ¢ = 1 x 1014 e ¢ = 2 x 10at/cm?
foram omitidos uma vez que sao idénticos ao espectro de amostra virgem.

4.4 Determinacao das fluéncias de implantacao

A eficiéncia do processo de recozimento dinamico na recristalizacao da amostra é funcao

tanto da temperatura quanto da fluéncia de implantacao. Portanto, nés determinamos,
para cada energia de implantacao, a maxima fluéncia de Bi ou Eu que pode ser implantada

na amostra sem que esta apresente sinais de estar danificada. Para isto, implantamos Bi e
Eu com fluéncias crescentes na diregao (100) a 350°C em diversas amostras. Em seguida,
realizamos experimentos de RBS em condi¢ao de canalizagao (RBS/C) e determinar a razao
minima de contagens (X ) proximo ao pico de superficie a fim de verificar a densidade de
defeitos resultantes das implantagoes.

Na figura 4.1 estao apresentados os espectros de RBS/C correspondentes a amostra
virgem e amostras implantadas com Bi a 30 keV (a 350°C) para fluéncias entre ¢ = 1 x 10™
e ¢ = 8 x 10" Bi/em? N6s observamos que, até ¢ = 2 x 10 Bi/cm?, nao existem
diferencas entre os espectros implantados e de uma amostra virgem. Nestes casos, os valores
do Xmin eram iguais (dentro dos erros experimentais) a 4%. No entanto, quando as fluéncias
implantadas sao aumentadas para ¢ = 4 x 10! Bi/cm?, a situagdo muda. O X, aumenta

48



Capitulo 4. Procedimentos experimentais I: ions pesados 49

para 8%, indicando que uma quantidade mensuravel de defeitos foi criada no substrato de
Si, apesar da alta temperatura de implantacao. Esta tendéncia se torna ainda mais evidente
quando a fluéncia de implantagao atinge o valor de ¢ = 8 x 10! Bi/cm?. Neste caso, uma
amorfizacdo completa de uma camada de cerca de 400 A foi obtida, como pode ser verificado
na figura 4.1. Na figura 4.2 estao graficados os valores da razao minima de contagens X.min
da figura 4.1 como funcao da fluéncia implantada. Uma inspecao da figura 4.2 permite
concluir que ¢ = 2 x 10MBi/cm? é a fluéncia méxima de Bi que pode ser implantada a
30 keV em condi¢ao de canalizacdo (a 350°C) sem que as amostras apresentem sinais de
estarem danificadas. Este procedimento foi repetido para cada energia de implantacao e
curvas semelhantes a da figura 4.2 foram obtidas tanto para as implantacoes de Bi quanto
para as implantacoes de Eu. Um resumo das condigoes de implantacao realizadas, com as
direcoes, energias e ions implantados, pode ser encontrado na tabela 4.1

100{Bi (30 keV) - Si<100> o]
1T=623 K o
g
£
>
10+ .
°
O---- -0
o 2 4 & 8

Fluéncia implantada ( x 10* at/cm’ )

Fig. 4.2: Razao minima de contagens (Xmin) como fun¢ao da fluéncia para implantagoes de
Bi a 30 keV (350°C) na diregao (100) do Si. Aqui, pode-se inferir que a mdzima
fluéncia que pode ser implantada sem produzir uma quantidade mensurdvel de
danos nas amostras de Si é de ¢ = 2 x 101 Bi/cm?.
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Tab. 4.1: Resumo das implantacoes realizadas neste tmbalho

fon | energia ( keV) | direcao | fluéncia x10* at/cm?
Bi 20 (100) 2
Bi 30 (100) 2
Bi 10 (100) 1
Eu 15 (100) 1
Eu 20 (100) 1
Eu 30 (100) 1
Eu 10 (100) 1
Eu 50 (100) 0.8
Eu 20 (111) 1
Eu 30 (111) 1
Eu 15 (110) 1
Eu 20 (110) 1
Eu 30 (110) 1
Eu 10 (110) 1
Eu 50 (110) 0.8

4.5 Obtencao dos perfis de implantacao

Os perfis de concentracao das amostras implantadas foram obtidos pela técnica de RBS.
As anadlises foram realizadas utilizando feixes de ions de He com energias de 800 keV e 1.5
MeV produzidos tanto pelo implantador de ions quanto pelo acelerador Tandetron. Nestas
analises, as particulas retroespalhadas eram medidas por detetores de barreira de superficie
localizados a 165 e 170° com relagao a direcao do feixe, no implantador e no Tandetron,
respectivamente. A resolu¢do em energia dos sistemas de deteccdo utilizados (detetor +
eletronica) foi sempre melhor que 12 keV. Durante as medidas de RBS o vdcuo da camara
de andlise foi mantido em torno de 10~7 Torr por intermédio de uma armadilha (trap)
criogénica de Ny liquido.

Noés enfrentamos dois tipos de dificuldades experimentais na determinacao dos perfis de
implantacao. Em primeiro lugar, as fluéncias implantadas resultaram em baixas concen-
tragoes de pico (tipicamente 10'® — 10! 4t /cm?) que, por sua vez, resultam em taxas de
contagens muito baixas. Em segundo lugar, as implantacoes em direcao canalizada conse-
guem introduzir os fons implantados em profundidade muito maiores do que as implantacoes
ordinarias. Como resultado, os espectros apresentam caudas na direcao do bulk do material,
que tém que ser separadas do sinal do Si.

Contornar estas dificuldades nao é uma tarefa simples. Para aumentar a taxa de conta-
gens, deveriamos, em principio, aumentar a corrente do feixe. No entanto, o aumento da
taxa de contagens vem acompanhado do aumento da taxa de empilhamento (pile-up) *

1O pile up consiste em contagens esptrias no espectro resultantes da chegada praticamente simultanea
de 2 particulas no detetor, que o sistema de detecgao interpreta como uma unica particula com energia
igual a soma das energias das particulas em questao. E facil mostrar que o pile-up pode ser descrito
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que dificulta a determinacao das caudas dos perfis implantados.

Com relacao ao problema da separacao do sinal do Si da cauda do perfil de implantacao
poderiamos, em principio, aumentar a energia do feixe analisador. No entanto este recurso
tem duas desvantagens. Em primeiro lugar, a redugao da se¢ao de choque de Rutherford (que
diminui ainda mais a taxa de contagens) e, em segundo lugar, a diminui¢ao da resolugao em
profundidade, visto que, na faixa de energias empregadas nas analises, o poder de freamento
do He diminui com o aumento da energia.
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Fig. 4.3: Um ezemplo tipico de andlise de RBS em dire¢ao canalizada (simbolos cheios) e
dire¢ao aleatdria (linha continua). Nesta andlise utilizamos um feize de particulas
alfa de 1.5 MeV. Repare que a andlise em direcao aleatoria dificulta a observagao
da cauda do perfil devido a presenca do pile-up.

A fim de minimizar problemas com o pile-up e poder distingiiir melhor as caudas dos
perfis, a solucao de compromisso encontrada foi realizar medidas em dire¢ao canalizada.
Na figura 4.3 temos um exemplo tipico das nossas andlises por RBS em direcao canali-
zada e aleatéria. Como pudemos verificar, os perfis obtidos em direcao canalizada resultam
idénticos aos obtidos numa analise em direcao aleatoria sem, no entanto, estarem contamina-
dos pelo pile-up. Além disso, correntes muito baixas (em torno de 15 nA) foram utillizadas
e utilizamos amplificadores com sistema de rejeicao eletronica de pile-up.

Devido as baixas fluéncias implantadas e as baixas correntes utilizadas, o tempo tipico
necessario para obter cada espectro variava de 4 a 12 horas, dependendo da concentragao
de pico. Nas condigoes de vacuo e de corrente utilizadas nas andlises, espera-se que uma
camada de hidrocarbonetos de cerca de 20 A se deposite sobre a amostra em cada hora [51].

matematicamente como a convolugao do espectro consigo mesmo. Por esta razao, a taxa de pile-up aumenta
com o quadrado da corrente do feixe.



Capitulo 4. Procedimentos experimentais I: ions pesados 52

Para minimizar este efeito, a posicao de incidéncia do feixe sobre a amostra era modificada
periodicamente.

4.6 Analise dos dados

Na conversao da escala horizontal do espectro, de canais para profundidade, utilizamos a
aproximagao de superficie e o método de integracao numérica descritos no capitulo ante-
rior. A comparacao dos dois métodos demonstrou que o erro relativo na determinacao da
profundidade pela aplicacao da aproximacao de superficie é da ordem de apenas 1,5% e 3,0
%, para profundidades acima de 3000 A, nas medidas em direcdo canalizada e aleatéria,
respectivamente. Nas nossas andlises utilizamos os valores experimentais da perda de ener-
gia de fons de He em silicio amorfo das refs. [52, 53] e os valores experimentais de perda
de energia canalizada nas diregoes (100) e (111) da refs. [54] e [55], respectivamente. Na
andlise dos dados referentes a diregao (111), também foram utilizados os dados de perda de
energia de fons He canalizados na diregdo (111) obtidos neste trabalho. A maior fonte de
erros nas nossas analises tem origem nas incertezas experimentais nos valores da perda de
energia, que sao da ordem de 5% .

Na conversao da escala vertical dos espectros, de contagens para concentragoes, levamos
em conta a variacao da secao de choque de Rutherford como funcao da profundidade na
amostra. O perfil final era obtido impondo que a area sob o perfil corresponda a fluéncia
total implantada.
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Resultados e discussoes 1I: ions
pesados.

5.1 Introducao: o efeito Z;

Durante o final da década de 1970 e toda a década de 1980, diversos grupos estiveram
empenhados no estudo experimental sistematico de alcances de ions implantados em alvos
de Si amorfo [56, 57, 58, 59, 60, 61]. O quadro que emergiu deste esforgo indica que, para
uma grande faixa de energias incidentes (em termos da energia reduzida, 107 < e < 1)
os dados experimentais tém comportamento aproximadamente universal [56], isto é, num
grafico dos alcances reduzidos como funcao da energia reduzida, os dados experimentais
correspondentes a varios fons diferentes tendem a se aglutinar numa tnica curva no plano
p — € (veja as defini¢oes de p e € nas paginas 14-15). Um comportamento aproximadamente
universal também foi observado para os alcances reduzidos como funcao do ntimero atémico
do projétil(Z;), em implantagoes com energias reduzidas fixas. Como ja discutimos no
capitulo 2, este comportamento universal é o esperado caso o potencial interatomico seja
descrito, para todos os pares possiveis fon-alvo, por uma funcao de blindagem tnica e por
um comprimento de blindagem que dependa monotonicamente dos nimeros atomicos do
projétil e do alvo.

No entanto, estes estudos também revelaram que no regime de baixas energias (e <
0,015) o gréfico dos alcances reduzidos como fungao de Z; apresenta oscilagoes em torno
do valor predito pela curva universal [57, 58, 59]. Estas oscila¢oes, apresentadas na figura
5.1, sao conhecidas na literatura como efeito Z;. O efeito Z, apresenta duas caracteristicas
importantes, que discutiremos a seguir.

Em primeiro lugar, observou-se que elas sao correlacionadas com a periodicidade da es-
trutura de camadas eletronicas do projétil. Num dado periodo da tabela periédica, a medida
que se aumenta Z;, mantendo-se fixo o valor de €, observa-se que os alcances diminuem en-
quanto o sub-nivel p é preenchido, até um valor minimo quando o sub-nivel p fica completo
(gases nobres). Se prosseguirmos aumentando Z, passamos ao periodo seguinte da tabela
periddica. Observa-se entao que os alcances passam a aumentar novamente, tendo maximos
nos metais de transi¢ao (sub-camada d incompleta) ou nos lantanideos e actinideos (subca-
madas 4f e 5f incompletas, respectivamente) [57, 58, 59, 60, 61, 62, 63]. A correlacao entre o
poder de freamento e a estrutura eletronica pode ser bem ilustrada pela figura 5.2. Nesta fi-
gura, estao graficados os valores do poder de freamento nuclear reduzido como funcao de Zq,
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Fig. 5.1: Alcances reduzidos como funcao de Z;. A linha sdlida corresponde a relagcdo
universal obtida com o potencial ZBL. OS simbolos sdo os dados experimentais
da ref. [57]. A linha tracejada serve apenas para guiar os olhos do leitor.
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para uma energia reduzida fixa (¢ = 0,04) em alvos gasosos de Hy. A linha sélida horizontal
corresponde ao poder de freamento nuclear predito pela relagao universal. Obser-se que, o
poder de freamento aumenta a medida que o subnivel 5p é preenchido (In-Xe). O poder de
freamento tem um méximo no Césio ([Xel6s') e cai abruptamente quando a camada 6s fica
completa. A seguir, a partir so La, o poder de freamento tende a cair abaixo da relacao
universal.

Demonstou-se também que o efeito Z; tem uma forte correlagao com o raio ionico do
projétil [60, 62]. O sucesso desta correlagdo empirica pode ser entendido considerando-se
que os volumes atomicos refletem a periodicidade das camadas eletronicas o que, de fato,
parece modular o efeito 7.

Uma vez que o freamento nuclear corresponde a mais de 90% do poder de freamento total
quando € < 0.015, as observagoes acima sugerem que as oscilacoes nos alcances reduzidos
refletem a influéncia da estrutura de camadas eletronicas individuais do projétil na deter-
minacao do potencial interatomico. Esta idéia foi investigada por varios autores [64, 65].
Eles calcularam o potencial interatomico pelo modelo FEG utilizando densidades eletronicas
atomicas realistas (obtidas por métodos ab-initio) para varios pares fon-alvo, a fim de se
incorporar o efeito da estrutura de camadas. A comparagao dos alcances previstos por estes
autores com dados experimentais [66, 67] demonstrou que o célculo do potencial por mode-
los estatisticos que incorporem particularidades da estrutura de camadas eletronicas do ion
e do alvo nao é suficiente para explicar o efeito Z.

Outra caracteristica importante do efeito Z; é que a amplitude das oscilagoes decresce
com o aumento da energia do projétil, sendo desprezivel para ¢ acima de ~ 0.2. O fato
das oscilagoes serem amortecidas a medida que a energia do projétil aumenta e o fato
da introducao de densidades atomicas realistas nos calculos FEG nao explicar o efeito 77,
indicam que a origem do efeito reside na incapacidade dos potenciais interatomicos baseados
em modelos estatisticos em descrever colisoes a baixas energias.

Em colisoes violentas a energia de interacao resulta principalmente da superposicao
das regioes internas das distribuicoes eletronicas do projétil e do alvo, o que justifica a
utilizagdo de potenciais interatomicos baseados no modelo estatistico[63]. Em colisoes de
baixa energia e em colisoes com grande parametro de impacto, somente as regioes periféricas
das distribuicoes eletronicas se superpoem. Na verdade, se o tempo de colisao for longo o
suficiente (0 que é verdade em colisdes de baixa energia), se espera a formagao de uma
quase-molécula as custas do rearranjo dos elétrons das camadas externas do projétil e do
alvo. A distribuicao de elétrons resultante da formagao da quase-molécula certamente sera
diferente da mera superposicao das nuvens eletronicas do fon e do alvo o que indica que o
modelo FEG pode ser inadequado para descrever colisoes atomicas de baixa energia.

As observacoes acima colocaram em xeque o calculo do potencial via o modelo FEG e
o procedimento usual de se descrever o potencial interatomico em termos de uma funcao
de blindagem tnica e de um comprimento de blindagem que depende monotonicamente dos
nimeros atomicos do projétil e do alvo.

Por exemplo, em experimentos de colisoes atomicas de vérios fons (6 < Z; < 54) [63]
com atomos de Xe no estado gasoso, demonstrou-se que colisdes em que a distancia de
aproximacao maxima (rg) entre o fon e o alvo é menor que 1,5 ag (ag = raio de Bohr)
sao bem descritas por potenciais individuais obtidos pelo modelo FEG em combinacgao
com densidades eletronicas atomicas realistas. Caso contrario, o efeito Z; fica fortemente
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Fig. 5.2: Poder de freamento reduzido como funcdo de Zy. A linha solida horizontal corres-
ponde a relagao universal obtida com o potencial ZBL. OS simbolos sao os dados

experimentais da ref. [62]. A linha tracejada serve apenas para guiar os olhos do
leitor.
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pronunciado e os potenciais estatisticos falham na descri¢ao das colisoes, corroborando com
a idéia de que modificacoes das densidades eletronicas nas periferias do projétil e do alvo
dao origem ao efeito 2.

Finalmente, devemos enfatizar que as oscilagoes caracteristicas do efeito Z; sao um
fenomeno bastante geral para eventos envolvendo colisoes atomicas de baixa energia. Além
dos experimentos realizados na referéncia [63], medidas do poder de freamento de fons em
células gasosas contendo Hy também apresentaram efeito Z; [62]. Em sélidos, além do Si,
o efeito Z; também foi observado no Ge. No entanto, nao se observou efeito Z; em alvos
metdlicos [56, 59] ! nem em compostos isolantes como SiO2[68] e Al,O3 [60].

Neste capitulo, nds investigaremos a manifestacao do efeito Z; em implantagoes de fons
pesados (Bi e Eu), de baixa energia, em condi¢do de canalizacdo no Si. Nossa motivagao
é a seguinte. De acordo com o que discutimos no capitulo 2, o efeito liquido da seqiiéncia
de colisoes correlacionadas experimentadas pelos atomos do feixe quando este incide sobre
um alvo cristalino em condicao de canalizacao, é a focalizagao do feixe no centro do canal
(Flux Peaking). Por outro lado, da discussao acima ficou claro que o efeito Z; resulta da
deformagao das regioes periféricas das nuvens eletronicas em colisoes a baixas energias ou
com grandes parametros de impacto. Sendo assim, espera-se que o efeito Z; seja amplifi-
cado em condigao de canalizagao, onde as colisoes com grandes parametros de impacto sao
majoritarias.

Em trabalhos anteriores do nosso grupo, realizados com o intuito de testar as predigoes do
procedimento ZBL para os alcances de ions implantados em Si amorfo, foi demonstrado que
estas predicoes estao em acordo com os dados experimentais num nivel de 10% para a maioria
dos fons implantados [61]. O Bismuto é um exemplo de bom acordo tedrico-experimental.
No entanto, no mesmo trabalho, verificou-se que em alguns casos o efeito Z; se manifestava
de maneira significativa, produzindo grandes desvios (~ 60%) dos dados experimentais com
relacao a curva universal. Um desacordo especialmente marcante foi observado nos dados dos
ions de Eurdpio. Tendo isto em mente, investimos na investigacao experimental dos perfis
de Bi e Eu implantados em direcao canalizada. A seguir apresentaremos e discutiremos
os dados experimentais relativos a implantagoes canalizadas de ions de Bi e Eu no Si.
Primeiramente apresentaremos os dados relativos ao Bi e a seguir, apresentaremos os dados
relativos ao Eu.

A interpretacao dos resultados serd realizada pela comparacao dos perfis de implantacao
experimentais com resultados de simulagoes com o programa MARLOWE [69, 70, 71, 72, 73],
que se encontra discutido em detalhes no apéndice A. A seguir, apresentaremos apenas suas
linhas gerais.

5.2 O programa MARLOWE

O MARLOWE foi desenvolvido para a simulagao de colisoes atomicas em sélidos cristali-
nos. A idéia central do programa é a aproximacao de colisdes bindrias [72], que é utilizada
para construir as trajetorias envolvidas nas cascatas de colisoes. As colisoes bindrias sao

! Nos metais, a camada mais externa do projétil serd substituida por uma distribuicio de elétrons nao
ligados que blinda o campo do ion. Como esta distribuigao é sempre esférica, temos como resultado uma
funcao de blindagem universal e, portanto, um cancelamento das oscilagoes do efeito Z; [59].
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governadas por um potencial coulombiano blindado (ZBL, Moliere, AMLJ, Born-Meyer).
O modelamento do freamento inelastico também pode ser escolhido entre diversas possibi-
lidades: freamento nao-local (independente do parametro de impacto b), freamento local
(dependente de b ) ou mesmo freamento local e nao-local combinados. A dependéncia da
perda de energia inelastica com o parametro de impacto em cada colisao binaria pode ser
escolhida entre os modelos de Firsov [74] e de Robinson e Oen[75]. Em todos os casos,
pode-se escolher normalizar a secao de choque de freamento tanto pela secao de choque da
teoria LSS [7] quanto pela segao de choque do modelo de Firsov.

No MARLOWE, as vibragoes térmicas sao simuladas atribuindo-se deslocamentos aleatorios
dos atomos com relagao as suas posicoes de equilibrio, segundo uma distribuicao gaussiana.
A amplitude desses deslocamentos é dada pelo modelo de Debye-Waller [17]. O possivel
efeito das correlagoes espaciais [76] entre dtomos vizinhos nao é levado em conta no modelo
uma vez que este ja foi demonstrado ser um efeito de menor importancia [77].

Recentemente, o programa foi modificado para levar em conta o desenvolvimento tem-
poral das colisdes bindrias [69]. Esta versao (versao 13 c) foi a utilizada neste trabalho.

5.3 Implantacoes de Bismuto

Os perfis de concentragao de fons Bi implantados na diregao (100) do Si a 20, 30 e 40 keV
estao apresentados na figura 5.3 como circulos cheios. Nesta figura, os circulos vazios repre-
sentam os perfis de concentracao de Bi implantado em direcao aleatoria. A comparacao entre
os perfis de implantacao canalizada e aleatdria coloca em evidéncia alguns fatos. Em pri-
meiro lugar, os maximos de concentragao dos perfis resultantes das implantagoes canalizadas
(Ry5) sao mais profundos que os méximos observados nas implantagoes aleatérias (R2,). Um
exame mais detalhado destes dados experimentais mostra que, tipicamente, R; ~ 1,5 X R),.
Em segundo lugar, a largura a meia altura dos perfis canalizados (FWHM,) é de duas (20
keV) a trés (40 keV) vezes maior que a largura dos perfis aleatérios (FWHM,.). Em terceiro
lugar, enquanto os perfis aleatorios sao gaussianos, os perfis canalizados sao nitidamente
assimétricos, apresentando caudas pronunciadas em direcao ao interior da amostra.

Os trés aspectos apresentados pelos dados experimentais que mencionamos acima podem
ser entendidos considerando-se que, apds penetrar na amostra, o feixe fica subdividido em
duas parcelas. A primeira parcela corresponde aos ions que, ao encontrar as primeiras
camadas de atomos na superficie da amostra, sofrem colisoes que resultam em grandes
deflexdes nas suas trajetérias. Como resultado, estes fons viajam como se estivessem numa
amostra amorfa e param mais proximos a superficie. A segunda parcela corresponde aos ions
bem canalizados, que perdem menos energia devido ao Flur peaking e, por isso, penetram
mais fundo na amostra. De fato, este comportamento é observado nas simulagoes com o
MARLOWE. Na figura 5.4 a linha sélida corresponde a previsao do MARLOWE para o
perfil de implantacao de Bi a 20 na diregao (100) do Si. A linha pontilhada corresponde
a previsao do MARLOWE para implantacdo numa amostra amorfa. A linha tracejada foi
obtida subtraindo-se a linha pontilhada da linha sélida. Esta figura demonstra que cerca
de 30 % das tajetérias sao aleatérias e 70% bem canalizadas. Ela demonstra também que
os ions que param préximos a superficie tém, majoritariamente, trajetorias aleatérias e que
a cauda do perfil se deve aos ions bem canalizados. Por outro lado, na regiao do maximo
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Fig. 5.3: Perfis de concentragao de ions de Bi implantados a 20, 30 e 40 keV ao longo da
dire¢do (100) do Si. Os circulos cheios siao os dados experimentais e as linhas,
simulacoes com o MARLOWE. A linha sélida, corresponde a simulacao realizada
utilizando o potencial ZBL e temperatura de Debye (©p = 490 K). A linha trace-
jada corresponde a simulagao utilizando o potencial ZBL e ©p = 543 K. Maiores
detalhes no texto.
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Fig. 5.4: Esquema que demonstra que o perfil de implantagdo canalizada (linha sdlida) pode
ser entendido como uma soma de um perfil aleatério (linha pontilhada) com um
perfil correspondente aos ions bem canalizados (linha tracejada).

do perfil, as duas fracoes do feixe contribuem equitativamente. Com este cenario em mente,
podemos explicar que as larguras dos perfis aumentam com a energia devido a diferenca na
perda de energia experimentada pelas duas fragoes.

Como ja comentamos acima, as simulagoes com o MARLOWE envolvem a escolha de
diferentes modelos de perda de energia inelastica, do potencial interatomico e da tempera-
tura de Debye, entre outros parametros de entrada. A escolha do potencial interatomico
determina o freamento nuclear. Por outro lado, quanto maior a temperatura de Debye,
menor a amplitude de vibracao dos atomos da rede em torno de suas posigoes de equilibrio.
Portanto, a temperatura de Debye controla a taxa de decanalizacao dos ions implanta-
dos. Sendo assim, é necessario que se proceda de forma criteriosa na escolha dos diversos
parametros envolvidos nas simulagoes para que se possa fazer observagoes conclusivas a re-
speito do papel desempenhado por cada um desses parametros na determinacao dos perfis
de implantacao. Nos pardgrafos a seguir nds discutiremos os critérios utilizados para a
escolha dos parametros utilizados nas nossas simulagoes com o MARLOWE.

5.3.1 Escolha do potencial interatémico

Nos baseamos a escolha do potencial interatomico no modelo FEG. Como ja comentado
anteriormente, o potencial calculado no modelo FEG coincide com a parte repulsiva dos
potenciais interatomicos calculados por métodos mais sofisticados (método Hartree-Fock
molecular)[22]. Desta maneira, calculamos o potencial correspondente ao par Bi-Si utili-
zando o modelo FEG. Na figura 5.5 comparamos a funcao de blindagem do modelo FEG
com as fungoes de blindagem para os potenciais de Moliere e ZBL. Como se pode observar,
a funcao de blindagem ZBL é muito semelhante a fungao de blindagem FEG. No entanto,
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Fig. 5.5: Comparagdo entre as funcoes de blindagem ®(r) como funcio da distincia in-
teratémica r (em A) para o sistema Bi + Si. Potencial FEG (linha tracejada),
Moliére (linha pontilhada) e ZBL (linha continua,).

ambas diferem significativamente da funcao de blindagem de Moliere, em particular para
distancias interatomicas entre 0.5 e 0.9 A onde o potencial de Moliére superestima a in-
tensidade da interagao fon-alvo. Da figura 5.5 podemos concluir que devemos utilizar o
potencial ZBL nas nossas simulagoes e que o potencial de Moliere deve superestimar o
freamento nuclear.

5.3.2 Escolha do modelo de freamento eletronico

Noés implantamos Bi com energias entre 20 e 40 keV. Nesta faixa de energias espera-se que
o freamento eletronico dé uma contribuicao pequena ao poder de freamento total. De fato,
isto foi verificado em nossas simulacoes. Nos testamos trés modelos diferentes: O modelo
local de Robinson e Oen, o modelo nao-local e a combinagao de freamento local e nao-local.
Os modelos foram utilizados em combinacao com secoes de choque de freamento ZBL e
LSS. Embora estes modelos sejam completamente diferentes nas suas abordagens e a se¢ao
de choque de freamento ZBL seja duas vezes maior que a se¢ao de choque de freamento
LSS, as simulagoes com os diferentes modelos conseguiram reproduzir razoavelmente os
dados experimentais. No que segue nés utilizaremos o modelo local de Robinson e Oen em
conjunto com a se¢ao de choque de freamento ZBL ja que a adocao deste modelo resultou
num acordo tedrico-experimental levemente melhor que os outros modelos testados.

5.3.3 Determinacao da temperatura de Debye

Na literatura, ha relatos de medidas da temperatura de Debye do silicio (©p) variando
num intervalo entre 490 e 640 K. Por exemplo, resultados extraidos de medidas do calor
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especifico indicam um valor de ©p em torno de 640 K [13]. Medidas posteriores, baseadas
em reflexdes de Bragg (espalhamento eléstico) de raios-X [78] indicaram um valor de 543+ 8
K para ©p. Este valor foi utilizado como referéncia [1] durante trés décadas. Novas medidas
[79], baseadas em reflexoes de Bragg, também indicaram ©p = 531K. Posteriormente, este
resultado foi confirmado em medidas baseadas em espalhamento eldstico de néutrons [80].
No entanto, os autores da ref. [79] também demonstraram que medidas de reflexées de
raios-X de mais alta ordem (espalhamento ineldstico) sugerem um valor mais baixo para
Op, em torno de 500 K.

Outro método muito utilizado para a determinacao de ©p é a canalizacao de elétrons
[81, 82, 83]. O valor de ©p obtido por esta técnica estd entre 500 K [81, 82] e 519 K[83].
Mais recentemente, a interpretagao de experimentos de canalizagdo de fons de He (RBS)
[84] e B (implantacao) [85] por simulagoes em computador mostraram que o valor adequado
de ©p para descrever as vibragoes térmicas dos atomos da rede no cristal de Si é de 490 K.

E interessante observar que o valor de ©p depende da técnica experimental utilizada.
As diferencas observadas entre as medidas de raios-X e as medidas de calor especifico nao
chegam a ser surpreendentes. Na verdade, embora a temperatura de Debye obtida em me-
didas de calor especifico (B¢g) e a temperatura de Debye obtida em medidas de reflexao de
raios-X (Og,) sejam quantidades relacionadas as vibragoes térmicas da rede, elas sdo quan-
tidades diferentes. Nas medidas de O¢p, supoe-se que o espectro de freqiiencias de vibragao
seja parabdlico: o(w) ~ w? (aprox. de Debye), o que so ¢ valido para baixas freqiiencias.
Por outro lado, as medidas de espalhamento de raios-X nao se faz nenhuma hipétese acerca
do espectro de freqiiencias. Esta medidas dao informacao direta do alargamento da distri-
buigao de carga dos elétrons em torno dos ions da rede devido as vibracoes térmicas. A
tnica hipdtese é que que os elétrons vibrem juntamente com os fons da rede (aprox. de
Born-Oppenheimer). A segao de choque de espalhamento de raios-X é proporcional ao fator
de Debye-Waller: ;

o —2W

dBdQ ~©

onde W ¢ proporcinal a média do quadrado da amplitude de vibragao térmica, (u?) que, por
sua vez, é inversamente proporcinal ao quadrado de ©p,. Sendo assim, como observaram
Batterman e Chipman [78], os valores de temperatura de Debye obtidos pelo método do
Calor especifico nao fornece, necessariamente, o valor de temperatura de Debye que descreve
a amplitude de vibracao térmica dos atomos da rede. De fato, eles demosntraram isto
explicitamente, calculando o fator de Debye-Waller do Ge a partir do espectro de freqiiencias
obtido experimentalmente por outros autores. Eles observaram que o valor obtido por estes
caculos estava em excelente acordo com as suas medidas do fator de Debye-Waller do Ge,
obtidas a partir de espalhamento de Raios-X. Com o mesmo espectro de freqiiencias, eles
calcularam o calor especifico do Ge, e o valor de O¢g obtido por este cédlculo se estava
em excelente acordo com o valor exeperimental de ©¢p de 640 K. Portanto, Batterman e
Chipmann de mostraram, explicitamente, que o valor da temperatura de Debye depende do
tipo de medida.

Com relacao as discrepancias observadas entre as medidas de espalhamento elastico e
inelastico de raios-X, sabe-se que reflexdes Raios-X de mais alta ordem (ineldsticas) sao
determinadas principalmente pelos elétrons internos do Si [81]. Considerando que estes
elétrons devem acompanhar o movimento dos ntcleos, os resultados das referéncias [79] e

(5.1)
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[78] sugerem que os elétrons internos tém amplitudes de vibragao maiores que os elétrons
mais externos do Si [83]. Além disso, enquanto o método de canalizagao de elétrons é
sensivel tanto as oscilagoes dos elétrons quanto dos ntcleos da rede, métodos que empregam
feixes de ions sao mais sensiveis as oscilacoes nucleares. Baseados nas observacoes acima,
no6s decidimos adotar o resultado extraido de experimentos de canalizagao de fons [84] e [85]
(©p =490 K) nas nossas simulagoes.

5.3.4 Discussoes

Além dos perfis de implantagao de Bi na diregao (100) do Si, na figura 5.3 também sao apre-
sentadas as predicoes do MARLOWE, convoluidas com a resolucao do sistema de deteccao,
a fim de que se possa fazer corretamente a comparacao com os dados experimentais. Nes-
tas simulagoes, representadas pelas linhas continuas, utilizamos o potencial interatomico, o
modelo de freamento eletronico e o valor para ©p escolhidos segundo os critérios descritos
acima. Como se pode perceber, o acordo entre as simulacoes e os dados experimentais
pode ser considerado excelente, o que da suporte a selecao de parametros de entrada do
MARLOWE que fizemos.

A fim de investigar a sensibilidade das simulagoes a escolha do valor da temperatura de
Debye, realizamos simulagao com O p = 543 K [78] mantendo fixos os parametros dos poderes
de freamento eletronico e nuclear. Os resultados dessas simulagoes estao apresentados na
figura 5.3 como linhas tracejadas. Como se percebe, a utilizacao de ©p = 543 K resulta
num acordo pobre entre as simulagoes e os perfis experimentais. Embora as posicoes dos
méximos das distribuigdes sejam bem preditas, as caudas (que correspondem aos fons bem
canalizados) sao fortemente superestimadas. Aqui, vale a pena comentar que a nossa escolha
de parametros de entrada também conseguem reproduzir os dados de implantacao de Bi em
alvos de Si amorfo das referéncias [67], [61] e [86]. Este fato da um suporte extra a nossa
selecao do potencial interatomico e do modelo de freamento inelastico ja que, obviamente,
implantacoes em Si amorfo devem ser insensiveis ao valor da tempreatura de Debye. Estas
observagoes permitem concluir que o valor da temperatura de Debye que melhor reproduz
a amplitude de vibracao térmica dos atomos do alvo de Si em experimentos de canalizagao
é Op = 490 K. Além do mais, como este é o mesmo valor obtido em experimentos de
canalizagao de fons em baixas temperaturas [84] e na temperatura ambiente [85], podemos
concluir que o valor ©p = 490 K é valido para um grande intervalo de temperaturas.

Outro aspecto digno de nota é o fato de que se utilizarmos o potencial de Moliere e ©p =
543 K como parametros de entrada no MARLOWE também obtemos um bom acordo entre
os resultados das simulacoes e os dados experimentais. No entanto, pelo que se discutiu
acima, podemos concluir que este acordo é fortuito e se deve ao fato de que a diminuicao da
amplitude de vibracao térmica com o aumento de ©p (e, conseqlientemente, diminuigao da
taxa de decanalizacao ) é compensada pelo fato de que o potencial de Moliére superestima
o poder de freamento nuclear.

Neste ponto é conveniente tecer algumas conclusoes a respeito das implantagoes de Bi em
Si. O bom acordo tedrico-experimental obtido entre as predi¢coes do MARLOWE baseadas
no potencial ZBL (com ©p = 490 K) e os dados de implantac¢do em direcao canalizada [87]
e em Si amorfo [67, 61, 86] indicam que nao ha efeito Z; para o caso do Bi-Si. Por outro
lado, a sensibilidade das predigoes do MARLOWE ao valor da Temperatura de Debye e
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os resultados obtidos por outros autores [84, 85] nos permitem afirmar que, em simulagoes
computacionais de canalizacao de ions em Si, o valor adequado de ©p é 490 K.

5.4 Implantacoes de Eurdpio

Tendo em mente os resultados de estudos anteriores do nosso grupo, que mostraram a
existéncia do efeito Z; nos alcances de fons de Eu de baixas energias implantados em Si
amorfo passamos a investir no estudo sistematico das implantagoes de Eu em direcgoes ca-
nalizadas do Si. N6s investigamos a dependéncia do efeito Z; com a energia inicial dos ions
e com a dire¢ao de implantagao. Para isto, realizamos implantacoes com energias entre 15
e 50 keV ao longo das diregoes (100), (111) e (110) do Si.

Na figuras 5.6, 5.7 e 5.8 apresentamos os resultados dessas implantacoes ao longo das
diregdes (100) e (111) do Si. Os perfis do Eu implantado apresentam as mesmas carac-
teristicas que ja ressaltamos no caso do Bi. As distribui¢oes tém méaximos mais profundos e
sao mais largas que as distribui¢oes observadas em alvos amorfos. Além disso, apresentam
as caudas caracteristicas das implantagoes canalizadas. Nestas figuras temos também as
previsoes do MARLOWE convoluidas com a resolucao do sistema de deteccao, representa-
das pelas linhas continuas. Na realizacao destas simulagoes a escolha dos parametros de
entrada do MARLOWE foi baseada nos mesmos critérios utilizados no caso do Bismuto.
Novamente, utilizamos o potencial ZBL, o freamento eletronico (nao local) em conjunto com
a se¢ao de choque de freamento eletronico ZBL e ©p = 490 K para a temperatura de Debye
do Si. A inspecao das figuras mostra que, embora a posi¢ao dos maximos seja bem repro-
duzida pelas simulacoes, elas nao conseguem reproduzir as caudas dos dados experimentais,
que sao mais profundas. Isto indica que a perda de energia dos fons bem canalizados esta
sendo superestimada nas simulagoes o que parece indicar a manifestacao do efeito Z;.

Convém salientar que outros efeitos poderiam contribuir para o aparecimento de cau-
das espurias nos dados experimentais. Por exemplo, pelo fato de estarmos realizando im-
plantagoes a 350°C, seria possivel que a difusao dos atomos de Eu implantados na amostra
promovesse um rearranjo do perfil de implantacao resultando nas caudas observadas. A fim
de testar esta possibilidade, nds realizamos o seguinte experimento: apods a determinagao
do perfil de implantagao da amostra implantada com Eu a 20 keV, nés realizamos o reco-
zimento desta amostra durante 45 minutos (tempo tipico de duracdo das implantagdes de
Eu) a 350°C. Em seguida, realizamos nova determinagao do perfil de implantagao. A com-
paracao do perfil da amostra como implantada com o perfil da amostra apds o recozimento
nao apresentou diferencas significativas entre os perfis correspondentes. O resultado deste
experimento permitiu descartar a hipotese de que as caudas observadas nos perfis de Eu
sejam resultantes de efeitos de difusao devido a temperatura de implantacao.

Outro efeito que poderia contribuir para o aparecimento das caudas é o efeito de em-
pilhamento (Pile-up) durante as medidas de RBS. No entanto, como j& mencionamos no
capitulo anterior, tomamos todas as precaucoes cabiveis contra este efeito: as medidas de
RBS foram realizadas em direcao canalizada, com feixes de baixas correntes e utilizamos
sistemas eletronicos de rejeicao de empilhamento.

Supondo que as caudas observadas nao sejam devidas a efeitos espurios decorrentes da
implantagao ou da anélise por RBS, elas sugerem a manifestacao do efeito Z; em direcao
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Fig. 5.6: Perfis de concentracao de ions de Fu implantados a 15 e 20 keV ao longo da
dire¢io (100) do Si. Os simbolos sio os dados experimentais e as linhas, si-
mulacoes com o MARLOWE. A linha sélida, corresponde a simulacao realizada
utilizando o potencial ZBL e temperatura de Debye (©p = 490 K). A linhas tra-

cejadas sao os resultados das simulagoes com o potencial proposto nas equacoes
5.5 e 5.6.
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Fig. 5.7: Perfis de concentracao de ions de Eu implantados a 30, 40 e 50 keV ao longo da
dire¢ao (100) do Si. Para maiores detalhes, veja legenda da figura 5.6
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Fig. 5.8: Perfis de concentragao de ions de Fu implantados a 20 e 30 keV ao longo da
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Fig. 5.9: Magnitude do efeito Z; (Myz, ) como fun¢ao da energia inicial do feize. Circulos,
quadrados e triangulos correspondem aos dados das diregoes (100), (111) e (110),
respectivamente.

canalizada. Outra caracteristica presente nos resultados das diregoes (100) (111) e que
corrobora com a interpretacao de que as caudas resultam do efeito Z;, é que as diferencas
entre as simulacoes e os dados experimentais tendem a diminuir com o aumento da energia
inicial dos fons implantados.

Caracterizando os perfis por suas larguras a um quinto da altura méxima (FWFM), o
efeito Z; pode ser quantificado se definirmos sua magnitude (M, ) como a diferenga relativa
entre a FWFM experimental (FW FM,,,) e a FWFM da simulacao (FW FMyp;):

 FWFEMeyy — FWEMzpy,
N FWFEFMyg;

Na figura 5.9 apresentamos a magnitude do efeito Z; como funcao da energia inicial do feixe.
Os dados da diregao (100) (circulos) mostram claramente a tendéncia de queda de My, com o
aumento da energia. Além disso, a comparagao dos resultados da dire¢ao (111) (quadrados)
com os resultados da dire¢ao (100) indicam que o efeito Z; se manifesta com igual magnitude
(dentro dos erros experimentais) nas duas diregoes. Isto se explica facilmente se levarmos em
conta que, embora a geometria dos canais ao longo dessas duas direcoes seja bem diferente,
a “area” dos canais é praticamente igual. Por exemplo, o parametro de impacto maximo
sondado pelos fons que viajam no centro do canal é bem semelhante nas duas direcoes: ~
1.4 A na direcao (100) e 1.5 A (em média) na direcdo (111). Seguindo nesta mesma linha
de raciocinio, nés poderfamos esperar entao que nas implantagoes na diregao (110) (canal
mais aberto do Si) o efeito Z; se manifestasse de maneira mais intensa que nas diregoes
(111) e (100) ja que nesta diregdo um ion viajando no centro do canal tem parametro de
impacto médio de cerca de 2.2 A.

Nas figuras 5.10 e 5.11 temos os perfis de implantacao de Eu ao longo da diregao (110).
E instrutivo confrontar os dados dessa direcio com os dados da direcéo (100). Tomemos, por

My, (5.2)
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Fig. 5.10: Perfis de concentragao de ions de Fu implantados a 15, 20 e 30 keV ao longo
da diregao (110) do Si. Para maiores detalhes veja legenda da figura 5.6
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exemplo, as implantagoes a 15 keV. Nesta energia, o alcance observado em alvos amorfos
corresponde a 180 A[67]. A profundidade méxima alcancada pelos ions implantados na
diregao (100) é de 1200 A. J& na direcio (110), a profundidade méxima correponde a 4000
Al Aqui, vale lembrar que as implantacdes na direco (110) foram realizadas inclinando-se
amostras (100) numa angulo de 45° com relagao a diregdo do feixe. Portanto, a distancia
total percorrida pelos fons implantados na direcdo (110) corresponde a v/2x profundidade,
ou seja, os 4000 A de profundidade méxima corresponde a um trajeto de cerca de 5700
Al Estas observacdes demonstram uma forte reducdo do poder de freamento para fons
canalizados na diregao (110).

Uma das conseqiiéncias deste aumento da profundidade é a diminuigao das concentragoes
de Eu implantado na matriz de Si. Por exemplo, a concentracao maxima observada na
implantacao a 15 keV na direcao (110) é de 10'? 4tomos /cm?, aproximadamente a metade
da concentragdo méaxima verificada para a direcao (100). Este é um fator que dificulta
a determinagao dos perfis de implantagao por RBS, tendo como resultado as flutuagoes
observadas nos dados experimentais da dire¢ao (110).

Embora esperassemos grandes diferengas entre os dados experimentais da diregao (110)
e as simulacoes com o MARLOWE, uma inspecao das figuras 5.10 e 5.11 revela um
bom acordo tedrico-experimental. O mesmo pode ser verificado por um exame da figura
5.9. Dentro dos erros experimentais, Mz = 0 na diregdo (110). Portanto, a explicac¢ao
de que caudas observadas nas diregdes (100) e (111) sao resultado do efeito Z; parece ser
inconsistente com os resultados da diregao (110). O efeito Z; estd ausente justamente nas
condicoes experimentais em que se esperaria que ele se manifestasse com maior intensidade.

Como veremos a seguir, os dados experimentais sao perfeitamente coerentes entre si e
com a explicagao das caudas das diregoes (100) e (111) em termos do efeito Z;. A nocao
de que o efeito Z; deve ser mais pronunciado nas direcoes mais abertas do cristal é que nao
¢é completamente correta. Nas direcoes mais abertas o freamento eletronico representa uma
maior parcela do poder de freamento total, o que atenua o efeito Z;.

5.4.1 O potencial interatémico Eu-Si

Como vimos anteriormente, o efeito Z; resulta de alteracoes no potencial interatomico de-
vido a formacao de quase-moléculas durante colisoes de baixa energia. Nos paragrafos a
seguir vamos mostrar como o potencial interatomico tem que ser modificado para explicar o
efeito Z; observado nos nossos dados experimentais. Para isto, vamos tentar encontrar um
potencial interatomico que, introduzido no MARLOWE, reproduza as caudas observadas
nas dire¢oes (100) e (111) e ao mesmo tempo mantenha o bom acordo tedérico-experimental
observado na diregao (110). Além disso, este potencial tem que ser capaz de explicar o efeito
Z, observado nos dados de alcances de Eu implantado em Si amorfo [67, 61, 86].

Na busca do potencial em questao, tomamos como ponto de partida trabalhos anteriores
do nosso grupo [67, 61, 86]. Nestes trabalhos, na tentativa de se conciliar o efeito Z;
observado em medidas de alcances de varios elementos ( 29 < Z; < 83 ) em Si amorfo com
as predicoes da teoria ZBL, sugeriu-se que o potencial ZBL fosse “cortado” a partir de uma
distancia interatomica R = R., isto é, sugeriu-se que o potencial interatomico fosse dado
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Fig. 5.12: Comparacao dos dados de alcances de ions de Eu implantados em Si amorfo
(circulos vazios)[67, 86] com resultados de simulagoes com o MARLOWE uti-
lizando o potencial V. (veja discussao no texto) das equagoes 5.5 ¢ 5.6 (linha
continua). A linha tracejada corresponde as previsoes do MARLOWE com o po-
tencial ZBL e a linha pontilhada € o resultado da utilizacao do potencial cortado
abruptamente (equacio 5.3) com R. =12 X azpy.

pela relagao:

(5.3)

V(R) =Vzp, para R< R.e
V(R)=0 para R > R,

Obviamente, o corte no potencial é uma maneira simples de simular a redugao na energia de
interacao ion-alvo devido a formagao da quase-molécula. Verificou-se que este procedimento
consegue reproduzir razoavelmente as oscilacoes Z; quando R. é igual a soma dos raios
ionicos do projétil e do alvo. No caso especifico do par Eu-Si, verificou-se que o valor R, que
resulta num bom acordo tedrico-experimental é R. = 12 azpr, onde azp;, € o comprimento
de blindagem ZBL para o par Eu-Si. De fato, o minimo da curva de potencial numa molécula
diatomica ocorre numa distancia interatomica préoxima a soma dos raios ionicos dos atomos
da molécula.

Com estes resultados em mente, nds realizamos as modificacoes pertinentes a fim de se
introduzir o corte do potencial ZBL no MARLOWE. Os resultados das simulagoes com o
potencial cortado mostraram que, de fato, a introducao do corte consegue explicar o efeito
7y apresentado pelos dados de alcances em Si amorfo como mostra a figura 5.12. No en-
tanto, nas simulacoes de implantacao em direcao canalizada, verificamos que a introducao
do potencial cortado resulta num completo desacordo teérico-experimental. Embora o frea-
mento nuclear seja reduzido pela introdugao do corte, as simulagoes subestimam fortemente
os alcances dos fons implantados em direcao canalizada.

Na figura 5.13 mostramos o célculo do angulo de espalhamento em funcao do parametro
de impacto para o potencial ZBL (linha continua) e para o potencial cortado (linha trace-
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parametro de impacto b, calculado para o potencial cortado (linha tracejada)
e para o potencial ZBL (linha continua).

jada). No eixo vertical, temos a razao entre o angulo de espalhamento no CM e o angulo
critico para canalizagao (V..;), que é da ordem de 6° a 20 keV.
Lembrando que a se¢ao de choque total de espalhamento é dada pela expressao

ST
"7 sin(©) |dO

(5.4)

a figura 5.13 indica que a se¢do de choque diverge na regiao do corte (b/azp;, ~ 11.)
Esta divergéncia na segao de choque é denominada efeito arco-iris [19]. No nosso caso,
o efeito arco-iris tem origem no fato de que um corte abrupto no potencial resulta numa
forca que diverge na regiao do corte. Como o angulo em que a se¢ao de choque diverge
é de 0,6 graus. Embora este angulo seja menor que o angulo critico para canalizacao, as
colisoes sucessivas perdem a correlacao com a estrutura cristalina do alvo. Desta maneira,
a introducao do potencial cortado nas simula¢oes produz um efeito de decanalizacao, o que
explica o desacordo com os dados de implantagao canalizada. Embora o efeito arco-iris
também esteja presente nas implantacoes em Si amorfo, ele nao é tao relevante neste caso,
pois as colisoes sucessivas sofridas pelo projétil sao descorrelacionadas e o papel do corte
consiste simplesmente em reduzir o poder de freamento nuclear.

A fim de contornar o problema do efeito arco-iris, ndés tentamos implementar um corte
nao-abrupto no potencial ZBL. Isto foi realizado utilizando a seguinte proposta para o
potencial Eu-Si :

1
[1 + exp(g%cc)} '

O potencial V. (equagao 5.5) tem um tnico parametro livre (A) e tem a propriedade

Ve(r) = Vzpr (5.5)
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de ser identico ao potencial ZBL para r < R, e cair a zero suavemente para r > R.. O
parametro A controla a “suavidade” do corte. Apds realizarmos as modificagoes pertinentes
no MARLOWE para introduzir o potencial V, no programa, ajustamos o parametro A a
fim de obtermos um bom acordo teérico com todos os dados experimentais disponiveis. Noés
verificamos que os parametros que resultam no melhor acordo tedrico-experimental para
todos os dados sao os descritos na equacao 5.6:

(5.6)

Rc =12 x a7 BIL
A=0.2

Nas figuras 5.12, 5.6, 5.7, 5.8 5.10 e 5.11 as linhas tracejadas correspondem as
predicoes do MARLOWE ap6s a introducao do potencial V. definido pelos parametros da
equacao 5.6. Nestas simulagoes, utilizamos o modelo de freamento eletronico local de
Robinson e Oen e a secao de choque de freamento eletronico ZBL.

A figura 5.12 mostra que a introdugao do potencial V. no MARLOWE consegue explicar
os dados de alcances de fons de Eu em Si amorfo. Por outro lado, as figuras 5.6, 5.7e 5.8
mostram que o potencial V. consegue explicar as caudas observadas nas diregoes (100) e
(111). Além disso, as figuras 5.10 e 5.7 apresentam o resultado altamente relevante de que
as predi¢oes do MARLOWE com o potencial V, para a diregao (110) resultam num acordo
tedrico-experimental tao bom quanto o acordo observado nas simulagoes com o potencial
ZBL discutido anteriormente.

A introducao do novo potencial nas simulagoes corresponde a uma reducao da secao
de choque de freamento nuclear. Como a secao de choque de freamento eletronico nao foi
modificada, aumenta o percentual de freamento eletronico no poder de freamento total.
A fim de testar o papel desempenhado pelo freamento eletronico nas simulagées com o
novo potencial, realizamos novas simulagoes onde variamos os modelos de perda de energia
ineldstica e mantivemos fixos os parametros do potencial interatomico. Nos verificamos que
as simulacoes dos alcances em Si amorfo sao pouco sensiveis a perda de energia inelastica. No
entanto, as simulagbes das implantagoes na diregdo (110) sdo bastante sensiveis ao modelo
de freamento eletronico. Por exemplo, a utilizagao do modelo nao-local resulta num forte
desacordo com os dados experimentais.

A sensibilidade ao modelamento da perda de energia eletronica pode ser entendida por
um exame da figura 5.14 onde estao graficadas a perda de energia ineldstica (Q) e a energia
transferida ao alvo (T), numa colisdo binéria, como fun¢do do parametro de impacto. Para
calcular Q(b) e T(b) utilizamos o modelo de Robinson e Oen e o potencial V., respectiva-
mente. Como se pode observar, a perda de energia nuclear é predominante em colisoes com
pequeno parametro de impacto enquanto a perda de energia inelastica é predominante em
colisoes distantes. Estes calculos revelam que, apesar das baixas energias dos projéteis, o
freamento eletronico tem um papel importante na perda de energia em direcao canalizada,
principalmente nas direcoes mais abertas.

Outro aspecto importante é revelado se quantificarmos o efeito Z; pela diferenca entre
T'(b) calculado com o potencial ZBL e T'(b) calculado com o potencial V.. Na figura 5.15 te-
mos AT = (Typr, —Tv.)/[Tz.+ Q(b)] em fun¢do do parametro de impacto. A andlise desta
figura permite duas conclusoes. Em primeiro lugar, como ja esperavamos, o efeito da in-
troducao do potencial V. é maior para colisoes de baixas energias e praticamente desaparece
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Fig. 5.14: Grdficos da perda de energia e eletronica (Q(b)) e nuclear (T(b)), numa colisdo
bindria, como fun¢do do parametro de impacto. Para calcular Q(b) e T(b)
utilizamos o modelo de Robinson e Oen e o potencial V., respectivamente.
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Fig. 5.15: Diferenca relativa entre Typr, e Ty,. Veja o texto para maiores detalhes.

para colisoes com energias acima de 50 keV. Em segundo lugar, estes cdlculos demonstram
que, para uma energia fixa, AT tem um maximo para colisdes com um parametro de im-
pacto bem definido, que varia entre ~ 1 A a 50 keV e 1,7 A a 1 keV. Este comportamento
tem origem na prevaléncia do freamento eletronico em colisoes distantes e significa que, em
canais muito abertos como o canal (110), o efeito Z; é amortecido. Portanto, nossa idéia
inicial de que o efeito Z; deve ser mais pronunciado nas dire¢oes mais abertas do cristal nao
¢é estritamente correta. De fato, estes resultados indicam que o efeito Z; deve ser maximo
nas diregoes (100) e (111), o que é plenamente confirmado pelos nossos dados experimentais.

5.4.2  Calculo ab initio do potencial Eu-Si

Embora a introdu¢cao no MARLOWE do modelo de potencial proposto na equacao 5.5
com os parametros da equacao 5.6 tenha o grande mérito de descrever consistentemente
dados obtidos em condicoes experimentais bastante diversas, esta abordagem fornece apenas
uma descricao fenomenoldgica dos resultados experimentais sem, contudo, fornecer uma
explicacao mais bem fundamentada para os mecanismos fisicos que levam ao aparecimento
do efeito Z;. A fim de se ganhar uma melhor compreensao desses e testar a acuracia
do potencial que obtivemos a partir dos nossos dados experimentais, nés compararemos
o potencial V. com o potencial Eu-Si obtido a partir de cédlculos ab-initio de estrutura
molecular. Nestes calculos consideramos que o sistema eletronico da molécula pode ser
dividido em elétrons internos dos atomos (elétrons de carogo) e elétrons de valéncia. A
hipotese bésica ¢ que se pode considerar que os elétrons do carogo estao congelados e que
sO os elétrons de valéncia se rearranjam para formar a quase-molécula. Estas idéias sao
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implementadas com a hipdétese de que a energia do sistema eletronico de valéncia pode ser
obtida considerando que os elétrons do caroco simplesmente blindam o campo dos ntcleos,
dando origem a um potencial efetivo de carogo (Effective Core Potentials - ECPs)[88, 89,
90, 91]. Para descrever os elétrons de carogo, utilizamos uma base descrita por ECPs que
tem 8 elétrons para descrever o carogo do Si [90] e 46 para descrever o caroco de Eu [91].
Os elétrons de valéncia foram descritos por fungoes gaussianas centradas nos nicleos.

Para obter o potencial interatomico, a energia do sistema eletronico de valéncia, €,q(R),
foi calculada utilizando a teoria funcional da densidade (DFT) baseada no método auto-
consistente de Kohn-Sham [92, 93]. Este é um método hibrido Hartree-Fock-DFT conhecido
como B3LYP por utilizar o funcional de ezchange de trés parametros de Becke (B3) [94] em
conjunto com o funcional de correlagao de Lee, Yang e Parr (LYP) [95]. Estes célculos foram
realizados utilizando o programa GAUSSIAN 94 [96]. O calculo da energia eletronica dos
elétrons do carogo, €. (R), foi realizado utilizando o modelo FEG. Finalmente, o potencial
interatomico era obtido da expressao usual:

o 212262
R

Na parte (a) da figura 5.16 ndés comparamos o potencial DET obtido ab initio com o
potenciais ZBL e V. que obtivemos a partir dos nossos dados experimentais. Na parte (b)
mostramos os potencias em detalhe. Na parte (a) vemos que o potencial DFT é idéntico
ao potencial ZBL para distancias interatomicas menores que 0,6 A. No entanto, o poten-
cial DFT mostra que o potencial ZBL superestima fortemente a energia de interacao para
distancias interatomicas maiores que R > 1,0 A. De fato, na parte (b) vemos que o potencial
DFT fica negativo quando R > 1,4 A e tem um minimo de cerca de —25eVem R=2 A o
que indica a formacao de uma molécula Eu-Si! Em outras palavras, o calculo DFT mostra
que ocorre um rearranjo dos elétrons periféricos do projétil e do alvo dando origem a uma
reducgao na energia de interagao.

Seria altamente desejavel introduzir potencial DFT no MARLOWE e comparar suas
previsoes com os nossos dados experimentais. Infelizmente, o fato do potencial DE'T apre-
sentar uma parte atrativa faz com que sua introducao no MARLOWE nao seja trivial porque
a implementacao da BCA na versao do programa que estamos utilizando, s6 considera a
possibilidade de potenciais puramente repulsivos. As modificacoes necessarias a introducao
do potencial DFT estao sendo realizadas no momento.

No entanto, podemos tecer algumas conclusoes interessantes comparando o potencial V.,
com o potencial DFT. A figura 5.16 mostra que, quando comparados ao potencial ZBL,
ambos os potenciais apresentam a mesma tendéncia de reducao da energia de interacao. Em
particular, para distancias interatomicas menores que 1,2 A os dois potenciais sao idénticos.
Este fato da um suporte tedrico importante ao nosso procedimento fenomenolégico de corte
do potencial. Por outro lado, para distancias interatémicas maiores que 1,2 A, o potencial V,,
¢ maior que o potencial DFT. No entanto, as energias de interagao neste caso sao da ordem,
ou menores, que 10 eV. No ref. do laboratério, esta energia corresponde a uma colisdo (a
parametro de impacto zero) com energia igual ou menor que 50 eV. Os fons de Eu estao
praticamente termalizados quando atingem energias tao baixas. Portanto, as diferencas
entre os potenciais V, e DFT para distancias interatdémicas maiores que 1.2 A devem ter
pouca importancia. Espera-se entao, que a introducao do potencial DFT no MARLOWE

V(R) + €core(R) + €val(R). (5.7)
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Na parte (a) apresentamos a compara¢ao do potencial ZBL (linha tracejada)
com o potencial calculado pela teoria DFT e com o potencial V. obtido a partir
dos nossos dados experimentais (linha pontilhada). Na parte (b) mostramos o
potencial DFT em detalhe. Como se pode ver, o potencial DFT fica negativo
para R> 1.4 A, o que sugere a fomacdo de wma molécula em colisées de baiza
energia.
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reproduza nossos dados experimentais tao bem quanto o potencial V,. Estas observacoes,
juntamente com o fato do potencial DFT apresentar uma regiao atrativa permitem concluir
que o efeito 7, de fato, decorre do rearranjo dos elétrons periféricos do projétil e do alvo o
que da origem a uma reducgao na energia de interacao durante as colisoes de baixa energia.



Capitulo 6

Procedimentos experimentais II: ions
leves

6.1 Perda de energia de ions leves

As medidas da perda de energia de fons de *He e “Li foram realizadas utilizando a técnica
de retroespalhamento em alvos de SIMOX (Separation by IMplanted OXygen). As amos-
tras de SIMOX empregadas neste estudo consistem em uma camada de 2000 A de silicio
< 100 > monocristalino sobre uma camada de 5000 A de SiO, amorfo. A camada de
SiO,, por sua vez, estd sobre uma outra camada de silicio < 100 > monocristalino. Na
figura 6.1 apresentamos um esquema da estrutura SIMOX. A interface da primeira camada

Estrutura SIMOX

Si<100> Sio Si<100>

2

2000 A 5000 A (substrato)

Fig. 6.1: Esquema de uma estrutra SIMOX.

cristalina com a camada de SiO, apresenta rugosidade da ordem de 20 A determinados a
partir de experimentos de TEM (Transmission Electron Microscopy). Esta caracteristica
faz com que a interface seja um marcador extremamente conveniente para as medidas de
perda de energia em dire¢ao canalizada. Como veremos a seguir, a perda de energia em
direcao canalizada pode ser obtida diretamente da energia das particulas retroespalhadas
na interface em direcao canalizada. De fato, resultados de medidas anteriores da perda de
energia de fons de *He e '“B canalizados na direcio < 100 > do Si [97, 54, 98, 99, 100]
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Fig. 6.2: Espectros de RBS aleatorio e canalizado ao longo da direcao < 110 > de um
alvo do tipo SIMOX medidos com ions de Het de 1.2MeV. Na figura, indicamos
as regioes do espectro correspondentes ao sinal do Si da camada cristalina mais
externa (Si-c), ao sinal do Si da camada enterrada de SiOy (Si(Si0z)), ao sinal
do oxigénio do SiOy (O(Si0y)) e ao Si do substrato.

quando comparadas aos resultados de experimentos de transmissao [55, 101] e com dados
de medidas de alcances [102] demonstraram que os valores do poder de freamento obtidos
por esta técnica sao absolutamente consistentes com os obtidos por intermédio de outras
técnicas. Na figura 6.2 apresentamos espectros tipicos de RBS em direcao canalizada e
aleatéria de amostras de SIMOX.

Para as medidas realizadas neste trabalho utilizamos o acelerador Tandetron de 3 MV
do Laboratoério de Implantacao Ionica da UFRGS e o acelerador Pelletron de 3MV do Max-
Planck Institut fir Kernphysik (MPI-K) de Heidelberg, Alemanha. Nos dois laboratérios,
os arranjos experimentais e o procedimento de limpeza de amostras foram semelhantes aos
utilizados nas medidas de profilometria de fons pesados descritas anteriormente. A di-
vergéncia angular dos feixes utilizados era < 0.03°, os goniometros de trés eixos utilizados
tinham precisao de < 0.005° e a incerteza na energia do feixe era menor que 500 eV. As
particulas retroespalhadas eram detectadas por detetores de barreira de superficie localiza-
dos em angulos de 165 a 170° com relacao a direcao do feixe. A resolucao total dos sistemas
de deteccao tanto em Porto Alegre quanto em Heidelberg eram da ordem de 12 keV para os
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fons de hélio e de 17 keV para os fons de litio. O vacuo nas camaras de andlise era de 107
e de 1078 Torr em Porto Alegre e no MPI-K, respectivamente. Em todos os experimentos
realizados, a posicao de incidéncia do feixe sobre as amostras era periodicamente modificada
a fim de minimizar a deposicao de hidrocarbonetos sobre a superficie das amostras.

6.2 Medidas da perda de energia como funcao da
energia do feixe

Como veremos a seguir, a perda de energia canalizada pode ser obtida diretamente a partir
da diferenga entre energia das particulas retroespalhadas na interface Si/SiO, em incidéncia
canalizada (E,.) e a energia das particulas retroespalhadas na interface Si/SiO, em incidéncia
aleatéria (E,). Este procedimento requer somente o conhecimento da geometria de retroes-
palhamento e da dependéncia da perda de energia em incidéncia aleatoria.

Sendo assim, as medidas de perda de energia consistem simplesmente em tomar espectros
de RBS nas amostras de SIMOX com o feixe incidindo em direcao canalizada e diregao
aleatéria. Para a determinacao da direcao aleatodria, nds utilizamos o método descrito
na referéncia [103]. Neste trabalho, demonstrou-se que, num cristal de Si, a diregao de
incidéncia do feixe correspondente a uma direcao aleatéria é a direcao dada pelo angulo
azimutal (de rotagdo em torno da diregdo < 100 >) ¢ = 15° a partir do plano {100} e pelo
angulo ¥ = 6° (de inclinagao em relagao a diregao < 100 >).

6.3 Analise de dados

Nas figuras 6.2, 6.3 e 6.4 apresentamos espectros tipicos de RBS tomados em diregao
canalizada e aleatoria. As setas indicam os canais correspondentes as energias F,. e E,, que
sao as energias das particulas retroespalhadas na interface Si/SiOy em incidéncia canalizada
e aleatdria, respectivamente. Uma inspecao dos espectros tomados em direcao canalizada
revela varios aspectos interessantes. Em primeiro lugar, o xin proximo a superficie é de 3.5
% subindo para cerca de 4.5 % proximo a interface Si/SiOy . Em segundo lugar, a interface
Si/SiOy aparenta ser tao abrupta quanto a superficie da amostra, se levarmos em conta a
dispersao em energia das particulas do feixe apds atravessarem toda a camada de silicio
cristalino. Todas estas caracteristicas indicam que a camada de Si no topo da amostra é um
cristal de boa qualidade e que a regiao préoxima a interface é bem definida e nao apresenta
um nivel siginificativo de defeitos extendidos.
Na aproximacao de energia média, podemos exprimir as energias E. e E, como:

dE dE .,
Ec =K [Eo - %’Eentrada lentrada - % Esuida saida] (61)
(&
dE dE
Er =K [EO - %’Eéntmda /entrada - %’E;aida ;aida] (62)



Capitulo 6. Procedimentos experimentais II: ions leves 83

He'(1.2 MeV) — SIMOX

20000

i o  <110>
= aleatério

Contagens

Fig. 6.3: Espectro de RBS em amostra de SIMOX, em direcao canalizada e aleatoria com
feixe de ions de He a 1.2 MeV. As setas indicam os canais correspondentes as
energias das particulas retroespalhadas na interface Si/Si0s em cada geometria.
As linhas solidas representam resultados tipicos do procedimento de ajuste utili-
zado para obter as energias correspondentes a interface.
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Fig. 6.4: Espectro de RBS em amostra de SIMOX, em direcao canalizada e aleatoria com
feixe de ions de Li a 2 MeV. As setas indicam os canais correspondentes as
energias das particulas retroespalhadas na interface Si/SiOy em cada geometria.
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Nas equacoes 6.1 e 6.2 as quantidades marcadas com apostrofe referem-se a condigao
de incidéncia aleatéria, K é o fator cinematico, Ej é a energla do feixe incidente, @ éa
perda de energia canalizada (que queremos determmar) e dE o E|r & a perda de energia aleatéria.
Eentrada © Alentrada (Fsai € Algq;) sdo a energia média e o comprimento do caminho de entrada
(saida) do feixe.

Combinando as equagoes 6.1 e 6.2, obtemos

dE . KE, cos(6) dE
dl‘ entrada lKEO <ﬁl OS(Q ) ﬁ2>] |Eent7ada (63)
onde definimos |
B, cos(th)
6.4
ﬁl Kc[lig |E‘éntrada COS(@IQ) ( )
¢ dE |r

ﬁ dx Esm' COS((91)
’= K4, cos(6z)’

entrada

(6.5)

e 01 e 6 sao os angulos entre o feixe e a normal a amostra e entre a normal a amos-
tra e a direcao do detetor, respectivamente. Podemos verificar inspecionando as equacgoes
(6.3),(6.4) e (6.5) que o poder de freamento em diregao canalizada é dado em termos da
perda de energia em direcao aleatoria, das energias F,. e E, e da geometria do retroespalha-
mento. Repare que nao ¢é necessaria a determinagao da espessura da camada cristalina do
topo da amostra de SIMOX.

Vale a pena comentar agora o método empregado para determinar as energias F. e F,.
O espectro observado num experimento de RBS é a convolugao do espectro “verdadeiro”
(aquele que seria obtido com um sistema de deteccao com resolucao igual a zero) com a
resposta (gaussiana) do detetor. Assim, por exemplo, o espectro correspondente a regiao
proxima a superficie de uma amostra mono-elementar seria a convolugao de uma funcao
de Heaviside com uma Gaussiana. Tal espectro seria, portanto, bem reproduzido por uma
funcao erro. No entanto esta aproximacao nao considera o aumento da secao de choque de
Rutherford com a profundidade na amostra. Por esta razao, a determinacao das energias
E. e E, foi realizada ajustando-se os espectros canalizado e aleatorio com uma funcao que
descreve o espectro na regiao da interface e que incorpora a funcao erro a dependéncia da
segao de choque de Rutherford [100] e a dispersdo em energia das particulas incidentes. No
algoritmo utilizado, o espectro na regiao da interface é descrito pela seguinte funcao:

f(x) = Arfi(z) + Ax fo(), (6.6)
onde ) D
filw) = 51—l = O+ erf ()] = = ean(—22), (6.7)
folw) = ;[1 —an(z — O)[1 — erf(2)] + Oj?exp(—f) (6.8)
e definimos

(6.9)
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Nas equagoes acima, A;, Ay, C, D, a; e oy sao parametros livres, sendo A; e Ay as
alturas dos sinais do Si na camada de Si cristalino e na camada de Si0O, , respectivamente,
C a posicao da interface, D = v/2Q,., onde Q,,, é o desvio padrao da gaussiana que
representa a convolucao da resolugao do sistema de detecgao com a dispersao em energia
das particulas, e a1 e as estao relacionadas com o aumento da segao de choque com a
profundidade na camada superficial de Si e na camada de SiOs.

As equagoes ( 6.6), ( 6.7) e ( 6.8) resultam da convolugdo de uma gaussiana com uma
funcao do tipo :

parax > C' e

(6.10)

m parax<C

Ny
F(z) = { (a1 (g0

cuja dependéncia com 1/x? (1/E?) descreve o aumento da secao de choque de Rutherford a
medida que o feixe penetra na amostra. Na equacao 6.10 a; e as sao constantes relacionadas
a perda de energia nas camadas de Si cristalino e de SiO, respectivamente. N; e Ny sao
fatores de normalizagao relacionados com as densidades e se¢oes de choque nas duas camadas
mencionadas acima.

As linhas so6lidas nas figuras 6.3 e 6.4 ilustram resultados tipicos do procedimento de
ajuste mencionado acima nos espectros de RBS/canalizagao em alvos de SIMOX.

Seguindo o procedimento descrito acima, realizamos medidas da dependéncia da perda
de energia de fons de *He e de “Li canalizados ao longo das direcdes < 100 >, < 111 > e
< 110 > como func¢ao da energia do feixe. A tabela 6.1 apresenta um resumo das medidas
realizadas neste trabalho.

Tab. 6.1: Resumo das medidas de perda de energia canalizada realizadas neste trabalho.
ion | Intervalo de energia | direcao

He 0.3 -6 MeV <110 >
He 0.35 - 5 MeV <111 >
Li 0.5 - 8 MeV < 100 >
Li 0.5 -5 MeV < 110 >

Li 0.65 - 4 MeV <111 >

6.4 Medidas da dependéncia da perda de energia
com o angulo de incidéncia do feixe.

Além de investigar a dependéncia do poder de freamento de canalizagao como funcao da
energia do feixe, sua dependéncia com o angulo de inclinagao ¥ do feixe em relacao a direcao
de canalizacao também foi investigada. Como veremos no capitulo 7, os resultados destas
medidas permitem investigar a dependéncia da perda de energia eletronica com o parametro
de impacto.

Nestas medidas, apds determinarmos a direcao de canalizacao, tomamos varios espectros
para diferentes valores de (¥) entre -1.5° e 1.5° em intervalos de 0.2 °. A fim de evitar
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efeitos de canalizagao planar, nas medidas realizadas em torno da direcao < 100 > (normal
a superficie da amostra), o procedimento foi repetido para vérios valores do angulo azimutal
¢ (de rotacdo da amostra em torno do eixo de canalizacdo ) entre 0° (plano {100}) e 45°
(plano {110}). Os resultados foram entao mediados sobre os azimutes. No entanto, nas
medidas realizadas em torno das diregoes < 111 > e < 110 >, a varredura no angulo W foi
realizada no azimute correspondente ao plano {110} paralelo a diregao de canalizagao. !

Nas figuras 6.5 e 6.6, apresentamos espectros tipicos de RBS tomados com feixes de *He
de 0.96 MeV e "Li de 1.2 MeV, respectivamente, em direcao aleatéria e canalizada com ¥ =
0, 0.4 e 0.6° com relagao a direcao < 100 >. As setas indicam a posigao aparente da energia
das particulas retroespalhadas na interface Si/SiOy. Uma inspecao dos espectros mostra que
a perda de energia para W = 0.4° parece ser menor do que a perda de energia para ¥ = (°.
Isto ocorre porque o espectro de ions retroespalhados corresponde a soma dos espectros dos
ions canalizados e decanalizados. De fato, a medida que se aumenta o angulo de inclinagao
do feixe com relagao a direcao de canalizacao, a fracao decanalizada do feixe aumenta, o que
distorce o espectro de RBS. Portanto, a analise simples empregada até aqui para determinar
a perda de energia canalizadas nao pode ser utilizada. Para contornar este problema,
nos utilizamos um método que permite descontar a parte decanalizada do espectro. Este
algoritmo foi desenvolvido em trabalhos anteriores do nosso grupo [100, 98]. Em linhas
gerais, este método consiste em supor que o feixe dentro do cristal pode ser dividido em duas
parcelas. Uma fragao canalizada e outra decanalizada. Supode-se que a fragao decanalizada
aumenta exponencialmente a medida que o feixe penetra na amostra [104], tendo perda
de energia correspondente a perda de energia aleatoria. O perfil de decanalizacao é entao
obtido ajustando-se um espectro tedrico baseado nas hipéteses acima. A perda de energia
da fracao canalizada é finalmente obtida subtraindo-se o perfil de decanalizacao do espectro
original.

Seguindo este procedimento, realizamos véarias medidas da dependéncia angular da perda
de energia canalizada. Na tabela 6.2 a seguir, resumimos os experimentos realizados.

Tab. 6.2: Resumo das medidas da dependéncia angular da perda de energia canalizada.
ion | Emergia | direcao
He | 0.96 MeV | < 100 >
He | 1.2 MeV | <100 >
He | 2.0 MeV | <100 >
He | 1.2 MeV | <110 >
He | 2.0 MeV | <110 >
He | 1.2 MeV | <111 >
Li | 1.2 MeV | <100 >

L A realizacio de médias azimutais em torno das direcoes em questdo demandaria o desenvolvimento de
um novo programa de controle do nosso gonidémetro o que, embora factivel, estava fora da proposta inicial
deste trabalho.



Capitulo 6. Procedimentos experimentais II: ions leves

87

1200

1000

o]

o

o
T

Contagens
(o2}
8

0

6{~. .’. LY PR Y o 7

Qe ® . o
)
400 %EJ . 1

He(O 96 MeV) - S|<100> -

dboépdbod% oénqbox)ao% o%o Qb ngjz
o w=06° |
: ° aleatério

i A

o e O m

SO

e O
L]

B v o
» %%dﬁ% %

.MM
T e e s el S

220

T—
230

240 250 260 270 280 290 300 310 320
Canal

Fig. 6.5: Espectros canalizados e aleatério, tomados com feizes de *He de 0.96 MeV, com
V=20 04c¢e0.6° com relagao a dire¢cao < 100 >.



Capitulo 6. Procedimentos experimentais II: ions leves 88

1600~

» w=00 ]
1400 o W=04
WY=06 T
aleatorio |

Contagens

0 e

100 110 120 130 140 150 160 170 180

Canal

Fig. 6.6: Espectros canalizados e aleatorio, tomados com feizes de "Li de 1.2 MeV com
U =20 04c¢0.6° com relagao a dire¢ao < 100 >. A linha sélida corresponde a
um resultado dos ajustes descritos no texto.



Capitulo 7

Resultados e discussoes 11: ions leves.

7.1 Introducao

Quando um feixe de ions de carga ¢ penetra num sélido, as particulas do feixe passam por
uma sucessao de eventos de troca de carga, atingindo um estado de equilibrio a partir do
momento em que as taxas de ocorréncia dos eventos de captura e perda de elétrons ficarem
iguais. Ou seja, o estado de carga médio dos fons do feixe dentro do alvo é, em geral,
diferente do estado inicial q. No entanto, o poder de freamento depende da carga dos ions
do feixe. Portanto, durante a penetracao de um feixe num alvo sélido, podemos distingiiir
duas etapas para o poder de freamento. Temos o poder de freamento de pré-equilibrio e o
poder de freamento de equilibrio de carga.

Um feixe com energias da ordem de 1 MeV /uma, penetrando num alvo amorfo, entra em
equilibrio de carga apés percorrer distancias da ordem de 10 A. Em condicéo de canalizacao,
a situacao pode ser bem diferente. De fato, um fon canalizado tem probabilidades de troca
de carga bastante reduzidas em relagao a uma incidéncia aleatoria. Como resultado, a
distancia de equilibracao pode ser muito maior em direcao canalizada.

Durante a elaboracao deste trabalho de doutoramento, estudamos tanto o freamento de
pré-equilibrio quanto o freamento de equilibrio em direcao canalizada. Os resultados refe-
rentes ao poder de freamento de pré-equilibrio estao apresentados na forma de um artigo no
apéndice C. ! Neste capitulo apresentaremos e discutiremos apenas os resultados das me-
didas da perda de energia de equilibrio de fons leves canalizados em Si, realizadas segundo
o procedimento descrito no capitulo 6. Primeiramente, apresentaremos os resultados rela-
tivos ao He, em seguida, apresentaremos os resultados correspondentes ao Li. Por tltimo,
nos discutiremos nossos resultados experimentais através da comparacao com calculos de
primeiros principios.

! veja artigo intitulado “Charge equilibration of energetic He ions in the Si(100) channel.”
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7.2 Resultados das medidas da perda de energia de
ions de He canalizados

7.2.1 Dependéncia com a energia

Os resultados das medidas da perda de energia de ions de He canalizados nas diregoes
(111) e (110) do Si estao apresentados na figura 7.1. Para obter estes dados, utilizamos
os resultados da perda de energia de He em Si amorfo das referéncias [52, 53|, que estao
apresentados como uma linha continua na metade superior da figura 7.1. Esta figura
mostra que, o poder de freamento na dire¢ao (110) é de 20 a 30% menor que na dire¢ao
(111). A diferenca entre os valores do poder de freamento nas dire¢oes (111) e (110) se
explica pelo fato do canal (110) ser o mais aberto do Si. As barras de erro apresentadas
resultam, principalmente, da dispersao estatistica dos valores da perda de energia obtidos
em medidas individuais. O erro percentual médio para os dados do He é de 10%. Para
energias abaixo de 2 MeV, o erro tipico é de 5% e, para energias mais altas, gira em torno
de 20%.

A razdo «a entre os poderes de freamento canalizado e aleatério esta apresentada na
figura 7.2. Na diregdo (111) os valores de a tém valor maximo a 0.5 MeV e, a partir
dai decrescem monotonicamente. Na dire¢ao (110), @ tem comportamento semelhante mas
apresenta uma saturacao em torno de a = 0.45 para energias iguais ou maiores que 3
MeV. O decrescimento de « a partir do maximo pode ser entendido da seguinte maneira.
Em incidéncia aleatéria, todos os parametros de impacto sao igualmente provaveis. No
entanto, em incidéncia canalizada, as colisoes com pequenos parametros de impacto sao
fortemente suprimidas. Portanto, a contribuicao devido a excitacao das camadas internas
do Si é reduzida, em comparacao com a incidéncia aleatéria. Agora, com o aumento da
velocidade do projétil, aumenta a contribuicao das camadas internas do Si para o freamento
aleatério. Por isso, a razao o diminui com o aumento da energia. Outro ponto importante
a observar é que, na dire¢do (111), a é praticamente igual a 1 na regiao do maximo. Isto
ocorre porque, nesta faixa de energias, o poder de freamento se deve, principalmente, aos
elétrons de valéncia do Si. Nas diregoes (111) e (100) pode-se considerar que os elétrons
de valéncia estejam distribuidos uniformemente[105, 54]. Na direcao (110), como o canal é
muito largo, a nao uniformidade dos elétrons de valéncia tem que ser levada em conta [105].
Isto explica o fato da razao a ter valor méximo a = 0.7 na direcao (110). Com relagao
ao efeito de saturacdo observado na dire¢ao (110), este pode ser explicado em termos do
teorema de equiparticao de Bethe que afirma que, no limite de altas velocidades, as colisoes
com pequenas transferéncias de momentum (grandes parametros de impacto) dao a mesma
contribuicao para o poder de freamento total que as colisoes com grandes transferéncias de
momentum (pequenos parametros de impacto). Como o canal (110) é o mais largo no Si,
as colisoes com pequeno parametro de impacto sao mais suprimidas nesta direcao, tendo
como resultado o efeito de saturacao que observamos.

Embora feixes de He canalizados sejam amplamente utililizados na andlise de amostras
de Si, existem poucos estudos sistematicos da perda de energia canalizada como funcao da
energia do projétil. Nas diregoes (110) e (111), as tinicas medidas sisteméticas disponiveis,
até entao, eram medidas realizadas por Eisen em 1972 [55] que utilizou a técnica de trans-
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Fig. 7.1: Perda de energia de ions de *He canalizados nas diregoes (111) e (110) do Si. A
linha continua na metade superior da figura representa os dados experimentais
da perda de energia de He em Si amorfo da ref. [52]. As linhas tracejadas sao o
resultado do ajuste dos dados experimentais com a formula 7.1.
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Fig. 7.2: Razio a para fons de He canalizados ao longo das dire¢oes (110) e (111)
(simbolos). As linhas continuas representam os dados experimentais da ref. [55]
e a linhas tracejadas servem apenas para guiar os olhos do leitor.
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missao. Na diregao (100) os unicos dados existentes foram obtidos pelo nosso grupo [97]
utilizando a técnica de retroespalhemento.

Eisen também realizou medidas em incidéncia aleatéria [55], que estdao cerca de 20%
acima dos dados de Niemann na regiao em torno do maximo do poder de freamento. Aqui,
vale comentar que escolhemos utilizar os dados de Niemman para obter os dados de perda
de energia canalizada por dois motivos. Os dados de Niemann sao mais recentes e tém
maior precisao (~ 1%) que os os dados de Eisen (~ 5%). Sendo assim, para realizar a
comparagao correta dos nossos dados com os de Eisen, é necessario comparar as razoes «
entre os dados para incidéncia canalizada e os respectivos dados para incidéncia aleatéria.
Esta comparagao esta apresentada na figura 7.2.

Na diregao (111) temos um bom acordo entre os dois conjuntos de dados para energias
abaixo de 1 MeV. No entanto, para energias acima de 1.0 MeV, nossos dados se afastam
ligeiramente dos dados de Eisen sendo, em média, 10 % menores. Na dire¢ao (110) se observa
um comportamento semelhante. Temos bom acordo para baixas energias e, novamente, para
energias acima de 1 MeV, nossos dados diminuem progressivamente até uma saturacao em
torno de 2 MeV estando, em média, 15% abaixo dos dados de Eisen. As diferencas pequenas,
porém sistematicas, entre os nossos dados e os dados de Eisen podem ter sua origem na
necessidade de medir a espessura das amostras, o que pode introduzir erros sistematicos nos
resultados das medidas por transmissao. Porém se considerarmos nossas barras de erro e a
dispersao dos valores de Eisen, os dois conjuntos de dados sao consistentes entre si.

7.2.2 Dependéncia angular

Embora o conhecimento da dependéncia angular da perda de energia em direcao canalizada
seja de fundamental importancia em aplicacoes como localizacao de impurezas e deter-
minagao de perfis de defitos [10], existem alguns poucos estudos relatando dados referentes
a prétons [107, 108] e Helio [109, 110] canalizados em Si. Nas figuras 7.3, 7.4 e 7.5 apresen-
tamos os resultados relativos a dependéncia da razao «, com angulo de incidéncia do feixe,
para fons de He canalizados em torno das diregoes (100), (110) e (111), respectivamente.

A figura 7.3 mostra que as curvas da dependéncia angular de o apresentam larguras
que diminuem com o aumento da energia, indo de 0.65° a 0.96 MeV até 0.47° a 2.0 MeV.
Isto decorre do aumento da perda de energia devido a excitagoes dos elétrons internos dos
atomos do alvo com o aumento da energia. Por outro lado, como ja comentamos no capitulo
anterior, os dados relativos a direcao (100) sao resultado de médias azimutais. Isto se reflete
no fato dos valores de « para grandes inclinagoes do feixe serem iguais a um (dentro dos
erros experimentais).

Na figura 7.3 nés comparamos os resultados deste trabalho [106] (quadrados cheios) com
os dados da referéncia [109] (circulos vazios), obtidos pela técnica de transmissao. Embora
as razoes o(V = 0°) difiram em cerca de 5%, como se pode verificar, o acordo geral entre
os dois conjuntos da dados é excelente.

Com relagao aos dados referentes a direcao (110), apresentados na figura 7.4, duas
caracteristicas sdo marcantes. Em primeiro lugar, as larguras (0.82 graus a 1.2 MeV e 0.72
graus a 2.0 MeV) sdo muito maiores que as observadas na diregao (100), o que reflete o
fato do canal (110) ser muito mais largo que os demais. Em segundo lugar, as razoes «
atingem valores maximos consideravelmente maiores que um. Isto quer dizer, que neste
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Fig. 7.3: Razao «, como funcdao do angulo de incidéncia do feixze, para ions de He canali-
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experimentais da ref. [109].
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da figura representam os valores experimentais da probabilidade de retroespalha-
mento prozimo a superficie (x(¥)).
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caso, o poder de freameto de canalizagao é maior que o poder de freamanto aleatorio.
Este comportamento, que também ¢é verificado nos dados relativos a direcao (111) (fig.
7.5), é explicado pelo fato de que nestas medidas nds nao realizamos médias azimutais.
Ao contrario, a medida que se aumentava o angulo de incidéncia do feixe, passava-se de
uma condi¢ao de canalizagao axial ao longo do canal (110) (ou (111)) a uma situacao de
canalizagao planar perpendicular a um plano {110}. Como veremos adiante, o poder de
freamento em condicao de canalizacao planar pode exceder o poder de freamento aleatério.
Outro aspecto importante apresentado na figura 7.4 se refere a largura da probabilidade de
retroespalhamento, representada pelos circulos vazios, que é aproximadamente duas vezes
maior que a largura da razao «. Isto indica que ha trajetérias canalizadas em que os ions
de He tém taxas de perda de energia tao grandes quanto em incidéncia aleatéria. Isto pode
ser explicado em termos das diferentes dependéncias com o parametro de impacto da perda
de energia eletronica e nuclear (que é a responsavel pelo retroespalhamento).

7.3 Resultados das medidas da perda de energia de
ions de Li canalizados

7.3.1 Dependéncia com a energia

Na figura 7.6 temos os resultados das medidas realizadas com ions de Li canalizados nas
diregdes (100), (111) e (110), representados pelos circulos cheios. Para obter estes dados,
utilizamos os valores experimentais da perda de energia do Li em Si amorfo [111], represen-
tados pela linha continua na figura 7.6. Como no caso do He, as barras de erro refletem,
essencialmente, as flutuacoes nos dados das medidas individuais. O erro percentual médio
para os dados do Li é de 10%.

Dentro dos erros experimentais, o poder de freamento nas diregoes (100) e (111) sao
iguais. Novamente, na direcao (110), os valores do poder de freamento sao cerca de 15 %
menores que nas outras diregoes.

Com relagao as razoes «, a figura 7.7 mostra que o Li apresenta as mesmas caracteristicas
ja discutidas para o caso do He. No entanto, na dire¢ao (110), nao se observa o efeito de
saturacao verificado para o caso do He. A explicacao para isto é muito simples. Em termos
das velocidades dos projéteis, a energia de 3 MeV acima da qual se observa o efeito de
saturacao no He corresponde a uma energia de 5 MeV para o Li. Como nao temos dados
experimentais para o Li acima desta energia, nada podemos afirmar a respeito do efeito de
saturacao para o Li.

Nossos dados referentes a diregao (100) foram parcialmente publicados na referéncia
[112], no inicio de 1999. Na mesma época, Jiang [113] publicou dados para Li canalizado
em Si(100) obtidos com a técnica de transmissao. Na parte superior da figura 7.6 os circulos
vazios (Li—Si(100)) correspondem aos dados da ref. [113]. Em primeiro lugar, devemos
observar que os dados para incidéncia aleatéria obtidos por Jiang estao 5% acima dos nossos
(linha sélida) o que indica um bom acordo entre estes dois conjuntos de dados. Em segundo
lugar, os dados de Jiang para a perda de energia canalizada tém erro de 5%, estando,
em média, 10% acima dos nossos. Portanto, levando-se em conta as barras de erro dos
dois conjuntos de dados para incidéncia canalizada, conclui-se que ambos sao perfeitamente
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Fig. 7.6: Perda de energia de ions de "Li canalizados nas diregcoes (100), (111) e (110)
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Tab. 7.1: Parametros de ajuste para os dados de perda de energia canalizada, realizados
com a formula 7.1 (ref. [52]). Inserindo estes parametros na formula 7.1
Jjuntamente com a energia do feize em MeV’s obtemos os valores da perda de
energia em eV/A.

H fon \ E(MeV) \ direcao \ Qg \ ay \ Qo \ Qg \ oy \ 6] H
‘He | 0.2-6 (100) | 6.137e-2 | -3.091e-2 | -5.677e-2 | 4.317e-2 | 1.055e-1 | 16.788
“He | 0.35-5 7.178e-1 | -4.446e-2 | -7.886e-2 | 6.648e-2 | 4.861e-2 | 1.557
‘He | 0.3-6 8.179e-2 | -4.989¢-2 | -8.941e-2 | 7.522¢-2 | 1.095e-1 | 6.418

(111)
(110)
i | 05-8 | (100) | 1.216e-1 | -8.130e-3 | -6.576e-2 | 1.305¢-2 | 5.317e-2 | 192.86
(111)
(110)

i | 0.65-4 1.106e-1 | -2.79e-2 | -7.381e-2 | 5.317e-2 | 2.09e-2 | 31.42
Mi| 05-5 1.129e-1 | -4.119e-2 | -9.218e-2 | 4.922e-2 | 2.54e-2 | 5.734

consistentes entre si.
Os dados de perda de energia apresentados nas figuras 7.1 e 7.6 podem ser condensados
ajustando-os com a seguinte expressao semi-empirica proposta por S. Kalbitzer[52]:

dE VEIn(2.71828 + BE)
dr  ag+ a  EVA 4+ o FV/2 + a3 E + oy F3/2’

(7.1)

onde (3, ag, aq, ao, ag e ay sao parametros de ajuste e E/ é a energia do feixe. A segunda
coluna da tabela 7.1 indica o intervalo de energias no qual os ajustes sao vélidos. Os
parametros de ajuste para os dados experimentais obtidos neste trabalho estao listados na
tabela 7.1. Nela também estao listados os parametros de ajuste para os dados de perda de
energia de He canalizado na diregao (100) do Si, obtidos em trabalhos anteriores do nosso
grupo[b4]. Com estes parametros, a expressao 7.1 fornece a perda de energia em eV/A
quando a energia E é dada em MeV. O resultado dos ajustes estao apresentados como
linhas tracejadas nas figuras 7.1 e 7.6. Como se pode observar, os dados experimentais
sao muito bem reproduzidos pela formula 7.1.

7.3.2 Dependéncia angular

Na figura 7.8 temos os dados referentes a dependéncia angular da perda de energia para
fons de Li canalizados em torno da direcao (100) do Si. A razdo o a W = (0° é 0.84 e a
largura da distribuicao é de 0.58 graus. Assim como no caso dos fons de He canalizados em
torno da diregao (100), os dados apresentados na figura 7.8 correspondem a uma média
azimutal.

7.4 Discussao

No capitulo 2 nés comentamos que a seqiiéncia de colisoes correlacionadas que os ions do
feixe experimentam em condi¢do de canalizagdo focaliza o feixe no centro do canal(fluz
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Fig. 7.9: Fluxo de particulas como fun¢ao do angulo de incidéncia do feixe V.

peaking). Isto explica a reducao da perda de energia canalizada, em relagao a perda de
energia aleatéria, para um feixe bem canalizado (¥ = 0°). A medida que se aumenta o
angulo de incidéncia do feixe, o fluxo tende a ficar uniforme (equivalente a uma incidéncia
aleatdria). A figura 7.9 ilustra o que acabamos de dizer com uma representagao grafica tri-
dimensional do fluxo de particulas no canal (100). A modificagdo do fluxo com o aumento
de ¥ explica a dependéncia angular perda de energia observada nos dados experimentais
apresentados acima. Vimos que a perda de energia é minima para ¥ = 0° (focalizacao
méxima do fluxo) e tende ao valor aleatério a medida que se aumenta ¥ (fluxo uniforme).

O poder de freamento em regime de canalizagao nao depende apenas do fluxo de fons
dentro do canal, mas também é reflexo da dependéncia da perda de energia inelastica (Q)que
ocorre numa colisdo bindria com parametro de impacto b. A energia média perdida pelo
feixe apds atravessar uma espessura t do cristal é dada pela seguinte equacao:

AE(\IJ,E()) _ lfA d2pq)(E07\Il7p_jQ(ﬁv EO)’ (72)

d 4 dPpP(Ey, ¥, p)

onde, A, é a drea transversal do canal, p’ é o vetor posigao do elemento de drea d?p (5= 0
corresponde ao centro do canal) e

1 )
O(Ey, U, ) = ?/o d2®(Eo, U, 7, 2) (7.3)
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¢ a média do fluxo no elemento de drea d?p, ao longo da espessura t. Q(p, Ey) é a perda de
energia de um fon localizado na posicao p devido as interagoes com as colunas de atomos em
torno do centro do canal e d é a distancia interatomica ao longo da direcao de canalizacao.

Para calcular a perda de energia dos ions canalizados como funcao posicao dentro do
canal (Q(p)) nés consideramos a contribuigao de cada dtomo de Si em torno do canal. Por
exemplo, na diregao (100) , Q(p) é dado por

Q(p) = Q(b1) + Q(bz) + Q(b3) + Q(bs) (7.4)

e na dire¢ao (110) por

Q(P) = Q(b1) + Q(b2) + Q(b3) + Q(bs) + Q(bs) + Q(bs) (7.5)

onde os parametros de impacto b; estao definidos na figura 7.10

A equacao 7.2 relaciona uma grandeza fisica macroscépica e experimentalmente acessivel
(perda de energia como func¢ao do angulo de incidéncia do feixe) com uma grandeza mi-
croscopica(@(b)) onde estdo embutidas as interagoes entre o fon e o sistema eletronico do
alvo. A quantidade que faz esta ligacao é o fluxo de fons. Assim, para calcularmos o poder
de freamento de canalizacao, devemos ser capazes de calcular o fluxo de particulas no canal
e, também, a perda de energia como fun¢ao do parametro de impacto.

Nas secoes a seguir, vamos apresentar o procedimento utilizado para calcular Q(b) e o
fluxo de ions.

7.4.1 Calculo do fluxo de ions dentro do canal.

A fim de obtermos o fluxo de fons num elemento de 4rea transversal do canal d?p é ne-
cessario determinar, para um ensemble de trajetérias canalizadas, o nimero de trajetorias
que atravessam o elemento de area em questao, numa profundidade entre z e z + dz. Na
determinagao das trajetdrias canalizadas, utilizamos o modelo continuo[1, 2|, que discutimos
no capitulo 2. Como vimos, a utilizacao de um potencial médio, no caso da canalizagao
axial, reduz o problema do célculo das trajetérias a solugao das equagoes de movimento no
plano x-y, transversal a dire¢ao de canalizagao.

O potencial continuo devido a uma coluna de atomos foi obtido a partir do potencial ZBL.
Nos incorporamos o efeito das vibragoes térmicas nas simulagoes convoluindo o potencial da
coluna com a distribuicao gaussiana que descreve os deslocamentos transversais dos atomos
da rede [1, 2]. Nés consideramos o = 0.083 A para a raiz quadrética média da amplitude de
vibragao unidimensional a temperatura ambiente, de acordo com a temperatura de Debye
que obtivemos nos experimentos com fons pesados [87]. Para obter o potencial U(x,y) que
governa o movimento transversal das trajetérias canalizadas, somamos o potencial continuo
das colunas vizinhas ao centro do canal. Na figura 7.10 temos uma ilustragao da disposi¢ao
espacial das colunas de dtomos paralelas as diregoes (100), (111) e (110) do Si. Para
descrever U(z,y) consideramos a interagdo do fon canalizado com as colunas de dtomos
representadas pelos circulos cheios na figura 7.10, ou seja, consideramos as interagoes com
4, 6 e 7 colunas nas dire¢oes (100), (111) e (110), respectivamente. Nés verificamos que a
inclusdo de mais colunas na descrigao de U(x,y) nao altera os resultados das simulagoes. As



Capitulo 7. Resultados e discussoes II: ions leves. 104

Canal <100>

Canal <110>

° °
&ij//
76
./5(
°

543A
6

o———0

Canal <111>

Fig. 7.10: Disposicao espacial das colunas de dtomos paralelas as diregoes (100), (111) e
(110) do Si.

curvas de nivel dos potenciais U(z, y) obtidos pelo procedimento descrito acima se encontram
apresentadas na figura 7.11.

De posse do potencial continuo U(z, y), as trajetérias canalizadas foram obtidas sorteando-
se uma posicao inicial dentro do canal e uma velocidade transversal inicial compativel com
o angulo ¥ de incidéncia e com a velocidade das particulas do feixe. Dadas as condicoes
iniciais, as trajetorias foram determinadas pela solucao numérica das equagoes de Newton
governadas pelo potencial U(z,y) onde utilizamos o método de Runge-Kutta de quarta
ordem [114]. Na figura 7.9 temos exemplos dos fluxos na diregdo (100) obtidos com a
simulagao que acabamos de descrever.
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do Si.
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7.4.2 Determinacao de Q(b)

Uma abordagem freqlientemente utilizada para descrever colisdes atomicas é o método do
parametro de impacto. Nesta aproximacgao considera-se que o projétil viaja ao longo de
uma trajetéria classica causando uma perturbacao dependente do tempo nos elétrons do
atomo-alvo. Neste caso, a perda de energia como funcao do parametro de impacto é obtida
a partir da seguinte expressao quanto-mecanica:

Q(b) = ; jag(b)*(e; — <) (7.6)

que envolve uma soma sobre todos os estados finais eletronicos do alvo e o calculo das
amplitudes de transicao correspondentes.

Um dos métodos mais sofisticados para se resolver a equacao 7.6 é o Método dos
Canais Acoplados (AO)[115, 116, 117, 118]. Este método consiste em resolver a equacao
de Schrédinger dependente do tempo para o elétron do ativo do alvo. Isto é realizado
expandindo a funcao de onda do elétron numa base truncada de orbitais atomicos. Entao
um conjunto de equacoes diferenciais acopladas para os coeficientes dessa expansao, os
chamados canais acoplados, é integrado numericamente ao longo da trajetéria classica do
projétil, para um dado parametro de impacto. O modelo de particulas independentes é
utilizado para um elétron ativo que se move no campo eletrostatico devido aos nicleos a aos
outros elétrons do sistema, que se supoe estarem “congelados”. Desta maneira, a esséncia do
método estd em resolver numericamente os canais acoplados a fim de obter as amplitudes
af(l;) para transicoes entre um estado ocupado inicial ¢ de energia ¢; e um estado final
desocupado ligado ou de continuo de energia €.

Um dos méritos do método AO é que os processos de captura eletronica estao automati-
camente embutidos no célculo de Q(b). No entanto, o método tem como grande desvantagem
o fato de demandar um grande esfor¢co computacional.

Uma abordagem alternativa ao método AO é a aproximacao semiclassica (SCA) que é
utilizada quando x = 2Z,/v, < 1, onde Z, e v, s@o o nimero atomico e a velocidade do
projétil, respectivamente. Neste caso, a interacao entre o projétil e os elétrons do alvo pode
ser considerada uma pequena perturbacao e as amplitudes de transicao podem ser obtidas
em primeira ordem de teoria de perturbacao dependente do tempo. Em unidades atomicas,

-,

as amplitudes af(b) sao dadas por:
as(b) = —i / dte'cr=o (V[ — B(1)]] 0) (7.7)

onde V[r— ﬁ(t)] ¢ o potencial de interacao entre o projétil e o elétron ativo e é(t) e 7820 0s
vetores posicao do projétil e do elétron, respectivamente. No entanto, mesmo em primeira
ordem, o célculo das amplitudes de transi¢ao e de Q(b) envolve um esforgo computacional
que torna sua implementacao proibitiva em qualquer programa de simulacao de interagoes
ion-matéria.

Existem solugoes analiticas para a equacao 7.7 validas em intervalos restritos de parametros
de impacto. Baseados nestas soluges analiticas, Grande e Schiwietz [119] propuseram um
modelo simples para o célculo de Q(b) que consegue reproduzir os resultados de célculos
em primeira ordem, para todos os parametros de impacto e sem a necessidade de céalculos
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pesados. Eles demonstraram que, em primeira ordem, Q(b) é essencialmente, a convolugao
da densidade eletronica do alvo com um certo Kernel. Por esta razao o modelo foi de-
nominado Aproximagao de Convolugao Perturbativa ou PCA (Perturbative Convolution
Approximation).

Um dos pontos fracos do modelo PCA esta relacionado com a descricao de colistes
com pequenos parametros de impacto. A PCA assume tacitamente que nestas colisoes 0s
elétrons do alvo estao parados. Esta hipotese s6 pode ser feita se a velocidade do projétil for
muito maior que a velocidade orbital dos elétrons. Como resultado, o modelo PCA prevé
transferéncias de energia da ordem de T' = 2me‘/;,2 em colisoes com pequeno parametro
de impacto, o que nao ocorre se os elétrons do alvo tiverem velocidades altas o suficiente
para se ajustarem adiabaticamente ao movimento do projétil. Como resultado, o modelo
PCA tende a superestimar a perda de energia em colisdes com pequenos parametros de
impacto. Outro problema com o modelo PCA esté relacionado com o fato de que, em
primeira ordem de teoria de perturbacao, as probabilidades de transi¢cao sao proporcionais
a Zz. Isto quer dizer que elas podem exceder 100% para projéteis pesados (grandes valores
de Z,). Por esta razao, os modelos baseados em teoria de perturbagdo em primeira ordem
sdo ditos nao-unitarios. Novamente, este efeito leva a uma superestimativa de Q(b) para
baixas velocidades do projétil e pequenos parametros de impacto.

A fim de contornar algumas das limitag¢oes do modelo PCA, Grande e Schiwietz [120] pro-
puseram uma extensao ao modelo PCA que incorpora efeitos nao perturbativos a descricao
da perda de energia. Neste modelo, denominado Aproximagao de Convolugao Unitaria ou
UCA (Unitary Convolution Approximation), a unitaridade do modelo é imposta ad-hoc pela
restricao de que a secao de choque de freamento esteja em acordo com a teoria de Bloch.
A principal modificagao do modelo UCA com relagao ao modelo PCA reside no tratamento
das colisoes com pequenos parametros de impacto. Maiores detalhes podem ser encontrados
no apéndice B, onde os modelos PCA e UCA se encontram descritos detalhadamente.

Nas suas versoes originais, os modelos PCA e UCA descrevem a perda de energia de ions
nus. No entanto, a fim de descrever corretamente a perda de energia de fons interagindo
com alvos sélidos, é necessario levar em consideragao que os projéteis podem ter elétrons
ligados. Por esta razao, uma das contribuicoes deste trabalho consistiu em extender os
modelos PCA e UCA para projéteis blindados. Estes cédlculos estao descritos em detalhes
no apéncide B. Aqui, por razoes didaticas, vamos apresentar apenas alguns resultados.

Cailculo de Q(b) para o He

Para energias acima de 0.3 MeV, apenas dois estados de carga do He sao populados
durante a passagem do feixe por uma amostra de Si: He™ e He*"[121]. Assim, para o He,
Q(b) é a soma da contribui¢ao devido ao Het e ao Het™ (QT(b) e Q7T (b), respectivamente).
Um fon de He™™  pode excitar e ionizar os dtomos de Si do alvo e pode também capturar
elétrons do Si. Portanto, @1 (b) é dada por

QT () = QL (b) + Qi () (7.8)

cap

onde Q% (b) corresponde as excitagoes e ionizagoes do alvo e QFF(b) é a parcela devida a
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processos de captura. Por outro lado, um fon de Het também produz excitacoes e ionizacoes
nos atomos do alvo. Além disso, no referencial do He™, os dtomos de Si desempenham o
papel de um projétil que pode excitar ou ionizar o fon de He™. Sendo assim,

Q7 (D) = Qlye(b) + Qi () (7.9)

onde Q.. (b) corresponde aos processos de excitacao e ionizacao do He™ pelo Si. Aqui, é
importante salientar que os cédlculos baseados nos modelos PCA e UCA nao consideram
a contribuicao devido a captura eletronica. O célculo desta contribuicao é bastante com-
plicado, mesmo em primeira ordem de teoria de perturbacao, requerendo a utilizacao de
métodos mais sofisticados, como o método dos canais acoplados, por exemplo. Sendo assim,
se desconsiderarmos os processos de captura, a perda de energia média como func¢ao do
parametro de impacto é:

QD) = fil(Qh + QL)) + [2(QE5E) (7.10)

onde os f, sao as fracoes de carga de equilibrio para os {ons de He"™.

Calculo de Q(b) para o Li

O célculo de Q(b) para o Li é realizado de maneira completamente andloga ao caso do
He. A tnica diferenca é que temos que levar em conta a contribuicao devido a trés estados de
carga: LiT, Li** e Li**. Sendo assim, a perda de energia média como funcao do parametro
de impacto para o Li é:

Q(b) = fl((Ql—;ss + Q:a:c)) + fQ(( 120—25 + Qg:c)) + f3Qg:c (711)

onde os f, sdo as fragoes de carga para os fons de Li"" que retiramos da ref. [113].

Alguns resultados dos calculos de Q7 .(b) e QFf .(b) para o sistema He-Si obtidos com os
modelos PCA e UCA estao apresentados na figura 7.12. No painel (a) temos os resultados
dos cédlculos PCA e no (b) os resultados dos célculos UCA. Os simbolos s@o os resultados
de célculos completos SCA. No painel (¢), comparamos os cidculos UCA e PCA.

Os circulos na figura 7.12 correspondem ao célculo SCA para Q. (b) . Como se pode
observar, o acordo dos calculos PCA com calculos SCA é excelente. Com relagao ao inter-
valo de parametros de impacto b > 2.5 u. a., existe um aparente desacordo entre os calculos
PCA e SCA. Na verdade, podemos atribuir estas diferencas ao truncamento da base (ondas
parciais até [ = 17) na qual as fungdes de onda sdo expandidas nos célculos SCA. Como
verificamos, quanto maior o numero de ondas parciais incluidas no calculo SCA, melhor o
acordo PCA-SCA. A figura 7.12 também mostra os resultados para Q7. .(b) (quadrados).
Novamente, o acordo PCA-SCA ¢ excelente para grandes parametros de impacto. No en-
tanto, para pequenos parametros de impacto (b < 1), observa-se diferengas significativas.
Como se percebe, o modelo PCA superestima @(b) em colisées com pequeno parametro de
impacto. Isto se deve, como ja comentamos acima, ao fato do modelo PCA nao considerar

o movimento dos elétrons das camadas internas do Si.
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Fig. 7.12: Comparacao dos cdlculos PCA e UCA com cdlculos SCA para um fon de He™
colidindo com um dtomo de Si. As linhas tracejadas correspondem aos cdlculos
UCA . Os cdlculos PCA estao representados pelas linhas continuas e os cdlculos

SCA, pelos simbolos.
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Fig. 7.13: Comparagio dos resultados de Q. (b) obtidos com o o modelo UCA e com o
método de canais acoplados

E interessante comparar os cdlculos PCA com os cdleulos UCA (linhas tracejadas) no
painel (c) da figura 7.12. Como se pode verificar Q7 .(b) (linha pontilhada) calculado pelo
método UCA é muito semelhante, porém sempre menor que o resultado obtido no método
PCA (linha continua). Outro ponto em comum entre os dois modelos reside no fato que o
modelo UCA também superestima Q. .(b) para pequenos parametros de impacto, quando
comparado aos calculos AO. Novamente, isto resulta das aproximacao de que os elétrons
estao parados nas colisoes com pequenos parametros de impacto.

Por outro lado, grandes diferengas sao observadas quando se compara Q;'__(b) obtido
pelos dois métodos. Em b = 0, o valor PCA é quatro vezes maior que o valor UCA! Estas
diferencas tém origem na nao unitaridade do modelo PCA que discutimos acima. No caso
da ionizacao do He™ pelo Si, Z, = 14, o que nao permite a hipétese de que a interagao deste
elétron com o projétil possa ser considerada uma pequena perturbagcao.

Para alvos leves, o modelo UCA fornece valores de Q;f _.(b) que sdo muito préximos aos
valores obtidos no método dos canais acoplados. Isto pode ser confirmado por uma inspegao
da figura 7.13. Os resultados de canais acoplados, por sua vez, predizem acuradamente
a secao de choque de ionizacao de projéteis de He' colidindo com diversos alvos gasosos

(He™ — He, Ne, Ar, Kr) [122]. Estas observagoes nos permitem afirmar que o modelo UCA
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fornece uma boa descri¢ao para Qjoss(b).

7.4.3 Calculo da perda de energia como fungao da energia do
projétil

A discussao acima permite estabelecer uma ordem hierarquica entre os métodos de calculo de
Q(b) que discutimos acima. O método AO fornece os melhores resultados para Q(b) porque
inclui todos os efeitos de alta ordem, como captura e a unitaridade. Ja o método UCA
¢ unitario, porém nao inclui captura eletronica. Finalmente, o método PCA além de nao
incluir captura é nao unitario. Em vista disso, poderiamos muito bem descartar a priori os
modelos UCA e PCA e nos atermos simplesmente aos resultados do modelo AO. No entanto,
como ja citamos anteriormente, os calculos AO envolvem um grande esforgo computacional
e, além disso, poucos grupos no mundo dominam esta técnica. Mesmo os calculos SCA,
que sdo mais simples, em principio, sé vieram a ser realizados recentemente [123].Por esta
razao, a comunidade que realiza simulacoes de interagoes ion-matéria tem preferido utilizar
férmulas semi-empiricas como o modelo de Robinson e Oen, modelos baseados em LDA[124]
ou modelos altamente simplificados como o modelo de Firsov. Os modelos PCA e UCA, além
de serem baseados em primeiros principios, tém a grande vantagem de nao demandarem
célculos pesados. Por exemplo, um célculo de Q(b) com os modelos PCA ou UCA demora
menos de 5 minutos para ser realizado num computador pessoal. Pela primeira vez, calculos
ab initio se tornaram acessiveis a comunidade que realiza simulacoes de interacoes ion-
matéria. 2 Por isso, é importante testar os limites de validade das hipé6teses envolvidas
nos modelos PCA e UCA, o que pode ser realizado confrontando os resultados tedricos com
dados experimentais. Além disso, como veremos adiante, a comparacao dos nossos dados
experimentais com os modelos PCA e UCA permitird inferir a contribuicao dos diferentes
mecanismos de perda de energia ao poder de freamento total

Antes de compararmos os resultados dos modelos PCA e UCA com dados experimentais
de perda de energia é importante ter em mente as limitagoes desses modelos. Na lista
abaixo, recapitulamos as principais observacoes feitas nos paragrafos acima:

1. Os modelos PCA e UCA nao incluem captura eletronica.

2. PCA é nao-unitario — superestima (,ss para pequenos parametros de impacto
quando V, ~< V >

3. UCA descreve bem Q5.

4. PCA e UCA superestimam Q... em pequenos parametros de impacto.

As limitagoes listadas acima tendem a desaparecer com o aumento da velocidade do
projétil. Também é importante lembrar que os processos de captura ocorrem, preferen-
cialmente, em colisoes com pequeno parametro de impacto. Para que sejam conservados
a energia e o momentum total no processo de captura, é necessaria a participacao de trés
particulas. Embora elétrons de valéncia possam ser capturados em processos de captura
eletronica radiativa, onde um f6ton (terceira particula) é emitido, os elétrons capturados
véem, preferencialmente, das camadas internas do Si. Neste caso, quem faz o papel de terceira
particula é o ntcleo de Si.

2 Os calculos PCA e UCA sio realizados com o programa CasP, disponivel na seguinte pagina da internet:
http://www.hmi.de/people/schiwietz/casp.html
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Hélio

Na figura 7.14 nés comparamos a perda de energia de He em Si amorfo calculada pelos
modelos PCA e UCA (simbolos) com os resultados experimentais da referéncia [52]. Nestes
célculos, Q(b) foi determinado pela equacao 7.10 com valores f; e fy tomados da referéncia
[121]. A perda de energia foi obtida por intermédio da segao de choque de freamento:

& _ N / T 2mbdbQ(b), (7.12)
0

dr
onde N ¢ a densidade atomica do Si.

Com relagao aos resultados do modelo UCA, temos um excelente acordo com os dados
experimentais para todo o intervalo de energias entre 1 e 10 MeV. Este bom acordo pode
ser explicado da seguinte maneira. Acima de 3 MeV, o He™™ corresponde a 95% dos {ons
presentes dentro da amostra. Como resultado, os processos dominantes de perda de energia
sdo a excitagdo e a ionizagdo dos dtomos de Si pelos fons de He™ (Qepe). Além disso,
para altas energias, o excesso de Q... para pequenos parametros de impacto resulta numa
contribuicao desprezivel a secao de choque de freamento. Para energias abaixo de 3 MeV,
a medida que se reduz a energia do projétil, os mecanismos de troca de carga assumem
um papel progressivamente mais importante na determinagao do poder de freamento. No
entanto, sé estamos considerando a contribuicao devido & ionizacao do He™ que, como
comentamos acima é bem descrita no modelo UCA. Por outro lado, o excesso de (... para
pequenos parametros de impacto também se torna progressivamente maior a medida que se
diminui a energia do projétil. Portanto, o bom acordo tedrico experimental observado no
intervalo de energias entre 1 e 3 MeV indica que o excesso que (.pc cCOMpensa a auséncia
da captura eletronica no modelo UCA.

No caso do modelo PCA, os resultados concordam com os dados experimentais acima de 4
MeV. Para energias mais baixas que 4 MeV, o modelo PCA fornece valores que superestimam
a perda de energia, divergindo completamente da tendéncia dos dados experimentais a
medida que se diminui a energia. O bom acordo verificado em energia acima de 4 MeV pode
ser explicado com os mesmos argumentos utilizados para explicar o bom acordo verificado
com o modelo UCA. O desacordo para baixas energias resulta do excesso de Qs devido a
nao unitaridade do modelo PCA.

Os calculos PCA e UCA para a perda de energia canalizada como funcao da energia do
projétil estao apresentados na figura 7.15. As linhas continuas correspondem aos calculos
PCA as linhas tracejadas sao os calculos UCA e as linha pontilhadas sao calculos de canais
acoplados (AO) retirados das referéncias [54, 105]. Na parte (a) da figura 7.15 comparamos
nossos calculos com os dados experimentais da perda de energia canalizada ao longo da
direcdo (100) obtidos em trabalhos anteriores do grupo de implantacao iénica da UFRGS
(quadrados vazios) [97, 54]. Nas partes (b) e (c¢) temos os dados experimentais para as
diregdes (110) e (111), respectivamente.

Com relacao aos resultados das simulagoes PCA, nas trés diregoes temos um bom acordo
tedrico experimental para energias acima de 2 MeV. Para energias menores que 2 MeV, os
calculos PCA tendem a superestimar levemente a perda de energia, efeito que se intensifica
com a diminuicao da energia. Mesmo assim, o acordo geral com os dados experimentais
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Fig. 7.14: Comparacio dos cdlculos PCA e UCA (quadrados e circulos, respectivamente),

com dados experimentais da perda de energia de He em Si amorfo da ref. [52]
(linha continua).
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ainda é bastante razoavel. Estes resultados que, aparentemente, contradizem os resultados
dos célculos para incidéncia aleatoria, podem ser explicados como a seguir. Em condigao
de canalizagao, as colisdes com pequenos parametros de impacto sao fortemente suprimidas
devido ao flux peaking. Isto se reflete na reducao de todos os mecanismos de perda de energia.
No entanto, os resultados de Q(b) calculados no modelo PCA que apresentamos na figura
7.12 mostram que Q(b);0ss depende mais fortemente do parametro de impacto do que Q(b)ege-
De fato, para parametros de impacto em torno de 2.5 unidades atomicas (que correspondem
ao raio do canal (100)), Q(b)ese € cerca de cinco vezes maior que Q(b)yss- Isto significa
que, em dire¢ao canalizada o mecanimo de freamento dominante é Q(b)eze. Além disso, a
figura 7.12 também mostra que, nos parametros de impacto sondados com mais freqiiéncia
em direcao canalizada (b > 1.5 u.a), Q(b);,ss do modelo PCA (linha sélida) se assemelha
mas ainda superestima o valor “exato” do modelo UCA. Desta maneira, verificamos que o
acordo tedrico-experimental para energias abaixo de 4 MeV, observado com os calculos PCA,
em diregao canalizada é fortuito e resulta do fato de que o excesso de Q(b)oss, fortemente
atenuado, compensa a falta da captura eletronica nos nossos calculos.

Com relagao aos célculos UCA também se observa um bom acordo tedrico-experimental
para energias acima de 2 MeV. De fato, os célculos UCA e PCA sao idénticos entre si e
aos dados experimentais para energias acima de 2.5 MeV nas trés diregoes estudadas. Para
energias abaixo de 1.5 MeV, os cédlculos UCA na diregao (100) e (111) tém a tendéncia de
subestimar os dados experimentais. No entanto, na diregao (110), os célculos UCA resultam
num excelente acordo teérico-experimental em todo o intervalo de energias calculados (1
MeV < E < 10 MeV). Estes resultados podem ser explicados da seguinte maneira. Para
incidéncia aleatéria, vimos que o excesso de Q(b)..c para pequenos parametros de impacto
compensava a auséncia de captura. Em condigdo de canalizagao, o excesso de Q(b)ezc €
completamente suprimido, ja que este excesso sé estd presente em colisoes com parametros
de impacto menores que 0.5 u.a (~ 0.25 A), e portanto, nao ha efeito de compensacao neste
caso. Isto explica os resultados das diregdes (100) e (111). Com relagao a diregao (110) o
excelente acordo tedrico experimental pode ser explicado pelo fato dos eventos de captura
estarem diretamente relacionados a colisoes com pequeno parametro de impacto. Como o
canal (110) é o mais aberto no Si, estas colisdes sdo mais suprimidas nesta diregdo. Desta
maneira, ndo ha processos de captura nem excesso de Q(b)eze, 0 que resulta no perfeito
cenario de aplicabilidade do modelo UCA.

Na figura 7.15 também estao mostrados resultados de calculos de canais acoplados reti-
rados da ref [105]. No método dos canais acoplados tanto a perda de energia por excitagoes e
ionizagoes dos elétrons de camada interna quanto a perda de energia por processos de troca
de carga (captura e perda de elétrons) sdo levadas em conta corretamente. Isto explica
o excelente acordo tedrico-experimental para os calculos AO nas trés direcoes estudadas.
Além disso ¢é interessante notar que as previsoes dos modelos UCA e PCA sao praticamente
idénticas as previsoes AO para energias acima de 2,5 MeV. Nestas energias a fragao de carga
de He™ é menor que 5%. Isto significa que os processos de troca de carga do projétil tém
um papel secundario na determinacao do poder de freamento total. Para estas energias,
os principais mecanismos de perda de energia sao a excitagao e ionizacao dos dtomos do
alvo. Portanto, o acordo entre as previsoes dos modelos (UCA e PCA) com os calculos de
canais acoplados indica que o limiar 2,5 MeV (5 vpop,) é 0 limiar inferior de energias onde
os calculos PCA e UCA sao aplicaveis a descricao da perda de energia de ions de He em
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Fig. 7.16: Comparacao entre os dados experimentais de perda de energia de ions de Li
incidentes em Si amorfo (linha continua) e os cdlculos PCA e UCA

amostras de Si.

Litio

Na figura 7.16 confrontamos as previsoes dos modelos PCA e UCA com dados experi-
mentais da perda de energia de fons de Li incidentes em Si amorfo [111]. Como se percebe,
os calculos PCA superestimam os dados experimentais em todo o intervalo de energias
abaixo de 10 MeV, onde os dados experimentais estao disponiveis para a comparagao. Este
comportamento, andlogo ao que observamos para o He, resulta do excesso de Q(b);pss €m
colisdes com pequenos parametros de impacto. Além disso, temos que levar em conta que
temos dois canais possiveis de ionizacao (Li™ — Li?T e Li** — Li*T).

Com relacao aos célculos UCA, temos um bom acordo para energias acima de 3 MeV.
Novamente, este bom acordo indica que existe algum tipo de compensagao da falta de cap-
tura e o excesso de excitacao e ionizacao em colisoes com pequenos parametros de impacto.
No entanto, para energias mais baixas que 3 MeV, os calculos UCA subestimam os dados
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experimentais. Nao podemos esquecer que diversos outros mecanismos de perda de energia
estao sendo desconsiderados nos nossos calculos. Por exemplo, nao estamos levando em
conta efeitos de estado sélido, efeitos de polarizacao dos dtomos do alvo pelo projétil (Efeito
Barkas) e antiblindagem. O efeito Barkas, por exemplo, que contribuiria para aumentar a
perda de energia, pode ser importante a medida que se reduz a velocidade do projétil. No
momento, estamos investigando estas possibilidades.

Na figura 7.17 temos os resultados dos cédlculos PCA e UCA para as trés diregoes
canalizadas. Assim como no caso do He, o modelo PCA resulta num excelente acordo teérico
experimental para os dados de canalizacao. Novamente, este acordo pode ser explicado em
termos da compensagao da falta dos mecanismos de captura (e possivel efeito Barkas), pelo
excesso de Q,5s. Com relacao aos modelo UCA, percebe-se que os cdlculos subestimam os
dados experimentais, especialmente para energias abaixo de 4 MeV. O forte desacordo em
baixas energias pode ser atribuido, pelo menos em parte, a falta de captura no modelo UCA
e, como no caso da incidéncia aleatéria, podemos ter também a falta da contribui¢ao do
efeito Barkas. Ja o desacordo em energias acima de 4 MeV pode estar relacionado com o
o efeito de anti-blindagem (antiscreening). Nos nossos calculos estamos considerando que
os elétrons do projétil tém o papel meramente passivo de blindar a interacao coulombiana
entre o projétil e os elétrons dos dtomos de Si. No entanto, em colisoes com altas energias,
os elétrons do projétil também passam a atuar ativamente (como projéteis) e passam a
excitar o atomo-alvo. Este mecanismo é denominado antiscreening. No presente momento,
estamos investigando a contribuicao dos efeitos que citamos acima para o poder de freamento
canalizado.

7.4.4 Calculo da dependéncia angular da perda de energia

Hélio

Nas figuras 7.18 e 7.19, comparamos os cdlculos UCA com nossos resultados da dependéncia
angular da perda de energia para os dados tomados nas energias de 1.2 e 2 MeV, respectiva-
mente. Os cdlculos PCA nao serao mostrados aqui porque eles, no melhor caso, conseguem
reproduzir a largura dos nossos resultados. Os valores absolutos sao fortemente superesti-
mados.

Para o modelo UCA, temos um bom acordo tedrico experimental com os dados a 1.2 MeV
nas diregoes (100) e (111)(figura 7.18). No entanto, o valor para ¥ = 0° é levemente subes-
timado pelos cdlculos. Na diregao (110), temos um excelente acordo tedrico-experimental.
Tanto as larguras quanto os valores absolutos da perda de energia sao bem reproduzidos
pelos calculos UCA. Estes resultados podem ser explicados em termos da mesma linha de
argumentacgao utilizada para discutir os resultados da dependéncia da perda de energia com
a energia inicial do feixe. Por exemplo, o leve desacordo verificado nas dire¢oes (100) e (110)
para pequenos angulos de incidéncia pode ser explicado pela falta da captura eletronica no
modelo UCA. Com relagdo a diregao (110), vimos que os efeitos de captura nao sdo im-
portantes. Por outro lado, o bom acordo para os grandes angulos de incidéncia pode ser
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explicado da mesma maneira que explicamos os dados para incidéncia aleatoria: o excesso
de Q.. para colisoes com pequenos parametros de impacto compensa a falta da captura.
Com relagao aos calculos para a energia de 2 MeV (figura 7.19), os processos de captura
sao de menor importancia e, por isso, verifica-se um bom acordo para ambas as direcoes
estudadas.

Como comentamos anteriormente, na obtencao dos dados experimentais da dependéncia
angular da perda de energia em torno das diregoes (110) e (111), nés nao realizamos médias
azimutais. Ao contrario, as varreduras angulares foram realizadas sobre o plano {110}.
Neste caso, a medida que se aumenta o angulo de incidéncia do feixe, ocorre uma transigao
de um regime de canalizagao axial para um regime de canalizacao planar. Por esta razao,
para realizar a simula¢ao da dependéncia angular em torno das diregdes (110) e (111) nés
adotamos o procedimento descrito a seguir. Seja ¥, o angulo a partir do qual se verifica
a transicao entre os regimes axial e planar. Para angulos de incidéncia W menores que
U, consideramos um regime de canalizagdo axial, ou seja, calculamos a expressao ( 7.2)
com fluxos calculados para canalizacao axial. Para angulos de incidéncia maiores que ¥,
consideramos um regime de canalizagao planar. A perda de energia no angulo ¥, foi tomada
como a média aritmética da perda de energia em regime axial e regime planar. Na figura
7.20 apresentamos os fluxos para canalizagao planar, como fungao de ¥, para o plano {110}.
Como se pode verificar, a medida que se aumenta o angulo de incidéncia, o fluxo tende a
se concentrar mais proximos aos planos atomicos e, como resultado, a perda de energia em
canalizacao planar pode ser maior que a perda de energia em incidéncia aleatéria. Para os
dados a 1.2 MeV, adotamos ¥, = 0.6°. Como se pode ver na figura 7.20, este angulo de
incidéncia corresponde a méxima concentracao do fluxo préximo aos atomicos. A 2 MeV,
adotamos ¥, = 0.4°, pelo mesmo critério.

Os célculos UCA, realizados segundo o procedimento descrito no paragrafo anterior,
estao apresentados nas figuras 7.18 e 7.19. Na diregao (110), temos um 6timo acordo
tedrico experimental para os dois conjuntos de dados disponiveis. Este acordo mostra que os
“ombros” observados nas dependéncias angulares da perda de energia sao, de fato, resultado
da canalizagao planar, como haviamos sugerido anteriormente. Finalmente, com relacao aos
dados da diregao (111), o acordo tedrico-experimental é razoével.

Litio

Os resultados dos calculos da perda de energia como funcao da energia do feixe, para os
ions de Li, que apresentamos acima, permitem antever que, tanto os calculos UCA quanto
os calculos PCA devem resultar num péssimo acordo com nossos dados experimentais. Por
isto, estes cédlculos nao serdo apresentados. No entanto, é possivel estimar Q(b) a partir
dos dados experimentais. Para isto, nés parametrizamos Q(b) utilizando uma dependéncia
exponencial, segundo o modelo de Robinson e Oen:

Q(b) =€ + Nexp(—b). (7.13)

Aqui, € é uma constante que representa a perda de energia nao-local devido aos elétrons de
valéncia do alvo e o termo exponencial representa a perda de energia devido a excitagao dos
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Fig. 7.21: Resultados das estimativas de Q(b) a partir dos dados experimentais.

elétrons internos dos dtomos do alvo. Nesses cédlculos, v é o parametro livre a ser ajustado
enquanto £ e A sao obtidas impondo que os célculos de AFE (V) (equagdo 7.2) com um
fluxo constante (incidéncia aleatéria) e com o fluxo a ¥ = 0° resultem na perda de energia
aleatéria e na perda de energia canalizada (resultados deste trabalho), respectivamente.
Nés utilizamos o procedimento descrito acima para estimar )(b) a partir da dependéncia
angular de Li a 1.2 MeV canalizado préximo a direcao (100) do Si. Nos verificamos que
os dados experimentais sdo bem ajustados para 5.98 A~! < 4 < 7.65A~'. Como se pode
observar, a parametrizagao que fizemos para (b) nao consegue reproduzir univocamente os
dados experimentais. No entanto, é possivel estabelecer uma faixa de valores possiveis de
Q(b). A fim de investigar se outra dependéncia funcional para Q(b) consegue reproduzir os
dados, nds repetimos o procedimento de ajuste descrito acima utilizando uma dependéncia
Gaussiana para Q(b):
Q(b) = &' + N exp(—9/b?). (7.14)

Assim como no primeiro caso, este ansatz para @(b) permite obter apenas uma faixa de
valores possiveis. Neste caso, obtivemos um bom ajuste com 7.5 A=2 < 4/ < 12.0A2.

Um exemplo do ajustes obtido com o procedimento que acabamos de descrever se en-
contra na figura 7.21

Na figura 7.22 as faixas hachuradas correspondem a Q)(b) para os valores de v obtidos
acima com os dois ansatz que fizemos. Para efeitos comparativos, também apresentamos
Q(b) correspondentes a excitagao dos elétrons internos do Si Q;,(b), calculado com o modelo
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PCA. Esta figura mostra claramente que o modelo PCA ¢ inadequado para descrever colisoes
com pequenos parametros de impacto. No entanto, o acordo com o ansatz exponencial é
muito bom em parametros de impacto maiores que 1 A.
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Conclusoes

Neste trabalho, foi realizado um estudo sisteméatico do poder de freamento de ions canali-
zados ao longo das trés diregoes principais de simetria do Si: (100), (111) e (110). Foram
abordados dois aspectos distintos do problema. Por um lado, estudamos o freamento de ions
pesados com energias de algumas dezenas de keV, onde o mecanismo predominante de perda
de energia é o freamento nuclear. Em particular, nos focalizamos na investigacao do efeito
Z1, que esta relacionado a modificagoes no potencial interatomico devido a deformagcao das
nuvens eletronicas do projétil e do alvo durante colisoes de baixa energia. Fomos motivados
pela idéia de que o efeito Z; deveria ser amplificado em implantacoes canalizadas. Neste es-
tudo, os mecanismos de freamento foram investigados de maneira indireta, pela comparacao
de perfis de concentracao de fons implantados em direcoes canalizadas com as previsoes do
programa MARLOWE. Por outro lado, também estudamos a perda de energia de fons leves
com energias entre algumas centenas de keV’s e alguns MeV’s. Para estes ions, o mecanismo
predominante de perda de energia é o freamento eletronico. Neste caso, a perda de energia
dos ifons canalizados foi obtida experimentalmente pela técnica de retroespalhamento Ru-
therford em estruturas do tipo SIMOX. Com esta técnica, investigamos a dependéncia do
poder de freamento com a energia inicial e com o angulo de incidéncia do feixe. Os resulta-
dos destes experimentos foram interpretados por intermédio de calculos, da dependéncia da
perda de energia com o parametro de impacto, baseados na aproximacao semiclassica. Os
resultados deste trabalho de doutoramento foram os seguintes.

8.1 Tons pesados

A implantacao de fons pesados em Si apresenta uma dificuldade experiental basica: fons pe-
sados produzem defeitos pontuais e extendidos na matriz de Si, mesmo quando implantados
em baixas fluéncias. Além disso, a implantacao de fluéncias muito baixas dificulta a deter-
minacao dos perfis de implantacao por RBS devido as limitagoes intrinsecas da técnica. Por
esta razao, desenvolvemos o método de implantacao a quente em dire¢ao canalizada, que
atualmente é realizada de maneira corriqueira no nosso laboratério. A idéia é que manter a
amostra aquecida para que os defeitos produzidos no Si sejam regenerados pelo mecanismo
de recozimento dinamico. Como resultado, cada ion implantado penetra numa amostra
praticamente virgem. No entanto, a partir de uma certa fluéncia critica, o recozimento
dos defeitos nao é completo, verificando-se a danificacao da amostra ou, eventualmente,
a amorfizacao da mesma. Portanto, é necessario, para cada fon implantado e para cada
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energia de implantacao, determinar a fluéncia méxima que pode ser implantada sem que
seja produzida uma quantidade mensuravel de defeitos na matriz de Si. Implantamos Bi
com energias entre 20 e 40 keV na diregao (100) do Si e Eu com energias entre 15 e 50 keV
nas diregoes (100), (111) e (110) do Si. Nas implantagoes, a temperatura das amostras foi
mantida em 350°C. Em todos os casos estudados, verificamos que a fluéncia maxima ¢ de
cerca de 1 x 10* at/cm?. E importante ressaltar que este conjunto de dados experimentais é
absolutamente original. Na literatura, a quantidade de dados referentes a implantagoes em
direcao de canalizacao é muito reduzida. Os dados existentes referem-se, principalmente, a
implantacoes a temperatura ambiente e com fons mais leves com energias mais altas, onde
o mecanismo predominante de perda de energia é o freamento eletronico. Nao é do nosso
conhecimento a existéncia na literatura de uma sistematica semelhante com ions pesados
de velocidades tao baixas (< 0.1vp,p,) implantados em diregao canalizada.

fons de Bismuto

Verificamos que as previsoes do MARLOWE reproduzem nossos dados experimentais se
forem utilizados os seguintes parametros de entrada no programa: potencial ZBL, perda de
energia eletronica descrita pelo modelo local de Robinson e Oen e temperatura de Debye
Op = 490K. De fato, em trabalhos anteriores do nosso grupo, ja havia sido verificado que
os resultados das implantagoes de ions de Bi em alvos de Si amorfo sao bem reproduzidos
pela teoria procedimento ZBL. Embora nao tenhamos verificado a manifestacao do efeito
71, as implantagoes foram de fundamental importancia, porque permitiram fixar a tempe-
ratura de Debye do Si, que é um parametro importante nas simulagoes. No nosso trabalho,
estabelecemos que o valor da temperatura de Debye que melhor reproduz a amplitude de
vibragao térmica dos atomos do alvo de Si em experimentos de canalizacao ¢ ©p = 490K.
Além do mais, como este é o mesmo valor obtido em experimentos de canalizacao de ions
a temperaturas baixas (temperatura do Ny liquido) e a temperatura ambiente, podemos
concluir que este valor é valido para um grande intervalo de temperaturas.

Visto o bom acordo tedrico-experimental, podemos afirmar que o efeito Z; nao é obser-
vado neste caso. Estes resultados estao de acordo com resultados prévios [67], que demons-
traram que também se observa um bom acordo tedrico experimental em implantagoes de Bi
em Si amorfo.

Ions de Eurépio

No caso do Eu, verificamos que os dados experimentais das dire¢oes (100) e (111) apre-
sentam caudas mais profundas que as predi¢coes do MARLOWE baseadas no procedimento
ZBL. Além disso, as diferencas entre as simulacoes e os dados experimentais diminuem com
o aumento da energia do feixe, desaparecendo completamente em energias acima de 50 keV.
Verificamos que as caudas nao eram devidas a efeitos espirios de difusao e, portanto, deve-
riam ser atribuidas a problemas com a descricao do potencial interatomico. Assim como no
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caso do Bi, os resultados do Eu para as direges (100) e (111) corroboram com antigos resul-
tados de implantacoes em Si amorfo. No entanto, contrariando a expectativa criada pelos
dados das diregoes (111) e (100), e pela nogao de que o efeito Z; deve ser maior nas diregoes
com canais mais largos, nao observamos diferencas entre as predigoes do MARLOWE e os
dados relativos a dire¢ao (110), o que sugere uma aparente contradigdo com a interpretacao
dos resultados das diregoes (111) e (100), em termos do efeito Z;. Demonstramos que, de
fato, todos os nossos dados experimentais podem ser explicados em termos do efeito Z;.
Para isto, introduzimos um potencial “cortado suavemente” nas simula¢oes. Com este po-
tencial, que tem apenas um parametro livre, as simulacao com o MARLOWE reproduzem
todos os nossos dados experimentais e, além disso, reproduzem os dados de implantacoes
em Si amorfo. Isto demonstrou que a nossa expectativa inicial de que o efeito Z; deve ser
amplificado nas direcoes de canalizacao mais abertas nao é totalmente verdadeira. De fato,
nestas diregoes o efeito Z; é mascarado pelo aumento da parcela percentual de freamento
eletronico no poder de freamento total.

A fim de uma melhor compreensao dos mecanismos que levam ao aparecimento do efeito
Z1, o potencial obtido pelo procedimento de corte foi comparado com o potencial Eu-Si
obtido a partir de cdlculos ab-initio de estrutura molecular (potencial DFT). Os resulta-
dos dos calculos ab initio mostraram que, para distancias internucleares menores que 1.2
A o potencial DFT é idéntico ao potencial que obtivemos a partir dos dados experimen-
tais. No entanto, verificou-se que o potencial DF'T tem uma regiao atrativa para distancias
interatémicas maiores que 1.4 A, o que indica a formacdo de uma molécula Eu-Si! Em
outras palavras, nés demonstramos, pela primeira vez, que, de fato, o efeito Z; decorre de
um rearranjo dos elétrons periféricos do projétil e do alvo, dando origem a uma redugao na
energia potencial de interagao que se manifesta nas colisdes de baixa energia, onde o tempo
de interacao ¢ longo o suficiente para a formagao da quase-molécula.

8.2 Tons leves

Neste trabalho, realizamos medidas do poder de freamento eletronico de fons de *He e
"Li canalizados ao longo das diregoes (100), (111) e (110) do Si. Nos pardgrafos abaixo,
resumiremos os principais resultados deste estudo.

fons de Hélio

A despeito do uso disseminado de ions de He em diversas técnicas de andalise de materiais,
ha uma enorme escassez de dados relativos a perda de energia de ions de He em regime de
canalizacao. Antes da realizacao deste trabalho, as tinicas medidas sistematicas disponiveis
haviam sido realizadas por Eisen no inicio da década de 1970, para as diregdes (110) e
(111) do Si, pela técnica de transmissao e os dados de J. H. R. dos Santos, do grupo de
implantacao i6nica da UFRGS, para a a diregao (100). Neste trabalho, realizamos novas
medidas da dependéncia com a energia do feixe da perda de energia de ions de He canalizados
ao longo das diregdes (110) e (111) do Si, no intervalo de energias que vai de 0.3 ¢ 6 MeV.
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Verificamos que, na diregao (110), o poder de freamento é, sistematicamente, de 20 a 30%
menor que na diregdo (111), o que se explica pelo fato da dire¢ao (110) ser a mais aberta
do Si. A comparacao dos nossos dados com os de Eisen mostra um bom acordo para a
razao « entre o poder de freamento de canalizagao e o aleatorio, proximo ao maximo do
poder de freamento. No entanto, para as energias acima de 1 MeV, os dados de Eisen
estao progressivamente acima dos nossos valores, com o aumento da energia. Isto pode
estar relacionado com desvios sistematicos oriundos da necessidade de medir a espessura
das amostras na técnica de transmissao.

Medimos, também, a perda de energia de ions canalizados como funcao do angulo de
incidéncia ¥ do feixe com relagdo & normal & superficie da amostra. Na dire¢ao (100),
realizamos medidas a 960 keV, 1.2 MeV e 2 MeV. Na diregao (110), temos dados a 1.2 e 2.0
MeV e na direcao (111), realizamos medidas a 1.2 MeV. Estes resultados (a excessdo das
medidas a 2 MeV realizadas na diregao (100)) sdo absolutamente originais. A comparacao
dos dados tomados a 2 MeV na dire¢ao (100) com os dados de Jin e Gibson [109], obtidos
pela técnica de transmissao, revelam um excelente acordo entre os dois conjuntos de dados.

Nossos resultados relativos a diregao (100) correspondem a médias sobre medidas realiza-
das a varios angulos azimutais. Como resultado, os valores da perda de energia para grandes
angulos de inclinagao correspondem ao valor que seria observado em incidéncia aleatoria.
Além disso, os resultados mostram que as curvas da perda de energia de canalizagao tém lar-
guras muito menores que as larguras das curvas de probabilidade de retroespalhamento. Isto
indica que ha trajetérias, que embora permanecam canalizadas, experimentam uma perda
de energia igual a de uma trajetoria aleatéria. Este fato é uma conseqiiéncia direta das di-
ferencas nas dependéncias com o parametro de impacto dos mecanismos de transferéncia de
energia ineldstico e eldstico (que é o responsavel pela modificagao da trajetéria do fon). Com
relagao aos dados da dependéncia angular em torno das diregoes (111) e (110), nestes casos
nao foram realizadas médias azimutais. Ao contrario, & medida que aumentamos ¥, ocorre
uma transicao de um regime de canalizagao axial para um regime de canalizagao planar.
Por esta razao, segundo pudemos demonstrar com simulagoes das trajetorias planarmente
canalizadas, para grandes angulos de inclinacao, os poderes de freamento canalizados podem
exceder o valor aleatdrio em até 30 %.

fons de Litio

Assim como no caso do He, realizamos medidas do poder de freamento de ions de Li
canalizados ao longo das diregoes (100), (111) e (110) do Si. A varredura em energias foi
realizada no intervalo entre 0.5 e 8 MeV. Os dados do Li apresentam um comportamento
similar aos referentes ao He. A compargao dos nossos dados relativos a dire¢ao (100), com os
dados de Jiang [113], obtidos por transmissao, revela um bom acordo entre os dois conjuntos
de dados.

Com relacao a dependéncia angular da perda de energia, para o Li realizamos apenas
medidas a 1.2 MeV em torno da diregao (100). Estes resultados apresentam as mesmas
caracteristicas apresentadas pelos dados do He para a diregao (100).

Como comentario final a respeito dos dados experimentais do Li, gostariamos de frisar
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que estes dados sdo absolutamente originais e tinicos (excegao feita aos dados de Li cana-
lizado na diregao (100) que foram publicados simultaneamente aos dados de Jiang). Em
comparagao com o He, o Li apresenta algumas vantagens. Por exemplo, a sensibilidade de
medidas de RBS aumenta por um fator de mais de 100% ~ (3/2)? se utilizarmos Li no lugar
de He. Por outro lado, embora a resolucao em energia para os fons de Li seja consideravel-
mente pior que no caso do He, o poder de freamento do Li canalizado é, sistematicamente,
cerca de 50% maior que o poder de freamento de He em Si amorfo! Desta maneira, o au-
mento no fator de perda de energia compensa, em parte, a perda de resolugao em energia.
Esperamos entao que estas observagoes sirvam de estimulo ao incremento da utilizagao de
feixes de Li em analises de materiais.

Analise tedrica dos dados experimentais

Os resultados experimentais relativos aos ions leves foram interpretados por intermédio
de simulacoes das trajetorias canalizadas baseadas no modelo continuo e de caculos da perda
de energia dependente do parametro de impacto realizados com os modelos PCA e UCA,
que sao baseados na aproximagao semicldssica.

Os modelos PCA e UCA, em suas versoes originais, s6 consideravam fons nus como
projéteis. No entanto, para descrever corretamente a perda de energia, é necessario levar
em conta que os ions trocam de carga durante os seus percursos dentro da amostra, isto é,
é necessario levar em conta que os projéteis podem ser ions com elétrons ligados. Por esta
razao, uma das contribuicoes deste trabalho consistiu em modificar os modelos PCA e UCA
para que estes incluissem as contribuigoes devido a projéteis blindados.

A comparacao dos calculos realizados com os modelos UCA e PCA com dados experi-
mentais de He e Li canalizados em Si e com os dados de He e Li incidentes em Si amorfo
permitiu discutir os limites de validade das diversas aproximacoes envolvidas nestes mode-
los. Além disso, pudemos discutir o papel de cada mecanismo de perda de energia no poder
de freamento total como funcao da energia dos projéteis.



Apéndice A

A aproximacao de colisoes binarias e
o programa MARLOWE

A.1 Introducao

Existem dois métodos para se realizar a simulacao computacional da interacao de fons com
a matéria: o modelo de dinamica cléssica, mais conhecido como dinamica molecular (MD),
e o método de colisoes binarias(BCA). No método MD, sao levadas em conta as interagoes
multiplas entre todos os dtomos vizinhos. Isto inclui as interagoes entre o projétil e os
atomos do alvo bem como as interacoes dos atomos do alvo entre si. Todas as trajetorias
dos atomos em movimento sao calculadas em pequenos intervalos de tempo de forma que
todas as colisoes entre os atomos em movimento sao automaticamente computadas. Isto
é realizado pela solucao das equacoes de Newton para o sistema em questao. O método
MD ¢ indicado para o estudo de problemas envolvendo a penetracao de ions de baixisima
energia (~ 1 eV/uma). Maiores detalhes sobre a técnica de dinamica molecular podem ser
encontrados na referéncia [17].

Contrariamente ao método MD), a principal hipétese da aproximacao de colisoes bindarias
é que a interacao do projétil com o sélido pode ser subdividida numa seqiiéncia de colisoes
envolvendo dois corpos, isto é, o projétil interage com um atomo do alvo de cada vez.
Esta hipdtese requer que as modificacoes na energia relativa de interacao dos atomos em
movimento ocorram na vizinhanga imediata dos atomos-alvo, de tal maneira que a deflexao
da trajetéria aconteca numa escala de comprimento menor que as distancias interatomicas
do cristal. Isto quer dizer qua a BCA falha para baixas energias do projétil, quando os
efeitos de muitos corpos se tornam importantes (abaixo de algumas dezenas de eV).

Duas classes de programas baseados na BCA podem ser encontrados na literatura. Na
primeira dessas classes, na qual estdo incluidos programas como o TRIM[125] , os alvos
nao tém estrutura. Nestes cédigos tipo Monte-Carlo, técnicas aleatorias sao utilizadas para
localizar os atomos-alvo, determinar as distancias de voo do projétil entre duas colisoes e o
parametro de impacto em cada colisao. Nao sao consideradas quaisquer correlagoes entre
os atomos do alvo, exceto aquelas impostas pela densidade atomica do alvo.

Na outra classe de programas BCA, cujo melhor representante é o MARLOWE [69, 70,
71,72, 73, 75], as localizagoes dos dtomos que serao alvos em potencial numa colisao binéria
sao determinadas por uma estrutura cristalina bem definida. Nestes modelos, as técnicas
aleatorias tém um papel secundario fornecendo, por exemplo, a posicao e a direcao inicial
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da trajetéria do fon incidente, desordem local térmica e estrutural (defeitos pontuais), e
assim por diante. Devido a estrutura regular bem definida, estes modelos permitem a
ocorréncia de correlagoes entre as colisoes bindrias sucessivas resultando, por exemplo, no
efeito de canalizagao. De fato, o fenomeno de canalizacao foi observado pela primeira vez
em simulagoes com o programa precursor do MARLOWE [?].

No programa MARLOWE a trajetéria de cada particula em movimento é construida
como uma seqiiéncia de colisoes binarias com alvos inicialmente estacionarios. Entre duas
colisoes bindrias sucessivas, considera-se que as particulas tém trajetorias retilineas, corres-
pondentes as assintotas das trajetorias “verdadeiras”do projétil e do alvo. Isto esta ilustrado
na figura A.1. Embora as trajetérias sejam construidas considerando-se que as particulas
se movem ao longo de segmentos de reta com velocidade constante entre suas colisoes, as
aceleracoes totais em cada colisao sao completamente levadas em conta, ou seja, o calculo
da colisao binaria é exato para encontros estritamente binarios nos quais o projétil e o alvo
estejam completamente isolados.

O fato das aceleracoes serem computadas exatamente significa que o modelo de frea-
mento nuclear incorporado nas simulagoes com o MARLOWE depende exclusivamente da
escolha do potencial interatomico que descreve as colisoes binarias. O modelo de freamento
inelastico implementado no MARLOWE considera que ocorre uma perda de energia () no
apice de colisao. Esta perda de energia corresponde a uma diminuicao da energia cinética
do centro de massas. No entanto, a perda de energia () é ignorada no céalculo das integrais
de espalhamento. Por esta razao, esta descricaio da perda de energia no MARLOWE é
denominada “quase-elastica”.

Nas segoes a seguir nos discutiremos em detalhes a implementagao da BCA no MAR-
LOWE. Serao discutidos também temas como a modelagem dos freamentos eletronico e
nuclear (escolha do potencial interatomico), o célculo das integrais de espalhamento, os al-
goritimos de selecao de alvos e de tratamento de colisoes simultaneas e a modelagem das
vibragoes térmicas da rede.

A.2 Cinematica de colisoes binarias

Seja uma colisao binaria entre um projétil de massa m; e velocidade inicial vy, com uma
particula de massa mo, inicialmente em repouso. Apds a colisao, o projétil tem velocidade
up e o alvo tem velocidade uy. Tal situacao esta esquematizada na figura A.2.

Por hipétese, o sitema estd isolado de forcas externas. Supondo também que o alvo
esteja em repouso, o centro de massas se move com velocidade constante VC u dada por
ma

Ve = 7 (A.1)

mi + Mo
E conveniente descrever a colisdo no referencial do centro de massa; neste referencial o
momentum total é nulo, o que simplifica a analise.

Na notagao que utilizaremos a seguir, as variaveis com linha se referem ao ref. do C.M.
e as varidaveis sem linha se referem ao ref. do laboratério. Em ambos os referenciais, as
velocidades iniciais sao denotadas pela letra v e as finais pela letra u. Finalmente, o indice
1 se refere ao projétil e o indice 2 ao alvo.
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Fig. A.1: Trajetorias de espalhamento do projétil e de recuo do atomo alvo e suas respecti-
vas assintotas no sistema de referéncia do laboratorio numa colisao bindria com
parametro de impacto p. Os circulos vazios representam as posigoes iniciais do
projétil e do alvo. Os circulos cheios representam estas particulas no instante
em que a distancia de aproximacao mdxima (R) € atingida. Os valores de e y
indicados sao os pontos de intersecao das assintotas das trajetorias com oS eixos
e com a reta y = p. Maiores detalhes no texto.

Fig. A.2: Esquema de uma colisao bindria.
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Fig. A.3: Relacoes entre as velocidades no ref. do C.M e do lab.

No ref. do C. M. temos,
myuy = Moty (A.2)

Na figura A.3 mostramos as relagoes entre as velocidades nos referenciais do C. M. e do
lab. Dai se verifica que

Ui = 171 - VC’M (A 3)
vy =—Vou 7 '
Da equacao A.3, temos a energia inicial no C. M.:
1 1 1 mq1me
Erg = —mqv2r + = 2/:() 2 A4
L A T (A4)

Se uma energia () é retirada da energia do C. M. durante a colisao, devido a processos
inelasticos, entao temos a seguinte expressao para a energia final no ref. do C. M.:

Ecy = ;mluf/ + ;mlu%/ + Q. (A.5)

substituindo as equacoes A.2, A.3 e A.4 naequagao A.5, temos:
uyl = forl, (A.6)
Usl = fvgl, (A.7)

f=y1-Q/Ecum. (A.8)

Para retornar ao ref. do lab., temos que somar a velocidade Vj, as velocidades 17/ e
Uy/ (veja figura A.3). Temos:

onde,

UlzﬁluﬂzoM (A.9)
Uy = Uy + Vour
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Observando as definicoes dos angulos 6 e ¢ nas figuras A.2 e A.3, a energia transferida
ao alvo pode ser facilmente obtida:

1 1
T = §m2u22 = Trnae | fsin?(0/2) + Z(l — )72, (A.10)
onde T,,.; ¢ a maxima energia transferivel ao alvo, dada por
4m1m2
——F A1l
(m1 + m2)2 0 ( )

e Ey é a energia cinética inicial do projétil no referencial do laboratério.
Agora, utilizando a figura A.3, podemos obter as relagbes dos angulos 6 e ¢ com o
angulo © de espalhamento no ref. do C. M.:

_ Afsin(©)
tan(0) = AT cos(©) £1 (A.12)
e
_ [fsin(©)
tan(¢) = 1= feos(@)’ (A.13)
onde definimos -
A= . (A.14)

A.3 As integrais de espalhamento

As assintotas das trajetorias nas colisoes binarias sao obtidas determinando-se os pontos de
intersecao dessas assintotas com os eixos x e y e com e reta y = p, conforme mostrado na
figura A.l. Para determinar os valores de xq, X1, X2, y1, V2 é necessario calcular duas inte-
grais: a integral © correspondente ao angulo de espalhamento no referencial do laboratério
e a integral 7, que determina a posicao do centro de massa no instante do apice da colisao,
COMO veremos a seguir.

A.3.1 Determinagao do angulo de espalhamento (O)

Uma hipétese que simplifica muito a descricao do espalhamento numa colisao binaria é que
o potencial que descreve a interacao entre os dois atomos é central, ou seja, s6 depende da
distancia entre os dois atomos. Como se sabe, o problema de dois corpos interagindo por
um potencial central pode ser reduzido a um problema equivalente, no referencial do centro
de massa, a um tnico corpo de massa reduzida p = M;My/ (M; + Ms) que se move em
torno de um centro de forgas fixo [19]. Considerando que o referencial do centro de massa
estd em repouso, a conservacao de energia, nas coordenadas relativas, definidas na figura

A.3, resulta:
g (7% +2¢%) + V(r) = B, (A.15)
onde V(r) é o potencial de interacdo e os pontos denotam a diferenciagdo com rela¢do ao

tempo. A conservagao do momento angular pode ser escrita como:

T2Sb = —Vop, (A16)
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Fig. A.4: Defini¢ao das coordenadas p(t) e r(t) que descrevem a colisio bindria no refe-
rencial do centro de massa.

onde v € a velocidade inicial do projétil no ref. do laboratério e p é o parametro de impacto.
Combinando as duas equagoes acima, podemos determinar a dependéncia temporal de r:

7= tuvgg(r), (A.17)
onde
g(r) = \/ 1= u(r) — (f)Q (A.18)
) v(r)

(A.19)

Na equagao A.17, o valor de 7 muda de sinal quando » = 0. O sinal negativo se aplica
antes do sistema atingir a distancia de aproximacao maxima R, que é dada pela solugao da
equacao:

g(R) =0. (A.20)

Numa colisao elastica a trajetoria do projétil é simétrica com relagao a linha S na figura
A.3. Agora, combinando as equacoes A.16 e A.17, podemos determinar a dependéncia de
@ com 1

de ¢ p

L, G A21

dr 7 g(r)r?’ ( )
onde o sinal 4+ é valido antes do projétil atingir a linha de simetria e o sinal — depois da
linha S.

Considerando agora, que o instante t = 0 corresponde a configuragao em que o projétil

e o alvo sao representados pelos circulos vazios na figura A.1, definimos 7(0) = L e p(0) =

7 —arcsin (%), onde assumimos que L seja grande o suficiente para que possamos desprezar
v(L).
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O angulo de © de espalhamento pode entao ser determinado facilmente:

/:; dp = P/ r?g(r - —p/RL {ng(r)}_l = Zp/RL [7“29(7’)}_1, (A.22)

ou seja, tomando o limite L — oo,
00 -1
O=7r— 2p/ {ng(r)} (A.23)
R

A.3.2 Determinagao da Integral de tempo (7) ou Time Integral

Daequagao A.17 podemos determinar o instante em que a distancia de aproximagao maxima
¢é atingida:
1 L odr
t(R) = — —_ (A.24)
vo JR g(r)
Se os 4tomos nao interagissem, terfamos v(r) = 0 e R = p. Neste caso, o tempo necessario
para atingir o apice da colisao seria:

_1/L dr _1/Ldr (A.25)
volp \J(1—p2/r2)2 vo e g(r) '
A integral 7 é definida como:
L L dr
T = wltolp) ~1(R)) = | — /rz e ~f o (A.26)

Novamente, fazendo o limite . — oo e lembrando que para potenciais repulsivos 0 < p <
R < L, temos:

o0 dr o dr
=/ R? —p? / / (A.27)
R og(r)
No caso de potenciais com regides atrativas, R pode Ser mMenor que p e a expressao para
a integral 7 fica [126]:

T:R+/:dr[1—g(1r)], (A.28)

que também é valida para potenciais puramente atrativos [17, 126].

A.3.3 Determinacao numérica das integrais de espalhamento

As integrais de espalhamento A.23, A.27 e A.28 podem ser reescritas numa maneira
conveniente a integragao numérica se utilizarmos a seguinte substituicao de variaveis:

r=— (A.29)
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R
dr = —Edu. (A.30)
com estas tranformacoes, as integrais de espalhamento tém as seguintes expressoes:
1
O =r—(2p/R) / H(u)du (A.31)
0
© 1
_JR—p»—R / [H (u) — I(u)]u"2du (A.32)
0
, onde
H(u) = [1 - p*a?/ R? = V(R/u)/E,]™ (A.33)
e
I(u) = [1 — p*u?/R*~Y2, (A.34)

As equagoes A.31 e A.32 estao escritas numa forma muito conveniente ao uso de
métodos de integragdo Gaussianos [114, 127]. Qualquer conjunto de polinémios ortogonais
definidos entre (-1,4+1) pode ser utilizado. No MARLOWE, sao utilizados polinomios de
Chebyshev. O método de Gauss-Chebyshev também é conhecido como Gauss-Mehler.

A férmula de Gauss-Mehler é

n

[ 11 (1f< OIE Z (A.35)

onde os u!, sdo as raizes do polinomio de Chebyshev de grau n (T;,(x) = cos[n cos™(z)]

u', = cos [(2i2; 1) W] (A.36)

wi =m/n. (A.37)

Combinando as equagoes A.35, A.36, A.37, juntamente com as equacoes A.33 e A.34
e apés alguns passos intermedidrios obtemos as seguintes expressoes para o O e 7:

0=r—(2p/R)~ Zb buoist [9(R/0)] (A.38)

r= VB RS b ([or] " -] ) (aso)



Apéndice A. A aproximacgao de colisoes binarias e o programa MARLOWE 139

A.4 Vibracoes térmicas

Como se sabe, as posigoes dos atomos numa rede cristalina nao sao fixas, devido as vibragoes
térmicas da rede. No entanto, a implementacao da BCA no MARLOWE considera que os
projéteis colidem com atomos da rede inicialmente estacionarios. Os atomos da rede podem
ser considerados instantaneamente fixos se eles se moverem lentamente em comparagao
com a velocidade do projétil. Podemos obter uma nocao das limitagoes dessa hipdtese
considerando que a velocidade com que os atomos oscilam em torno de suas posicoes de
equilibrio seja igual a velocidade de propagacao do som no meio. Tipicamente, a velocidade
de propagacao do som num sélido é da ordem de vy = 5000 m/s. Um fon pesado (de Eurdpio,
por exemplo) penetrando no sélido com energia de 30 keV tem velocidade cerca de 50 vezes
maior que v,. Quando a energia do projétil cai a 1 keV sua velocidade é da ordem de 10
v,. lons mais leves viajando com as mesmas energias citadas acima, tém velocidades ainda
maiores. Portanto, ¢ uma boa aproximacao considerar que os a&tomos sao instantaneamente
fixos.

Nestas condicoes, as vibragoes térmicas nao correlacionadas podem ser introduzidas
de maneira simples[17]. Considera-se que os dtomos se movam independentemente uns dos
outros, com igual probabilidade em todas as diregoes. A probabilidade P(u)du, de encontrar
um atomo a uma distancia entre u e u + du da sua posicao de equilibrio é dada por uma
distribuicao gaussiana:

P(u) = L exp <—1u2) : (A.40)
V2m 2
2

onde u é dada em unidades da raiz quadratica média da amplitude de vibragao ( <ul)1/ %).
O valor de (u?)l/ ? 6 dado pela teoria de Debye-Waller:

T %P zdr 1
—_ - A4l
o7 ) ¥ ] , (A41)

()" = ke

¢ - MEkOp et —1 4

onde u; é o deslocamento ao longo da direcao ¢z, M é a massa do atomo da rede, k£ 4 a
constante de Boltzman, ©p é a temperatura de Debye e T" a temperatura do alvo. O termo
i aparece gracas a vibragao de ponto zero. As amplitudes de vibracao dadas pela equacgao
acima sao pequenas em comparacao com as constantes de rede tipicas. Por exemplo, para
o silicio, cuja temperatura de Debye é de 490 K [84, 85, 87], o valor de u; a 350°C é de 0.11
A.

A.5 Potenciais Interatomicos

No MARLOWE as colistes binarias sao governadas por potenciais centrais que dependem
exclusivamente dos nimeros atomicos do projétil e do atomo-alvo. Na versao do MAR-
LOWE utilizada neste trabalho (versao 13c) [69] os potenciais interatomicos sdo puramente
repulsivos do tipo coulombiano blindado e sao escritos na forma usual:

. 212262
N r

V(r) O(r/a), (A.42)
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onde ® é a funcao de blindagem e a, o comprimento de blindagem.
H& quatro possibilidades de escolha:

A.5.1 Potencial de Born-Mayer

O potencial originalmente utilizado no MARLOWE [39] foi o potencial de Born-Mayer, que
é escrito como [17]

V(r) = Apye /P, (A.43)
onde Apg)s é um parametro com unidades de energia e agy; é o comprimento de blindagem.
Os parametros default no MARLOWE séao os da referéncia [128], onde foi sugerido o seguinte
conjunto de parametros “universais”:

{ Ay = 52(2125)% eV

agy = 0.219 A ’ (A.44)

No entanto, outros valores para Agys e agy podem ser fornecidos pelo usuario nos arquivos
de entrada de dados.

A.5.2 Potencial de Moliere

As versoes posteriores do MARLOWE(75] utilizaram o potencial de Moliere cuja funcao de
blindagem ¢é dada pela aproximacao de Moliére para a funcao de blindagem de Thomas-
Fermi. Esta funcao de blindagem, obtida minimizando-se o funcional de Thomas-Fermi sob
a restrigdo de que o potencial tenha decaimento exponencial [?] é dada pela expressao.

3
Prroii(r) =D ciexp <_di;) ; (A.45)
1=1

onde ¢; = {0.35,0.55,0.10} e d; = {0.3,1.2,6.0}. No MARLOWE, para o potencial de
Molieére, o comprimento de blindagem default é o comprimento de blindagem de Firsov [30]:

0.8854a
ap = LR (A.46)
Gz
embora outros valores para o comprimento de blindagem possam ser passados ao programa
nos arquivos de entrada.

A.5.3 Potencial ZBL

O MARLOWE também permite utilizar o potencial ZBL[3], que discutimos no capitulo II.
A funcgao de blindagem ZBL é dada por:

4
Sypr(r) = Z C; €xXp (—di2> , (A.47)
1=1

onde ¢; = {0.028171,0.0.28022, 0.50986, 0.18175} e d; = {0.20162, 0.40290, 0.94229, 3.1998}

e o comprimento de blindagem é:
0.8854ag
705 1 792y

(A.48)

AzBL = (
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A.5.4 Potencial AMLJ

Uma alternativa ao potencial ZBL é o potencial AMLJ (Averaged Modified Lenz-Jensen
Potential)[129, 130]. Assim como o potencial ZBL, este potencial é baseado no modelo
FEG. As diferencas entre os dois residem no fato de que o potencial ZBL é baseado em den-
sidades eletronicas atomicas obtidas pelo método Hartree-Fock Slater. O Potencial AMLJ
utiliza densidades eletronicas obtidas pelo método Dirac-Hartree-Fock-Slater. A Funcao de
blindagem AMLJ é dada por:

(I)AMLJ(T) = exp |:—Oél’f’ + a27"3/2 — O./37"2} 5 (A49)
onde
ay = %(29.307 + Zg.307>2/3
0y = Wle (7910 + 7919) (A50)

_ 0.244 [ 70.0418 0.0418\4/3
Qg = 2= (23 + Zy ")

A comparacao do potencial AMLJ com o potencial ZBL mostra algumas discrepancias
entre os dois, especialmente para fons leves [72]. No entanto, para ifons pesados (como os
pares EU-Si e Bi-Si) nao sao observadas discrepancias apreciaveis.

A.6 Perda de energia eletronica

No MARLOWE sao considerados dois tipos de modelamento para a perda de energia
eletronica. Se a perda de energia é dependente da energia e da distancia percorrida pelo
projétil, mas é independente do que acontece em torno da trajetoria, esta perda de energia
¢ denominada nao-local. No MARLOWE, a secao de choque de freamento eletronico é

dada por:
S.(E) = kEY?, (A.51)

onde o parametro k é dado pela teoria LSS ou pelo modelo de FIRSOV. Neste modelo, as
perdas de energia eletronica e nuclear sao completamente descorrelacionadas [72].

Quando a perda de energia depende da distancia de aproximacao maxima ou do parametro
de impacto na colisao o modelo é denominado local. No MARLOWE, pode-se escolher entre
dois modelos de freamento local: o modelo de Firsov [74] e o modelo de Robinson e Oen
[75]. A seguir, faremos uma apresentacao breve destes dois modelos.

A.6.1 O modelo de Firsov

Firsov [74] propés um modelo qualitativo, baseado em conceitos de mecénica classica, para
descrever a energia de excitacao das camadas eletronicas do fon e do alvo, durante colisoes
lentas (vy < vé/oghr) entre fons pesados.

Neste modelo, o projétil e o alvo sao descritos pelo modelo de Thomas-Fermi. Assume-se
que o tempo de colisao é longo o suficiente para que se forme uma quase molécula e que
elétrons sejam trocados entre o alvo e o projétil. Os elétrons do alvo que sao absorvidos pelo
projétil tém que ser acelerados até a velocidade vy do projétil , significando que o projétil
perde momentum Ap = m.vy. Firsov calculou entdao o fluxo de elétrons capturados pelo
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projétil. A partir deste fluxo ele obteve o momentum total transportado ao projétil por
unidade de tempo, ou seja, a forca que atua no projétil. A perda de energia como fungao
do parametro de impacto foi obtida calculando-se o trabalho realizado por esta forca. O
resultado obtido foi o seguinte:

Oé12E1/2
[1+ BiaR(p, E)]>’

onde R(p, E) é a distancia de aproximagao méxima na colisao e as constantes oy e F12 s@o
dadas por [17]:

Qp. E) = (A52)

(Z1 + Zy)\/3 [ev]l/Z

a9 = 0.06685 72 (A.53)
1
e
_ 1/3 1A -1
Bia = 0.3043(Z, + Z,)' P [A] . (A.54)
A sec¢ao de choque de freamento de Firsov é dada pela relacao:
Se = Kpiyme2apon (Zy + Zy)—>—, (A.55)
UBohr

onde Kg;, = 1.08.
O resultado obtido na equacao A.52 vem do fato de que o tratamento de Firsov leva a
Q x [ ¢%*dx, onde ¢ é a funcao de blindagem de Thomas-Fermi. Assintoticamente ¢ oc 273,

Entao, Q oc z7°.

A.6.2 O modelo de Robinson e Oen

A densidade eletronica num atomo real deve cair exponencialmente. Asim, Robinson e Oen
[75] sugeriram que utilizar ¢ o e”* seria uma abordagem mais realista que a de Firsov.
Sendo assim, eles propuseram a seguinte expressao para a perda de energia eletronica numa
colisao binaria:

Q) = KyssB" (31 ) el iy, B/l (450

Nesta expressao, v = 0.3. Esta escolha corresponde a utilizar a funcao de blindagem de
Molieére. Na equacao A.45, vemos que assintoticamente, ®,,.; o< e 3%, No entanto, a
conexao original do Modelo de Robinson e Oen com o potencial de Moliére nao é essencial.
O valor de v pode ser considerado um parametro de ajuste que tem o papel de fazer com que a
dependéncia espacial da perda de energia local siga aproximadamente a densidade eletronica
em torno do atomo-alvo. Os fatores numéricos que multiplicam o termo exponencial foram
escolhidos de tal forma que

S =2m [ QUp. E)pdp = KyssE'™ (A.57)

Na equagao A.5H7, assumimos que a integracao pode ser extendida ao infinito. No
entanto, no MARLOWE, é necessario limitar o valor do parametro de impacto méaximo
a valores p < pmae. Assim, parte do freamento local é desprezado. Para corrigir este
problema o freamento local é calculado pela equagao A.56 para p < p,uqz, mas o freamento
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para p > pmae € considerado nao-local. A secao de choque de freamento total no modelo de
Robinson e Oen é dada por:

S0 = Krss B [L+ (1 + YPmas/@)exp(—7Pimas /@), (A.58)

onde o segundo termo corresponde a parte nao local. O MARLOWE também permite
combinar os modelos local e nao-local em quaisquer proporcoes que se desejar. A opcao usual
é considerar que os dois modelos contribuem igualmente ao freamento total (equiparticao ).

A.7 Construcao das trajetorias

O MARLOWE utiliza a estrutura da rede cristalina do alvo para determinar a seqiiéncia de
colisoes experimentada pelos projéteis. Por exemplo, um alvo de Si é construido informando-
se ao programa que o cristal é formado por uma rede de Bravais FCC com uma base formada
por 2 atomos de Si, cujos vetores deslocamento em relacao aos sitios de rede sao:

7 = [0,0,0]
vy =211,1,1] (A.59)
D =543A

A.7.1 Procedimento de procura dos alvos

Um dos sitios da rede é tomado como origem de um sistema de coordenadas cartesianas.
Entao, utilizando as propriedades de simetria da rede, o programa cria uma lista de primeiros
e segundos vizinhos a posicao do projétil.

O procedimento de busca dos alvos esta ilustrado na figura A.7.1. A partir do ponto
D;_1, onde aconteceu a ultima mudanca na direcao da assintota da trajetoria, o projétil
estd se movendo na direcao do vetor unitario Xo. A procura na lista de vizinhos encontra o
atomo alvo T;. Entao a distancia ( e o parametro de impacto p sao determinados por

¢ = Mo.Az (A.60)

p=|&s x 3

, (A.61)

onde Ax é o vetor deslocamento entre D; e T;. Para evitar que o atomo T;_; seja escolhido
novamente como alvo, impoe-se a seguinte condigao sobre (:

¢ > Coin > 0. (A.62)

O valor de (,,;, € um dos parametros de entrada do programa e tem que ser obtido por
tentativa e erro. O valor default é Gnin = 0.25 A

Se o valor de p (eq. A.61) for maior que um parametro de impacto maximo pré-
estabelecido (pmaz) 0 atomo alvo T; é considerado muito distante para causar qualquer
deflexao na trajetéria do projétil ou transferéncia de energia ao alvo T;. Se, no entanto,

p < meLx) (A-63)
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Fig. A.5: Esquema que ilustra o procedimento de busca de alvos no MARLOWE. Veja o
texto para maiores detalhes. Baseado na ref. [17]

as novas diregoes das assintotas podem ser obtidas da figura A.7.1. Temos:
r_ NY A
SR RR S (A.64)
Ay =(C— (") Ao — Az
onde (' e (" sao definidos pelas relacoes:

tan(@l) = E,
sin(@l) e

X
tan(ty) = B (A.65)
|

F
Agora, combinando as equagoes A.64 e A.65 podemos obter as novas direcoes do projétil
e do alvo, dadas pelos seguintes vetores unitarios:

A =
5\2:

A.7.2 Tratamento das colisoes simultaneas

ey

S

N~

Az
Az

No —
Ao +

cos(6;) + & sin(6;)
cos(fy) — > sin(fy)

% sin(6,)

! in(ey) (A.66)

ESRTaNS]

Neste ponto, surge uma outra complicacao. Pode ser que mais de um projétil satisfaca as
condigoes A.62 e A.63. Neste caso, o MARLOWE utiliza a seguinte aproximacao para
tratar a colisao com dois ou mais alvos. Seja ¢ um indice que denota cada um dos alvos
ao longo da trajetoria, entao para cada alvo em potencial o programa calcula a seguinte
quantidade:

A = G — G- (A.67)
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(8) Colisdes squenciais

78eV
p/a,=170 P

76.2¢eV

984 eV

pla,=147

. 144 eV
Atomos de Cu

Potencial de Moliere
a,=0.0738 A

(b) Colisdes simultaneas
9.0eVv

p/a,=17.0

98.4 eV 80.4 eV

p/a,=17.0

9.0ev

Fig. A.6: Comparacao entre os tratamentos sequencial e simultaneo de uma colisao de trés
corpos. O exemplo corresponde ao movimento de um dtomo de Cu ao longo da
dire¢io < 110 > dum cristal de Cu. Baseado na figura 5 da ref [72].

As colisoes que satisfazem a condicao
A1 < G, (A.68)

sao consideradas simultaneas. O valor default para (,, é 0.25 A .

A diregao e a energia cinética de cada alvo sao calculadas como se as colisdes fossem
isoladas. Entao, os momenta de todos os alvos sao calculados e a conservagao de momentum
total é utilizada para determinar o momentum final do projétil; sua nova posicao corresponde
a primeira assintota a intersectar sua trajetéria inicial. Finalmente, a conservacao de energia
¢é obtida renormalizando todos os momenta envolvidos. Este algoritimo é exato quando ha
um unico atomo-alvo mas, em geral, subestima a energia transferida a multiplos alvos.

O algoritimo que descrevemos acima est4 ilustrado na figura A.6. Na parte (a) as colisoes
sao tratadas seqiiencialmente. Na parte (b), o mesmo evento é tratado como descrito acima
[72]. No primeiro caso, a deflexao por Ty faz com que o projétil passe muito mais préximo
de Ty do que no caso (b). Devido a isto, no caso (a), o projétil perde muito mais energia
e também é defletido para longe da sua diregao inicial de movimento. No caso (b), o
tratamento simultaneo preserva a direcao de movimento, o que é altamente desejavel para
descrever situagoes onde hé canalizagao, mas subestima a perda de energia.

A.7.3 Trajetorias assintoticas

A fim de determinar a interseccao das assintotas das trajetérias com os eixos x e y e com a
reta y = p (veja figura A.1 para maiores detalhes) é necessario determinar o comportamento
assintotico do angulo polar e da distancia r, que sao as coordenadas relativas do sistema.
E facil mostrar que, apos o sistema ter passado pelo apice da colisao, o comportamento
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assintotico de o(r) é dado por:

©(r) = © + arcsin (p> ~ 0+ Z;? (A.69)

r

Por outro lado, a dependéncia temporal de r pode ser obtida a partir da eq. A.17:

/ "t = —Ulo :[g(r)]_lerrfl% [ o dr (A.70)

Aqui, o fator 1/f na segunda metade da trajetéria aparece devido a perda de energia
ineldstica no apice da colisao. No limite assintotico em que r > p, podemos reescrever a
eq. A.70 como:

wt = [ (gt = G dr+ [ e

+ ( [ (e s [ [g(r)]ldr> | (A1)

onde utilizamos a seguinte aproximagao:

Lo~ [ Clo) tar— [T e = e+ [Gert ()

T

Agora, utilizando a equagao A.27, podemos reescrever a equacao A.71 como:

vt = r(0)—71+ jlc(r(t) —T), ou seja,

r(t) = foot+ (1+ f)T — fr(0). (A.73)

Sejam agora ((x1(t),y1(t)) e ((za(t), y2(t)) os vetores posicao do projétil e do alvo, res-
pectivamente, no ref. do laboratério.

Podemos agora obter as assintotas das trajetérias a partir do conhecimento do movi-
mento do centro de massas (conservagao do momento linear),

Mll'l(t) -+ MQZ'Q(t) = Mﬂ]ot — MlT'(O)
Myyi(t) + Maye(t) = Mp, (A.74)

combinado com as equagoes A.69, A.71 e com as igualdades
x1(t) — wo(t) = rcos(e(r)) (A.75)

(1) = ya(t) = rsin(ep(r)). (A.76)

Eliminando-se o tempo das equacoes resultantes, pode-se obter as intersecoes das assintotas
com os eixos z e y. Por exemplo, a assintota do projétil corta o eixo x no ponto (Z1,y = 0),

onde
R p 1+ A%f+ A(1+ f)cos(O) T

SR Af cos(O) 1+ A

(1+f7h (A.77)
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e corta o eixo y no ponto (x = 0,7;), com

i P (1 N Af(Af +cos(©)) + A% f(1 - f) Sin2(@)> 7 A(l+ f)sin(©)

T 1+ 4 1+ Af cos(©) 1+ A 1+ Afcos(0)
(A.78)
As assintotoas do alvo cortam o eixo & no ponto (&3, y = 0), onde
N O
T2 =127 (ptan (2> — 7') : (A.79)

e o0 eixo y no ponto (x = 0,7;), com

1y f( 1 — cos(©) sin(©) ) (A.80)

27174 pl—fcos(@) _Tl—fcos(G)

A assintota do projétil cruza a reta y = p no ponto (z1,,y = p) dado por

1 )
Ty, = —— (p(Af — 1)t — 1 A .81
b= gy (PAS — Dan (5) 4704 0) (A81)
e a assintota do alvo cruza a reta y = p no ponto com (Zy,,y = p) dado por:
L p(l=fh
Lop = T1p — T(@) (A82)

De fato, das equagoes A.79 e A.81, podemos demonstrar o seguinte resultado (veja
figura A.1):

S}
Ty — X1 = ptan(;). (A.83)
Por outro lado, pela definicao da integral 7, pode-se demonstrar que

. T
14+ A

A

Zo

(A.84)

Portanto, o valor de Zy (veja figura A.1) é uma medida direta de 7.



Apéndice B

Calculo de Q(b): os modelos PCA e
UCA

B.1 Introducao

Um método muito utilizado para calcular a perda de energia dependente do parametro de
impacto é a aproximacao semiclassica. Esta aproximacao se baseia na idéia de que se pode
desprezar o carater ondulatorio do projétil e associar ao seu movimento uma trajetéria bem
definida. Ela é vélida [131] se o fon incidente tiver, ao menos, energias térmicas. Outra
hipotese relacionada é que o projétil viaja em linha reta é(t) = Ut + 5, com velocidade
constante v, e vetor parametro de impacto b. Esta hipotese é valida em altas energias,
quando o momentum transferido aos elétrons do alvo é muito menor que o momentum
inicial do projétil. Vamos nos restringir, por hora, a ions nus como projéteis. Neste caso, a
interacao coulombiana ! V(7 — E(t)) = —Z,/ ‘F— ﬁ(t)‘ entre o projétil e o elétron do alvo,
localizado na posicao 7, dé origem a transicoes eletronicas no alvo, que resultam na perda
de energia do projétil. A perda de energia devido aos processos de excitacao e ionizacao do
alvo é calculada a partir da expressao

Q) =X lar(®)F (e — <o) (B.1)

f

que envolve uma soma sobre todos os estados finais eletronicos do alvo e o calculo das
amplitudes de transigao correspondentes. Se x = Z,/v, < 1, a interacao entre o projétil
e os elétrons do alvo pode ser considerada um pequena perturbacao e as amplitudes de
transicao podem ser obtidas em primeira ordem de teoria de pertubacao dependente do

-

tempo. Em unidades atomicas, as amplitudes ay(b) sao dadas por:
as(b) = —i / dre e (£ v (7~ R(1))|0) (B.2)

No entanto, mesmo em primeira ordem, o calculo das amplitudes de transi¢ao e de Q(b) na
SCA envolve um esfogo computacional que torna proibitiva sua implementagao em qualquer
programa de simulacao de interagoes ion-matéria.

Na busca de solugdes aproximadas para (Q(b) Grande e Schiwietz [119, 120] propuse-
ram um modelo simples para o cdlculo de Q(b) que consegue reproduzir os resultados dos

I Neste apéndice trabalharemos com unidades atémicas: e =1,m. =1,A =1
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calculos completos SCA, para todos os parametros de impacto, sem a necessidade de célculos
pesados. Estes modelos, denominados PCA e UCA, serao descritos a seguir.

B.2 O modelo PCA

Na literatura, é possivel encontrar solugoes aproximadas para as equagoes B.2 e B.1, todas
validas em intervalos limitados de parametros de impacto. Para grandes parametros de
impacto utiliza-se a aproximagao de dipolo para V(7" — R(t)) onde,

—

V(7 — R(t)) = V(7 — B(t))jrm0 + 7.V&V (7 — B(t))jr—0 (B.3)

Neste caso, é possivel obter uma expressao analitica para Q(b):

(%

Q) = 5 X HE ) =) < X f

w,»b
p

) (B.4)

onde E (b,w;) ¢é a transformada de Fourier do campo elétrico devido ao projétil na posi¢ao

—

do niicleo atémico (E(t) = —V:V (F— f{(t))\;zo),
T(b) = 22° [v2b? (B.5)

é a energia transferida a um elétron em repouso, calculada pela aproximacao de impulso
classica, e

g(z) = 2*(Kg(2) + Ki(2)). (B.6)

Aqui, Ky e K; sao fungoes de Bessel modificadas, w; = (¢; — €p) sdo as energias de transicao,
e os f; sio as forcas de oscilados de dipolo (f; = 2 (i |2] 0)|” (; — €)) que satisfzem & regra
de soma de Thomas-Reiche-Kuhn Y-, f; = 1 [26].

Para parametros de impacto intermedidrios (um pouco maiores que o raio da camada
eletronica, rg,e;) e para altas velocidades do projétil, o fator exponencial na equacao B.2
pode ser desprezado quando o tempo de colisdo T = 7gpe/v, é pequeno comparado com
1/w;. Neste caso é possivel realizar analiticamente o somatdério sobre todos os estados finais
do elétron do alvo. Considerando um tempo de colisdo muito curto, temos e(¢r—€0)* ~ 1.
Neste caso, af(b) ~ —i [ dt <f ‘V(t)‘ 0> onde V(t) = V(7 — R(t)). Neste caso, é facil

mostrar que
Q(b) = /_ ) /_ ~dtat' (0[V(2) (Fo — )V (1)

onde utilizamos a relacao de fechamento

%:Gflf><f| = H, (B.8)

f) (B.7)

¢ Hy 6 a Hamiltoniana para o elétron ativo do alvo. Manipulando-se a relacao B.7 chega-se
a seguinte expressao para Q(b) [132]:

Q(b) = ; <0 [/Z A E(F, t)r 0>, (B.9)
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Fig. B.1: Representacdo esquemdtica da geometria de colisdo, onde definimos o vetor rr.
O cilindro representa a densidade eletronica do alvo integrada ao longo da dire¢dao
de movimento do projétil.

onde F (7,t) é a forca aplicada pelo projétil no elétron ativo e a integral entre colchetes
tem interpretacao imediata: é o momentum transferido a um elétron livre, calculado na
aproxiamacao de impulso. Desta maneira, podemos finalmente escrever

Q(b) = / &ErT (6 — 7r) / dzp(7r, 2) (B.10)

com T'(b) = 22%/v2b*. Como mostrado na figura B.1, o vetor rp é perpendicular a z,
a diregdo de movimento do projétil. A integral [dzp(rr,z) é a densidade eletronica do
alvo, integrada ao longo da trajetoria do ion. Portanto, a equacao B.10 corresponde a
energia transferida a um elétron livre, na aproximagao de impulso, cuja probabilidade de
ser encontrado na posicao 7 corresponde a densidade eletronica do dtomo-alvo.

Para parametros de impacto pequenos, energias transferidas da ordem de w; = 21}5 gan-
ham importancia e um tratamento adequado da cinematica da colisao se torna necessario.
Para altas velocidades do projétil e pequenos parametros de impacto, os elétrons absorvem
grande quantidades de energia sendo ejetados (ionizados) do dtomo-alvo. Se as energias dos
elétrons ejetados forem grandes em comparacao com suas energias de ligacao, a influéncia
do potencial do atomo alvo pode ser desprezada e os estados finais dos elétrons podem ser
substituidos por ondas planas, o que torna possivel obter uma expressao analitica para Q(b)
[119]:

Q(b) = / &rT (5 — 7r) / dzp(7r, 2), (B.11)

onde
T(b) = Z x h(2vb) = T'(b) x h(2vb), (B.12)

2h2
vpb
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Fig. B.2: As fungoes g(x) e h(x) das equagoes B.6 e B.13 que descrevem os termos de
dipolo e colisoes quase livres, respectivamente. A linha pontilhada corresponde a
funcgao gs(x) para o potencial de Bohr(equagdo B.37) no caso limite (y = 1)
de um ion fortemente blindado. Para altas velocidades do projétil, as partes
horizontais das funcgoes tém uma considerdvel superposi¢ao.

) == [ dyy Ko(eo?) (oo 1= 99) (B.13)

Neste ponto, ¢ interessante tecer alguns comentarios a respeito das expressoes que obti-
vemos para )(b) nas trés regides de parametros de impacto estudadas acima. Para grandes
parametros de impacto, Q(b) (equagao B.4) é dada, essencialmente pelo produto da fungao
g(w;b/v,) pela energia transferida a um elétron livre na aproximagdo de impulso, T'(b)
(equagdo B.5). A funcdo g(w;b/v,) estd graficada na figura B.2 como uma linha tra-
cejada. Como mostrado nesta figura, a medida que se aumenta w;b/v, esta fungao passa do
valor constante igual a um até um méximo largo em w;b/v, = 0.17 e cai a zero exponen-
cialmente para grandes parametros de impacto. Por outro lado, a expressao que obtivemos
para pequenos parametros de impacto (equagbes B.11, B.12 e B.13) é modulada pela
fungao h(2v,b), que se encontra graficada na figura B.2 como uma linha continua. Como
se pode ver, a funcdo h vai a zero para b < 1/v, a assume valor constante igual a um
para parametros de impacto intermediarios e grandes. Isto quer dizer que Q(b) para pe-
quenos parametros de impacto coincide com a expressao B.10 em parametros de impacto
intermediarios. Além disso, a figura B.2 também mostra que ha uma regiao de parametros
de impacto onde acontece uma superposigao entre as funcoes g(w;b/v,) e h(2v,b). Ainda,
de acordo com a figura B.2, quanto maior a velocidade do projétil, maior sera a regiao
de superposicao das duas fungoes. Isto significa que, para altas velocidades do projétil, a
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transicao entre o cendrio de colisoes violentas e o cendrio de transicoes de dipolo se da de
maneira suave. Baseados nestas observagdes Grande e Schiwietz [119] propuseram a se-
guinte férmula geral que interpola as aproximagoes descritas acima e que é aplicavel para
todos os parametros de impacto:

- / &rrK (b — 7r) / dzp(Fy, 2), (B.14)

onde,
277

e h(2v,b) Zﬂ( ) (B.15)

Esta funcao une suavemente as trés regioes de parametros de impacto descritas acima. Os
dois primeiros termos na equacao B.15 descrevem colisoes binarias violentas e o ultimo
termo descreve as transicoes de dipolo. A primeira integral na equacao B.14 é uma
convolugao do Kernel KC(b) com densidade eletronica do dtomo alvo em torno da trajetéria
do projétil, e portanto, também leva em conta contribiuicoes nao locais para a perda de
energia. A convolugao proposta na equagao B.14 é a razao do nome dado ao modelo apre-
sentado aqui. PCA vem de Perturvative Convolution Approximation. Como discutido na
referéncia [119] o modelo PCA consegue reproduzir com sucesso célculos SCA para projéteis
nus.

K(b) =

B.2.1 Introdugao de potenciais blindados no modelo PCA

Devido aos processos de troca de carga que ocorrem quando ions penetram alvos solidos,
para descrever adequadamente a perda de energia é necessario considerar todos os esta-
dos de carga possiveis do fon, ou seja, temos que determinar ()(b) para fons com elétrons
ligados. Uma das contribuigoes deste trabalho de doutoramento consistiu em modificar o
modelo PCA para ions blindados por elétons ligados. A seguir, vamos apresentar a extensao
do modelo PCA realizada neste trabalho, onde consideramos trés tipos de potenciais Cou-
lombianos blindados para descrever a interacao entre o projétil e os elétrons do alvo. Este
potenciais contém, além do termo coulombiano devido a carga nuclear do projétil, o poten-
cial estatico produzido pelos elétrons do projétil que blindam a carga nuclear do projétil.
Nesta aproximacao, o potencial pode ser calculado a partir de

2/3/

—

V(R —7) =

(B.16)

() [*

‘R - r —7r =7 ‘
onde Z, é a carga nuclear do projétil, ®; sao as fungoes de onda dos elétrons do projétil e
n, ¢ o nimero de elétrons do projétil. As funcoes de onda para cada elétron ¢ do projétil
podem ser obtidas pelo método Hartree-Fock-Slater [133]. Nesta formulagao nés estamos
desprezando efeitos de blindagem dinamica (a dependéncia temporal de ®; devido a efeitos
de polarizagao, excitacao e/ou ionizagao do projétil), de correlagao de Pauli (devido a antisi-
metria das fungoes de onda centradas no projétil e no alvo) e efeitos de correlagdo dinamica
devido a interacao residual elétron-elétron. Portanto, os elétrons do projétil tém o papel
meramente passivo de blindar o potencial devido ao nucleo atomico, isto é, os elétrons do
projétil permanecem no estado fundamental durante a excitacao do alvo. Portanto, estamos
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desprezando também os efeitos de antiscreening, onde a interacao elétron-elétron entre os
elétrons ligados do projétil e os elétrons do alvo reslutam num aumento das se¢oes de choque
de excitagao e ionizagao na faixa de energias intermedidrias e altas [134, 135].

Noés consideramos trés tipos de potencial blindado:

1. O potencial blindado de Bohr:

- o—alf=E|
V(r—R)=—-Z,——= (B.17)

|7 — R
que ¢ o potencial eletrostdtico produzido por uma carga externa pontual Z, introduzida num
gas homogeéneo de elétrons. Portanto, o potencial de Bohr descreve, aproximadamente, a
polarizacao dos elétrons de valéncia num sélido devido a presenga do projétil. Para ions
lentos, o parametro o pode ser determinado a partir do comprimento de blindagem de Debye

[37].
2. O potencial single-zeta:

.- (Z,—my) | eol A ( o ﬁ>
Vir— =— |t +n,— X (1+=|"— R B.18
=)= = | (14 - (B.13)

que descreve a interacao do elétron ativo do alvo com projéteis carregando um ou dois
elétrons (n, = 1,2) em orbitais hidrogendides 1s. Neste caso, o parametro « é obtido a
partir da carga nuclear efetiva do projétil Z5// (o = 2Z¢/7).

3. O potencial blindado Geral:

. N (Zp _ np) Nmazx e*CiIF*EI ~ .
Vir— =—|—"+n —— X la; + b|T— R B.19
e R R CR L) ECED

que é uma soma de potenciais single-zeta e é apropriado para descrever projéteis com muito
elétrons. Os coeficientes a;, b; e ¢; sao determinado pelo ajuste do potencial calculado pela
equacao B.16. Em geral, o nimero de termos single-zeta, ny,q., corresponde ao numero de
camadas atomicas do projétil.

A seguir, vamos mostrar como os potenciais blindados listados acima podem ser intro-
duzidos no modelo PCA. Para isto, assim como ja fizemos anteriormente, vamos estudar os
comportamento limite de @)(b) para parametros de impacto pequenos e grandes, a fim de
extrair uma expressao comum para a transferéncia de energia que interpole os valores de
Q(b) para os limites assintoticos.

Grandes parametros de impacto

Como vimos na equagao B.4, para calcular Q(b) para grandes parametros de impacto, é
necessério calcular a transformada de Fourier |E(b, w;)|? do campo elétrico devido ao projétil
na posicao do nicleo do atom-alvo. A seguir, vamos apresentar os detalhes do caculo de
Q(b) para o potencial de Bohr. O cdlculo para os demais potenciais segue a mesma
seqiiéncia de passos que realizaremos a seguir.
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Na aproximacao de dipolo, temos
. —alR| /1
V(F,R) ~ —Z,— l1+F.R <42 O‘)] (B.20)
Rl [B* - |R]
Portanto, para o campo elétrico teremos:
. —a|R| 1 .
e @
[Bl L\[E[*  |R]
Calculando agora E(b,wy),
. o0 . e_o“m 1 o _
E(b, wO) = / dteszth gy [(H + ﬁ.>‘| R (B22)
—o0 [B| L\[R[*  |R]
Lembrando que R(t) = Tpt + b temos,
E(b,wo) = E(b,wo) + E(b,wy) ., (B.23)
onde .
. 00 . —a|R| 1
e o
E(b, U)O)H = / dtelwotzp = [<ﬁ —|— _,>‘| 6pt (B24)
o0 [Bl L\[R]*  [R]
e —
A o e olfl 1 a\l-
E<b7w0>L = / dtewotzp pry |‘<_, + _,>‘| b (B25)
o0 [&l L\[R]*  |R]
Fazendo a mudanca de variaveis
t
r = % (B.26)
as equacoes B.24 e B.25 ficam:
. Z,0, 00 wob 5 Q@ 1
B(b,wo)y = S22 [ sin (S04 ) ooV, B.27
( 7w0)|| bvg 1 0 S ( v, x)e 72 +1 + b([L‘Q + ]_)3/2 ( )
€ —
- 272,b oo b 5 1
E(b,wp)L = =2 / cos (”%) emobVETH [ S )3/21 dz (B.28)
0

vpb? Uy 2+1  b(2?2+1

As intergrais nas equagoes B.27 e B.28 podem ser resolvidas utilizando as seguintes

igualdades:

f= [ e (<037 4 sintan) o = 0k (a7
I = /OOO exp <—5\/m) COS((MS)\/% = K, (7\/@)

(B.29)

(B.30)
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que diferenciadas em relagao ao parametro v fornecem as integrais que procuramos:

oL /00 [ﬂexp(—ﬁ\/'y2 + 22) N exp(—Fv7? + 2?)
0

7 " 7+ (7 + 27

] sin(az)xdx (B.31)

o~ (7 + 7 (07 + 2P

Agora, comparando as equacoes B.31 e B.31 com as equacoes B.28 e B.27, respecti-
vamente, é facil mostrar que

oL _ _ /Ooo’y lﬁexP(_ﬁ v+ 7) + (VY + xQ)] cos(ax)dx (B.32)

. 27, b\’ b\’
EL(b,wo) = 2227 | K, (J <‘*’°> +a2b2) x J (““) + a2 (B.33)
bv, Up Up
. N 2
By (bywo) = 220% (@00 g (J <w> Mzbzﬂ (B.34)
bv, Up Up

Finalmente, temos

1 - 1 - 1 -
SIEG.wo)® = 1By (b,wo)P + 5B (b, wo) P (B.35)
= T(b) x 9:(0)

onde, 2
T@:iz (B.36)

o= ({62 ) (2 ) o () 2]
(B.37)

Na figura B.2 a funcao g, esta graficada para dois casos limite do parametro v =

S v = 1 (linha pontilhada) corresponde a um ion fortemente blindado. E f4cil ver

__a¥
(5=
p

que o caso v = 0, que corresponde a « = O(ion nu), recai na equagao B.6 (linha tracejada),
como seria de se esperar.

Para os potenciais single-zeta e Geral, obtém-se uma equagao idéntica a equacao B.35
com g, dado pelas seguintes expressoes:

Para o potencial single-zeta,

gs(b) = fi + f3
com f1(b) e fo(b) sendo:

1) = /2 (Ko (i + (b

+ 1/ (@b/v,)? + (ab)2K1(y/(wb/v,)? + (ab)?))
+ (1= ny/Zy)wb/v, K1 (wb/vp)
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1) = 2y (K (b (b)) (b + (ab)?

+ (wh/vy) Ko(y/(wb/v,)? + (ab)2))
+ (1 - np/Zp)Wb/UpKO(Wb/Up>

Para o potencial geral,
gs(b) = fi + f3

onde,

£ilb) = np/ZpZ(aiKl(\/(wb/vp)2_|_(cib)Q)\/(wb/vpﬁ—i—(cib)z

+ Db Koy (wbfv,)? + (cib)?))
+ (1= np/Zp)wb/v, K1 (wb/vyp)

Job) = ny/Zy > (aiewb/v, Koy (wb/vy)? + (cib)?)

Db vpbici K (1 (wb/up)? + (c:b)?) )\ (wh/v,)? + (c:b)?)
+ (1 —=np/Zp)wb/v,Ko(wb/vy)

+

Parametros de impacto Intermediarios

Como vimos anteriormente, em parametros de impacto intermediarios, para altas velo-
cidades do projétil, se o tempo de colisao for pequeno em comparagao com o periodo orbital
dos elétrons do alvo, pode-se desprezar o fator exponencial na equacao B.2. Este procedi-
mento resulta numa expressao idéntica a energia transferida a um elétron em repouso, na
aproximacao de impulso:

2

1. = 1] [ -
Q) = 5 APF = 5 | [T Frtyar (.39)
0
Resolvendo esta tultima equagao para o potencial de Bohr, obtemos:
QZE 272 72 272 -2
QW) =55 [@* K3 (ab)| = T(b) x [2?b* K7 (ab)] (B.39)
p

que ¢ a mesma expressao que se obtém tomando-se o limite wy — 0 na equagao B.37 .
No limite z — 0, 22K%(z) — 1. Portanto, para b — 0 , tanto a aproximacao para grandes
parametros de impacto quanto a aproximacao para parametros de impacto intermediarios
resultam Q(b) = T'(b).
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Parametros de impacto pequenos

Para pequenos parametros de impacto, o elétron ativo do alvo interage com um nucleo
praticamente nu. Por esta razao, os efeitos de blindagem podem ser desprezados nesta regiao
de parametros de impacto. Sendo assim, vamos adotar a equagado B.11 para descrever Q(b)
para estas colisoes.

Como se pode ver na figura B.2 no caso dos projéteis blindados, também existe uma
transigao suave do regime em que Q(b) resulta de colisoes bindrias violentas (peuenos b’s)
ao regime de trasigoes de dipolo (grandes b’s), exemplificado pela superposigao das fungoes
h e g, verificada em parametros de impacto intermedidrios. Sendo assim podemos extender
o ansatz PCA ( B.14) para fons blindados:

Q(b) = / ErrW(b — ) / dzp(7r, 2), (B.40)
onde 072 )
W(b) = @ X h(2v,b) x zi:figs (Z,a) (B.41)

B.3 O modelo UCA

A seguir vamos apresentar uma extensao do modelo PCA, denominado UCA, que incorpora
efeitos nao perturbativos. Isto se faz necessario porque, a medida que se aumenta a carga do
projétil, a perturbacao induzida pelo mesmo nao pode ser considerada pequena. Portanto,
o tratamento perturbativo que nds utilizamos acima deixa de ser confiavel. De fato, na
SCA, para um dado parametro de impacto, as probabilidades de ionizacao podem exceder
100%, ja que elas proporcionais a Zg! A denominagao UCA vem de Unitary Convolution
Approximation ja que o novo modelo é unitario, no sentido de que a probabilidade total de
encontrar o elétron ¢ igual a 1.

O modelo UCA se baseia na teoria de freamento de Bloch. Esta teoria concorda com a
teoria de Bohr quanto y = % > 1 e concorda com a teoria de Bethe quando y < 1. Bloch
realiza um tratamento separado para grandes e pequenos parametros de impacto. Para
grandes parametros de impacto o tratamento é baseado nas mesmas idéias que desenvolve-
mos acima. No entanto, para pequenos parametros de impacto, ele realizou um tratamento
mais elaborado que leva em consideracao a influéncia do potencial do projétil nos estados
finais eletronicos. A formulacao de Bloch é exata se pudermos desconsiderar a influéncia do
potencial do alvo.

A perda de energia no modelo de Bloch é dada por

Q(b,1) = (@(b; 1) [He| ¢(b:t)) — (do [Hi| do) (B.42)
onde |¢(b: t) > é a fungao de onda do eléton ativo, ¢ é a fungao de onda inicial do elétron
em t = —oo e H; é a Hamiltoniana do alvo. Bloch introduziu o seguinte ansatz para a
o (b t):

o(b;t) = a(b;t) X o. (B.43)
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Como resultado, a(b;t) satisfaz a seguinte equagao de Schrodinger:

0 1
i = —5Via+ V(Do + a/ooHido -

1
o

O terceiro termo no lado direito da equacao acima é a energia do estado fundamental do
alvo e pode ser tomado como zero por uma escolha adequada da energia de referéncia do
sistema. O quarto termo também pode ser desprezado argumentando-se que o tempo de
colisao é muito menor que os inversos das freqiiéncias caracteristicas do sistema. Destas
aproximacoes, resulta a seguinte equacao de Schrodinger:

(V) (Vo) (B.44)

1
i— = ——V2a+V,a (B.45)

Agora, no referencial do projétil, V, ¢ independente do tempo. Portanto o problema fica
reduzido a um problema de espalhamento de um pacote de onda representando o elétron
por um potencial coulombiano representando o projétil. A solugdao do problema proposto
pela equagao B.45 ja é conhecida sendo a fungao de onda de Coulomb. Portanto, a va-
riacao temporal da func¢ao de onda do alvo («) é transformada para o referencial do projétil
(utilizando uma transformada de Fourier para descrever o pacote de onda do elétron) e o
movimento de cada componente de momentum ¢é dado pela funcao de onda de Coulomb.
Portanto, nao ha criacao de elétrons ja que a corrente total de probabilidade do estado
inicial é conservada apds o espalhamento. A expressao para a secao de choque de freamento
de Bloch apds utilizar a equagdo B.42 para determinar Q(b) é [120]

GBloch _ 47;2ZI‘3NZ fn lln (?) — ln(n)] (B.46)
onde - .
0= esplReu(1-+i9) = v(0)] = esp |3 (B.7)

e 1 é a funcao digamma que corresponde a derivada logaritmica da fungao I'.
Finalmente, o modelo UCA consiste em fazer a seguinte mudanca de escala na fungao h
que descreve colisoes com pequeno parametro de impacto:

h(2v,b) — h(2v,b/n) (B.48)

onde a varidvel n é dada pela equagdo B.47. Desta maneira, Q(b) integrado sobre todos os
parametros de impacto resulta na secao de choque de Bloch.

Maiores detalhes sobre o caculo de Q(b) podem ser encontrados no apéndice C, no artigo
intitulado Impact-parameter dependent energy loss of screened ions.
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Publicacoes relacionadas com este
trabalho

C.1 Artigos Publicados

e Depth profiles and amorphization behavior under channeling conditions for low energy
Bi ions implanted intos Si crystals : NIM B 149 (1999) 301.

e Electronic stopping power of < 100 > axial channeled Li ions in Si crystals: NIMB
148 (1999) 164.

e Angular dependent energy loss of 0.8-2.0 MeV He ions channeled along the Si< 100 >
direction NIM B 136-138 (1988) 132

e Charge equilibration process for channeled He ions along the Si< 100 > direction NIM
B 148 (1999) 168
C.2 Artigos aceitos para pulicacao

e Angular dependence of the electronic stopping power of Li ions channeled around the
Si< 100 > direction.

e Impact-parameter dependent energy loss of screened ions

e Charge equilibration of energetic He ions in the Si< 100 > channel

C.3 Artigos submetidos

e 7, oscilations for low energy channeling implantations (submetido ao Phys. Rev. B)

C.4 Artigos em preparacao

e Energy loss of 0.2-8 MeV He and Li ions channeled in Si crystals

e Angular dependent energy loss of He and Li ions channeled in Si crystals
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