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Detetores Gasosos de Radiacéo:
Efeitos da retrodifusdo na emissao de fotoeletrdes por fotocatodos de Csl

em meio gasoso e eletroluminescéncia em Xe dopado com CH, e CF,

José Manuel Dias Escada
Departamento de Fisica

Faculdade de Ciéncias e Tecnologia — Universidade de Coimbra

Sumario

Neste trabalho investiga-se a extracdo de fotoeletrbes emitidos por fotocatodos de Csl em
meio gasoso, quando o fotocatodo é irradiado por radiagdo VUV, e o efeito da dopagem de Xe com
CH; ou CF; na eletroluminescéncia. A deriva dos eletrdes nos meios gasosos € investigada por
simulacdo de Monte Carlo, permitindo obter e discutir em detalhe os resultados para a eficiéncia de
extracdo f e para o rendimento de eletroluminescéncia #. A extracdo de fotoeletrGes € também
investigada experimentalmente, permitindo confirmar os comportamentos previstos por simulagéo
para f.

Para validar o0 modelo de Monte Carlo e as seccdes eficazes de difusdo de eletrdes usadas nas
simulac@es, sdo calculados pardmetros de deriva de eletrbes nos meios gasosos, que sdo analisados e
comparados com dados experimentais da literatura.

A eficiéncia de extracdo f é determinada nos gases moleculares CH4, CF4, CO, e N, e suas
misturas binarias com os gases nobres Xe, Ar e Ne, sendo calculada por simulacdo para fotdes
absorvidos monocromaticos com energias Ey, na gama 6.7-9.8 eV e medidos experimentalmente para
fotdes VUV de uma lampada de Hg(Ar) de distribui¢éo espetral (gaussiana) centrada em Eyn = 6.7 eV,
considerando os campos elétricos reduzidos E/N na gama 0.1-40 Td. Exceto para N, e Ne-N,, meios
ndo examinados por simulacdo, os resultados experimentais de f sdo comparados com resultados de
Monte Carlo, verificando-se em geral bom acordo.

A dependéncia de f com E/N, composi¢do da mistura e Ey, € analisada. Mostra-se que
geralmente f aumenta com E/N, gradualmente nos gases nobres e de um modo repentino a baixo E/N
nos gases moleculares e misturas. A eficiéncia f diminui com Egp, exceto em algumas gamas restritas a
baixos E/N. Verifica-se que fcrs € fors S80 consideravelmente superiores a f nos gases nobres e que fcoz
é inferior a fcys € a fcrs @ menores Egn mas € idéntico para maiores Eyn. A adicdo de um dos gases
moleculares CH,;, CF, ou CO, a um dos gases nobres Xe, Ar ou Ne, ainda que em pequenas
concentracdes, permite aumentar f significativamente, por vezes com f nas misturas a ultrapassar f nos
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gases moleculares puros. Por outro lado, verificou-se experimentalmente (para E,, ~ 6.7 eV) que fy, €
menor do que f nos outros gases investigados e que nenhum beneficio em f é obtido adicionando N, a
Ne.

A extracdo de fotoeletrdes depende do campo elétrico E/N que guia os eletrfes e da energia de
emissdo & dos fotoeletrbes (que cresce com E,,), dois fatores independentes do meio gasoso. A
eficiéncia f tende a diminuir com &, porque os fotoeletrdes tém de perder mais energia até o retorno ao
fotocéatodo se tornar energeticamente proibido.

A dependéncia da extracdo dos fotoeletrdes com o meio gasoso é explicada através da
correlagdo de f com a penetracgdo inicial A no gés, relacionada com a seccéo eficaz total de difuséo, e
com a eficacia de perda de energia dos fotoeletrGes no géas, relacionada com a competi¢do entre o0s
processos elasticos e inelasticos no gas. A extracao dos fotoeletrdes é favorecida por uma penetragdo
inicial 4 longa e pela reducéo rapida da energia dos fotoeletrdes em colisdes inelasticas. As simulacdes
mostram que a ocorréncia de colisBes inelasticas a baixa energia nas primeiras colisdes desempenha
um papel decisivo no aumento de f, como acontece com as excitagdes vibracionais em CH,, CF, e CO,
e nas suas misturas com Xe, Ar e Ne, que competem eficientemente com a difusdo elastica. Em
contraste, nos gases nobres as colisdes inelasticas sdo pouco frequentes para as gamas de E/N e Eg,
investigadas, porque os seus limiares sdo apenas atingidos a maiores E/N e apds numerosas colisdes
elasticas.

Neste trabalho é também investigada a viabilidade da dopagem de Xe com CH, ou CF, em
detetores gasosos em que a amplificacdo é conseguida através da producao de eletroluminescéncia em
regime sem multiplicacdo de carga. A adicdo de gases moleculares a Xe aumenta a velocidade de
deriva e reduz a difusdo dos eletres, um efeito que é desejavel em detetores de grandes dimensdes
onde os eletrbes primarios derivam longas distancias na regido de absorcdo/deriva. No entanto, é
necessario encontrar um compromisso, pois a presenca das moléculas deteriora a resolu¢do em
energia, porque reduz o rendimento de eletroluminescéncia 7 e aumenta as flutuagbes associadas.
Estes efeitos sdo devidos & introducéo ndo s de colisdes dos eletrGes com excitacdo vibracional das
moléculas e captura de eletrdo por moléculas, como também a processos alternativos de desativacdo
dos estados excitados de Xe em colisdes a 2 ou 3 corpos envolvendo moléculas, processos que inibem
a formagdo dos excimeros de Xe que sdo as espécies emissoras da cintilacdo. No caso de CF,, a
reducéo de /e 0 aumento das flutuacBes sdo muito pronunciados devido ao efeito muito significativo
da captura de eletrbes, afastando CF, como aditivo aceitavel. No entanto, a adicdo de CH, afeta #e as
suas flutuacbes em muito menor extensdo, indicando os calculos que a adicdo de CH, em
concentragdes menores do que ~1% pode ser uma escolha apropriada.
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Gaseous Radiation Detectors:
Backscattering effects in photoelectron emission from Csl photocathodes into

gaseous medium and electroluminescence in Xe doped with CH, and CF,

José Manuel Dias Escada
Physics Department

Faculty of Sciences and Technology — University of Coimbra

Abstract

This work investigates the photoelectron extraction from Csl photocathodes into gaseous
medium, when Csl is irradiated by VUV photons, and the effect that doping Xe with CH,4 or CF, in
particular will cause on the electroluminescence. The electron drift in the gaseous media is
investigated by Monte Carlo simulation, allowing to obtain and to discuss in detail the results for the
extraction efficiency f and electroluminescence yield 7 The photoelectron extraction is also
investigated experimentally, allowing confirmation of the behaviors predicted by simulation for f.

To validate the Monte Carlo model and electron scattering cross-sections used in the
simulations, electron drift parameters in the gaseous media are also calculated, which are analyzed and
compared with available published experimental data.

The extraction efficiency f is obtained for the molecular gases CH,, CF4, CO, and N, and their
binary mixtures with the noble gases Xe, Ar and Ne. It is calculated by simulation for absorbed
monochromatic photons with energies E,;, in the range 6.7-9.8 eV and is measured experimentally for
photons from a continuous VUV Hg(Ar) lamp with a spectral distribution peaked at Ey, = 6.7 eV,
considering reduced electric fields E/N in the 0.1-40 Td range. Except for pure N, and the Ne-N,
mixtures, not examined by simulation, the f experimental results are compared with Monte Carlo
results and a good agreement is found in general.

The dependence of f on E/N, mixture composition and E, is analyzed. It is showed that f
increases in general with E/N, rising gradually in a noble gas and more quickly at lower E/N in the
molecular gases and mixtures. The efficiency f decreases with E,,, except in some restricted ranges at
low E/N. It is verified that fcys and fcry are considerably higher than f in noble gases and that feo; is
lower than fcrs and fery at lower Epy, but reaches identical levels at higher Eg,. The addition of one of
the molecular gases CH,4, CF4 or CO, to the noble gases Xe, Ar or Ne, even in low concentrations,
may significantly increase f, sometimes with f in the mixtures rising above f in the pure molecular gas.
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On the other hand, it was verified experimentally (for E, ~ 6.7 eV) that fy, is lower than f in any of the
other gases under investigation and that f is not improved by the addition of N, to Ne.

The photoelectron extraction is dependent on the guiding electric field E/N and on the
photoelectron emission energy & (which increases with E,,), two factors independent of the gas
medium. The efficiency f tends to decrease with &, because the photoelectrons must lose more energy
before the return to the photocathode becomes energetically forbidden.

The dependence of the photoelectron extraction on the gas medium is explained by the
correlation of f with the initial penetration A into the gas, which is related to the electron total
scattering cross-section, and with the efficiency of photoelectron energy loss in the gas, related to the
competition between elastic and inelastic processes in the gas. The photoelectron extraction is favored
by longer A and by a swift drop in photoelectron energy in inelastic collisions. The simulations show
that the occurrence of inelastic collisions at low energy in the first collisions plays a decisive role in
the improvement of f, namely vibrational excitation collisions in CH4, CF4 and CO, and in their
mixtures with Xe, Ar and Ne, which compete efficiently with elastic scattering. In contrast, in noble
gases the inelastic collisions are only sporadic over the ranges of E/N and E,, investigated, because
their thresholds are only reached at higher E/N and after numerous elastic collisions.

This work also investigates the viability of doping Xe with CH,4 or CF,4 in gaseous detectors
where amplification is achieved through the production of electroluminescence under a charge-
-multiplication free regime. The addition of the molecular gases to Xe increases the drift velocity and
reduces the diffusion of the electrons, a desirable effect in large size detectors where primary electrons
drift across a long absorption/drift region. However, a compromise must be found, since the presence
of the molecules deteriorates the energy resolution by reducing the electroluminescence yield # and
increasing its fluctuations. These effects are due to electron collisions with vibrational excitation of the
molecules and to electron attachment by the molecules, as well as to the deactivation of Xe excited
states by alternative processes involving 2- or 3-body collisions with the molecules, processes which
guench the formation of the Xe excimers which are the scintillation emitting species. In the case of
CF,, the reduction of #and the increase of its fluctuations are very strong due to the very significant
effect of electron attachment, ruling out CF, as an acceptable additive. However, the addition of CH,4
affects gand its fluctuations to a much lower extent, and the calculations indicate that the addition of
CHy, in concentrations lower than ~1% may be an appropriate choice.
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Capitulo 1

Introducao

A investigacdo cientifica no ambito dos detetores de radiacdo baseados na producao de fotGes
VUV é extensa e variada, com diversos campos de aplicacdo, como, por exemplo, fisica das particulas,
astrofisica, medicina, etc. O contador gasoso de cintilagdo proporcional é um exemplo desses
detetores, sendo o seu principio de funcionamento baseado na eletroluminescéncia de gases nobres.
Outro exemplo é o dos sistemas RICH, baseados na radiacdo de Cherenkov que também tem emissao
na regido do VUV. A este tipo de detetores encontram-se obrigatoriamente associados fotodetetores
gue realizam a conversdo dos fotbes em eletrdes por efeito fotoelétrico; a carga elétrica resultante é
recolhida geralmente apds um estdgio de amplificagdo, seguindo-se-lhe o processamento do
correspondente sinal elétrico. Um detetor de radiacdo é avaliado por algumas das suas caracteristicas,
nomeadamente resolugdo (em energia, temporal e espacial), ganho, tempo de resposta, taxa de
contagem maxima, custo, dimensdo, etc. No caso particular de um fotodetetor, as necessidades
experimentais requerem por vezes uma grande area de detecdo, sensibilidade a fotdo Unico e
insensibilidade a campos magnéticos.

As propriedades vantajosas que o iodeto de césio (Csl) oferece como meio fotoconversor da
radiacdo VUV, como o facto de ser um material sélido de facil manuseamento e de elevada eficiéncia
quantica na regido do VUV, fazem dele um material alvo de investigagdo intensa e com utilizacdo
alargada em fotocatodos tanto em configuragdo transmissiva como refletiva, a operar em vazio ou em
ambiente gasoso e, neste caso, integrados ou nao no volume do detetor onde é gerada a radiacdo VUV.

A insercdo de fotocadtodos em meio gasoso traz vantagens, mas acarreta também algumas
desvantagens que limitam o seu funcionamento. De facto, ao contrario da operagdo em vazio, num gas
uma fracdo dos fotoeletrdes emitidos pelo fotocitodo € retrodifundida para o fotocatodo em
consequéncia das colisdes com atomos/moléculas do meio, ndo permitindo que todos os fotoeletrdes
ejetados sejam efetivamente extraidos e conduzidos pelo campo elétrico aplicado, efeito que reduz a
eficiéncia quantica efetiva do fotocatodo. Recentemente, tem-se verificado uma grande evolugdo no
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campo dos fotodetetores gasosos (GPM) integrando um fotocdtodo de Csl, sendo em muitas
aplicacBes preferidos aos seus concorrentes, particularmente quando sdo exigidas grandes areas de
detecdo. Assim, € essencial um conhecimento detalhado do fendmeno da retrodifusdo para fotocatodos
e dos valores da correspondente eficiéncia de extracdo de fotoeletrGes de Csl em meios gasosos de
interesse.

Assim, esta dissertagdo investiga detalhadamente a retrodifusdo dos fotoeletrdes para
fotocétodos de Csl em varios meios gasosos de gas molecular (CH4, CF4, CO;, e Ny) e de misturas
binarias destes com gases nobres (Xe, Ar e Ne), sendo obtidos resultados experimentais e de
simulagdo de Monte Carlo para a eficiéncia de extragdo f dos fotoeletrdes, bem como alguns
parametros calculados por simulagdo que permitem uma ampla clarificacdo do fendmeno, que ocorre
essencialmente antes de os eletrdes terem atingido a energia de equilibrio.

Usando essencialmente o mesmo modelo de simulagdo de deriva de eletrdes em gases, esta
dissertacdo estuda também o efeito nos parametros de deriva e no rendimento de cintilagdo
proporcional, i.e. de de eletroluminescéncia (EL), e flutuagBes associadas causado pela dopagem de
Xe com os gases moleculares CH, ou CF, em particular.

A motivacéo deste estudo resulta do facto de em detetores de grandes dimensdes baseados na
producdo de EL de Xe, como, por exemplo, o detetor projetado para a experiéncia NEXT (Neutrino
Experiment with a Xenon TPC), o baixo valor da velocidade de deriva e a elevada difuséo dos eletrdes
em Xe puro serem inconvenientes, uma vez que nestes detetores os eletrdes derivam distancias
superiores a dezenas de cm até atingirem a regido de cintilagdo. No entanto, os parametros de deriva
podem ser melhorados pela adigdo a Xe de gases moleculares em pequenas concentracdes, sendo
contudo necessario encontrar um compromisso, pois a presenca dos gases moleculares deteriora a
resolugdo em energia ao reduzir o rendimento de EL e aumentar as flutuagOes associadas. O objetivo
do estudo € encontrar misturas com uma composi¢do que torne viavel a sua utilizacdo no enchimento
de detetores baseados na producédo de EL de Xe.

Para 0s meios gasosos investigados é também realizado um estudo por simulacdo de Monte
Carlo dos pardmetros de deriva de eletrdes, que permite validar as secgdes eficazes adotadas e o
modelo da simulacdo através da concordancia encontrada na comparagdo com resultados
experimentais da literatura. Torna-se ainda possivel uma analise mais aprofundada do comportamento
dos parametros de deriva que € Util para a compreensao da fenomenologia em estudo nesta dissertacéao.

No capitulo 2 é apresentado um resumo de alguns conceitos importantes relativos a area onde
se desenvolve a presente investigacdo, de modo a enquadrar os assuntos a desenvolver na presente
dissertacdo. Assim, sdo descritas as principais caracteristicas do contador gasoso de cintilacdo
proporcional, bem como a evolucéo dos fotodetetores gasosos de radiagdo VUV.
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O capitulo 3 descreve de uma forma sucinta 0 modelo de simula¢do de Monte Carlo usado e
apresenta as seccgdes eficazes de difusdo de eletrfes para os processos fisicos elasticos, inelasticos e
superelasticos tidos em conta. S&o ainda calculados e analisados os parametros de deriva de eletrbes
nos meios gasosos examinados por simulacdo, sendo comparados com resultados experimentais
publicados na literatura, de forma a testar as seccdes eficazes e 0 modelo de simulagéo.

O capitulo 4 ¢é destinado ao estudo, experimental e por simulacdo de Monte Carlo, da extracéo
por um campo elétrico dos fotoeletrGes emitidos por um fotocatodo de Csl em meio gasoso, quando
nele incide radiagdo VUV. A eficiéncia de extracdo f dos fotoeletrdes nos gases moleculares CH,, CF,,
CO; e N, e em misturas binarias destes com os gases nobres Xe, Ar e Ne é apresentada e analisada em
funcdo do campo elétrico reduzido, da concentracdo de gas molecular e, no estudo por simulacéo,
também em funcdo da energia dos fotdes absorvidos em Csl. No estudo por simulacdo, sdo também
calculados alguns parametros que ajudam a justificar os comportamentos de f. E também realizada
uma comparagéo entre os resultados de f obtidos experimentalmente e por simulacéo.

O estudo, por simulagdo de Monte Carlo, do efeito da dopagem de Xe com CH, ou CF, na
eletroluminescéncia (EL) e nos parametros de deriva é apresentado no capitulo 5. E avaliada a
viabilidade da dopagem do Xe no que respeita ao rendimento de EL e flutuacBGes associadas,
procurando um compromisso entre o beneficio (diminuigdo da difusdo e aumento da velocidade de
deriva) e o prejuizo (aumento da resolugdo em energia) proporcionados pela dopagem.

No capitulo 6 sdo apresentadas as principais conclusfes das investigacdes realizadas e as
perspetivas de trabalho futuro relacionadas com esta dissertagéo.

Os estudos desenvolvidos no &mbito desta dissertacdo foram realizados no Grupo de
Instrumentacdo Atdmica e Nuclear (GIAN) do Departamento de Fisica da Universidade Coimbra.

Os estudos apresentados nesta dissertagdo ja resultaram nas seguintes publica¢fes (estando
outras em preparagao):

PublicacBes em revistas internacionais com arbitragem cientifica

J. Escada, L.C.C. Coelho, T.H.V.T. Dias, JAM. Lopes, JM.F. dos Santos e A. Breskin,
Measurements of photoelectron extraction efficiency from Csl into mixtures of Ne with CH,, CF,4, CO,
and Np, JINST 4 (2009) P11025.

J. Escada, T.H.V.T. Dias, P.J.B.M. Rachinhas, F.P. Santos, J.A.M. Lopes, L.C.C. Coelho, C.A.N.
Conde e A.D. Stauffer, A Monte Carlo study of photoelectron extraction efficiency from Csl
photocathodes into Xe-CH, and Ne-CH, mixtures, J. Phys. D 43 (2010) 065502.
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J. Escada, T.H.V.T. Dias, F.P. Santos, P.J.B.M. Rachinhas, C.A.N. Conde e A.D. Stauffer, A Monte
Carlo study of the fluctuations in Xe electroluminescence yield: Pure Xe vs Xe doped with CH, or CF,
and planar vs cylindrical geometries, JINST 6 (2011) P08006.

Publicacbes em atas de congressos internacionais

P.J.B.M. Rachinhas, J.M.D. Escada, T.H.V.T. Dias, F.P. Santos, J.A.M. Lopes, C.A.N. Conde e A.D.
Stauffer, Photoelectron collection efficiency in CH, and Xe-CH,4 mixtures, 2005 IEEE Nucl. Sci.
Symp. Conf. Record (Porto Rico) 3 (2006) 1271-4.

J. Escada, P.J.B.M. Rachinhas, T.H.VV.T. Dias, F.P. Santos, J.A.M. Lopes, C.A.N. Conde ¢ A.D.
Stauffer, Photoelectron collection efficiency in mixtures of noble gases with CF,, 2006 IEEE Nucl.
Sci. Symp. Conf. Record (San Diego, USA) 2 (2007) 1035-8.

J. Escada, P.J.B.M. Rachinhas, T.H.V.T. Dias, J.A.M. Lopes, F.P. Santos, C.A.N. Conde e A.D.
Stauffer, Photoelectron collection efficiency in Xe-CF, mixtures, 2007 IEEE Nucl. Sci. Symp. Conf.
Record (Honolulu, USA) 1 (2008) 585-9.

J. Escada, P.J.B.M. Rachinhas, T.H.V.T. Dias, F.P. Santos, J.A.M. Lopes, C.A.N. Conde e A.D.
Stauffer, Monte Carlo photoelectron transmission efficiency in CO, and Ar-CO, mixtures, 2008 IEEE
Nucl. Sci. Symp. Conf. Record (Dresden, Germany) 1 (2009) 951-4.

J. Escada, T.H.V.T. Dias, P.J.B.M. Rachinhas, F.P. Santos, F.G.l.M. Borges, C.A.N. Conde e A.D.
Stauffer, A study of the electroluminescence yield and fluctuations Xe doped with CH, or CF,: The
role of electron cooling and attachment, 2009 IEEE Nucl. Sci. Symp. Conf. Record (Orlando, USA)
1 (2010) 729-33.



Capitulo 2

Eletroluminescéncia e
fotodetecdo em meio gasoso

Com o propo6sito de facilitar uma melhor compreensdo dos assuntos investigados nesta
dissertacdo e do seu interesse cientifico, sdo apresentados neste capitulo alguns conceitos importantes
no ambito dos detetores gasosos de radiagcdo, drea em que aqueles assuntos se enquadram. Nesse
sentido, sdo descritas a técnica de amplificacdo pelo processo de eletroluminescéncia e as principais
caracteristicas do Contador Gasoso de Cintilagdo Proporcional que nela se baseia (sec¢éo 2.1), bem
como questdes relacionadas com a detecéo de radiacdo VUV dutilizando fotocatodos de Csl em meio
0asoso (seccdo 2.2).

2.1 Eletroluminescéncia em meio gasoso

Nos detetores gasosos, a intera¢do da radiagdo com o0 meio conduz a excitagdo e ionizagéo de
atomos/moléculas desse meio, do que resulta um conjunto de eletrdes livres com energias
subionizantes — eletrGes primarios — cujo nimero, em boa aproximacdo proporcional & energia
absorvida no meio, representa uma medida desta energia. No entanto, aquele nimero ndo é geralmente
suficiente para que a sua recolha direta produza sinais de dimensdo apropriada, tornando-se
indispensavel a existéncia de um estagio adicional de amplificacdo. Por outro lado, a intensidade da
cintilagdo primaria resultante da desexcitacdo radiativa do meio é também geralmente insuficiente
para nela se basear a técnica de detecdo, podendo contudo o sinal de curta duracdo que lhe
corresponde (alguns nanosegundos) ser Util em sistemas que recorram a técnicas de coincidéncia.
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Em detetores de uso comum como o Contador Proporcional (PC) ou a Camara Proporcional
Multifios (MWPC), o estagio de amplificacdo € conseguido através de multiplicacdo em carga,
alcancada com recurso a aplicacdo de um campo elétrico suficientemente intenso para que cada eletrdo
priméario adquira energia suficiente para ionizar os &tomos/moléculas do meio e criar uma avalanche
de eletrdes secundarios. A nuvem de eletrfes final, cuja carga elétrica é ja suscetivel de ser medida
com precisdo, € proporcional a energia depositada, possibilitando a sua medida.

No fim dos anos 60, Conde e Policarpo [1-5] propuseram o denominado Contador Gasoso de
Cintilacdo Proporcional (GPSC), um detetor de radiacdo que, em alternativa ao principio da
amplificagdo em carga, se socorre de uma técnica de amplificacdo baseada na eletroluminescéncia
(EL) — processo de producdo de fotdes de cintilacdo secundaria resultantes da desexcita¢do radiativa
gue se segue a excitacdo eletronica do meio gasoso por impacto de eletrdes que, sendo inicialmente de
baixa energia, sdo acelerados pela acdo de um campo elétrico moderado. Neste processo, sao emitidos
fotdes VUV ao longo da trajetoria dos eletrGes primarios numa regido delimitada, onde o campo
elétrico é tal que permite aos eletrGes excitar mas ndo ionizar o meio, geralmente gas nobre como Xe,
Kr ou Ar a pressdes proximas da pressdo atmosférica. A eficiéncia de excitagdo dos gases nobres por
impacto de eletrdo é elevada e a técnica resulta em altos rendimentos de EL (tipicamente 300 a 500
fotbes/cm/eletrdo em Xe a 1 atm) e flutuagbes muito menores que as envolvidas na formacdo de
avalanches de eletrdes, cuja variancia é proxima do fator de Fano [6,7]. Em consequéncia, um GPSC
pode atingir resolu¢des em energia que sdo da ordem de metade das obtidas num PC convencional.

O GPSC, a emissdo de EL em gases nobres e os mecanismos de cintilacdo, que tém sido alvo
de numerosas investigacOes e aplicacfes [8-34], sdo aqui resumidamente apresentados.

2.1.1 Contador gasoso de cintilacédo proporcional (GPSC)

Um Contador Gasoso de Cintilagdo Proporcional (GPSC) tem geralmente duas regides
distintas: a regido de absorcao/deriva e a regido de cintilacéo.

A absorc¢éo da radiacdo incidente na regido de absorcao/deriva resulta numa nuvem de eletrdes
primarios que é encaminhada para a regido de cintilagdo pela acdo de um campo elétrico cuja
intensidade, sendo suficiente para minimizar o efeito da recombinagéo eletrdo-ido, ndo permite no
entanto a ocorréncia de excitacdo eletrénica do meio gasoso. Um estudo pormenorizado da formagéo
da nuvem de eletrdes primarios em Xe foi realizado por simula¢do de Monte Carlo em [19].

Na regido de cintilagdo, o campo elétrico € mais intenso, situando-se entre os limiares de
excitagdo eletronica e de ionizagdo do gas e tdo proximo deste quanto possivel, de modo a otimizar o
nimero de excitacBes eletronicas e de fotdes de EL emitidos, ou seja, de modo a otimizar a
amplificacdo.
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A geometria tipica de um GPSC € plana, com a regido de cintilacdo delimitada por duas
grelhas paralelas entre as quais se estabelece um campo elétrico uniforme. Em geometria cilindrica,
por vezes também usada, a regido de cintilacdo é confinada a regido préxima do &nodo onde o campo
é superior ao limiar de excitacdo eletrénica, estabelecendo-se a superficie do anodo central um campo
préximo, mas inferior, ao limiar de ionizacdo. O GPSC opera geralmente a temperatura ambiente e a
pressdes de enchimento proximas da pressdo atmosférica ou superiores.

Os gases nobres puros Xe, Kr e Ar sdo o enchimento usual dos GPSCs, pois permitem a
maximizacdo do numero de eletrbes primarios e de fotdes de EL, em virtude de vérios fatores:
elevadas seccoes eficazes de fotoionizagdo, baixos valores da energia média despendida para produzir
um eletrdo primario, elevada eficiéncia de excitacdo eletrénica dos &tomos por impacto de eletrdo (ndo
ocorre excitacdo de niveis vibracionais ou rotacionais e nas colisdes elasticas as perdas de energia do
eletrdo sdo muito pequenas) e emissdo de um fotdo de EL por cada excitacdo eletrénica. De entre 0s
trés gases, Xe é o enchimento preferencial dos GPSCs pois, sendo 0 que possui maior massa atomica e
mais baixos limiares de excitacdo e ionizacdo, permite a obtencdo de um maior nimero de eletrdes
primarios e de fotdes de cintilacdo secundéria.

No caso de geometria plana (campo elétrico uniforme), a intensidade da EL em Xe apresenta
uma dependéncia aproximadamente linear com o campo elétrico reduzido, como estabelecido em [4] e
posteriormente comprovado em Varias investigagdes experimentais (ver p. ex. [20,30]).

Relativamente aos detetores gasosos baseados na amplificacdo do niamero de eletrdes (PC,
MWPC, etc), um GPSC ndo apresenta problemas de carga espacial resultante da formacéo de
avalanches, podendo suportar elevadas taxas de contagem (~10* a 10° /s) sem deterioracdo apreciavel
do sinal. Contudo, a caracteristica que tem sido evidenciada como de maior relevancia é a melhoria
apreciavel conseguida na resolugdo em energia.

Resolucgdo intrinseca do GPSC

Varios sdo os fatores que experimentalmente contribuem para a dispersdo da resposta de um
sistema de espetroscopia de radiacdo, mas no limite estdo as flutuacOes estatisticas associadas aos
processos fisicos envolvidos na técnica de detegdo escolhida. A resolugdo em energia R, pardmetro
essencial na caracterizacdo de um sistema de espetroscopia, quantifica a disperséo relativa da resposta
do sistema a absor¢do de uma radiacdo incidente monoenergética, sendo definida pela razdo entre a
largura a meia altura (FWHM) e o centroide (E,) da distribuicdo (também descrita em termos de
desvio padréo o de uma gaussiana) [5]:

_PWAM 5359 (2.1)
Eo Eo

R
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A resolucgdo intrinseca Ry (ou limite) de um GPSC tem em conta apenas a contribui¢do dos
processos fisicos (de natureza estatistica) associados ao seu principio de funcionamento (excluindo o
fotossensor, a eletronica associada, etc): a producdo de eletrbes primarios, na regido de
absorcdo/deriva, e a producdo de fotdes de EL, na regido de cintilacdo. Deste modo, R, € dada pela
Eq. 2.2, que envolve apenas as variancias relativas F = 52/f (fator de Fano) e J = 5%/ # no nimero

n de eletrGes primarios e 7 de fotdes de EL emitidos durante a deriva de um eletrdo primario em torno

das respetivas médias M e # [5-7,15]:
Ra:=2.35°(L/M)(F +J/9) =2.35°(1/M)(F +Q). (2.2)

Em gases nobres, 0 pardmetro J toma valores muito baixos e o termo Q=J/# & desprezavel
[15] quando comparado com o fator de Fano F (como se vera no capitulo 5 para Xe puro), resultando
R2,=2.35°(F/n). Deste modo, os GPSCs atingem valores Rj, consideravelmente inferiores aos
obtidos em detetores como o PC e a MWPC, onde o termo relacionado com a amplificacdo em carga
esta longe de ser desprezavel face ao fator de Fano. Assim, enquanto um GPSC com enchimento a Xe
atinge resolugdes experimentais tipicas de R ~ 8% para raios X de 5.9 keV [12,25], um PC ndo vai
além de R ~ 14% para a mesma energia [35].

2.1.2 Mecanismos de eletroluminescéncia nos gases raros

Os mecanismos de emissao de cintilacdo secundaria nos gases nobres a pressdes da ordem da
atmosférica tém sido amplamente descritos e discutidos [8-11]. Segue-se uma descri¢do sumaria.

Para as relativamente baixas energias dos eletrGes na regido de cintilacdo, os atomos sdo
excitados maioritariamente para os quatro estados excitados atébmicos de mais baixa energia: 0s
metaestaveis 1ss (°P,) e 1s; (°Py), de longa vida média (~100 us), e os ressonantes 1s, (*Py) e 1s, (*Py),
que, por efeito de retencdo de radiacdo (repetida emissdo radiativa para o estado fundamental e
reabsorcdo), ttm uma vida média efetiva comparavel & dos metaestaveis. Através de transi¢bes de
natureza colisional, acabam por predominar os estados 1ss (°P,) e 15,4 (*Py).

Para pressédo superior a ~50 Torr, sdo favorecidas as colisdes a 3 corpos dos atomos excitados
X" com atomos no estado fundamental X, originando a formacdo de excimeros X, (dimeros
excitados) nos estados moleculares 2, e ®%,*, cujos precursores diretos s30 1ss e 1,

X'(1ss; 1ss) +2X — X, + X, (2.3)
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Os excimeros decaem para o estado molecular Energia (V)
fundamental dissociativo através da emissdo 1211 10 9 8 7
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radiativa de dois continuos na regido VUV: o
primeiro continuo (de maior energia), com origem
em estados vibracionais excitados dos excimeros,
e 0 segundo continuo (de menor energia), com
origem no estado vibracional fundamental dos
excimeros.

Com o aumento da pressdo, devido a Xe

Intensidade relativa

relaxacdo dos estados vibracionalmente excitados
para o estado fundamental, a emissédo do primeiro
continuo diminui progressivamente e, para pressao
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do segundo continuo ocorre. As distribuicdes Comprimento de onda (nm)

espetrais do segundo continuo em Xe, Kr e Ar Figura 2.1 — Espetro de cintilacdo dos gases raros Ar
estdo centradas em 172, 148 e 128 nm, respetiva- (760 Torr), Kr (560 Torr) e Xe (300 Torr) baseado em [8].
mente, e estdo representadas na Fig. 2.1.

Em conclusdo, pode dizer-se que ao longo da deriva dos eletrbes primarios na regido de
cintilagdo dum GPSC (enchimento com gas nobre a ~1 atm), por cada excitacdo de um 4tomo do gas
por impacto de eletrdo é emitido um fotdo de EL no segundo continuo.

No que se refere a cintilacdo primaria, observac@es experimentais indicam que 0 seu espetro
de emissdo é semelhante ao da cintilacdo secundéria para presséo superior a 300 Torr [13].

2.1.3 Eletroluminescéncia na presenca de aditivos moleculares

A presenca de impurezas ou aditivos moleculares num GPSC, mesmo em concentragdes
residuais, é geralmente indesejavel, porque reduz a emissao de fotdes de EL e introduz flutuacdes
adicionais nessa emissdo, causando necessariamente uma degradacdo da resolucdo em energia.
Contudo, a dopagem do gas nobre com alguns gases moleculares especificos é considerada em
algumas aplicagOes para alcangar beneficios relativamente aos parametros de deriva, procurando-se
nesse €aso UM compromisso com a inevitavel degradacdo da resolucdo. E nesse contexto que sera
analisada no capitulo 5 a adi¢do de CH, e CF, a Xe.

Sao vérios os efeitos que contribuem para a redugdo da emissdo de cintilacdo secundéria e
aumento das suas flutuacfes na presenca de gases moleculares, como se resume a seguir.

No caso dos gases nobres mais pesados, a excitacdo eletronica dos atomos na regido de
cintilacdo de um GPSC é o principal canal de dissipacdo da energia dos eletrdes [17,19,21,22], sendo
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muito elevada a eficiéncia de excitacdo, uma vez que, embora as colisdes elésticas sejam muito mais
numerosas, os eletrbes (de massa m) perdem em média uma fracdo muito pequena (~2m/M) da sua
energia nessas colisdes com os atomos (de massa M). Contudo, na presenca de gases moleculares os
eletrbes sofrem colisBes que excitam os niveis vibracionais e rotacionais do aditivo e que competem
eficientemente com as colisdes elasticas, reduzindo a eficiéncia de excitagdo eletronica dos atomos e,
consequentemente, a emisséo de fotdes de EL.

Por outro lado, como veremos no capitulo 5, podem ser efeitos importantes a perda de
eletrbes por captura pelas moléculas do aditivo e a inibicdo (quenching) da emissdo da cintilacdo
secundaria através de mecanismos alternativos a formacao dos excimeros responsaveis pela cintilacdo
(Eq. 2.3). Os estados atémicos excitados 1ss (*P,) e 1s4 (°P4), precursores diretos dos excimeros X, ,
podem ser desativados através de mecanismos de colisdo de 2 ou 3 corpos envolvendo moléculas Y de
gas molecular [36-43]:

X'(1ss; 1s;) + Y — produtos (2.4)

X'(1ss; 1ss) + X + Y — produtos. (2.5)

2.2 Fotodetecdo em meio gasoso

Em detetores cujo principio de funcionamento é baseado na producgdo de fotdes, tais como
GPSC, detetor RICH e cintiladores sélidos, é necessario recorrer a um fotossensor que recolha os
fotBes emitidos e converta, por efeito fotoelétrico, o sinal luminoso num sinal elétrico que lhe seja
proporcional, que sera processado por um circuito eletrénico adequado. Contudo, de modo a distinguir
o sinal face ao ruido eletrénico, ndo desprezavel a temperatura ambiente, € geralmente necessario
incluir um estagio de amplificacdo do sinal. A detecdo da radiagdo de Cherenkov, particularmente em
sistemas RICH com sensibilidade a fotdo Gnico, tem exigido intensa investigacdo no campo dos
fotodetetores gasosos [44-46].

2.2.1 Meio fotossensor

O iodeto de césio (Csl) é conhecido como fotoconversor desde os anos cinquenta do século
passado [47-49], mas o interesse no seu uso apenas se intensificou no final da década de oitenta, em
diferentes campos de aplicacdo, tais como a detecdo da cintilagdo VUV de xénon [50] e de fotdes
VUV em detetores RICH [51] e em cintiladores solidos [52]. As propriedades que os filmes de Csl
manifestam e que os qualificam vantajosamente como fotocatodos conduziram a uma intensa
investigacdo cujos resultados se encontram sumariados em [53].
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O Csl apresenta elevada eficiéncia quantica na regido do VUV [54], j& que conjuga uma
grande probabilidade de escape para os fotoeletrGes originados no seu interior [55-57] com uma
afinidade eletrénica reduzida, de cerca de 0.1-0.2 eV [53]. Para fotdes com comprimento de onda
superior a ~150 nm, a eficiéncia quéantica do Csl é apenas suplantada pela do fotoconversor gasoso
conhecido por TMAE [58], que no entanto ndo é geralmente preferido ao Csl, devido aos
inconvenientes que apresenta.

O fotoconversor gasoso TMAE, devido ao baixo valor de pressdo de vapor a temperatura
ambiente (0.55 Torr a 300 K), obriga ao recurso a fotodetetores mais longos e/ou operagdo a
temperatura superior a ambiente para assegurar uma boa eficiéncia de fotoconversdo. O aumento do
tempo de deriva dos fotoeletrdes implica maiores tempos de reposta e, por outro lado, o aumento
consideravel da temperatura pode prejudicar o bom funcionamento do detetor. Além disso, a
fotoconversdo pelo gas piora a resolugdo temporal e espacial relativamente a um filme de
fotoconversor sélido (com localizagdo precisa) e, ao acumular carga espacial no gas, exclui a operacdo
do fotodetetor para maior fluxo de fotdes. Por outo lado, o gas TMAE é extremamente reativo
guimicamente, exigindo um alto controle da pureza dos gases no detetor.

Para além da elevada eficiéncia quantica, os filmes de Csl apresentam outras caracteristicas
que tornam vantajosa a sua utilizacdo como fotocatodos: sdo faceis de produzir através de evaporagdo
térmica em vacuo; ndo sdo quimicamente reativos; sdo relativamente estaveis quando expostos a gases
secos e, como ndo sdo demasiado higroscépicos, suportam o contacto com o ar ambiente durante
alguns minutos sem danos irreversiveis; o baixo valor da sua resistividade (10'°-10" Q m [59])
possibilita a operacdo sob a incidéncia de altos fluxos de fotBes; a sua insensibilidade a luz visivel ndao
obriga a um isolamento 6tico rigoroso.

As propriedades vantajosas dos filmes de Csl, que os tornam preferidos como fotocatodos,
tém conduzido a uma intensa investigacdo sumariada em diversas publicacGes [53,60-64] e suas
referéncias.

2.2.2 Fotocatodos

Um fotocatodo é geralmente um filme de semicondutor fotossensivel depositado num
substrato e opera em configuracdo refletiva (ou opaca) ou transmissiva (ou semi-transparente). Num
fotocatodo refletivo os fotdes incidem no filme do mesmo lado da emissdo dos fotoeletrbes, enquanto
um fotocatodo transmissivo € irradiado através do substrato oticamente transparente.

Nos fotocatodos transmissivos, o filme fotossensivel tem uma espessura otimizada
(dependente do comprimento de onda da radiagcdo VUV), resultante do compromisso entre uma
eficiente absorcdo da radiacdo incidente, favorecida por uma maior espessura, e a criacdo da maioria

11



2.2 — Fotodetecdo em meio gasoso

dos fotoeletrGes numa regido que permita 0 seu escape para a superficie de emissdo, o que implica
espessuras ndo muito superiores ao comprimento de escape dos fotoeletrfes [56,57]. Neste sentido, a
producdo de fotocatodos transmissivos é uma tarefa delicada. Os fotocatodos refletivos, para além de
apresentarem melhor eficiéncia quantica que os transmissivos, ndo manifestam alteracGes da eficiéncia
quantica com a variacdo da espessura, desde que esta se mantenha superior a um valor minimo,
dependente do meio fotoconversor.

2.2.3 Fotocatodos em meio gasoso

A emissao de fotoeletrdes por um fotocatodo integrado em meio gasoso, traz vantagens que a
frente serdo abordadas, mas acarreta também algumas desvantagens que sdo limitativas do
funcionamento de fotocatodos nesse meio. Essas limitagfes sdo aqui expostas e sao discutidos aspetos
gue podem reduzir ou até superar os problemas que se levantam.

2.2.3.1 Retrodifusao dos fotoeletrdes

Uma fracdo dos fotoeletrdes emitidos por um fotocadtodo num meio gasoso, ao contrario do
que acontece em vazio, é alvo de retrodifusdo para o fotocatodo, devido as colisGes com
atomos/moléculas do meio, o que significa que nem todos os fotoeletrdes ejetados sao efetivamente
extraidos do fotocatodo pelo campo elétrico aplicado, sendo a retrodifusdo em certas condigdes
responsavel pela perda de grande parte dos fotoeletrbes e, consequentemente, por uma reducdo da
eficiéncia quantica efetiva. A eficiéncia de extracdo dos fotoeletrdes depende do material do
fotocatodo, do meio gasoso, do campo elétrico reduzido, da energia dos fotdes absorvidos no
fotocatodo e eventualmente de uma reflex&o dos fotoeletrGes na superficie do fotocatodo. A extracdo
de fotoeletrGes de fotocatodos de Csl é objeto de estudo nesta dissertacdo (capitulo 4).

2.2.3.2 Realimentacgao positiva por fotoes

Para valores de campo elétrico reduzido superiores ao limiar de excitacdo, em alguns meios
gasosos de enchimento ocorre emissdo de cintilacdo secundaria que, ao incidir no fotocatodo, provoca
a emissdo de novos fotoeletrGes, criando o fendmeno de realimentacéo positiva por fotGes (photon-
-feedback) e que pode ser observado na seccdo 4.2.2 para os gases nobres puros e algumas misturas
destes com um gas molecular em pequena concentragdo. Para que este fendmeno aconteca, é
necessario que a emissao de cintilacdo ndo seja inibida ou os fotdes ndo sejam absorvidos pelo meio e
que o fotocatodo seja sensivel a essa cintilagdo. Nos detetores baseados em eletroluminescéncia,
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ocorrera realimentacdo positiva que pode levar a deterioragdo da operacdo do detetor e a formagédo de
descargas indesejaveis. A realimentacao positiva conduz ainda a deterioracdo das resolucdes espacial e
temporal.

Contudo, a realimentacdo positiva por fotdes pode ser suprimida através da escolha de um
meio gasoso apropriado e/ou de uma geometria adequada do fotodetetor que evite a chegada de fotbes
secundarios ao fotocatodo. Quando se pretende detetar a cintilagdo num fotodetetor integrado num
GPSC, a opcédo por um meio gasoso em gue a cintilagdo seja inibida ou absorvida ndo faz sentido, pois
inviabilizaria o principio de funcionamento do GPSC, restando apenas a hipdtese da op¢do por uma
geometria propicia a supressdo da realimentacdo positiva. Neste sentido tem sido realizada
investigacdo proficua, com sugestdo de fotodetetores com configuragcdes, abaixo assinaladas,
designadas para esse fim.

2.2.3.3 Fluxo de ides positivos

Os iBes positivos gerados na multiplicagdo em carga durante as avalanches nos fotodetetores
induzem efeitos secundarios que prejudicam o desempenho do detetor. O fluxo lento dos ibes
positivos, no sentido contrario ao dos eletrbes, leva a acumulacdo significativa de carga espacial, com
a consequente distorgdo do campo elétrico e instabilidades inerentes. Por outro lado, os iGes positivos
ao colidirem com o fotocatodo podem libertar fotoeletrdes secundarios, num processo de
realimentagdo semelhante ao originado pelos fotdes de cintilagdo, que se pode chamar de ion-feedback
e que pode também conduzir a descargas indesejadas. Estes efeitos secundarios confinam o
funcionamento estavel do fotodetetor a ganhos limitados, o que pode implicar a integragdo do sinal
durante tempos mais longos, impedindo a utilizacdo do fotodetetor para fluxos elevados de fotdes. A
fracdo média de ides originados nas avalanches que atingem o fotocatodo é usualmente representada
por IBF (ion back-flow fraction).

O bombardeamento da superficie do fotocatodo pelos ides positivos conduz ao
envelhecimento do detetor, de forma semelhante a da incidéncia de fluxos elevados de fotes,
provocando um severo decréscimo da eficiéncia quantica e limitando a vida do fotocatodo [65,66].

Em determinados detetores, como camaras de placas paralelas ou MWPCs, praticamente todos
os iBes positivos formados atingem o fotocdtodo, com as consequéncias negativas que dai advém.
Apesar de este ser um problema de solucdo mais dificil do que a realimentacdo positiva por fotGes, da
sua investigacdo intensa tém também surgido solugcdes adequadas, através de montagens em cascata,
gue permitem reduzir significativamente os seus efeitos negativos.
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2.2.4 Fotodetetores gasosos

O fotodetetor gasoso usualmente denominado fotomultiplicador gasoso (GPM), constituido,
nas suas configuraces mais recentes, por um fotocatodo sélido (geralmente Csl) acoplado em meio
gasoso a microestruturas planares perfuradas dispostas em cascata, € o resultado de investigacdo
intensiva, cujos aspetos essenciais serdo aqui sumariamente descritos. A disposicdo em cascata tem o
propodsito de alcancar a multiplicagdo de carga em varios estagios e simultaneamente conseguir a
supressdo ou a reducdo significativa dos aspetos limitativos que acabdmos de abordar. Os GPMs mais
recentes competem com os fotodetetores de estado sélido (fotodiodo, fotodiodos de avalanche — APD,
LAAPD e G-APD -, etc), com o fotomultiplicador (PMT) e com o fotodetetor hibrido (HPD).

O interesse nos GPMs estd associado as suas caracteristicas e ao facto de representarem a
solucdo de mais baixo custo no que respeita a grandes areas de detecdo [64], caracteristicas que séo
indicadas em vérias publicacbes de revisdo (ver p. ex. [60-64]) e que sdo aqui sumariadas. O alto
ganho proporcionado num GPM, excedendo 10°, garante a sensibilidade a fotoeletrdo Gnico. Num
GPM podem ser conseguidas respostas temporais muito rapidas, o que possibilita uma alta frequéncia
de contagem e boas resolucbes espaciais. Os GPMs podem operar sob a influéncia de campos
magnéticos elevados. Ndo obstante, a principal vantagem dos GPMs é a capacidade de operar a
pressdo atmosférica, com dimensdes tdo elevadas que, em geometria plana, a sua area ativa pode ser
da ordem de alguns m?. Outra vantagem dos GPMs é o facto de poderem ser integrados no volume
ativo do detetor (GPSC, RICH, etc) onde séo produzidos os fotfes a detetar, dispensando a janela de
separacao.

A principal desvantagem dos GPMs esta relacionada com o valor aprecidvel das flutuagdes
inerentes a multiplicacdo em carga, principio em que se baseiam.

Ha ja algumas décadas que os GPMs vém sendo selecionados como detetores de fotbes num
grande ntmero de experiéncias, em particular na representacdo de imagem em sistemas RICH [44,45],
a medida que alguns aspetos limitativos do seu funcionamento foram sendo ultrapassados. A evolugdo
dos GPMs é usualmente decomposta em trés fases [63,64]. Na fase inicial, os GPMs recorrem a
fotoconversores gasosos, como TMAE e TEA, que, como ja evidenciado, tém desvantagens em
relacdo aos filmes de Csl, que os substituem nas duas fases seguintes. Na segunda fase, os fotocatodos
de Csl séo acoplados a MWPCs, com o desenvolvimento das avalanches a ocorrer junto aos anodos,
perto do fotocatodo, numa geometria que nao permite a protecdo do fotocatodo relativamente a
incidéncia dos fotes e dos iGes positivos oriundas da avalanche. Os GPMs de terceira fase surgem
com a inclusdo de GEMs [67] ou seus derivados, cuja montagem em cascata permite, se ndo
ultrapassar totalmente aquelas limitacGes, reduzi-las significativamente.

Dos GPMs de terceira fase, a configuracdo mais convencional e pioneira é mostrada na
Fig. 2.2 e consiste numa cascata de GEMs, um anodo (segmentado) e um fotocatodo, em configuracao
transmissiva (Fig. 2.2a) ou refletiva (Fig. 2.2b), em meio gasoso.
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Figura 2.2 — Representacdo esquematica de um GPM com trés GEMs em cascata acoplados a um fotocatodo
a) transmissivo e b) refletivo. Encontram-se representadas as trajetorias dos eletrGes e algumas possiveis dos iGes
positivos formados nas avalanches (Fig. 3.11 de [68]).

Os fotoeletroes extraidos do fotocatodo sdo

encaminhados para os orificios do 1° GEM pelo campo EGfM
elétrico resultante do campo de deriva ﬁd (Fig. 2.2b) e do \ O,;
campo Eggym (Fig. 2.3). Nos orificios de cada GEM, de- j W, i E
vido ao elevado campo elétrico EGEM, formam-se avalan- — LN o / ' i ‘ |

ches de eletrdes, eletrbes gque sdo conduzidos de cada GEM
da cascata para o0 seguinte, onde se estabelecem avalanches
de maior dimensdo, sendo a totalidade dos eletrdes final-

mente recolhida no &nodo. Os iBes positivos provenientes

. L. Figura 2.3 — Representacé mati
das avalanches movem-se no sentido contrario ao dos gura 2.3 epresentagao esquematica das

linhas de campo elétrico EGEM e superficies
equipotenciais do primeiro GEM da cascata
cascata e no fotocatodo, como indicado na Fig. 2.2. acoplado a um fotocatodo refletivo [69].

eletrbes, podendo ser recolhidos em vérias partes da

Este tipo de detetor (considerado como de geometria fechada, em contraste com as MWPCs de
geometria aberta) permite uma eficiente blindagem Gtica aos fotGes provenientes das avalanches, o que
evita os efeitos prejudiciais da realimentag&o positiva por fotGes atras referida. Nestas condi¢des torna-
-se exequivel a obtencdo de ganhos elevados, da ordem de 10°, possibilitando sensibilidade a
fotoeletrdo Unico. Na detecdo de fotoeletrdo Unico é ainda crucial que a eficiéncia de extragdo dos
fotoeletrdes do fotocatodo seja elevada.

Nestes GPMs, a sensibilidade de detecdo dos fotdes € ditada essencialmente por trés
eficiéncias parciais: a eficiéncia quantica do fotocatodo (seccdo 2.2.2), a eficiéncia de extracdo dos
fotoeletrdes do fotocatodo (sec¢do 2.2.3.1) e a eficiéncia de encaminhamento dos fotoeletrfes para os
orificios do 1° GEM. A eficiéncia de extracdo dos fotoeletrbes pode aproximar-se da unidade em
determinados meios gasosos e condi¢Bes, como se vera no capitulo 4. A eficiéncia de encaminha-
mento dos fotoeletrbes para os orificios do 1° GEM depende da geometria do detetor (principalmente
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do didmetro dos orificios), dos campos elétricos (Ed e EGEM) e do meio gasoso de enchimento [60].
Em condicOes apropriadas, cada fotoeletrdo extraido do fotocitodo é eficientemente transferido
através do 1° GEM para os elementos seguintes da cascata de amplificagéo [60].

Alguns estudos experimentais (ver por ex. [70,71]) mostram que na configuracdo refletiva

(Fig. 2.2b) 0 aumento do campo elétrico Ed, apesar de permitir um ligeiro aumento da corrente dos
fotoeletrdes extraidos, conduz a uma perda considerdvel de fotoeletrbes para a grelha acima do
fotocétodo, afetando de forma notéria a desejada transferéncia dos fotoeletrdes para os orificios do 1°
GEM.

Globalmente, a configuragdo do GPM com fotocéatodo refletivo (Fig. 2.2b) oferece vantagens
relativamente & configuragdo com fotocatodo transmissivo (Fig. 2.2a). Apesar de o fotocatodo
refletivo oferecer uma seccdo fotossensivel ativa diminuida (em cerca de 20%) devido aos orificios, o
fotocatodo refletivo possui uma eficiéncia quéntica superior e é de produgdo mais simples, como ja
referido na seccdo 2.2.2. Para além disso, na configuracdo da Fig. 2.2b, o photon-feedback é

totalmente cancelado e o sentido do campo elétrico Ed torna o detetor insensivel a radiacdo ionizante
de fundo depositada no GPM [60,63].

A estrutura compacta dos GEMs em cascata e a reduzida difusdo transversal e longitudinal das
avalanches proporciona rapidos impulsos de corrente com cerca de 10-20 ns de largura, dependendo
do meio gasoso e do nimero de GEMs em cascata [60]. Como consequéncia, estes GPMs permitem
uma boa resolucdo temporal (com valores frequentemente inferiores a 1 ns [60]), que possibilita a sua
operacdo com taxas de fotdes superiores a 1 MHz/mm?, e, quando incorporam um &nodo devidamente

segmentado, oferecem excelentes caracteristicas espaciais (incerteza de 70-100 um [60]).

No entanto, os GPMs com GEMs em cascata, apesar da redugdo aprecidvel da IBF que atinge
o fotocatodo, ndo permitem reduzi-la abaixo de 2% com fotocatodo transmissivo e de 10% com
refletivo [63], sem diminuicdo do campo elétrico de extracdo (ou seja, sem prejuizo da eficiéncia de
extracdo dos fotoeletrdes) [63,64]. Para conseguir uma redugdo mais significativa é necessario recorrer
a microestruturas mais elaboradas, como a MHSP [72] ou a Cobra [73], mostradas na Fig. 2.4
juntamente com o GEM. A inclusdo da Cobra na cascata permite a maior redugdo da IBF, mas, por
outro lado, determina uma perda significativa da eficiéncia de detecdo dos fotoeletres [63]. Quando
sdo necessarios ganhos muito elevados em condi¢des que exijam uma maior supressdo da IBF,
algumas configuragdes incluindo microestruturas derivadas da MHSP podem ser utilizadas [63].

Recentemente, uma nova microestrutura, 0 THGEM [74], tem sido alvo de grande atencéo
devido a sua simplicidade e robustez [63,64,75], podendo ser utilizado em cascata, como mostrado na
Fig. 2.2 para 0 GEM. O THGEM (Fig. 2.4d) tem uma estrutura de orificios similar a do GEM e difere
deste pelas dimensfes dos orificios (uma ordem de grandeza superior), material e tecnologia de
fabrico.
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A maior largura dos orificios, superior a difusdo transversal dos eletrfes, permite um eficiente
encaminhamento dos eletres na cascata de THGEMSs pelo que, para atingir o mesmo ganho total, a
multiplicacdo dos eletrdes num orificio ndo necessita de ser tdo elevada como num GEM, com a
consequente diminui¢cdo do numero de ides positivos formados [75]. O anel (rim) que geralmente
envolve os orificios do THGEM tem como funcdo reduzir significativamente a probabilidade de
ocorréncia de descargas elétricas, resultando na

&N €Y Y Y
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140pm 3
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possibilidade de operagéo a maiores ganhos [75].
Pode concluir-se que os THGEMs podem
substituir os GEMs com vantagem, desde que 2
o ) . . . 3 ¥y
ndo sejam requeridas resolucdes espaciais muito S

exigentes, no que o THGEM oferece pior
desempenho que 0 GEM [64,75]. Os GPMs com
THGEMSs acoplados a fotocatodos de Csl tém
sido investigados recentemente em diversas
aplicagdes, incluindo dete¢cdo de radiagdo
Cherenkov em sistemas RICH e de cintilagdo em
detetores de liquidos nobres [76].

a) GEM,

b) MHSP, c) Cobra e d) THGEM. [63].
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Capitulo 3

Modelo de simulacéo de
Monte Carlo: Estrutura e teste

De modo a estudar de uma forma detalhada, clarificando o comportamento de alguns
parametros relevantes, a retrodifusdo de fotoeletrGes emitidos por fotocatodos de Csl em meio gasoso
(capitulo 4) e a eletroluminescéncia produzida em Xe puro e em Xe dopado com CH; ou CFy
(capitulo 5), recorre-se ao método de Monte Carlo que, de um modo versatil, socorrendo-se da
comparacdo de numeros gerados aleatoriamente com as apropriadas distribuicbes comulativas de
probabilidade, permite simular o comportamento de fendmenos de natureza probabilistica, como €é o
caso dos envolvidos no presente estudo.

Este capitulo é destinado a descrever de uma forma sucinta as ferramentas usadas na
simulagdo e a testa-las adequadamente. Nesse sentido, na seccdo 3.1 sdo apresentados 0S processos
fisicos tidos em conta na simulagdo, acompanhados das correspondentes sec¢des eficazes integrais,
parciais e diferenciais angulares. Na seccao 3.2 é descrito o modelo de simulagdo de Monte Carlo
usado para reproduzir a deriva dos eletr6es no meio gasoso sob influéncia do campo elétrico, incluindo
as condicdes iniciais e os critérios de paragem da simulacdo para cada um dos estudos realizados. Para
finalizar, na seccdo 3.3 sdo mostrados os resultados obtidos por simulagdo para os pardmetros de
deriva de eletrbes nos meios gasosos examinados e comparados com resultados experimentais
publicados na literatura, de forma a testar o modelo de simulacéo e as secc¢des eficazes adotadas.

3.1 Seccoes eficazes de difusao de eletroes

No estudo de qualquer fenémeno fisico através do método de simulagdo de Monte Carlo é
necessario conhecer as secgdes eficazes para 0s processos em causa, de modo a poder reproduzi-los
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3.1 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrdes

adequadamente na simulacdo, sendo vantajoso que elas sejam ajustadas por expresses analiticas
simples para facilitar o calculo computacional.

Na presente investigacdo é simulada a deriva de eletrdes em meios gasosos que contém 0s
gases nobres xénon (Xe), argon (Ar) ou néon (Ne), e os gases moleculares metano (CH,), tetrafluoreto
de carbono (CF,) ou diéxido de carbono (CO,), pelo que nesta seccdo sdo apresentadas as sec¢oes
eficazes de difusdo de eletrdes nestes gases.

Nos principais estudos levados a cabo nesta dissertacdo por simulacdo de Monte Carlo,
nomeadamente estudo da extracdo dos fotoeletrdes e estudo da eletroluminescéncia de Xe, a gama de
campo elétrico reduzido considerada é inferior a E/N = 40 Td (1 Td = 10" V cm?), sendo N o n(imero
de 4tomos/moléculas por unidade de volume. No entanto, com o intuito de testar as sec¢des eficazes
que serdo usadas, foram calculados alguns parametros de deriva de eletrGes para E/N até 100 Td.
Dentro desta gama de E/N, séo apresentadas na Fig. 3.1 as distribuicdes @&) de energia ¢ dos eletrdes
em gases puros ao colidirem com atomos/moléculas para 20 e 100 Td. Para E/N inferior a 20 Td, ndo
ocorrem ionizagdes nos gases moleculares puros, quase ndo ocorrem em Xe e Ar puros e Sao pouco
frequentes em Ne puro, como se pode inferir da Fig. 3.1. Para 100 Td, a ionizacdo é pouco frequente
nos gases moleculares, mas é significativa nos gases nobres, principalmente em Ne. Nas misturas entre
um gés nobre e um gés molecular, o comportamento sera intermédio, sobrepondo-se, contudo, o efeito
dos gases moleculares, como se verificard na secgéo 3.3.

Dada a escassez de informacéo relativa a deflecdo angular na difuséo eléstica dos eletrGes nos
gases moleculares estudados, considera-se que € isotropica nestes gases e a anisotropia é tida em conta
através do uso da seccdo eficaz de transferéncia de quantidade de movimento de difusdo elastica. Este
método permite resultados equivalentes aos conseguidos usando a seccdo eficaz diferencial angular
juntamente com a secgdo eficaz eléstica integral, quando a anisotropia da difusdo angular eléstica ndo
é elevada, como acontece para a gama de valores intermédios de E/N considerada na presente
dissertagdo [1,2].

3.1.1 Gases nobres

Na colisdo de um eletrdo com um &tomo dum géas nobre podem ocorrer 0s processos de
difusdo elastica, excitagdo eletronica e ionizacdo do atomo.

Uma vez que serdo examinadas misturas de gases nobres com gases moleculares, usam-se
também seccdes eficazes de transferéncia de quantidade de movimento associadas a isotropia para
representar a difusdo elastica com atomos de gases nobres.

Na gama de energia de interesse dos estudos por simulagdo de Monte Carlo apresentados nesta
dissertacdo, os processos inelasticos de excitacdo e ionizagdo sdo pouco frequentes, predominando a
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3 — Modelo de simulacéo de Monte Carlo: Estrutura e teste

difusdo elastica. No entanto, é de salientar que no estudo da eletroluminescéncia de xénon o0s
processos inelasticos em Xe sdo de grande importdncia, pois é a excitagdo dos atomos que é
responsavel pela eletroluminescéncia.

Ar Ne

20Td
veeeeneee 100Td

Distribuicdes ®(&)

Energia¢ (eV)

CH, CF, CO,

20Td
veeeeneee 100 Td

Distribuicdes ®(&)

b)

8o,
L[]
X T T RS

10 15 20
Energiae (eV)

Figura 3.1 — Distribui¢gBes ®(&) de energia & dos eletrdes ao colidir com atomos/moléculas dos gases puros a) Xe, Ar
e Ne, e b) CH, CF, e CO,  para 20 e 100 Td, juntamente com indicagdo (seta) dos respetivos limiares de
ionizacdo. Para 20 Td, a distribuicdo de energias em CO, ndo é representada por estas serem muito baixas.

25



3.1 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrdes

Na simulacdo ndo sdo usadas seccdes eficazes parciais de ioniza¢do, uma vez que a ionizagao
maultipla ou de camada interna é desprezavel na gama de energia considerada.

Numa ionizagédo, a energia excedente (¢ - &on) € repartida pelos dois eletrdes resultantes, de
acordo com a secgdo eficaz diferencial de particdo de energia anteriormente elaborada para eletrdes
em Xe [3] (baseada na forma da seccdo eficaz obtida em He por [4] e normalizada ao valor medido em
Xe pelos mesmos autores para £ = 500 eV). Esta aproximacédo, que resulta da escassez de dados na
literatura, revelou-se aceitavel, dada a pouca sensibilidade evidenciada pelos parametros de deriva aos
detalhes desta seccdo eficaz, como é referido em [5] para Ny, em [1] para CF,4, e como foi por nés
confirmado em Ne (o0 gas investigado com maior taxa de ionizacdo na gama de energia em analise), ao
compararmos 0s parametros obtidos com aquela seccdo eficaz com os obtidos quando a energia em
excesso € partilhada a 50% pelos dois eletroes.

Relativamente a difusdo angular dos eletrdes ap6s uma ionizagdo, assume-se que a quantidade
de movimento total dos eletrdes tem a direcdo e sentido de incidéncia, difundindo-se o de maior
energia segundo uma dire¢do proxima da de incidéncia e, consequentemente, 0 menos energético com
angulos polar e azimutal, respetivamente, complementar e explementar aos de difusédo daquele.

As seccOes eficazes de difusdo dos eletrbes em xénon, argon e néon adotadas sdo a seguir
descritas de uma forma breve, encontrando-se representadas na Fig. 3.2 as seccdes eficazes totais de
cada um dos processos.

100

10

o (108 cm?)

0.1

X
)
>

0.01 i
0.01 01

Energia € (eV)

Figura 3.2 — SeccOes eficazes de difuséo de eletrdes em Xe, Ar e Ne: transferéncia de quantidade de movimento na

difusdo eléstica (o), excitacdo eletronica (o) € ionizacdo (oi,,). Sao apresentadas duas secgdes eficazes oy, de
difusdo em Ar, a agora preferida (trago continuo) e a que foi adotada anteriormente [6,7] (a ponteado).
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3.1.1.1 Xénon (Xe)

As seccdes eficazes usadas nas simulacfes para representar a difusdo inelastica de eletrGes em
Xe foram adotadas e descritas anteriormente em [3] ou [8], utilizando-se agora a correspondente
seccdo eficaz de transferéncia de quantidade de movimento e isotropia para representar a difusdo
elastica, em alternativa ao conjunto integral elastica e diferencial angular.

Os limiares de excitacao e ionizagdo em Xe SA0 &y, = 8.32 eV € gon = 12.1 eV.

Difusao elastica

A seccdo eficaz de transferéncia de quantidade de movimento de difuséo eléstica or, (Fig. 3.2)
é baseada em [9-11] para energias £< 2 eV e em [12,13] para energias > 2 eV.

Excitacdo

As seccles eficazes parciais de excitacdo para 13 estados de Xe sdo estabelecidas através das
espressdes semi-empiricas de [14], sendo a secgdo eficaz total de excitacdo oy (Fig. 3.2) a soma das
parciais.

Para reproduzir a difusdo angular do eletrdo nas colisGes com excitagdo de atomos de Xe é
usada uma seccéo eficaz diferencial angular descrita por do/dQ (6) = a(1 — b8), com dependéncia
linear com o &ngulo de difusdo & e onde o declive b é uma funcdo quadrética da energia de impacto do
eletrdo ¢

e—A
b(s)= 1891

T

(3.1)
A—Eexc

com A = 2000 eV, seguindo a escolha de [15] que reproduziu simplificadamente a dependéncia
angular referida em [16].

lonizagao

A seccdo eficaz total de ionizagdo oy, (Fig. 3.2) adotada é um ajuste aos valores
experimentais de [17].
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3.1.1.2 Argon (Ar)

O conjunto de sec¢es eficazes adotado nesta dissertacdo para representar a difusdo de eletrdes
em Ar foi adotado e descrito anteriormente em [6,7,18], sendo agora apenas alterada a sec¢éo eficaz
de transferéncia de quantidade de movimento de difusdo elastica.

Os limiares dos processos inelésticos em Ar sd0 &y, = 11.55 €V € &0, = 15.8 eV.

Difusao elastica

Para descrever a difusdo eléstica dos eletres em Ar usou-se a seccao eficaz de transferéncia
de quantidade de movimento o, (Fig. 3.2) de [19], em alternativa & anteriormente adotada baseada em
[20] para e< 5 eV e em [12] para s> 5 eV. E de referir que os resultados para a eficiéncia de extracio
de fotoeletrdes em ambiente de Ar-CH, aqui novamente apresentados foram calculados com recurso a
anterior secgao eficaz.

Excitacdo

Para reproduzir a excitagdo dos 4tomos de Ar por impacto de eletrdo, € utilizada a seccéo
eficaz total de excitagdo o (Fig. 3.2) descrita pela expressdo analitica de [21]

In(g/é'exc) (32)

Uexc(g)z A(B+8) '

que é um ajuste aos valores semi-empiricos de [22] com A = 0.02519 (10 cm? eV)™ e B = 23.6 V.
As seccOes eficazes parciais de excitagdo do atomo de Ar seguem as expressdes semi-empiricas de
[23].

A difusdo angular do eletrdo em colisbes com excitagdo do atomo de Ar é descrita de modo
semelhante & indicada para Xe, substituindo na Eq. 3.1 o limiar de excitagdo pelo de Ar.

lonizagao

A ionizagdo dos 4tomos de Ar por impacto de eletrdo é representada pela sec¢éo eficaz total de
ionizagéo oo, (Fig. 3.2) de [24].

28



3 — Modelo de simulacéo de Monte Carlo: Estrutura e teste

3.1.1.3 Néon (Ne)

As seccles eficazes de difusdo ineléstica de eletrGes em Ne estdo descritas em [18].

Os limiares de excitacao e de ionizacdo em Ne S80 &y = 16.62 eV e &y, = 21.615 eV.

Difusao elastica

A seccdo eficaz de transferéncia de quantidade de movimento de difuséo eléstica o, (Fig. 3.2)
é baseada em [25] para £< 20 eV e em [12] para £> 20 eV.

Excitacdo

Tal como em Ar, a seccéo eficaz total de excitagdo ow (Fig. 3.2) segue a expressdo analitica
de [21] representada na Eq. 3.2, que ajusta os valores semi-empiricos de [22] usando o limiar &, de
Ne, A = 0.08597 (10™ cm? eV)™ e B = 31.7 eV. As seccBes eficazes parciais de excitacdo para 24
estados de Ne seguem as expressdes semi-empiricas de [14].

A difusdo angular do eletrdo em colisdes com excitagdo do dtomo de Ne é descrita de modo
semelhante & indicada para Xe, substituindo na Eq. 3.1 o limiar de excitacdo pelo de Ne.

lonizagao

A ionizacdo dos atomos de Ne por impacto de eletrdo é representada pela seccao eficaz total
de ionizacédo o, (Fig. 3.2) baseada em [17,24].

3.1.2 Gases Moleculares

As seccdes eficazes que descrevem as colisdes dos eletres com moléculas de metano foram
escolhidas anteriormente a este trabalho em [6,7], sendo todavia aqui apresentadas novamente
juntamente com as seccdes eficazes de difusdo dos eletrbes em CF; e CO,.

Nas colisGes eletrdo-molécula, para além dos processos de difusdo elastica, excitacdo
eletronica e ionizacdo que podem surgir na colisso com um &tomo, também podem ocorrer os
processos de excitagdo rotacional e excitacdo vibracional da molécula e, para 0s gases aqui
investigados, também a captura de eletrdo pela molécula (attachment). Nos gases em estudo, podem
também ocorrer, mesmo a temperatura ambiente, colisdes superelasticas de eletrdes com moléculas em
estados rotacionais e/ou vibracionais excitados, em que os eletrdes ganham energia das moléculas.
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O processo de excitacdo rotacional das moléculas ndo € incluido diretamente na simulacéo,
sendo, contudo, considerado de um modo implicito. Uma vez que as moléculas dos gases investigados
ndo possuem momentos dipolar e quadrupolar permanentes, as seccdes eficazes de excitacdo
rotacional das suas moléculas sdo relativamente pequenas, principalmente para baixas energias dos
eletrdes [26], como se pode observar em [27,28] para CH, (0 valor da sec¢do eficaz é pelo menos uma
ordem de grandeza inferior a de difusdo elastica pura, quase ndo ocorrendo para energias inferiores a
2 eV). Para além disso, a energia envolvida numa transicdo rotacional das moléculas destes gases,
traduzida pela constante rotacional, € muito pequena, sendo da ordem de 1 a 10 meV em CH, [28,29] e
cerca de uma ordem de grandeza inferior em CO, [29,30] e CF, [29,31]. No entanto, as secches
eficazes de difusdo elastica dos eletrdes adotadas incluem as secc¢des eficazes para as varias transicdes
rotacionais (incluindo as superelasticas), quer pela manifesta dificuldade de distinguir essas transicdes
de energia das ocorridas nas colisdes elasticas, quer experimentalmente quer pelo método de swarm
(método iterativo usado para calcular sec¢des eficazes a partir dos parametros de deriva de eletrGes).

Quando existe um namero significativo de moléculas vibracionalmente excitadas, as colisdes
dos eletrdes com essas moléculas tornam-se importantes, uma vez que as secgdes eficazes de difuséo
de eletrdes por moléculas vibracionalmente excitadas podem ser diferentes das de difusdo por
moléculas no estado fundamental (consideravelmente maiores na difuséo elastica em CO, por exemplo
[32,33]). Todavia, face a escassez de informacao sobre aquelas secgdes eficazes e a usual inclusdo do
efeito da difuséo elastica por moléculas vibracionalmente excitadas nas sec¢des eficazes de difusdo
elastica, a temperatura ambiente esse efeito ndo é tido em conta na simulagdo de forma direta, exceto
no que se refere as interagcdes superelasticas, onde os eletrdes ganham a energia correspondente a
desexcitacdo da molécula. As secgdes eficazes o’(¢’) do processo de desexcitagdo das moléculas
(colisbes superelasticas) por eletrdes de energia &’ podem ser obtidas a partir das sec¢des eficazes o g)
do processo (inverso) de excitacdo por eletrdes de energia ¢ conforme o principio de detailed balance
(ver p. ex. [26,34]):

gea(e) =g'¢'a'(e), e=&+Asg (3.3
onde g e g’ representam o peso estatistico (degenerescéncia), respetivamente, dos estados fundamental
e excitado da molécula e A¢ a diferenga de energia entre os dois estados.

Num gas molecular em equilibrio térmico a temperatura ambiente, os modos vibracionais de
baixa energia das moléculas sdo povoados de acordo com distribuicdo de Maxwell-Boltzmann:

—Ag/(KT)
g,e”
b, = S (3.4)
ZVgVe 2l

onde P, e g, sdo, respetivamente, a fracdo da populacédo e o peso estatistico do modo vibracional v, Ag
a diferenca de energia do modo v para o estado fundamental, K a constante de Boltzmann e T a
temperatura do gas.
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Quando os niveis de energia dos modos vibracionais das moléculas sdo baixos (< 150 meV) e
as seccoes eficazes de excitacdo desses modos sdo significativas, as colisdes superelasticas tornam-se
relevantes, particularmente para baixas energias devido ao fator &/&’, e tém de ser consideradas.

Em CH, a temperatura ambiente, a fragdo de moléculas vibracionalmente excitadas é reduzida,
pelo que as colisBes superelasticas foram desprezadas na simulacdo. Situacao diferente ocorre em CF,
e CO,, onde é significativa a excitacao térmica de alguns modos vibracionais, pelo que foram incluidas
na simulacao as secc¢des eficazes de desexcitacdo (colisdes superelésticas) dos modos vibracionais v; e
v, em CF,4 e vy e v, em CO,, obtidas de acordo com a Eq. 3.3 e normalizadas a populacao dos estados
vibracionais de acordo com a Eq. 3.4.

Para os gases moleculares investigados, a excitacdo eletrnica da molécula pode conduzir a
dissociacdo em dois ou mais fragmentos, podendo algum dos fragmentos ser i6nico (com carga
elétrica positiva) — ionizacdo dissociativa — ou ndo — dissociacdo neutra. E de referir que, devido a
dificuldades experimentais, sdo escassas as medidas diretas da seccdo eficaz da dissociagdo neutra por
impacto de eletrao.

Na ionizacdo das moléculas, a partilha de energia pelos eletrfes e a difusdo angular destes sao
tratadas na simulagdo do mesmo modo que foi descrito para os gases nobres.

Para a gama de energia de impacto relevante nas presentes simulagdes, a excitacao/dissocia¢do
e a ionizagdo das moléculas dos gases investigados sdo processos pouco frequentes. Quanto a captura
do eletrdo pelas moléculas, o processo é pouco frequente em CH, por ter um limiar de ocorréncia de
7.75 eV e uma seccdo eficaz algumas ordens de grandeza inferior as dos restantes processos
considerados. Todavia, em CO, e CF, ocorre com maior frequéncia, devido aos menores limiares
(4.3 eV para CF, e 3.3 eV para CO,) e as maiores secgdes eficazes. Assim, constata-se que em meio
contendo um dos trés gases moleculares, 0s processos de maior relevancia sdo a difusdo elastica e a
excitagdo vibracional da molécula, embora a ionizacao e, principalmente, a captura de eletrdo, pelo seu
caracter especial na criacdo/extincdao de eletrGes, tenham um papel significativo no que respeita a
extracdo de eletrGes de fotocatodos e ao estudo da cintilagdo secundaria de Xe, como se vera,
respetivamente, nos capitulos 4 e 5. Para baixas energias de impacto, sdo também de importancia
consideravel as interacOes superelasticas com moléculas de CF, e CO, vibracionalmente excitadas.

Assume-se isotropia na difusdo angular dos eletrdes nas colisdes com excitacdo eletronica das
moléculas, porque a informagdo € escassa e este processo ndo é dos de maior relevancia na presente
investigacdo. No entanto, no caso de CO,, como a seccao eficaz adotada é obtida atraves do método de
swarm, a difusdo angular esté considerada implicitamente.

A seguir sdo apresentadas as seccOes eficazes adotadas para descrever nas simulacdes a
difusdo de eletrées em CH,, CF, e CO.,.
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3.1 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrdes

3.1.2.1 Metano (CHy,)

As seccOes eficazes utilizadas na simulacdo para descrever a difusdo de eletres em CH, séo
representadas na Fig. 3.3. A excecdo das de excitacdo vibracional, elas baseiam-se na compilagdo de
Shirai et al. [35], onde cada secgdo eficaz recomendada é representada por uma expressdo analitica.

Quanto a excitacdo eletrénica, é de referir que os estados excitados de CH, geralmente
conduzem a dissociacdo da molécula de CH, em dois ou mais fragmentos [36,37]. Na descri¢do que se
segue, a ionizacdo total engloba a ionizagdo direta e a ionizagcdo dissociativa, sendo a dissociacdo
neutra considerada separadamente.

100. T —T—TTTrTT T —TTTTTTT T —T—TTTTTT

10

o (1016 cm?)

0.1

Oy13

0.01
0.01 0.1 1 10 100

Energia ¢ (eV)
Figura 3.3 — Seccdes eficazes de difusdo de eletres em CH,: transferéncia de quantidade de movimento na difuséo
elastica (o), excitacdo vibracional (o3 € Gy,4), Captura de eletrdo (o, multiplicada por 100), dissocia¢do neutra (oy)
e ionizagdo total (oi,).

Difusao eléastica

Para representar a difusdo eléstica de eletrdes em CH, foi usada a seccdo eficaz de
transferéncia de quantidade de movimento o, (Fig. 3.3) recomendada em [35], que segue [38] para
£<2eVel[39] para 2 < £< 100 eV. Para ¢ < 2 eV, a expressdo analitica de [35] foi no entanto
substituida por um ajuste que reproduz melhor os valores de [38] e que permite que a simulagdo
reproduza mais fielmente os pardmetros de deriva de eletrbes em CH,.
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3 — Modelo de simulacéo de Monte Carlo: Estrutura e teste

Excitacao vibracional

Dos nove modos normais de vibracdo fundamentais da molécula de CH,4 quatro séo
independentes: v; (362 meV; elongacdo simétrica); v, (190 meV; flexdo simétrica, duplamente
degenerada); vs (374 meV; elongacdo assimétrica, triplamente degenerada) e v, (162 meV; flexdo
assimétrica, triplamente degenerada) [40,41]. Apenas 0s modos Vs e V4 Sao oticamente ativos, mas ndo
com muita intensidade. Devido a proximidade entre v; e vs € entre v, e vy, cada par é geralmente
descrito por uma sé seccdo eficaz.

Dada a grande discordancia entre diferentes publicacdes, a compilacdo de Shirai et al. [35] ndo
sugere um conjunto particular para as seccdes eficazes de excitacdo vibracional, tendo-se adotado as
seccOes eficazes oy13 € o4 (Fig. 3.3) de [42] sugeridas em [39] por serem, entre varias testadas na
simulacdo, aquelas que melhor reproduziram a deriva dos eletrdes em CHj,.

Na simulacdo, a difusdo angular do eletrdo que excita vibracionalmente a molécula de CH, foi
considerada isotropica, uma vez que a influéncia da anisotropia na deriva do eletrdo é fraca [38] e é
implicitamente considerada nas secgdes eficazes integrais utilizadas (obtidas através do método de
swarm).

Captura de eletrdo (attachment)

O processo de captura de eletrdo pela molécula de CH, ocorre principalmente entre 8 e 14 eV,
com consequente dissociagdo e formacdo dos iGes negativos H™ ou CH3, e é traduzido na simulagdo
pela sec¢do eficaz o, (Fig. 3.3) de [43], recomendada em [35].

lonizacao total

A ionizacdo total da molécula de CH, por impacto de eletrdo engloba o processo de ionizagdo
direta (formacdo do ifo CHJ) e os vérios processos de ionizagdo dissociativa (dissociagdo com
producdo de algum fragmento idnico de carga elétrica positiva) e é traduzida pela secgéo eficaz oo
(Fig. 3.3) de [35], uma expressao analitica que representa os dados de [44].

A ionizaco direta e a dissociagdo com produgio do ido CHZ, com limiares, respetivamente,
de 13 e 14.2 eV [35], séo o0s processos de ionizacdo de CH,4 predominantes. Uma vez que, na gama de
energia de interesse do presente estudo, a ionizacdo de CH,4 é pouco frequente e dada a proximidade
desses dois limiares, na simulacdo ndo foram utilizadas seccOes eficazes parciais de ionizacdo
dissociativa de CH,.
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3.1 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrdes

Dissociacao neutra

A dissociacdo da molécula de CH, por impacto de eletrdo com producdo unicamente de
fragmentos eletricamente neutros — dissociacdo neutra — ocorre para energia superior a 4.5 eV e
consiste essencialmente no processo [45]

e”"+CHy— CH;+ H+ e™. (3.5)

Motlagh e Moore [45] mediram valores relativos da seccéo eficaz de producdo do radical metil
CHs por impacto de eletrdo, que envolve o processo descrito pela Eq. 3.5 e também o seguinte
processo, muito menos provavel, de ionizagdo dissociativa:

e~ +CH, » CHz + H* + 2e". (3.6)
Tendo em conta resultados de [46] para a seccdo eficaz total de dissociagédo e de [47] para seccOes
eficazes parciais de ionizacdo, Motlagh e Moore normalizaram 0s seus resultados para uma energia
intermédia conseguindo assim valores absolutos para a sec¢éo eficaz de produgéo de CHs.

A seccéo eficaz oy de dissociacdo neutra da molécula de CH, usada na simulagdo (Fig. 3.3)
adota a expressdo de [35] para a seccéo eficaz de [45], uma vez que, se por um lado, esta sec¢éo eficaz
de producgéo de CHj; € ligeiramente superior & do processo da Eqg. 3.5 (principalmente para & < 50 eV),
por outro lado, este processo nédo representa toda a dissociagdo neutra.

3.1.2.2 Tetrafluoreto de carbono (CF,)

O conjunto de seccgdes eficazes de difusdo de eletrdes em CF, utilizado na simulagdo esta
representado na Fig. 3.4 e é constituido quase totalmente por seccBes eficazes da compilagdo de
Christophorou et al. [48] e sua atualizagdo [49], onde os valores recomendados ou sugeridos sdo
determinados preferencialmente a partir de dados experimentais e sdo apresentados em tabelas.

Relativamente & excitacdo eletronica e a ionizacdo das moléculas, aparentemente todos os
processos levam a dissociacdo, uma vez que os estados eletronicos excitados de CF, e do ido
molecular CF} sdo instaveis, assim como o estado fundamental do i&o [46,48,50]. A dissociagdo da
molécula de CF, é separada em dissociagdo neutra e em ionizagdo dissociativa que, para CF,, coincide
com a ionizacdo total.

Difusao elastica

A difusdo elastica de eletrdes em CF, é representada pela seccdo eficaz de transferéncia de
guantidade de movimento o, (Fig. 3.4) recomendada por [48], baseada em sec¢des eficazes
determinadas experimentalmente (¢< 0.5 eV [51], ¢ > 1.5 eV [52,53]).
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Figura 3.4 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrdes em CF,: transferéncia de quantidade de movimento na difuséo

eléastica (o), excitagdo vibracional (o3, 0w € Oying), interagdo superelastica vibracional normalizada a populagéo de
estados excitados a 20 °C (0”3 € o’ \4), captura de eletrdo (o), dissociacdo neutra (o) e ionizagéo total (Gie).

Excitagéo vibracional

A molécula de CF, tem, como a molécula de CH,, quatro modos de vibragdo normais
fundamentais independentes: v; (113 meV; elongacdo simétrica); v, (54 meV; flexdo simétrica,
duplamente degenerada); vs (159 meV; elongacdo assimétrica, triplamente degenerada) e v, (78 meV;
flexdo assimétrica, triplamente degenerada) [52]. Apenas 0s modos Vs € v, S80 oticamente ativos, tendo
vz grande atividade, ausente em CH,.

Na colisdo eletrdo-CF,, a molécula pode ser excitada vibracionalmente, principalmente através
de um mecanismo de excitagdo direta — via momento dipolar devido ao campo elétrico induzido pelo
eletrdo — ou de um mecanismo de excitagdo indireta — via ressonancia envolvendo a captura
temporaria do eletrdo pela molécula (estado intermédio que também pode levar a captura do eletrdo
pela molécula com dissociacdo desta) — [54]. Apenas os modos vs (muito intenso) e v, contribuem
significativamente para a excitagdo direta, com maior intensidade préximo dos limiares de excitacdo
[52,54], o que esta de acordo com a sua atividade Otica (proporcional as transicbes do momento
dipolar e, consequentemente, & intensidade da difusdo). A excitacdo vibracional indireta ocorre na
regido de energia 5-12 eV, com contribui¢des notorias dos modos vs, V4 € V1, bem como de alguns dos
seus harménicos e modos mistos [52,54].
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3.1 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrdes

A aproximacéo de Born-dipolo descreve bem a excitacdo direta da molécula de CF, mas ndo é
valida para traduzir a excitacdo indireta, como o comprovam as comparacGes realizadas entre
resultados experimentais e tedricos [50,54]. Assim, para descrever a excitacdo vibracional direta da
molécula de CF, adotaram-se as secc¢des eficazes o3 € o4 recomendadas em [48] e calculadas por
Bonham [50] usando a aproximacdo de Born-dipolo, respetivamente, para 0os modos vz e v, Para
descrever a excitacdo vibracional indireta usou-se a secc¢éo eficaz oying determinada em [49] a partir de
outras secgdes eficazes ai recomendadas (subtraindo a seccdo eficaz total de difusdo as restantes
seccOes eficazes inelésticas e a secgdo eficaz integral eléstica). Na Fig. 3.4 estdo representadas as
seccOes eficazes oy3, ov € aying, DEM COMO as correspondentes o'y3 € o’'y4 que descrevem as interagdes
superelasticas e que foram calculadas de acordo com as Eqs. 3.3 e 3.4.

Baseando-se em estudos experimentais (¢ > 2 eV) e teoricos, [52] e [54] concluiram que a
excitagdo direta é predominantemente anisotrépica (com uma forte componente com pequeno desvio
angular) e que a excitagdo indireta é predominantemente isotrépica.

Para descrever a dependéncia angular da difusdo do eletrdo na excitacdo direta, a simulacéo
recorreu inicialmente a aproximacdo de Born-dipolo [54,55], mas os valores calculados para a
velocidade de deriva dos eletrdes em CF, resultaram consideravelmente superiores aos experimentais
da literatura. Por essa razdo, e tendo em conta que para € < 2 eV nao existem dados experimentais para
a difusdo angular, optou-se por considerar uma anisotropia menos pronunciada do que aquela junto ao
limiar. Assim, adotou-se para a excitacdo direta uma difusdo angular semelhante & usada para a
excitagdo eletronica dos atomos dos gases nobres, onde no pardmetro b dado pela Eq. 3.1 se considera
agora o limiar de excitacdo de vz ou v, e se escolheu A = 100 eV de modo a reproduzir
aproximadamente a velocidade de deriva dos eletrdes em CF,4 no calculo por simulacéo.

Quando na simulacdo ocorre excitagdo indireta, considera-se que a difusdo do eletrdo é
isotropica e que a perda de energia do eletrdo é 0.4 eV [1], valor baseado no espetro de perdas de
energia dos eletrdes com contribui¢fes dos varios modos excitados [52].

Captura de eletrdo (attachment)

A captura de eletrdo pela molécula de CF, ocorre principalmente entre 6 e 8 eV via
ressonancia, resultando na formacéo de ides negativos F~ ou CF3 a partir da dissociacao de i6es CF.

O processo de captura de eletrdo é traduzido na simulacdo através da seccéo eficaz absoluta o,
(Fig. 3.4) recomendada em [48], obtida em [56] através da normalizagdo de uma seccéo eficaz relativa
experimental a uma seccao eficaz obtida através do método de swarm.
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lonizacdo total

A ionizacdo total de CF4, com limiar &, = 15.9 eV [49], corresponde ao conjunto de processos
de dissociago ionizante, com producdo de algum dos fragmentos idnicos CF5, CF3, CE", C", F" ou
F2. Uma vez que CF: é o produto iénico dominante da dissociagdo por impacto eletronico
(principalmente para & < 50 eV), considerou-se ndo ser necessaria a utilizacdo de sec¢es eficazes
parciais de dissociacdo na gama de energia de interesse desta simulagéo.

A secgdo eficaz de ionizacdo total o, (Fig. 3.4) usada na simulacdo é determinada e
recomendada em [49], sendo baseada nas seccOes eficazes experimentais de quatro trabalhos
independentes.

Dissociacao neutra

A dissociagdo neutra da molécula de CF4 por impacto de eletrdo é descrita pela seccdo eficaz
oy (Fig. 3.4), que segue a sugestdo e o0 ajuste indicado em [49] para a seccdo eficaz de [45] para a
producdo por dissocia¢do neutra do fragmento CF; (limiar de ocorréncia g = 10 eV [1]). Assumindo
que a producdo de CF; é dominante na dissociacdo neutra [57], em [45] Motlagh e Moore
normalizaram as suas medidas relativas as medidas absolutas da sec¢do eficaz de dissociacdo neutra de
CF, efetuadas em [58] para trés valores de energia.

3.1.2.3 Dioxido de carbono (CO.,)

As vérias secc0es eficazes utilizadas na simulagéo para descrever as colisdes dos eletrdes com
as moléculas de CO, encontram-se representadas na Fig. 3.5 e foram escolhidas com base nas
compilacdes de Itikawa [59] e Shirai et al. [60] e, na auséncia de sugestdes destes, em dados obtidos
por Phelps [61] através do método de swarm.

Difusao eléastica

A difusdo elastica de eletrdes em CO, € representada pela sec¢do eficaz de transferéncia de
guantidade de movimento o, (Fig. 3.5) recomendada por Itikawa [59]. Esta sec¢do eficaz foi
determinada por Elford et al. [62] a partir de vérios trabalhos, baseando-se, para & < 10 eV, em dados
obtidos através do método de swarm [63].
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Figura 3.5 — Seccdes eficazes de difusdo de eletrbes em CO,: transferéncia de quantidade de movimento na difuséo
elastica (o), excitagdo vibracional (o, Gy, Oyz € o, ), interacdo superelastica vibracional normalizada a populagio
de estados excitados a 20 °C (07,1 & T7y,), captura de eletrdo (o), excitagdo eletrdnica (Gue, € Cuxe) € i0Nizagio total

(Gion).

Excitagéo vibracional

Dos quatro modos normais de vibragdo fundamentais da molécula linear de CO,, trés sdo
independentes: v; (172 meV; elongacdo simétrica); v, (83 meV; flexdo, duplamente degenerada); vs
(291 meV; elongacdo assimétrica) [64-66]. Os modos v, e v3 sdo oticamente muito ativos.

Para representar a excitacdo dos modos vibracionais fundamentais da molécula de CO, por
impacto de eletrdo adotaram-se as seccOes eficazes o1, oy, € oy3 (Fig. 3.5) baseadas em [63] (método
de swarm) para ¢ < 1 eV e em [59] (baseadas nas seccOes eficazes diferenciais angulares
experimentais de [66]) para &> 1.5 eV. Esta escolha esta de acordo com sugestdo de [59], exceto para
oy Na regido ¢ < 1.5 eV, onde a opgdo preferida permitiu reproduzir melhor os pardmetros de deriva
experimentais da literatura. Na regido de ressondncia (2-6 eV), alguns modos harménicos e mistos tém
seccOes eficazes relevantes (representadas por oy . na Fig. 3.5): a da excitagdo do modo 2v, é baseada
nas medidas de [65] e [67] para escassos valores de energia; as demais, correspondentes aos modos nv,
e nv; + Vv, (nimero quantico n > 1), seguem a compilacdo de [61] (método de swarm). Na Fig. 3.5,
além de oy1, oi2, O3 € oy, encontram-se representadas as secgdes eficazes o'y € o'\, que descrevem
as interagdes superelasticas com moléculas nos modos v; € v, e que sao calculadas de acordo com as
Egs. 3.3e 3.4.
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As seccOes eficazes obtidas através do método de swarm contém implicitamente a
dependéncia angular da difusdo, o que ja ndo acontece com as sec¢des eficazes medidas diretamente
(e > 1.5 eV). A difusdo na excitacdo dos modos v,, para ¢ ~ 1.5 eV, e v3 é muito anisotrdpica,
ocorrendo quase sempre com pequeno desvio angular, mas o3 € a anisotropia de v; vdo diminuindo
com o aumento da energia [66]. Na regido de ressonancia, a difusdo na excitacdo dos modos com
maior sec¢do eficaz integral (v4, v, € 2v,) aproxima-se da isotropia [66].

Tendo tudo isto em conta e por uma questdo de simplicidade, considera-se na simulagdo que a
difusdo dos eletrGes é isotropica quando ocorre excitacdo vibracional da molécula, o que permitiu
conseguir uma boa concordancia entre os parametros de deriva calculados e 0s experimentais da
literatura, como se vera na sec¢ao 3.3.2.

Captura de eletrdo (attachment)

A captura de eletrdo pela molécula de CO, é descrita pela seccdo eficaz o, (Fig. 3.5) obtida
experimentalmente por [68] e recomendada em [59]. Este processo de captura é dissociativo e resulta
quase exclusivamente na producdo do ido O, como indica a semelhanca entre a seccéo eficaz total o,
aqui adotada e a parcial de [69] para a producdo do ido O~ e também a reduzida seccdo eficaz (mais de
duas ordens de grandeza inferior) medida por [70] para a producéo do i&o C™, que ocorre para energias
entre 14 e 21 eV e se despreza nesta simulacéo.

Excitacao Eletronica / Dissociacdo Neutra

A excitacdo eletronica da molécula de CO, por impacto de eletrdo, com possivel dissocia¢do
em fragmentos neutros, é descrita pela secgdo eficaz da compilagdo de [61]. Esta sec¢do eficaz foi
determinada pelo método de swarm e é constituida por dois ramos, Gexci € Oec2 (Fig. 3.5), com
limiares, respetivamente, a 7 e 10.5 eV, de acordo com os espetros de perda de energia [71].

lonizacao total

A ionizacdo total da molécula de CO, por impacto eletrénico, com limiar g,, = 13.8 eV [60],
abrange a ionizacdo direta e a ionizacio dissociativa com formagéo principalmente dos ides CO", C*
ou O" e a sua seccdo eficaz, confirmada por vérios autores e diferentes técnicas, tem valores bem
estabelecidos. Na simulagdo, utiliza-se a secc¢do eficaz oo, (Fig. 3.5) dada por expressao analitica de
[60], baseada nas secgOes eficazes de ionizacdo total de [72] e de [73]. N&o sdo usadas seccOes
eficazes parciais de dissociacdo, uma vez que para ¢ < 25 eV a sec¢do eficaz de ionizacdo total

coincide com a de ionizagdo direta.
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3.2 Modelo de simulacdo de Monte Carlo

Para os presentes estudos foi utilizado um modelo fisico que foi sendo anteriormente
implementado [6,15,18,74-76] e agora adaptado para os objetivos da presente dissertacdo, envolvendo,
nomeadamente a introducdo de novos gases e reproducdo de novos processos fisicos. A simulacdo da
deriva de eletrdes foi ja detalhadamente apresentada [74,76], optando-se agora por descrevé-la de uma
forma sucinta e simples, considerando apenas o0s aspetos fundamentais.

Nos varios estudos levados a cabo através da simulacdo de Monte Carlo, considera-se que 0s
eletrbes, de massa m e carga -e, comegam 0 Seu movimento na origem do sistema de eixos cartesianos
Xyz e derivam no meio gasoso a temperatura T e pressao p sob a influéncia de um campo elétrico

externo uniforme E = —Ek com a direc&o do eixo z.

Passa-se a descrever a forma como a deriva dos eletrdes (sec¢do 3.2.2), comum a qualquer dos
estudos realizados, é tratada na simulagdo, bem como as condigdes iniciais (secgdo 3.2.1) e critérios de
paragem desta (secgdo 3.2.3), correspondentes a cada tipo de estudo.

3.2.1 Condicdes iniciais dos eletrdes

A excecdo do estudo da extracdo de fotoeletrdes, os eletrdes iniciam o seu movimento na
direcéo z e, dependendo do estudo, com energia nula, energia térmica ou energia média de equilibrio
da amostra para o campo elétrico considerado. Por outro lado, a emissdo de fotoeletrdes por
fotocatodo de Csl em meio gasoso, pela sua especificidade e preponderancia, € aqui objeto de um
tratamento proprio.

FotoeletrGes emitidos por um fotocatodo de Csl em meio gasoso

A inducéo de um fotoeletrdo de um semicondutor por um fotéo de energia Eyy € esquematizada
na Fig. 3.6, envolvendo a excitacdo do eletrdo da banda de valéncia para a banda de conducéo, o seu
transporte até a superficie do semicondutor e 0 seu escape para o exterior (gas ou vacuo).

Em Csl, a energia minima para que um eletrdo escape — limiar de fotoemissdo —é W = 6.1 eV
[77], correspondendo as parcelas largura da banda proibida (band gap) E, = 6.0 eV, entre a banda de
valéncia e a de conducéo, e a afinidade eletrénica E, = 0.1 eV [78] — barreira de potencial a superar
para que o eletrdo escape do sélido.
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Figura 3.6 — Diagrama dos niveis de energia de um semicondutor, com esquema da emissao de fotoeletrdes por fotdes
com energia E, superior ao limiar de fotoemisséo W, expondo as etapas: (1) absorcéo de um fotdo com criagéo de um
par eletrdo-lacuna, (2) movimento do eletrdo para a superficie (plano z = 0) e (3) escape do eletrdo para 0 vacuo ou gas
apos superar a barreira de potencial representada pela afinidade eletronica E,. Encontra-se também representada a
possibilidade de o eletrdo livre ser refletido pela superficie.

Todavia, dependendo da energia cinética ¢;, e do angulo &, com que o eletrdo incide, do lado
do semicondutor, na superficie do fotocatodo (ver Fig. 3.7), assim ele sera refletido/transmitido por
esta quando a energia cinética associada & componente da velocidade segundo a direcdo z €
inferior/superior a E,, ou seja, s6 pode transpor a superficie se &, c0s’6, > E,. A conservagdo da
guantidade de movimento (p) do eletrdo segundo o plano z = 0 exige que, para um eletrdo transmitido

com energia cinética & = &, - E; segundo um angulo &, se tenha:

P;, SiN &, = P, Sin G, , (3.7)

. T E, .
sind, = |5 sing, = /80+—asm 6., (3.8)
€o €o

do que resulta que &, > 6,, e que os eletrdes que emergem da superficie com angulo de emisséo

ou seja,

G, € [O, z/ 2] provém do chamado cone de escape do solido [79], de abertura

O™ = arcsin |22 = arcsin_|—-0— . (3.9)
€in &+ Ea

No presente estudo da extracdo de fotoeletrbes emitidos por fotocatodos de Csl em meio
gasoso, a absorcdo dos fotdes e o transporte dos fotoeletrdes no interior do fotocatodo semicondutor
ndo sdo reproduzidos na simulacdo, emergindo os fotoeletrGes a partir da superficie do fotocatodo
(perpendicular ao campo elétrico, Fig. 3.7) com energia &, e dire¢do definida pelos angulos polar & e

azimutal y.
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3.2 — Modelo de simulac¢éo de Monte Carlo

Para escolher na simulacdo a direcdo de emissdo de um eletrdo de energia &, é escolhido
aleatoriamente um angulo solido de incidéncia (&, e w) de uma distribuicdo uniforme dentro do cone
de escape do solido recorrendo a Eq. 3.9, a partir do qual se determina a direcéo de emisséo (& e y),
de acordo com a Eq. 3.8.

Vacuo ou gas

Figura 3.7 — Esquema da transmissdo dos fotoeletrdes para o vacuo ou gas através da superficie do fotocatodo de Csl,
com o cone de escape representado para fotoeletrdes ejetados com energia & = E..

A energia cinética ¢ de emissdo de cada fotoeletrdo € sorteada a partir da distribuicdo
correspondente a energia Ey, dos fotBes absorvidos, distribui¢do limitada por 0 e E,-W. Para tal,
foram usadas 16 distribuicfes de energia ¢, medidas por DiStefano e Spicer [80] para um fotocatodo
transmissivo de Csl de 11 nm de espessura e fotdes monoenergeéticos de E,, na gama 6.8-9.8 eV. Para
comparagdo com os resultados experimentais obtidos quando o fotocatodo é irradiado por fotdes de
uma lampada de Hg(Ar), foi usada a distribuicdo de energia ¢, obtida experimentalmente por Shefer et
al. [81] com um fotocatodo refletivo de Csl de 500 nm de espessura e fotdes de energia Ey, = 6.7 eV
(pico na regido VUV da distribuicdo espetral da lampada). A Fig. 3.8 mostra algumas destas
distribuicBes de &, incluidas na simulag&o, verificando-se que para Ey, < 8.5 eV as distribuicbes tém
forma aproximadamente gaussiana e a posi¢do do centrdide aumenta de um modo aproximadamente
linear com E,,. O mesmo ndo se verifica para E,, > 8.5 eV, com as distribuicOes a exibir estruturas
distintas geradas pelo aparecimento de um novo pico a baixa energia, que afasta o centrdide das
distribuicbes daquele comportamento aproximadamente linear com E,,. Para Ep, < 8.5 eV as
distribuicdes foram medidas a temperatura de 300 K e as restantes a 77 K, sendo de assinalar que,
acima de 8.5 eV, as distribuicdes, apesar de manterem a mesma estrutura e posi¢do dos picos, seriam
mais largas a temperatura ambiente do que a 77 K, efeito em parte relacionado com o sistema de
medida [80]. As distribuicfes medidas a 77 K sdo usadas no estudo da retrodifusdo e, apesar da
divergéncia assinalada, fornecem uma indicacao valiosa para a anélise dos resultados.

A qualidade das distribuicdes de ¢, de DiStefano e Spicer [80] foi reforgada pela excelente
concordancia obtida entre elas e as calculadas quer teoricamente [82] quer, no caso da gama Eg, de 6.8
a 8.0 eV, também por simulacdo de Monte Carlo [83].
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3 — Modelo de simulacéo de Monte Carlo: Estrutura e teste

As 5 distribuicdes de energia g de DiStefano e Spicer [80] na gama E,, = 6.8-7.6 eV foram
aproximadas através de funcBes gaussianas com parametros dados em Akkerman et al. [84]. Para
maior Egy, devido a assimetria consideravel (que aumenta com Ep), as distribui¢des sdo representadas
diretamente pelas suas probabilidades cumulativas, obtidas através de integracdo numérica e ajustadas
por polinébmios. Também a distribuicdo de Shefer et al. [81] é representada por um ajuste polinomial
da sua probabilidade cumulativa.

1.0

0.8

o
o

©
~

Distribuicées ¢ (&)

0.2 .
*9.8eV

0.0

Energia de emisséo & (eV)

Figura 3.8 — Algumas das distribui¢des G(&) de energia de emisséo & de fotoeletrbes usadas na simulagdo,
correspondentes a fotbes monocromaticos com as energias E,, indicadas, medidas para fotocatodos de Csl, um
refletivo de 500 nm [81] (- - -) e um transmissivo de 11 nm [80] (curvas — e ----).

3.2.2 Deriva dos eletroes

Apbs a emissao, os eletrdes derivam no meio gasoso ao longo de sucessivos percursos livres e
colisBes, como a seguir se resume.

A trajetdria de cada eletrdo entre duas colisbes sucessivas — percurso livre — € determinada
através das equagdes classicas do movimento, que para cada instante t definem a posicdo 7 e a

velocidade + a partir dos valores iniciais 7, e ¥, e da aceleracdo devida ao campo elétrico.

A duracéo do percurso livre é calculada através do método das colisGes nulas [85,86], método
matematicamente exato que permite ultrapassar, de um modo expedito, a dificuldade que advém de a

frequéncia de colisdo v ser uma funcdo complexa da energia do eletrdo, que varia ao longo da
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3.2 — Modelo de simulac¢éo de Monte Carlo

trajetdria. Este método socorre-se de colisbes ficticias, denominadas nulas por ndo produzirem
qualquer efeito, para criar uma frequéncia total de colisdo constante, que é facil de amostrar,

Viot = V + V) = const., (3.10)

escolhida de entre os menores majorantes da frequéncia de colisdo v, de modo a minimizar o tempo de
computacéo.

A frequéncia de colisdo v é dada pela soma das frequéncias de colisdo parciais com cada um
dos componentes i do meio gasoso, com N centros difusores (4tomos ou moléculas) por unidade de
volume, de acordo com a seguinte equacao:

v=3vi =301 N' v, (3.11)

onde o é a seccio eficaz total de colisdo com os centros difusores do componente i e «* 0 modulo da
velocidade relativa, dada por

vi=7 -V, (3.12)
onde I_(;i é a velocidade dos atomos ou moléculas do componente i, sorteada a partir de uma
distribuicdo de Maxwell.

Com recurso a nimeros aleatérios r gerados uniformemente no intervalo ]0, 1] e até que, ap6s
eventualmente algumas colisdes nulas, ocorra uma colisdo real, sdo determinados intervalos de tempo
sucessivos de acordo com a equacgéo

t= _Inr . (3.13)
Viot
A soma destes intervalos parciais determina o tempo de duracdo do percurso livre e, consequente-
mente a posicao 7, a velocidade + e a energia cinética ¢ do eletrdo antes da colisdo real, bem como a
frequéncia v.

No caso de misturas gasosas, quando ocorre uma colisdo real sorteia-se com qual dos gases

colide o eletrdo (gas nobre ou gas molecular) de acordo com as respetivas probabilidades de

ocorréncia, pgn e pgm, determinadas em funcéo das respetivas frequéncias de colisdo, v°" e v°" para

aenergia ¢,
gn _ Vgn

—1_ M
_W_ po". (3.14)

A partir daqui, é apenas necessario calcular a velocidade do eletrdo ap6s a colisdo,
determinando-se a energia e a dire¢do do movimento do eletrdo ap06s a colisdo, sendo, para isso,
necessario conhecer o tipo de colisao.

A natureza da colisdo é escolhida de acordo com a probabilidade p; de ocorréncia de cada um

dos processos j possiveis para a energia ¢ de impacto da colisdo no gas
Vi_0j
V. ot

onde gj e oy sd0, respetivamente, as seccoes eficazes do processo j e total de coliséo no gas.
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3 — Modelo de simulacéo de Monte Carlo: Estrutura e teste

Embora em colisdes elasticas as trocas de energia entre eletrdo e centro difusor sejam
pequenas, 0 nimero deste tipo de colisbes é muito elevado e essas trocas tornam-se relevantes, pelo
gue as colisbes elasticas sdo tratadas exatamente, no sistema do centro de massa e tendo em conta a
distribuicdo (de Maxwell) da velocidade do gés. Por outro lado, nas colisdes inelésticas ou
superelasticas consideradas, a troca de energia é maior, pelo que as colisfes sdo tratadas simplesmente
no sistema do laboratério e se despreza a velocidade dos &tomos/moléculas.

Quando ocorre uma colisdo inelastica ou supereldstica, a energia do eletrdo é, respetivamente,
decrementada ou incrementada da energia correspondente a transicdo em causa, que é escolhida de
entre as possiveis transi¢cBes para a energia de impacto ¢ de acordo com as seccOes eficazes parciais,
de modo analogo ao efetuado na escolha do tipo de colisdo.

A difusdo angular do eletrdo é definida relativamente a direcdo de incidéncia atraves dos
angulos polar @e azimutal ¢, determinados para a energia de impacto & de acordo com a secgdo eficaz
diferencial angular correspondente ao processo em causa, ja descrita na sec¢do 3.1. Uma vez que a
difusdo angular possui simetria axial, 0 &ngulo ¢ é sorteado de uma distribui¢do uniforme em ]0, 2x[,
enguanto o angulo polar @ é determinado de acordo com a probabilidade cumulativa angular de o
eletrdo ser defletido segundo um angulo inferir a 6 € ]0, n[. Quando a difusdo € isotrdpica, a
distribuicdo uniforme de angulo sélido é traduzida por um angulo de deflexdo 6 sorteado a partir de

uma distribuicdo uniforme em cosé.

No que respeita ao caso particular da colisdo com ionizagdo do centro difusor, a energia
excedente é partilhada pelos dois eletrdes resultantes, de acordo com a seccéo eficaz diferencial de
partilha de energia, como exposto na sec¢do 3.1. De modo que a dire¢do e o sentido da quantidade de
movimento total dos dois eletres resultantes sejam iguais as do eletrdo incidente, os dois eletrfes sdo
difundidos segundo direcbes perpendiculares entre si. No estudo de extracdo de fotoeletrdes apenas o
eletrdo mais energético resultante da ionizacao é considerado.

A colisdo sucede um novo percurso livre, e assim sucessivamente, até que seja atingido o
critério de paragem estabelecido para o estudo em causa. Caso existam eletrdes secundarios criados
por ioniza¢do no meio gasoso, a sua historia sera também seguida na simulagdo. O processo repete-se
até que se esgotem todos os eletrGes da amostra e respetivos eletrdes secundarios.

No que respeita ao estudo da eletroluminescéncia (capitulo 5), a simulacéo conta os fotfes de
cintilacdo que sdo emitidos na sequéncia da excitacdo dos atomos de Xe, de acordo com 0s
mecanismos de emissdo de cintilacdo abordados na secgdo 2.1 e caracterizados pelas constantes de
reacdo apresentadas na secc¢éo 5.2.1.
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3.2.3 Critérios de paragem da simulacéo

A simulacdo do movimento de cada eletrdo cessa quando este é capturado por uma molécula
do meio gasoso (attachment) ou quando é atingido o critério de paragem estabelecido para cada caso
em analise, distinto para cada um dos diferentes estudos efetuados.

No célculo dos parametros de deriva de eletrGes (sec¢do 3.3), a simulacdo finda apds os
eletrbes derivarem durante um tempo limite de deriva previamente estabelecido, no minimo cinco
vezes o tempo de relaxagdo, como se vera na seccao 3.3.1.

No estudo da eletroluminescéncia de xénon (capitulo 5), a simulacdo termina quando os
eletrbes atingem o anodo a distancia D = 0.5 cm.

Tal como anteriormente, também aqui, a extracdo dos eletrdes de fotocatodos de Csl em meio
gasoso (capitulo 4) reclama um tratamento separado.

Critério de paragem no estudo da retrodifusdo de fotoeletrées em meio gasoso

Quando se tem em conta a reflexdo dos eletrdes que regressam ao fotocatodo (z = 0), a
simulagdo decide, de acordo com o coeficiente de reflexdo R, se o eletrdo é ou ndo refletido pelo
fotocatodo. Em caso afirmativo, de acordo com a lei da reflexdo, o eletrdo mantém a mesma energia e
inverte a componente da velocidade segundo z, continuando 0 seu movimento no gas.

Um fotoeletrdo termina a sua histéria, sendo contado como recapturado (ndo extraido), quando
regressa ao fotocatodo (z = 0) e é absorvido por este, 0 que acontece quando néo é refletido. Por outro
lado, um fotoeletrdo é contado como efetivamente extraido do fotocatodo, quando ndo é permitido ou
é praticamente invidvel energeticamente o seu regresso ao fotocatodo.

Quando um fotoeletrdo é capturado por uma molécula do meio gasoso, ele é contado como
efetivamente extraido; esta assung@o ndo acarreta erros assinalaveis nos resultados, como se vera na
seccao 4.1.2.3. A geracdo de eletrdes por ionizacdo ndo afeta os resultados, pois apenas o eletrdo mais
energético resultante é considerado na simulagdo; é de referir que, para a gama de energias de emissdo
& consideradas, o eletrdo menos energético resultante de ionizacdo estd energeticamente
impossibilitado de regressar ao fotocéatodo.

A extracdo de fotoeletrdes de fotocatodos em meio gasoso € quantitativamente descrita pela
eficiéncia de extracdo f, definida como a razdo entre o numero m de fotoeletrbes que ndo sdo
reabsorvidos pelo fotocatodo e o nimero m, dos fotoeletrdes ejetados da superficie do fotocatodo:

f=—. (3.16)
Mo

Se ndo houver retrodifusdo dos fotoeletrdes, como sucede em vécuo, a eficiéncia de extracdo é f = 1.
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E energeticamente impossivel a um fotoeletrdo que atinge energia total & (soma da energia
cinética com a energia potencial) negativa regressar ao fotocatodo, a ndo ser que consiga recuperar
energia suficiente em colisbes no meio gasoso de modo a tornar g novamente positiva. Embora o
eletrdo possa ganhar energia numa colisdo elastica, o mais frequente é ele perder parte da que possui,
pelo que, nos gases nobres, em metano e nas misturas entre eles (onde ndo sdo consideradas colisdes
superelasticas) considera-se que os fotoeletrdes terminam a sua histéria quando atingem uma & < 0
(essencialmente quando perdeu em colisdes energia superior a sua energia & de emissdo), sendo entdo
contados como efetivamente extraidos. Esta aproximacdo é menos exata para 0s baixos valores de
energia dos eletrdes, acarretando, para E,, = 6.8 €V, um erro relativo maximo para f em Xe, Ar, Ne e
CH, de, respetivamente, cerca de 0.4% (0.1 Td), 1.5% (0.2 Td), 3.2% (0.1 Td) e 2.8% (0.1 Td); o erro
relativo a E/N = 1 Td naqueles gases toma valores, respetivamente, de 0%, 0.8%, 0.9% e 0.02%.
Todavia, uma vez que, para baixos valores de E/N, os valores de f nos gases nobres sdo baixos, 0s
erros absolutos sdo reduzidos. No que se refere a CH, apesar de o erro absoluto em f para
E/N = 0.1 Td ser mais significativo porque f é maior, os resultados sdo também calculados com o
critério de paragem descrito.

Nos estudos em que € significativa a energia ganha pelos eletrdes em colisdes superelasticas
com as moléculas do meio gasoso, 0 que acontece quando o meio gasoso contém CF, ou CO,, 0
critério energético & < 0 ja ndo garante que os fotoeletrfes ndo podem regressar ao fotocatodo. Nestas
circunstancias, os fotoeletrGes sdo seguidos até uma distancia D do fotocatodo, estabelecida em cada
caso acima da distancia maxima atingida pelos fotoeletrdes recapturados pelo fotocatodo, mas nédo tdo
grande que desperdice tempo de computago.

3.3 Parametros de deriva de eletrdes

Esta seccdo é destinada aos parametros de deriva de eletrfes nos meios gasosos considerados
nos estudos pelo método de Monte Carlo nesta dissertacdo, comparando resultados calculados com
experimentais e analisando de uma forma sucinta a sua dependéncia com E/N e composi¢do do meio
gasoso.

Na deriva de uma amostra de eletrbes (de carga elétrica -e) sob a influéncia de um campo
elétrico uniforme (de intensidade E) num meio gasoso, apds uma sequéncia de percursos livres e
colisdes, é atingido um estado de equilibrio, em que a taxa média de energia perdida (em colisdes) é
igual a taxa média de energia ganha (do campo elétrico) pelos eletrdes. A deriva dos eletrbes no meio
é caracterizada através de algumas grandezas fisicas macroscopicas, denominadas parametros de
deriva ou parémetros de transporte, tais como: velocidade de deriva w e mobilidade « (Eq. 3.17),

energia média &,, coeficientes de difusdo transversal Dy (no plano perpendicular ao campo elétrico) e
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longitudinal D, (na dire¢cdo do campo elétrico), energias caracteristicas &r € g (Egs. 3.18 e 3.19) e
coeficientes de excitacdo e ionizacao.

W= E (3.17)

gy =221 (3.18)
U

EkL =D (3.19)
7

Para valores suficientemente baixos do campo elétrico reduzido E/N, o efeito das colisdes
predomina sobre a acdo do campo elétrico e os eletrdes entram em equilibrio térmico com o gés, e 0s
pardmetros de deriva dos eletrBes sdo dependentes da temperatura T do gas. Nestas circunstancias, a
energia média &, dos eletrdes iguala a energia térmica do gas (&, = 3KT/2, onde K é a constante de
Boltzmann), a difusdo macroscdpica dos eletrdes é isotropica (Dr = D), as energias caracteristicas
atingem o limite térmico (& = g.= KT), a mobilidade reduzida 4N ndo varia com E/N e a velocidade
de deriva w cresce linearmente com E/N (ver p. ex. [87]).

Para maiores valores de E/N, o efeito do campo elétrico torna-se dominante, cessando o
equilibrio térmico dos eletrbes com o gas e a dependéncia com a temperatura. Assim, para um valor
bem estabelecido de E/N (tanto maior quanto maiores forem as perdas de energia [88]) que depende do
meio gasoso e da temperatura, passa a verificar-se um crescimento da energia média &, e das energias
caracteristicas gr e g com E/N, e a difusdo macroscopica torna-se anisotrépica (Dt # D.). O
comportamento dos parametros de deriva com E/N caracteriza 0 meio gasoso e estad estreitamente
ligado aos processos de difusdo dos eletrdes no meio, traduzidos pelas suas seccOes eficazes.

3.3.1 Calculo pelo método de Monte Carlo

Com o objetivo de testar 0 modelo do transporte dos eletrdes e em particular as secgdes
eficazes de difusdo dos eletrdes nos varios meios gasosos estudados (gases puros e misturas de gas
nobre com géas molecular), foram calculados por simulagdo de Monte Carlo alguns pardmetros de
deriva e comparados com dados experimentais existentes na literatura. A gama de campo elétrico
reduzido E/N de interesse para os estudos da presente dissertacdo esta compreendida entre 0.1 e 40 Td,
todavia no estudo dos parametros de deriva esta gama € alargada para E/N desde 0.01 Td (gases puros)
ou 0.1 Td (misturas gasosas) até 100 Td. Para cada meio gasoso e campo elétrico reduzido, uma
amostra de pelo menos 2x10* eletrdes, inicialmente com energia nula, deriva sob a influéncia do
campo elétrico uniforme (sentido -z) no meio gasoso a temperatura de 20 °C e a pressdo de 1 atm.

Os parédmetros de deriva sdo calculados de acordo com uma andlise TOF (time-of-flight) da
deriva da amostra de eletrdes. A velocidade de deriva w é definida como a velocidade do centro de
massa do conjunto de eletrdes e os coeficientes de difusdo Dt e D, sdo as derivadas em ordem ao
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tempo das variancias, respetivamente, das coordenadas transversal r (r* = x? + y?) e longitudinal z da
posicao dos eletrbes, de acordo com as seguintes equagdes (simplificadas considerando que no instante
inicial os eletrdes estdo na origem dos eixos), onde a média de uma grandeza n é representada por 7:

dz

m (3.20)

1dp2

_~ar 3.21
TSt (3.21)

1d(z*-7?)

—-A2"2Z) 3.22
DL 5 at ( )

Em cada simulacdo, a amostra de eletrGes é seguida durante o tempo limite de deriva t;, € as

grandezas &y, z, 72 e z2 — Z° s0 amostradas em 50 instantes igualmente espacados e ajustadas a retas,
desprezando-se no ajuste a regido inicial de ndo-equilibrio (tempo de relaxagdo) em que as grandezas
amostradas ndo variam linearmente com o tempo. Para o efeito, em cada caso, o tempo tj, €
estabelecido de modo a ser no minimo cinco vezes o tempo de relaxagdo. A energia média &, é dada
pela ordenada na origem da respetiva reta (horizontal) de ajuste, enquanto as variaveis w, D; e D, sdo

determinados a partir dos declives das retas de ajuste a z, r2 e z2 —Z°. Este procedimento é
exemplificado na Fig. 3.9, para E/N = 0.5 Td na mistura Xe-5%CF,.
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Figura 3.9 — Resultados de Monte Carlo (simbolos) para as grandezas &, z, r2 e z2 —z> em fungdo do tempo t de
deriva, quando uma amostra de 20000 eletrGes deriva durante t;, = 20 ns na mistura Xe-5%CF, sob influéncia do
campo elétrico reduzido E/N = 0.5 Td, juntamente com as respetivas retas de ajuste que excluem o tempo de relaxagao.

3.3.2 Comparacao entre resultados calculados e experimentais
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Os parametros de deriva séo definidos de forma diferente consoante o principio de analise da
amostra de eletr6es considerado, podendo, por isso, assumir valores diferentes quando o nimero de
eletrdes da amostra ndo se conserva [2,89-91]. E frequentemente considerado que a captura de eletrdes
por moléculas de um gés tem efeito desprezavel no valor dos pardmetros de deriva de eletrbes aqui
apresentados [57,92]. Nos presentes estudos, a ionizagdo ndo € apreciavel, exceto para 0s maiores
valores da gama de E/N (fora da gama de interesse) quando Ne predomina. Assim, ndo é essencial
restringir a comparacéo dos resultados de Monte Carlo apenas a parametros de transporte obtidos por
métodos experimentais baseados no principio de anélise da amostra de eletrbes considerado na
simulacéo (TOF).

Nas Figs. 3.10 a 3.19 mostram-se, em funcdo de E/N, os resultados da simulacdo de Monte
Carlo (curvas) para os parametros de deriva de eletrdes nos gases puros Ar, Xe, Ne, CF, e CO, e em
misturas binarias de CH, com Xe ou Ne, e de CO, ou CF, com Xe, Ar ou Ne. A excecdo da energia
média &, dos eletrdes, os resultados obtidos sdo comparados com dados experimentais publicados
(simbolos). Resultados em Ar haviam ja sido publicados em [6,7], mas novos resultados sdo agora
apresentados com recurso a uma nova seccéo eficaz de transferéncia de quantidade de movimento para
representar a difusédo elastica, conforme referido anteriormente na sec¢éo 3.1.1.2.

E a seguir apresentada uma analise pormenorizada da concordancia entre resultados de Monte
Carlo (MC) e experimentais para os parametros de deriva nos varios meios gasosos.

Na Fig. 3.10, para Xe puro, observa-se que existe um muito bom acordo entre os valores de
MC e os experimentais para w e uN (Fig. 3.10a), principalmente se nos confinarmos aos mais
divulgados [11,99,102], e que os resultados de MC para go e &7 (Fig. 3.10b) reproduzem bem os
experimentais, apesar do desvio patente para E/N mais baixo (fora da regido de interesse) e da grande
dispersdo das medidas (especialmente em [11]).

No que respeita aos parametros w, i, & € &r em Ar, observa-se na Fig. 3.11 que a nova
seccdo eficaz para a difusdo elastica permitiu melhorar o acordo entre resultados experimentais e de
MC, apenas quebrado relativamente a w e u/N na regido de E/N mais elevada (fora da regido de

interesse), e g superior a 2 Td, onde os dados experimentais sdo de um Unico trabalho.

Na Fig. 3.12a as curvas de MC para w e N em Ne evidenciam uma concordancia muito boa
com os dados experimentais mais divulgados [105,118,119], exceto para E/N préximo de 100 Td (fora
da regido de interesse). A Fig. 3.12b mostra que, quando existem dados experimentais, a concordancia
destes com os valores de MC em Ne é excelente para & € apenas razoavel para g, para a qual 0s
dados exibem grande dispersdo. No que respeita a mistura Ne-10%CH,, pode afirmar-se que as curvas

de MC para &g e & S8 compativeis com os dados experimentais.
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Figura 3.10 — Resultados de Monte Carlo (curvas) e experimentais da literatura (simbolos) para eletrdes em Xe, em
funglo do campo elétrico reduzido E/N:  a) energia média &,, velocidade de deriva w e mobilidade reduzida uN;,
b) energias caracteristicas &r € &
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Figura 3.11 — Resultados de Monte Carlo (curvas) e experimentais da literatura (simbolos) para eletrées em Ar, em

funcdo do campo elétrico reduzido E/N:

a) energia média &,, velocidade de deriva w e mobilidade reduzida uN;

b) energias caracteristicas & e &.. As curvas a vermelho correspondem a resultados calculados com recurso ao
conjunto de secgdes eficazes anteriormente adotado, agora substituido por um novo a que correspondem as curvas a

verde.
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Figura 3.12 — Resultados de Monte Carlo (curvas) e experimentais da literatura (simbolos) para eletrdes, em fungédo
do campo elétrico reduzido E/N:  a) energia média &,, velocidade de deriva w e mobilidade reduzida gZNem Ne;
b) energias caracteristicas & e &, em Ne e em Ne-10%CH,.

Na Fig. 3.13 observa-se alguma diferenca entre as varias medidas de w e uN em CFy,
verificando-se porém que as curvas de MC seguem de perto os dados de [124] que sdo recomendados
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em [48]. Na Fig. 3.14 é patente uma significativa discrepancia entre as diferentes medidas de &t em
CF,, possibilitando-nos apenas atestar que os valores de MC estdo muito proximos dos de [132]. A
curva de MC de g, em CF,4 segue relativamente bem os dados bastante dispersos de [130] e também,
para E/N inferior a 1.5 Td, os dados de [125] e [128] que para maiores valores de E/N divergem
significativamente dos de [130] de uma forma aparentemente irregular. De modo a mostrar em CF, a
influéncia das interacdes supereldsticas para os baixos E/N e da anisotropia na interacBes com
excitagdo vibracional direta para elevado E/N, nas Figs. 3.13 e 3.14 sdo também apresentados
resultados de MC calculados sem considerar estas influéncias. A exclusdo das colisfes superelasticas €
fisicamente irrealista, verificando-se claramente que os resultados de MC ndo traduzem a aproximacao
ao equilibrio térmico dos eletrdes com o gas para baixos valores de E/N, regido em que &, = 3KT/2,
&1 = &= KT e uN é constante.

Os valores calculados para w em CO, exibem na Fig. 3.15 um acordo quase perfeito com o
comportamento médio dos valores experimentais de varios autores, exceto para E/N superior a 50 Td
(fora da regido de interesse). A Fig. 3.16 mostra que em CO, para &g existe uma muito boa
concordéncia entre os resultados de MC e o0s experimentais, enquanto para g, devido a grande
discrepancia entre os resultados dos varios autores, apenas se pode inferir que os resultados de MC séo
compativeis com o conjunto dos experimentais. Na Fig. 3.16b sdo também apresentadas as medidas
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Figura 3.13 — Resultados de Monte Carlo (curvas) para velocidade de deriva w e mobilidade reduzida xNV de eletrdes
em CF, em fungdo do campo elétrico reduzido E/N, juntamente com dados experimentais da literatura (simbolos). Sdo
também incluidos resultados de Monte Carlo sem considerar interagBes superelasticas (--) e com isotropia nas
interacOes com excitacéo vibracional direta (- - -).
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Figura 3.14 — Resultados de Monte Carlo (curvas) e experimentais da literatura (simbolos) para a energia média &, e

energias caracteristicas a) gr e b) & de eletrées em CF,, em fung¢do do campo elétrico reduzido E/N. Sdo também
apresentados resultados de Monte Carlo excluindo interagBes superelasticas (---) e com isotropia nas interagdes com
excitagdo vibracional direta (- - -).
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de ND, que foram usadas no célculo de &, mas ndo afetadas pelos distintos valores de w dos mesmos
autores. E de salientar que das medidas de g, realizadas por Hasegawa et al., as mais recentes [146]
para E/N > 100 Td sdo relativamente superiores as anteriores [139] e coincidem com 0s resultados de
MC.

Na Fig. 3.17, as curvas de MC para w em misturas Xe-CH, e Ne-CH, tém um bom acordo
com o comportamento dos dados experimentais, excetuando alguns pontos (de [97] e de [149] em
Xe-CH,, e de [152] em Ne-CH,) que exibem um desvio significativo em relagdo ao comportamento
geral.

No que respeita aos resultados para w em misturas de Xe, Ar e Ne com CF, mostrados nas
Fig. 3.18, verifica-se que para o caso das misturas Xe-CF, e Ne-CF,, dado que sé foi possivel
comparar com medidas de um autor [97], o deficiente acordo entre resultados calculados e
experimentais ndo é, s6 por si, conclusivo. E de salientar que, como acontece para as misturas Ar-CHy,
0s dados experimentais de Christophorou et al. [97,111] sdo algo superiores aos de MC e restantes
experimentais (e até muito superiores para a mistura Ar-1%CF, que, por isso, ndo sdo aqui
apresentados). Nas misturas Ar-CF,;, hd em geral um acordo razoavel entre resultados calculados e
medidos, notando-se todavia uma tendéncia para 0S experimentais serem um pouco Ssuperiores,
assinalando-se que, para os valores mais elevados de E/N, os dados de MC coincidem com os de [130]
e divergem dos de [154].
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Figura 3.15 — Resultados de Monte Carlo (curvas) para energia média &, e velocidade de deriva w de eletrdes em CO,
em fungdo do campo elétrico reduzido E/N, juntamente com dados experimentais da literatura (simbolos).
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Figura 3.17 — Resultados de Monte Carlo (curvas) e experimentais da literatura (simbolos) para velocidade de deriva

w de eletrdes em fungdo do campo elétrico reduzido E/N, nas misturas a) Xe-CH, e b) Ne-CH,, com as
concentragdes de CH, indicadas. Sdo também incluidos como referéncia os resultados de Monte Carlo para os gases

puros Xe, Ne e CH,.
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b) Ar-CF, e c) Ne-CF,, com as

concentragdes de CF, indicadas. S&o também incluidos como referéncia os resultados de Monte Carlo para 0s gases

puros Xe, Ar, Ne e CF,.
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Figura 3.19 — Resultados de Monte Carlo (curvas) e experimentais da literatura (simbolos) para velocidade de deriva
w de eletrdes em fungdo do campo elétrico reduzido E/N, nas misturas a) Xe-CO,, b) Ar-CO, e c) Ne-CO,, com as
concentragdes de CO, indicadas. Sdo também incluidos como referéncia os resultados de Monte Carlo para 0s gases
puros Xe, Ar, Ne e CO,.

Na Fig. 3.19 sdo comparando os dados de MC e experimentais para w em misturas com CO,,
verificando-se que: em Xe-CO, o0 acordo é razoavel, exceto para os dados de [97]; em Ar-CO, a

concordancia é excelente, exceto numa pequena regido de E/N, correspondente nas varias misturas a
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mesma regido de energia média dos eletrbes (2-4 eV); em Ne-CO, a concordancia € muito boa, exceto
relativamente aos dados de [123].

Relativamente aos parametros de deriva em CH, puro, a comparacao entre resultados de MC e
experimentais foi apresentada anteriormente em [6,7], mostrando em geral uma boa concordancia; ndo
tendo havido entretanto qualquer alteracdo as seccles eficazes de difusdo de eletrfes neste gas, a
analise ndo sera aqui repetida.

Como se verifica, muitas medidas da velocidade de deriva w de eletrdes nos gases puros
investigados estdo disponiveis na literatura, abrangendo toda a gama de E/N aqui considerada. Tal ndo
acontece para as misturas gasosas, onde os dados publicados sdo escassos e abrangem normalmente
uma gama restrita de E/N. No que diz respeito aos coeficientes de difusdo dos eletrGes e as energias
caracteristicas gq e gt que lhe estdo associadas, sdo escassas as medidas em gases puros e quase
inexistentes em misturas, havendo em geral uma consideravel discordancia entre elas. Devido a
dificuldades experimentais ndo existem valores medidos para a energia média &, para comparagao.

Com suporte no bom acordo geral evidenciado na comparacdo entre resultados experimentais
e calculados nos meios gasosos investigados nesta dissertagdo, principalmente para w em gases puros,
pode-se concluir que os testes realizados garantem a boa precisdo do modelo de Monte Carlo
desenvolvido e das seccOes eficazes utilizadas para descrever os processos fisicos fundamentais a ter
em conta na difusdo de eletrbes nesses meios gasosos.

3.3.3 Efeito das interaces inelasticas

Os parametros de deriva de eletrdes estudados exibem um comportamento diversificado com
E/N, dependente do meio gasoso. E particularmente notdria a distingdo quando se passa de um gas
atébmico para um gas molecular, devido a diferente competicdo entre os varios tipos de interacdes
elasticas, inelasticas ou superelasticas. Este assunto é a seguir objeto de uma breve abordagem, dada a
pertinéncia que tera na discussdo dos resultados dos estudos da retrodifusdo de eletrdes para o
fotocatodo, no capitulo 4, e da eletroluminescéncia de Xe, no capitulo 5.

Com o intuito de mostrar a correlagdo existente entre os parametros velocidade de deriva w e
energia média &, e a fracdo de colisdes inelasticas, e tomando como exemplos varias misturas entre
um dos gases atémicos (Xe) e um dos gases moleculares (CF,), sdo exibidas na Fig. 3.20 as curvas de
W e &, juntamente com as fracOes efetivas y, e . respetivamente, de colisbes com excitagéo
vibracional das moléculas e com excitacdo eletronica dos 4tomos de Xe, que sdo as interacOes
inelasticas relevantes na gama de E/N representada. As fracdes y, € . Sao definidas como
Yexe = Nexco/Nt € % = (N, -Ns)/ny, onde Ney, N, Ns € N representam o nimero, respetivamente, de colistes
com excitacdo eletronica de Xe, de colisbes com excitacdo vibracional, de colisGes superelésticas e
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total de colisbes. A fracdo efetiva y, tem em conta que uma colisdo superelastica anula em meédia o
efeito de uma colisdo inelastica correspondente.

A Fig. 3.20 mostra que a adi¢do de CF, a Xe, ainda que em concentracgéo tdo diminuta como
0.1%, altera significativamente os valores da energia média &, e da velocidade de deriva w dos
eletrbes, diminuindo &, e aumentando w, alteracdo que ocorre huma gama de E/N que se estende até
um valor que vai aumentando com a concentragéo de CF,.

Pela forma eficaz com que, em contraste com as colisGes elasticas, possibilitam a perda de
energia dos eletrdes, as colisbes inelasticas dos eletrdes no gas sdo de relevancia decisiva no
comportamento dos parametros de deriva, tendo como consequéncia a diminuicdo de &,, que facilita o
encaminhamento dos eletrbes pelo campo elétrico, o que leva ao aumento de w e a diminui¢do da
difusdo [57,161]. Estes efeitos podem ser observados na Fig. 3.20, onde se verifica que os perfis de &,
e w estdo claramente associados ao perfil das fracdes de colisdes inelasticas experimentadas pelos
eletrdes, quer de y, na regido de E/N onde as colisdes com excitagdo vibracional tém maior efeito,
quer de ., na regido de E/N acima do limiar de excitacdo eletrénica. A manifesta alteracdo de
comportamento exibida pelos parametros de transporte na Fig. 3.20 quando a um gas atomico é
adicionado um gas molecular é justificada pela ocorréncia, a baixa energia de impacto, de interacdes
inelasticas com excitacdo vibracional que competem eficazmente com as elasticas, em particular na
regido do minimo de Ramsauer-Townsend (ver Figs. 3.2 e 3.4). O mesmo nao acontece num gas

100 ——r —— —————rrr 10
s - X e+ 0 e 5 e + 2 e 3 - ?
- Xe CF4 /;,/__.:-- /;-—/-/;-
B —— " _" .~ . - . 7
. - P . ~ . . C
- . e ./ 1
10
—
A )
1) 0.1 S
g 2,
S
"39' W
Y 001 =
1
0.001
0.1 . 0.0001
0.1 1 10 100

E/N (Td)
Figura 3.20 — Resultados de Monte Carlo em Xe, CF, e misturas Xe-CF, com a concentra¢do de CF, indicada (a cada
mistura corresponde uma cor), em funcdo do campo elétrico reduzido E/N, para energia média &, (- - —), velocidade

de deriva w (—) de eletrbes e fracbes efetivas y, (=) € %xc (- - -) de colisBes (como mencionado no texto),
respetivamente, com excitagao vibracional das moléculas de CF, e excitacdo eletrénica dos atomos de Xe.
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atomico puro, onde as interacGes inelasticas apenas surgem a partir de limiares consideravelmente
mais elevados. Acima de um determinado valor de E/N, dependente da composi¢do da mistura, as
colisBes com excitacdo vibracional tornam-se menos relevantes (menos frequentes e menos efetivas na
perda de energia), conduzindo ao aparecimento de uma regido de E/N onde &,, & € &r crescem
rapidamente e w até diminui com E/N, efeito analisado em detalhe em [154,161-163]. A eficaz perda
de energia e menor frequéncia de colisdo dos eletrbes, responsaveis pelo aumento de w e diminuicdo
de &, observados na Fig. 3.20, contribuem também para aumentar a eficiéncia de extracdo f dos
fotoeletres, como se vera no capitulo 4.

De modo a clarificar a analise da eficaz perda de energia dos eletrdes através de colisdes
inelésticas, em oposi¢do ao que sucede em colisdes elasticas, sdo mostradas na Fig. 3.21 as principais
contribuicBes para a perda de energia experimentada por uma amostra de eletrdes na sua deriva na
mistura Xe-5%CF,. Verifica-se que até cerca de 20 Td a excita¢do vibracional das moléculas de CF,
(7o = X x.i) € quase exclusivamente responsavel pela perda de energia sofrida pelos eletrdes, sendo este
canal de perda de energia apenas superado a partir de cerca de 40 Td pela perda em colisGes com
excitagdo eletronica dos dtomos de Xe (yex). A Fig. 3.21 mostra ainda que, para baixos valores de
E/N, o ganho em energia em colisGes superelasticas com as moléculas () é de importancia relevante
no balanco energético, compensando quase completamente as perdas de energia.
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Figura 3.21 — Resultados de Monte Carlo para os valores relativos das perdas y e ganhos £ de energia de uma amostra
de eletrdes em Xe-5%CF,, em funcéo do campo elétrico reduzido E/N, em colisBes: elésticas (yelas), cOmM excitacdo
vibracional de CF, (y, e suas trés componentes ¥,3, Yv4, Xvind), COM excitacdo eletrénica de Xe (yexc), cOM ionizacdo

de Xe (ion) € superelésticas com desexcitacéo vibracional de CF, (). As curvas estdo normalizadas ao total das
perdas de energia.
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Capitulo 4

Extracéo de fotoeletrdoes emitidos
por fotocatodos de Csl em meio gasoso

Este capitulo descreve o estudo, experimental e por simulagdo de Monte Carlo, da retrodifusdo
de fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de Csl em meio gasoso, sob a influéncia de um campo
elétrico, quando neles incide radiacdo VUV. O modelo de simulagdo de Monte Carlo e as sec¢des
eficazes utilizadas foram apresentados e testados no capitulo 3.

A retrodifusdo de eletrdes para o catodo que os emitiu é caracterizada pela fracdo dos eletrdes
emitidos que regressam ao cdtodo e sdo reabsorvidos, normalmente denominada coeficiente de
retrodifusdo, ou, mais geralmente, pela fracdo, complementar, dos que ndo s&o reabsorvidos,
denominada na literatura ao longo do tempo por: probabilidade de transmissao, fator de transmissao,
rendimento liquido da corrente, coeficiente de escape, eficiéncia de transmissdo, eficiéncia de
recolha, eficiéncia de extracao, etc.

Em trabalhos anteriores, optamos de inicio pelas designacdes eficiéncia de recolha e eficiéncia
de transmissdo, designagdes que no entanto tém sido recentemente usadas na literatura para
representar outros tipos de perda de eletrdes que ocorrem até a recolha no anodo. Para evitar
ambiguidades adotamos aqui a designacdo mais objetiva eficiéncia de extragdo, comum na literatura
mais recente, e que representamos pelo simbolo f.

O fenémeno de retrodifusdo de eletrfes para o catodo em meio gasoso era ja conhecido e
investigado experimentalmente a entrada do século XX [1-4], sendo ja considerada a sua dependéncia
com a natureza do gas, a pressdo e o campo elétrico de extracdo. E de destacar o trabalho de Varley
[4], que mediu a corrente induzida por efeito fotoelétrico em catodos metélicos (Zn, PI, Al) em meio
gasoso (ar, H,, CO, e CO), para varios campos elétricos e pressdes. O fendomeno foi também
investigado teoricamente por Thomson [5], que propés em 1906 uma equacdo simples baseada na
teoria cinética dos gases. Esta equacdo foi reinterpretada por Loeb [6], mostrando que f depende da
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relacdo entre a velocidade de deriva dos eletrdes no meio gasoso e a sua velocidade média de emisséo,
expondo assim a dependéncia do fendmeno relativamente a energia de emissdo dos eletrbes. A
retrodifusdo de eletrGes continuou a ser investigada experimentalmente [7-14], sendo a equacdo de
Thomson testada em H,, N, e Ar [6,8,10], concluindo-se que, apesar da concordancia satisfatéria no
caso dos gases moleculares, os resultados em Ar [8,10] divergem dos previstos por aquela equacao.
Foi observado experimentalmente que a retrodifusdo depende do campo elétrico reduzido E/p (e ndo
do campo E e da pressdo p separadamente) [6,8,10] e que depende também da distribui¢do da energia
inicial g dos eletrGes [8,10,12]. Note-se que uma aparente dependéncia com a pressdo pode surgir
quando a distancia reduzida pD (D é a distancia de deriva dos eletrdes) é tdo pequena que alguns
eletrbes atingem o anodo apds escasso numero de colisdes, i.e., quando a pressdo p o alcance dos
eletrbes recapturados é superior a distancia D catodo-anodo [9,15,16], alcance que depende do meio
gasoso. Por outro lado, quando a presséao é superior a um determinado valor, da ordem de 10-20 atm, a
retrodifusdo torna-se também dependente da pressao [14], devido a alteracdo das sec¢des eficazes que
descrevem os processos fisicos em causa. As dependéncias essenciais da retrodifusdo dos eletrdes para
o0 catodo — dependéncia do meio gasoso, de E/p e de g — estavam assim bem conhecidas, tornando-se
importante o desenvolvimento de estudos teoricos detalhados do comportamento da eficiéncia de
extracao f.

Assim, foram surgindo equages alternativas & de Thomson [10-18], insuficientes no entanto
para reproduzir todos os casos investigados, fundamentalmente por a retrodifusdo ocorrer antes de 0s
eletrOes atingirem a energia de equilibrio.

O método de simulagdo de Monte Carlo (MC) é uma ferramenta adequada para este tipo de
estudo sendo muito utilizada para estimar resultados e clarificar profundamente fenémenos fisicos,
como é o caso dos que envolvem a difusdo de eletrBes em meio gasoso, particularmente quando os
eletres ainda ndo atingiram o equilibrio.

Apo6s o trabalho pioneiro de Itoh e Musha [19] na utilizacdo método de Monte Carlo para
reproduzir a deriva de eletrdes em meio gasoso, alguns séo os estudos que comegaram a investigar o
fenémeno da retrodifusdo por simulacdo de MC [20-23]. Estes estudos, para além de mostrarem o
efeito da energia inicial dos eletrbes e do campo elétrico reduzido, mostram que 0s resultados em Ne
ndo estdo de acordo com a equacgdo de Thomson [20]. Além disso, Kuntz e Schmidt [23], recorrendo ja
a uma distribuicdo empirica de energia de emisséo de fotoeletrdes ejetados do fotocatodo por radiacdo
monocromatica, relacionaram a retrodifusdo em Ar e H, com a energia média que os fotoeletrdes
perdem por colisdo no meio e com o numero de colisdes dos fotoeletrfes até que 0 seu regresso ao
catodo seja energeticamente proibido.

A utilizagdo bem-sucedida de fotocatodos sélidos, particularmente de Csl [24], a operar em
meio gasoso em modo de multiplicacdo [25], impulsionou a sua investigacéo e aplicacédo [26,27]. A
retrodifusdo dos fotoeletrdes para o fotocatodo de Csl, inicialmente objeto de estudo em [28-30], foi
novamente investigada experimentalmente em varios meios gasosos em [31-34]. Di Mauro et al. [35]
implementaram um programa de simulacdo de MC que, fazendo uso de uma distribuicdo de energia de
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emissao de fotoeletrdes extrapolada, reproduziu satisfatoriamente os resultados experimentais [35,36],
confirmando que a perda de eficiéncia quantica efetiva de fotocatodos em meio gasoso resulta
essencialmente da retrodifusdo dos fotoeletrGes e sugere algumas causas para 0 comportamento de f,
sem contudo aprofundar a anélise. Em 1997 surge o GEM (Gas Electron Multiplier [37]), que veio
criar novas aplicagcdes para o uso de fotocatodos, especialmente de Csl, em meio gasoso [38-44],
aumentando o interesse de aprofundar o conhecimento do fendmeno da retrodifusdo em variados
meios gasosos.

E neste contexto que, perante a tradicdo no Departamento de Fisica na area dos detetores
gasosos de radiacdo, se inicia no GIAN a investigacdo da retrodifusdo dos fotoeletrdes para
fotocéatodos de Csl [45], tendo como objetivo obter de uma forma sistematica resultados experimentais
e de simulagdo de Monte Carlo que quantifiquem e clarifiquem o fendbmeno nos seus varios aspetos e
comportamentos. O estudo por simulagéo, que recorre a varias distribuicGes de energia de emissao &
obtidas experimentalmente para Csl, foi inicialmente dirigido aos gases nobres Xe, Ne e Ar e suas
misturas [45,46] e depois alargado a CH, e Ar-CH, [47]. Experimentalmente foram investigados os
gases nobres e CH, [48] e misturas Ar-CH,4 e Xe-CH, [49].

O estudo apresentado neste capitulo (maioritariamente publicado em [50-54]) da continuidade
ao trabalho anterior, alargando-o a outros meios gasosos de interesse.

Em paralelo com a investigagdo desenvolvida no GIAN, tém sido realizadas medidas
experimentais da eficiéncia de extracdo f em fotocatodos de Csl [55-59] e em fotocatodos bialcalinos
K,CsSb sensiveis a luz visivel [60,61], sendo de destacar que [57] e [61], usando feixes de radiacdo
monocromatica, demonstraram que f é sensivel a energia E,, dos fotdes absorvidos nos fotocatodos,
aspeto que, entre outros, a presente dissertacdo ira analisar e aprofundar por simulagdo de Monte
Carlo.

A retrodifusdo de eletrGes para um catodo metalico ou semicondutor, sejam o0s eletrfes
ejetados por efeito fotoelétrico, por colisdo de particulas energéticas (ides positivos, atomos ou
moléculas) ou até por efeito termoidnico, tem tido uma importancia acrescida nos Gltimos anos em
varios campos de interesse da Fisica [62-64], que se estende para além de fotocatodos de Csl. Assim
sendo, a analise qualitativa retirada da presente investigacdo pode também ser (til para a analise da
retrodifusao de eletrées de um modo geral. Cabe aqui destacar alguns estudos teéricos da retrodifusao
de eletrBes para catodos em geral, uns baseados na teoria cinética dos gases [65-70], outros utilizando
simulagdo de Monte Carlo [63,64,70,71]. Estes Gltimos, que consideram emissdo termoionica em Ne,
He e Hg [70] ou emissdo com energia & constante e distribuigdo angular isotropica em Ar [63,70], N,
[64] e SF¢ e suas misturas com Ar [70], mostram a dependéncia de f com o campo elétrico reduzido,
com as distribuicGes angular e de energia & inicial dos eletrdes e reflexdo no catodo, analisando ainda
alguns parametros como o alcance e o numero médio de colisGes dos eletrdes recapturados pelo
catodo. Todavia, estes estudos de MC restringem a sua investigacdo a campos elétricos reduzidos
relativamente altos e ndo abordam o importante papel das colisdes inelasticas e da penetracdo dos
eletrdes no meio gasoso.
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A retrodifusdo dos fotoeletrdes para o fotocatodo em meio gasoso, quantificada pela eficiéncia
de extracdo f, é apresentada neste capitulo para varios meios gasosos em funcédo do campo elétrico
reduzido e, no caso de simulacdo, também em funcdo da energia dos fotbes da radiacdo absorvida em
Csl.

No estudo por simulacdo de Monte Carlo (sec¢do 4.1) sdo apresentados os valores calculados
para f em varios meios gasosos e analisados e discutidos os fatores que influenciam a sua grandeza. O
estudo experimental (seccdo 4.2) permite complementar e corroborar o estudo de Monte Carlo,
respetivamente, através da determinacdo de f em meios gasosos ndo investigados na simulacdo (N, e
misturas Ne-N,) e da comparacéo entre dados experimentais e calculados por simulacéo.

4.1 Estudo por simulacdo de Monte Carlo

Esta seccdo é destinada ao estudo por simulacdo de Monte Carlo da retrodifusdo dos
fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo transmissivo de Csl em meio gasoso a pressdo p = 1 atm e a
temperatura T = 20 °C, recorrendo as distribuicdes de energia de emissdo de fotoeletrdes de DiStefano
e Spicer [72] (descritas na seccdo 3.2.1). A extracdo dos fotoeletrGes é analisada em ambiente de gas
molecular de CH,, CF4 e CO, e de misturas de cada um deles com cada um dos gases nobres Xe, Ar e
Ne. Para uma analise mais completa, sdo também mostrados resultados anteriores em Xe, Ar e Ne [46]
(recalculados agora usando as seccdes eficazes descritas na sec¢éo 3.1.1) e em CH, e suas misturas
com Ar [47].

Os resultados para a eficiéncia f s@o apresentados e analisados na sec¢éo 4.1.1, seguindo-se a
discussdo justificativa do comportamento de f através da correlagdo com alguns parametros na
seccao 4.1.2. Os resultados para f ndo tém em conta reflexdo dos eletrdes no fotocatodo, no entanto o
seu efeito € brevemente discutido na seccéo 4.1.2.2.

4.1.1 Resultados para a eficiéncia de extracao f

Os resultados para a eficiéncia de extracdo f dos fotoeletrdes, calculada como a fragdo dos
fotoeletrdes ejetados do fotocatodo que sdo efetivamente extraidos (ver seccédo 3.2.3), sdo a seguir
apresentados em funcéo do campo elétrico reduzido E/N, da energia E,, dos fotdes absorvidos no
fotocatodo e da concentracdo 7 do gas molecular.

Os resultados foram calculados para 28 valores diferentes de E/N na gama de 0.1 a 40 Td e
para valores de Ey separados por 0.2 eV na gama de 6.8 a 9.8 eV, em gases puros € em misturas com
concentracdo 7 de gas molecular de 1%, 2%, 3%, 5%, 7%, 10%, 15%, 20%, 30%, 40%, 50% e 70% e,
para as misturas de Xe-CH, e Xe-CF,, também para 80%, 90% e 95%. Em cada caso, é considerada
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uma amostra de pelo menos 2x10° fotoeletrdes, mantendo uma incerteza estatistica (desvio padréo)
inferior a 1%.

4.1.1.1 Gases puros: Xe, Ar, Ne e CH,, CF4, CO,

Os resultados para eficiéncia de extracdo f dos fotoeletrGes nos gases nobres Xe, Ar e Ne e nos
gases moleculares CH,;, CF, e CO, estdo representados nas Figs. 4.1 e 4.2, em fun¢do do campo
elétrico reduzido E/N e da energia Ey, dos fotdes absorvidos em Csl. Em cada figura, as superficies
representadas nas alineas a), b) e c) sdo reunidas em d) para facilitar a comparacdo entre elas.

Nas Figs. 4.1 e 4.2, observa-se que f cresce sempre com E/N, de um modo gradual no caso de
um gés nobre e de um modo repentino para os menores valores de E/N num gés molecular. Verifica-se
também que nos gases puros, a exce¢do de CO,, f diminui sempre com E,, de uma forma mais
acentuada em CH,; e geralmente de um modo mais lento para os menores valores de E/N.
Relativamente a CO,, a dependéncia de f com Eg, € mais reduzida do que para os restantes gases e
varia progressivamente de uma diminui¢do com Eg, a alto E/N para um crescimento nos menores
valores de E/N.

Neste estudo verifica-se que, na maior parte da regiéo de E/N e Eg, considerada, f € maior em
gases moleculares do que em gases nobres, especialmente para menor E/N, atingindo valores
consideravelmente mais elevados em CH, e em CF, do que em CO,. Todavia, para a regido de maiores
valores de E/N e Egp, fcns torna-se inferior a feo, € até a fye. No que respeita aos gases nobres, verifica-
-se que fxe < far < fne, @ €XCeGa0 de uma regido restringida a baixos valores de E/N e E,, onde fye toma
valores inferiores a f, € até a fy.. Devido ao especifico comportamento de fco, com Eyp, numa pequena
regido de maiores valores de E/N e E,, fco, Chega a ultrapassar f em qualquer dos outros gases puros.

4.1.1.2 Misturas de um gas nobre com um gas molecular

S0 agora apresentados e analisados os resultados para a eficiéncia de extracdo f de
fotoeletrdes em véarias misturas binérias entre um dos gases nobres Xe, Ar e Ne e um dos gases
moleculares CH,, CF, e CO; atras referidos. Nas Figs. 4.3 a 4.11 sdo mostrados os resultados de f para
as misturas com concentragdes de gas molecular 7 = 2%, 10% e 50%, em fungdo do campo elétrico
reduzido E/N e da energia Ey, dos fotdes absorvidos. Por outro lado, nas Figs. 4.12 a 4.20 mostram-se
os resultados de f, em fungdo de E/N e de 7, para Ey, = 6.8, 7.6 € 9.8 eV. Também em cada uma destas
figuras se apresenta em d) o conjunto das superficies de f em a), b) e c).

Apesar do comportamento diversificado evidenciado por f com o meio gasoso, refletindo a
diversidade de comportamentos das seccdes eficazes dos processos fisicos envolvidos nas colisdes dos
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eletrbes com os 4tomos e moléculas do meio, podem ser inferidas algumas tendéncias gerais. De um
modo geral, nas gamas de E/N e Ey, investigadas, a eficiéencia f nas misturas cresce com a
concentracéo 7 do gas molecular e, a semelhanca dos gases puros, cresce com E/N e decresce com Eyy,.
Pela comparacdo da Fig. 4.1 com as Figs. 4.3, 4.6 e 4.9, verifica-se que a adi¢do de 2% de gas
molecular ao gas nobre é ja suficiente para alterar de forma evidente o valor de f e a sua dependéncia
com E/N e E,. Para concentragdes r de cerca de 10% de gas molecular (Figs. 4.4, 4.7 e 4.10), o
comportamento de f j& se aproxima geralmente do evidenciado no gas molecular puro (Fig. 4.2), como
mostrado pelo caracteristico rapido crescimento de f com E/N para baixos valores de E/N, embora de
forma ndo tdo pronunciada nas misturas com Xe.

Todavia, em alguns meios gasosos e regides especificas de E/N e Ey, observam-se desvios ao
comportamento geral. Nas misturas contendo Xe, observa-se de uma forma clara nas Figs. 4.3a4.11a
existéncia de uma regido da superficie de f que sobressai; ao que se encontra associado um
crescimento de f com E,, e, para 7= 2 % e 10%, uma invulgar diminui¢éo de f com E/N, o que nédo
sucede em Xe puro. Também nas misturas Ar-CO, e Ne-CO, com 7 = 10% e 50% (Figs. 4.10 e 4.11),
para os baixos valores de E/N e E, se observa que as curvas f(E,,) manifestam um crescimento suave
com E,, antes de passarem por um maximo.

O crescimento de f com 7 para baixos valores de 7, que chega a ocorrer de um modo abrupto,
esta claro nas Figs. 4.12 a 4.20 e permite que f nas misturas com baixos valores de supere sempre f
no gas nobre, mesmo quando f no gas nobre é superior a f no gas molecular, como sucede nas misturas
Ne-CH, para os maiores valores de E/N e Eg, (Figs. 4.3-4.5). Ap6s o rapido crescimento inicial com
n, frequentemente f decresce com #, ap6s atingir um valor maximo, com f na mistura a tornar-se
superior a f no gas molecular. Este decréscimo de f com 7 é notério fundamentalmente para os
menores E/N e E,, nas misturas com CF, ou CO, (Figs. 4.15, 4.16, 4.18 e 4.19) e para os maiores E/N
e Epn nas misturas com Ne (Figs. 4.14c, 4.17c e 4.20c). Para baixos E/N e E;,, em Xe-CF, (Figs. 4.15a
e 4.16a) e, de um modo mais suave, em Xe-CH, (Fig. 4.12a) f acelera o crescimento com 7 ao
aproximar-se de 7 = 100%.

Relativamente a misturas que diferem apenas no gas nobre, verifica-se que f nas misturas com
Xe, a exce¢do da regido em que ocorre um maximo, é menor do que f nas misturas com Ar ou Ne. A
regido em que f € maior em misturas com Ar do que com Ne, que para pequeno valor de 7 se limita
aos menores E/N e E,, € ampliada a medida que a concentra¢éo 7 de gas molecular aumenta.

Para facilitar a comparacdo de f nas misturas que diferem apenas no gas molecular, foram
selecionados algumas superficies de f na Fig. 4.21, em funcéo de E/N e de Ey. Verifica-se, em geral,
que a pequena diferenca entre superficies de f para pequenos valores de 7 vai aumentando a medida
que 7 aumenta. De um modo geral, f nas misturas aumenta ao passar de CH, para CO, e deste para
CF,. Contudo, com o aumento de 7, verifica-se que: para os menores E/N e Eg,, f nas misturas com
CH, supera grandemente f nas misturas com CO, e, em alguns casos, até supera f em misturas com
CF,; para os maiores E/N e Egy, f nas misturas com CO, supera f em misturas com CF,.
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Figura 4.1 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
de Csl, em func¢do da energia E,;, dos fotdes absorvidos pelo fotocatodo e do campo elétrico reduzido E/N, em
a) Xe, b) Ar ec)Ne. d) Reunido das superficies representadas em a), b) e c).
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Figura 4.2 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
de Csl, em func¢do da energia E,;, dos fotdes absorvidos pelo fotocatodo e do campo elétrico reduzido E/N, em
a) CH;, b)CF; ec¢) CO,. d)Reunido das superficies representadas em a), b) e c).
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Figura 4.4 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f'de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
de Csl, em func¢do da energia E,;, dos fotdes absorvidos pelo fotocatodo e do campo elétrico reduzido E/N, em
misturas gasosas contendo 10% de CHy; e 90% de a) Xe, b) Ar e c) Ne. d) Reunido das superficies
representadas em a), b) e ¢).
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Figura 4.5 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f'de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
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Figura 4.6 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
de Csl, em func¢do da energia E,;, dos fotdes absorvidos pelo fotocatodo e do campo elétrico reduzido E/N, em
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Figura 4.7 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
de Csl, em fung¢do da energia E,;, dos fotdes absorvidos pelo fotocatodo e do campo elétrico reduzido E/N, em
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Figura 4.8 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
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Figura 4.9 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f'de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo
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Figura 4.12 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £, = 6.8 eV, em func¢do do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 7 de gas molecular, em misturas gasosas a) Xe-CHy,
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e ¢).

b) Ar-CH; e ¢) Ne-CH,.
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Figura 4.13 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £, = 7.6 €V, em fun¢do do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 77 de gas molecular, em misturas gasosas

a) Xe-CH;, b) Ar-CH; e ¢) Ne-CH,.
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e c).
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Figura 4.14 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £, = 9.8 eV, em fung¢do do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 7 de gas molecular, em misturas gasosas a) Xe-CHy,
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e ¢).

b) Ar-CH; e ¢) Ne-CH,.
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Figura 4.15 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £y, = 6.8 €V, em fungdo do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 77 de gas molecular, em misturas gasosas

a) Xe-CF4;, b) Ar-CF; e c¢) Ne-CF,.
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e ¢).
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Figura 4.16 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £, = 7.6 eV, em func¢do do campo elétrico reduzido

E/N e da concentracdo 77 de gas molecular, em misturas gasosas

d) Reunido das superficies representadas em a), b) e c).
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Figura 4.17 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £, = 9.8 eV, em fung¢do do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 77 de gas molecular, em misturas gasosas

a) Xe-CF4, b) Ar-CF, e ¢) Ne-CF,.
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e ¢).

97



4.1 — Estudo por simulagdo de Monte Carlo

S~
Q
S
g
3
()
Q
o
<
-
Q
=
«Q
L
2
22}

Eficiéncia de extragdo f

80
60

Co 40
Hcentl‘acgo de

9 79 )
Figura 4.18 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £y, = 6.8 €V, em fungdo do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 7 de gas molecular, em misturas gasosas a) Xe-CO,,
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e ¢).

b) Ar-CO, e ¢) Ne-CO,.
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Figura 4.19 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £y, = 7.6 eV, em fun¢do do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 7 de gas molecular, em misturas gasosas a) Xe-CO,,
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e c).

b) Ar-CO, e ¢) Ne-CO,.
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Figura 4.20 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um

fotocatodo de Csl, quando nele incidem fotdes de energia £y, = 9.8 eV, em fungdo do campo elétrico reduzido
E/N e da concentragdo 77 de gas molecular, em misturas gasosas

a) Xe-CO,, b) Ar-CO, e ¢) Ne-CO.,.
d) Reunido das superficies representadas em a), b) e ¢).
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Figura 4.21 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl, em funcéo da energia £, dos fotdes absorvidos pelo fotocatodo e do campo elétrico reduzido
E/N, em misturas gasosas contendo cada um dos gases moleculares CHy, CF, ¢ CO, ¢
¢) 50%Ar e d) 50%Ne.

a) 98%Ne, b) 90%Xe,
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4.1.2 Discussao

Nas condicdes consideradas neste estudo, os fotoeletrdes que sdo reabsorvidos pelo fotocatodo
geralmente experimentaram apenas um pequeno ndmero de colisGes no meio gasoso, movimentando-
-se numa regido limitada cuja dimensdo depende essencialmente do meio gasoso e de E/N mas
tambem de E;,, como se analisara na secgdo 4.1.2.3. Assim, os fotoeletres retornam ao fotocatodo
geralmente antes de ser atingida uma situacéo de equilibrio.

A eficiéncia de extracdo f de fotoeletrfes do fotocatodo esta dependente do campo elétrico que
guia os fotoeletrdes, da energia de emisséo & dos fotoeletrdes (relacionada com Egy), da eficacia com
que os fotoeletrGes perdem a sua energia nas colisGes e da penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gés.
Os dois ultimos fatores dependem da natureza do meio gasoso e estdo associados a grandeza e relacao
entre as seccOes eficazes de difusdo dos eletrbes no meio, que sdo fungdes complexas da energia de
impacto que depende de E/N e, enquanto os eletrdes ndo atingirem o equilibrio, também de Ey.

Quanto menor for & (e Ep) ou quanto mais eficaz for a perda de energia dos fotoeletrdes, mais
facilmente os fotoeletrdes sdo guiados pelo campo elétrico e mais facilmente reduzem a energia a
valores que proibam o seu regresso ao fotocatodo, o que favorece a extracdo dos fotoeletres. A
ocorréncia de colisGes inelasticas, com perdas assinalaveis de energia dos eletrbes, € muito importante
para moderar a energia dos eletrdes.

A penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas, aqui definida como o afastamento do eletrdo ao
fotocétodo quando ocorre a primeira colisdo no gas, reflete o comprimento do primeiro percurso livre
e inclui ainda o efeito de encaminhamento dos fotoeletrdes pelo campo elétrico, facilitado pelos
restantes fatores.

Para além dos fatores mencionados, f depende ainda da difusdo angular dos fotoeletrdes nas
colisdes elasticas e com excitacdo vibracional, em que o efeito da anisotropia da difusdo dos
fotoeletrdes esta ja incluido no tamanho dos percursos livres e encontra-se refletida em A, & excecédo
das colisdes com excitagdo vibracional direta em CF,;, em que a anisotropia (que aumenta com a
energia de impacto, ver seccdo 3.1.2.2) estd considerada explicitamente. Para este caso, em que a
difusdo ocorre preferencialmente para o hemisfério frontal, sdo comparadas na Fig. 4.22 curvas da
eficiéncia f em CF, calculadas com esta distribuicdo ou considerando isotropia. As curvas mostram
claramente a relevancia da distribuigdo angular nestas colisdes, com a extragdo dos fotoeletrdes a ser
beneficiada pela difusdo preferencial para o hemisfério frontal.

De modo a isolar o efeito de E,;, (relacionado com a energia de emisséo & dos fotoeletrdes) e
de E/N na eficiéncia f, considerou-se uma simulagcdo num gés ficticio (com a mesma massa que Ne)
onde os eletrfes apenas colidem elasticamente de acordo com uma seccdo eficaz constante
(o= 10" cm?), excluindo-se assim os efeitos da natureza do gas associados & variagdo complexa e
diversidade das seccOes eficazes. Nestas condiges, partindo das distribuicbes G(&) de energia de

emissdo & dos fotoeletrdes de [72], calcularam-se as distribuicdes #(&) dos fotoeletrdes que séo
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Figura 4.22 —Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracéo f de fotoeletrGes emitidos por um fotocatodo de
Csl em CF,, em funcéo do campo elétrico reduzido E/N, para os valores indicados da energia E,, dos fotdes
absorvidos, incluindo a anisotropia das colisdes com excitacdo vibracional direta das moléculas de CF, e considerando
isotropia nessas colisdes.

efetivamente extraidos, a eficiéncia f e a penetracdo inicial 1. Os resultados para f e A sdo apresentados
na Fig. 4.23a em funcgdo de E/N para E,, = 8 eV e na Fig. 4.23b em funcdo de E,, para E/N =5 Td. Na
Fig. 4.23b sdo também apresentados os resultados para os valores médios Ag e Az das distribuicdes
G(&) e E(&) para E/N =5 Td e na Fig. 4.23c, tomando como exemplo Eg, = 8 eV, séo apresentadas as
distribuicbes de energia G(s) e F(&), juntamente com a distribuicdo ®R(&) correspondente aos
fotoeletrdes recapturados (£ + ® = G).

Apesar de a seccdo eficaz ser constante, o aumento da energia dos fotoeletrGes, devido ao
aumento de E/N ou de Egy,, leva a uma maior perda média de energia nas colisbes (que sdo apenas
elasticas), com algum beneficio no aumento de f. No entanto, o aumento de f com E/N observado na
Fig. 4.23a deve-se fundamentalmente ao efeito de encaminhamento do campo elétrico. Observa-se na
Fig. 4.23b que 0 aumento com E,, dos valores médios A das distribuicdes G(e) € acompanhado pela
diminuicdo de f, causada pelo aumento da energia que os eletrGes terdo de perder até ser
energeticamente proibido o regresso ao fotocatodo. Uma vez que, nestas condi¢des, o comprimento de
um percurso livre (1/(No)) € independente de E/N e Ey, 0 crescimento da penetracéo inicial A com
E/N reflete o mais facil encaminhamento dos fotoeletrdes pelo campo elétrico; o decréscimo de A com
Epn traduz o mais dificil encaminhamento dos fotoeletrdes mais energéticos pelo campo elétrico e o
deslocamento da distribuicdo angular de emissdo dos fotoeletrfes para maiores angulos, resultante do
aumento de & (Eq. 3.9). Também se observa na Fig. 4.23b que, com o aumento de Eg,, a curva Az se
afasta gradualmente da curva Ag mostrando que a possibilidade de recaptura € maior para 0s
fotoeletrdes de maior &, 0 que se pode ver na Fig. 4.23c, através da comparacdo entre as duas

distribuicbes parciais £ (&) e R (&)-
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Figura 4.23 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f e penetracéo inicial A dos fotoeletrfes emitidos
por um fotocatodo de Csl num meio gasoso ficticio em que ocorrem apenas colisfes elasticas com os atomos (de

massa igual aos de Ne) com secgéo eficaz constante (o= 10™° cm?), a) em fungdo do campo elétrico reduzido E/N,
para a energia E,, = 8 eV dos fotdes absorvidos, e b) em fungéo de Ey,, para E/N =5 Td, juntamente com os valores

médios Ag e Ag das distribuices de energia de emissdo G(&) e E(&) que representam, respetivamente, todos os
fotoeletrbes emitidos no meio gasoso e aqueles que séo efetivamente extraidos. c) Distribui¢des de energia g(&) [72]

e F(&), para E;, = 8 eV e E/N = 5 Td, juntamente com a correspondente distribuicio ®(&) dos fotoeletrGes
recapturados pelo fotocatodo (G= £+ ®).

104



4 — Extracao de fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de Csl em meio gasoso

4.1.2.1 Correlacdo de f com colises inelasticas e penetracdo inicial dos
fotoeletrdes

Passa-se agora a avaliar a dependéncia de f em relacdo a natureza dos varios meios gasosos
investigados.

Gases nobres

Nos gases nobres, o limiar inelastico é elevado (8.3 eV em Xe, 11.5 eV em Ar e 16.6 eV em
Ne) e, por isso, as colisdes inelasticas s6 ocorrem para E/N > 1 Td em Ne e E/N > 3 Td em Ar e Xe.
Assim, na regido limitada de E/N e E,, investigada, elas sdo pouco frequentes e ocorrem geralmente
apo6s muitas colisdes elasticas. A sua contribuicdo para a extracdo dos fotoeletrGes é significativa
apenas para os maiores valores de E/N e E,,, onde, no entanto, uma coliséo inelastica é suficiente para
decidir que o eletrdo ndo retorne ao fotocatodo, i.e., que seja extraido.

Para avaliar a influéncia que a perda de energia dos fotoeletrbes em colisdes inelasticas em
gases nobres puros tem em f, fez-se uma simulagdo em que, sem alterar a seccdo eficaz total de difusdo
dos eletrBes, se considerou que as colisdes sdo sempre elasticas. Na Fig. 4.24a sdo apresentadas as
eficiéncias f em Ne, Ar e Xe, para Ey, = 6.8, 7.6 € 9.8 eV, juntamente com as correspondentes curvas
calculadas considerando este modelo ficticio.

Como se pode observar na Fig. 4.24, apesar de a exclusdo de colisfes inelasticas aumentar
consideravelmente o nimero de colisdes sofridas pelos eletrdes na sua histéria (Fig. 4.24b) o efeito
em f é pequeno, mostrando que, nos gases nobres, grande parte dos fotoeletrGes extraidos apenas sofre
colisBes elasticas, cujo nimero aumenta de Ne para Ar e deste para Xe. O efeito é mais significativo a
maior Egn, (i.e. &) porque os eletrdes terdo de perder mais energia para satisfazer o critério de extraggo.

Como anteriormente na seccdo 4.1.1.1, também na Fig. 4.24a se observa 0 comportamento
genérico fye > far > fxe. Como anteriormente discutido em [46], duas razfes fundamentais explicam
esta dependéncia de f com a natureza do gas nobre. Quando nos deslocamos de Ne para Ar e deste
para Xe, por um lado, decresce a perda de energia por colisdo elastica (em média inversamente
proporcional a massa do atomo) e, por outro, aumenta a sec¢do eficaz total de colisdo, diminuindo o
percurso livre médio e a penetragdo inicial A dos fotoeletrfes no gas e ainda a probabilidade de
ocorréncia de colisdes inelasticas.

Com o intuito de avaliar a importancia destes dois aspetos, e tomando como ponto de partida a
eficiéncia f em Ar, calcula-se por simulagdo f para E,, = 6.8, 7.6 e 9.8 eV, considerando, num caso,
que a massa do atomo aumenta para o valor da massa de Xe e diminui para o de Ne (Fig. 4.25a) e,
noutro caso, que a sec¢do eficaz total de colisdo aumenta e diminui em uma ordem de grandeza
(Fig. 4.25b). Observa-se na Fig. 4.25a que a influéncia da massa do 4tomo em f é aprecidvel para
menor E,,, onde as colisdes sdo quase exclusivamente elasticas. Por outro lado, a Fig. 4.25b mostra
que o efeito da alteracdo da seccgdo eficaz total é muito mais relevante, sendo a principal razdo da
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variacdo de f com o géas nobre. A penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas estd intimamente
relacionada com a secc¢éo eficaz total de difusdo dos eletrbes, como se observa na Fig. 4.25b, onde as

curvas de A estdo também representadas.
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Figura 4.24 — Resultados de Monte Carlo para a) eficiéncia de extracdo f e b) nimero médio de colisfes elasticas
dos fotoeletrdes efetivamente extraidos de um fotocatodo de Csl, em fun¢do do campo elétrico reduzido E/N, para a
energia dos fotbes absorvidos Ey, = 6.8, 7.6 € 9.8 eV em Xe, Ar e Ne, comparados com os obtidos considerando
apenas colisdes elasticas (sem alteracdo da seccdo eficaz total).
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Figura 4.25 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de
Csl em Ar, em funcéo do campo elétrico reduzido E/N, para a energia dos fotBes absorvidos E,, = 6.8, 7.6 € 9.8 eV,
comparados com resultados calculados considerando a) a massa M dos 4tomos igual & em Xe e Ne e b) a sec¢do
eficaz total o aumentada e reduzida em uma ordem de grandeza. Em b) sdo também apresentados resultados para a
penetracao inicial A dos fotoeletrdes no gas.
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Gases moleculares e suas misturas com gases nobres

Como ja foi mencionado, nos gases nobres as colisdes inelasticas s6 assumem algum efeito
assinalavel em f para os maiores valores de E/N e Eyy, considerados neste estudo. No entanto, em gases
moleculares surgem também colisdes inelasticas com excitacao rotacional e vibracional das moléculas,
gue tém baixos limiares de ocorréncia. Em CH,, CF4 e CO,, como ja apontado (sec¢do 3.1.2), o efeito
das colisbes com excitacdo rotacional € diminuto e na simulagdo encontra-se incluido nas sec¢des
eficazes de difusdo elastica, mas a excitacdo vibracional proporciona uma eficaz moderacéo de energia
dos eletrdes que tem um efeito decisivo em f.

Como se mostrou na Fig. 3.21 (sec¢do 3.3.3), as colisdes com excita¢do vibracional tém um
papel preponderante na perda de energia dos eletrdes. Em poucas colisdes com excitacdo vibracional,
a energia do eletrdo é eficientemente reduzida a valores que tornam o seu retorno ao fotocatodo
praticamente proibido. Em CH,;, CF, ou CO, ou suas misturas com gases nobres, a excitagdo
vibracional compete eficientemente com a difusdo elastica, particularmente na regido do minimo de
Ramsauer-Townsend (Figs. 3.2 a 3.5), assumindo uma importancia decisiva no aumento de f, mesmo
quando ao gas nobre se adiciona uma pequena fragdo de gas molecular.

Por outro lado, as colisGes superelasticas, em que os eletrdes recebem energia das moléculas,
tém efeito oposto ao das colisdes inelasticas, prejudicando a extracdo dos fotoeletrfes. As colisdes
superelasticas com desexcitacdo vibracional em meios gasosos contendo CF4 ou CO, sdo importantes
a baixas energias de impacto, como se pode verificar pelas suas sec¢Oes eficazes nas Figs. 3.4e 3.5e
pelo seu efeito no balango energético dos eletrdes na Fig. 3.21. De modo a avaliar a influéncia das
colisdes superelasticas com desexcitacao vibracional na extracdo dos fotoeletrGes, a Fig. 4.26 mostra,
em funcgdo de E,, e para baixos valores de E/N, a eficiéncia f calculada por simulagdo em CF, e em
CO, puros, incluindo e excluindo aquelas colisBes superelasticas. Na Fig. 4.26, observa-se uma visivel
influéncia das colisGes superelasticas, que todavia tende a desvanecer-se com o0 aumento de E/N,
embora mais lentamente em CO,.

Para representar a influéncia das colisbes com alteracdo do estado vibracional da molécula
recorre-se a fracdo efetiva y, = (n,-ns)/n; de colisdes com excitacdo vibracional das moléculas (ja
definida na seccdo 3.3.3), onde n,, ns e n; sS40 0 ndmero, respetivamente, de colisdes com excitagdo
vibracional, de colisdes superelasticas e total de colisdes.

Para mostrar a correlagdo da eficiéncia f com a fragdo y, e com a penetracdo inicial A dos
fotoeletres no meio gasoso, as curvas de f sdo representadas juntamente com as curvas de y, e de 1
em funcéo de E/N nas Figs. 4.27-4.30, em funcéo de E,, nas Figs. 4.31-4.34 e em funcéo de 7 do gas
molecular (CH4, CF, ou CO,) nas Figs. 4.35-4.37, escolhendo em cada grupo de figuras valores
selecionados para as outras variaveis.

Ao longo destas figuras pode observar-se que o comportamento de f reflete os
comportamentos da penetracdo inicial A e da fracdo y,. A influéncia do aumento de E/N (Figs. 4.27 a
4.30) e da diminuicéo de Ey, (i.e. &) (Figs. 4.31-4.34) no crescimento de f é clara, mas chega a ser

suplantada, em algumas circunstancias, pela diminui¢do de A ou de y,, 0 que se traduz ocasionalmente
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Figura 4.26 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de
Cslem a)CF, eb)CO, em funcdo da energia E,, dos fotdes absorvidos, para os valores do campo elétrico
reduzido E/N indicados, incluindo e excluindo colisBes superelésticas na simulag&o.

na diminuicéo de f com E/N (Xe-CH,4 na Fig. 4.29b) ou no crescimento de f com E,, (CO, na Fig. 4.31
e misturas com Xe nas Figs. 4.32-4.34 para baixos valores de E,,). Nas Figs. 4.27-4.29, observa-se
que os elevados valores atingidos por f ap6s o rapido crescimento a baixo E/N estdo associados a
conjugacdo de maiores valores de A e y,. Nas Figs. 4.35-4.37, onde para E,, = 6.8 eV a eficiéncia f é
representada em funcdo de 7, é ainda mais evidente a relacdo entre o comportamento de f e a

conjugacdo dos comportamentos de A e y,, uma vez ausentes os efeitos da variagdo de E/N e de E,.

O comportamento dos parametros y, e A esta relacionado com as seccOes eficazes de difusdo
dos eletrdes e com a relagdo entre elas, particularmente com as que descrevem as colisdes elasticas e
as colisbes com excitacdo vibracional. Quando se adiciona um gas molecular a um gas nobre, ao
contrario das colisdes com excitacao vibracional que tém um efeito significativo mesmo a baixo valor
de n, as colises elésticas com as moléculas so se tornam significativas a maiores 7. Em particular,
observa-se que em varias misturas as curvas de f passam por um méaximo a baixo valor de 7 em que f
atinge um valor superior ao do gas molecular puro (7 = 100%), comportamento tipico a baixos valores
de E, (baixo valor de &) e particularmente notorio para as misturas com CO, (Fig. 4.37). Com efeito,
nas misturas com CO, a seccdo eficaz da difusdo elastica aumenta consideravelmente com 7, ao que
corresponde um aumento de A e uma diminuicdo da energia média dos eletrGes. Com o aumento de 7,
apesar do aumento da seccdo eficaz de excitacdo vibracional, a fracdo y, diminui, devido ao aumento
das seccoes eficazes de colisdes elasticas e superelasticas e a diminuicdo da fracdo de eletrGes com
energia acima do limiar de excitagéo vibracional.
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Figura 4.27 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em CH,, em CF, e em CO, puros, em funcéo do campo elétrico reduzido E/N, para as energias dos
fotbes absorvidos a) E,, = 6.8eV e b) Ey, = 8.4 eV, juntamente com as correspondentes curvas da penetracao inicial
A dos fotoeletrfes no gas (- - -) e da fracdo efetiva y, de colisbes com excitagdo vibracional (--+-).
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Figura 4.28 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com 10% de CH,, em funcdo do campo elétrico reduzido E/N, para as
energias dos fotGes absorvidos a) E,, = 6.8 eV eb)E,; =84¢eV, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas (- - -) e da fracéo efetiva y, de colisdes com excitacdo vibracional ().
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Figura 4.29 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com 2% de CF,, em fungdo do campo elétrico reduzido E/N, para as
energias dos fotBes absorvidos a) E,, = 6.8 eV eb)E,, =7.6 eV, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas (- - -) e da fraco efetiva y, de colisdes com excitagdo vibracional (---).
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Figura 4.30 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com 50% de CO,, em funcdo do campo elétrico reduzido E/N, para as
energias dos fotbes absorvidos a) E,, = 6.8 eV eb)E,; =9.8¢eV, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial 4 dos fotoeletrbes no gés (- - -) e da fraco efetiva y, de colisbes com excitagdo vibracional (----).
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Figura 4.31 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrfes emitidos por um
fotocatodo de Csl em CH,, em CF, e em CO, puros, em funcéo da energia E,, dos fotdes absorvidos, para os valores
de campo elétrico reduzido a) E/N = 0.1 Td e b) E/N =1 Td, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas (- - -) e da fracéo efetiva y, de colisdes com excita¢do vibracional (---).
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Figura 4.32 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com 50% de CH,, em funcéo da energia E,, dos fotGes absorvidos, para os
campos elétricos reduzidos a) E/N = 0.5 Td e b) E/N =5 Td, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas (- - -) e da fracéo efetiva ¥, de colisdes com excita¢do vibracional ().
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Figura 4.33 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com 10% de CF,, em fungéo da energia E,, dos fotdes absorvidos, para os
campos elétricos reduzidos a) E/N =1 Td e b) E/N =20 Td, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial A dos fotoeletrdes no gas (- - -) e da fraco efetiva y, de colisdes com excitagdo vibracional (---).
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Figura 4.34 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com 2% de CO,, em funcéo da energia E,, dos fotbes absorvidos, para os
campos elétricos reduzidos a) E/N = 0.1 Td e b) E/N =1 Td, juntamente com as correspondentes curvas da

penetracdo inicial 4 dos fotoeletrbes no gés (- - -) e da fraco efetiva y, de colisbes com excitagdo vibracional (----).
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Figura 4.35 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrfes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com CH,, em funcdo da concentracdo 7 de gas molecular, para a energia
dos fotBes absorvidos de E,, = 6.8 eV e para os campos elétricos reduzidos a) E/N =0.1 Td e b) E/N=5Td,
juntamente com as correspondentes curvas da penetragdo inicial 4 dos fotoeletrdes no gés (- - -) e da fracéo efetiva y,
de colisdes com excitagdo vibracional (---).
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Figura 4.36 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de gas nobre com CF,, em fungéo da concentracdo 7 de gas molecular, para a energia
dos fotBes absorvidos de Ey, = 6.8 eV e para os campos elétricos reduzidos a) E/N =0.1 Td e b) E/N =5 Td,

juntamente com as correspondentes curvas da penetragdo inicial 4 dos fotoeletrdes no gés (- - -) e da fracéo efetiva y,
de colisbes com excitagdo vibracional (-+-). Notar que em a) o maximo (0.5) da escala do eixo vertical principal é
menor que nas figuras similares.
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4.1 — Estudo por simulacéo de Monte Carlo
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Figura 4.37 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f (—) de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl em misturas de g&s nobre com CO,, em fungéo da concentragdo 7 de gas molecular, para a energia
dos fotbes absorvidos de E,, = 6.8 eV e para os campos elétricos reduzidos a) E/N =0.1Td e b) E/N =5 Td,
juntamente com as correspondentes curvas da penetragdo inicial 4 dos fotoeletrdes no gés (- - -) e da fracéo efetiva y,
de colisGes com excitacdo vibracional (). Notar que em a) os maximos das escalas dos eixos verticais sdo menores
que nas figuras similares.

4.1.2.2 Correlacédo de f com outros parametros

Passa-se a avaliar a sensibilidade da eficiéncia f relativamente a parametros relacionados com
a emissao ou reflexdo dos fotoeletrdes pelo fotocatodo.

Energia de emissao g dos fotoeletroes

Para melhor compreender a correlag&o entre a energia de emissao & e a eficiéncia de extragéo
f usou-se a simulacdo de Monte Carlo para calcular f em alguns meios gasosos diretamente em funcéo
de &, 0 que também permite clarificar o papel dos processos elasticos e inelasticos em f.

Tomando como exemplo o campo elétrico reduzido E/N = 1 Td, na Fig. 4.38 séo apresentados
resultados para f, em funcdo de &, para 0s gases puros Xe, Ar, Ne, CF, e CO, e para as misturas
Xe-CH,, Ar-CF4 e Ne-CO, com 77 = 20% e para a mistura Ar-1%CF,. A Fig. 4.38 mostra que, de um
modo geral, f decresce com &. No entanto, o decréscimo de f é contrariado em algumas circunstancias:
ligeiramente no caso de gases nobres puros, para energias onde a seccdo eficaz de difusdo elastica
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4 — Extracao de fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de Csl em meio gasoso

passa por um minimo profundo, ou de um modo mais efetivo na presenca de gas molecular, para
energias onde a seccdo eficaz de excitagdo vibracional das moléculas cresce rapidamente com a
energia (como acontece junto aos limiares e na ressonancia deste processo). Nos meios gasosos em
que sdo elevadas as secgdes eficazes de difusdo eléstica dos eletrdes, como é o caso de CO,, f atinge
valores muito baixos logo para pequenos valores de &. A seccéo eficaz de difusdo elastica dos eletrbes
em misturas com CF4 ou CH, com 77 < 20% nao difere de um modo relevante da no gas nobre puro,
permitindo evidenciar a preponderancia da excitacdo vibracional das moléculas no aumento de f
(como se pode observar na Fig. 4.38, mesmo para n = 1%), ao contrario do que acontece quando o
aditivo é CO..
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Figura 4.38 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo nos
gases puros Xe, Ar, Ne, CF,, CO, e nas misturas Xe-20%CH,, Ne-20%CO,, Ar-20%CF, e Ar-1%CF,, em fungdo da
energia de emissdo &, dos fotoeletrdes, para 0 campo elétrico reduzido E/N =1 Td.

Distribuicéo angular de emisséo dos fotoeletroes

A importancia da escolha da distribuicdo angular de emisséo de eletrdes por uma superficie
catddica para um meio gasoso foi ja analisada em Ne [20] e Ar [63], tendo sido reconhecida a pouca
influéncia nos valores da eficiéncia de extracdo naqueles gases.

No presente estudo, investigamos também a influéncia da distribuicdo angular de emissdo de
fotoeletrdes emitidos por Csl na eficiéncia f em Xe, Ne, CF; e CO,, comparando f com as eficiéncias
de extragdo f, e f, calculadas substituindo a distribui¢cdo angular de emisséo da Eq. 3.8 (sec¢éo 3.2.1)
por uma distribui¢do isotropica ou por uma emissdo perpendicular & superficie do fotocatodo.
Tomando como exemplo os valores de energia E,, de 6.8 e 9.8 eV, as curvas f, f, e f, séo apresentadas
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4.1 — Estudo por simulacéo de Monte Carlo

na Fig. 4.39, em funcdo de E/N, onde se confirma que a eficiéncia f em gases nobres é pouco afetada
pela alteracdo da distribui¢do angular de emissdo. Nos gases moleculares, o efeito é mais relevante, o
gue se pode justificar por a distribuicdo angular de emissdo afetar essencialmente a localizacdo
(afastamento ao fotocatodo) das primeiras colisdes, que sdo de maior importancia na recaptura dos
fotoeletrdes nos gases moleculares do que nos gases nobres, como se vera na secc¢ao 4.1.2.3.

Experimentou-se ainda aumentar o valor da afinidade eletrénica E, de 0.1 para 0.2 eV [24],
efeito que se revelou desprezavel porque a distribuicdo angular (Eq. 3.8) é pouco afetada. Também a
variacdo da distribuicdo angular de emissdo dos fotoeletrGes causada pela variacdo da afinidade
eletronica do Csl com o campo elétrico aplicado referida em [73,74] se prevé que tenha um efeito
exiguo na extracdo dos fotoeletrdes.

Eficiéncia de extracgdo f
Eficiénciade extracao f

O n n n n ' n n n n ' n n n n ' n n n n ' n n ry N n n n n n n n n n ' n n n n ' n n
0 10 20 30 40 0 10 20 30 40

E/N (Td) E/N (Td)

Figura 4.39 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de
Csl, em funcéo do campo elétrico reduzido E/N, para a energia dos fotdes absorvidos E,, = 6.8 e 9.8 eV, comparando
com as eficiéncias f, e f, obtidas, respetivamente, considerando que os fotoeletrfes sdo emitidos perpendicularmente
ao fotocatodo e com distribuicdo angular isotrépica nos meios gasosos: a) Ne e CF, e b) Xe e CO,.

Reflexao de fotoeletroes no fotocatodo

Ao embaterem numa superficie, os eletrGes nem sempre séo absorvidos, podendo ser refletidos
com a probabilidade R — coeficiente de reflexdo —, cujo valor é fortemente dependente da energia dos
eletrdes e do material e condi¢des da superficie [75-77].

De modo a explicar a divergéncia existente entre valores experimentais e 0s obtidos através da
equacao de Thomson [5], Békiarian [12] propds a introducéo do coeficiente de reflexdo nessa equacao,
tendo também concluido que a reflexdo poderia apenas ser especular. Outros trabalhos se seguiram
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4 — Extracao de fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de Csl em meio gasoso

onde a reflexdo passou a ser tida em conta em estudos teéricos referentes a retrodifusdo de eletrbes
para catodos metalicos que os emitem em meio gasoso [14,15], escolhendo R de valor consideravel de
modo a reproduzir os valores experimentais. O efeito da reflexdo, para elevados E/N (geralmente
superiores aos aqui examinados), foi também analisado em [16,22,63,64,69,70].

O efeito da reflexdo dos eletrdes em fotocatodos de Csl pode ser avaliado calculando por
simulacdo de Monte Carlo a eficiéncia de extracdo fz dos fotoeletrdes, admitindo diferentes
coeficientes de reflexdo R.

Por outro lado, assumindo que a probabilidade de um eletrdo ser extraido apds ser refletido é
igual & probabilidade f de quando foi ejetado pelo catodo e sendo 1-f a probabilidade de a ele regressar
e R de ser refletido, a eficiéncia de extracdo fr pode também ser dada pela série:

fo=f+(1-f)Rf +R@A—-f)°Rf +..=

= he f (4.1)
:nZ:(;R (1—f) f =m,

que traduz a soma das contribuic6es dos eletrbes que sdo extraidos apds zero, uma, duas, etc, reflexdes
no fotocatodo.

Tomando como exemplo E,, = 6.8 e 9.8 eV, as eficiéncias de extracdo f em Ne, Xe, CF, e
CO, calculadas por simulacdo para R = 0, 0.2 e 0.4 sdo apresentadas na Fig. 4.40 em funcéo de E/N,
juntamente com as curvas correspondentes calculadas através da Eq. 4.1. A Fig. 4.40 mostra que, para
R =0.2 e 0.4, o efeito da reflexdo € relevante, tornando-se menos significado para f proximo de 0 ou 1.
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Figura 4.40 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extragdo f de fotoeletroes emitidos por um fotocatodo de
Csl, em fungdo do campo elétrico reduzido E/N, para a energia dos fotGes absorvidos Eg, = 6.8 e 9.8 eV e para 0s
coeficientes de reflexdo dos fotoeletrfes no fotocatodo R = 0, 0.2 e 0.4, nos meios gasosos: a) Nee CF, eb) Xee
CO,. Para comparagao sdo tambhém apresentados resultados obtidos através da Eq. 4.1.
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4.1 — Estudo por simulacéo de Monte Carlo

Na Fig. 4.40, observa-se ainda que os resultados calculados através da Eq. 4.1 séo
praticamente coincidentes com os de simulacdo, notando-se apenas um pequeno desvio em CO, e em
CF4 para Epy = 9.8 eV.

Apesar de a Eq. 4.1 assumir que os eletrdes ejetados e refletidos abandonam a superficie nas
mesmas condi¢bes (mesmas distribuicBes angular e de energia de emissdo &), 0s varios efeitos que
ndo foram tidos em conta tendem a anular-se. Na simulacdo, se por um lado, os fotoeletrdes refletidos
pelo fotocatodo tém energia inferior a que tinham quando foram inicialmente ejetados, o que
geralmente favorece a extragdo, por outro lado, os fotoeletrfes que regressam ao fotocatodo sdo
maioritariamente os de maior energia (ver Fig. 4.23c) e a sua distribui¢cdo angular de emissdo esta
desviada para menores angulos relativamente a dos ejetados (Eq. 3.7), 0 que prejudica a extracdo.
Todavia, na presenca de gas molecular, as colisGes com excitacdo vibracional levam a uma moderacao
mais eficaz da energia dos fotoeletrdes, o que pode alterar o equilibrio daqueles efeitos opostos,
justificando que os resultados de simulacdo tendem a ser ligeiramente superiores aos obtidos através
da Eq. 4.1.

De qualguer modo, a proximidade entre resultados experimentais e calculados por simulacdo
de Monte Carlo para a eficiéncia de extracdo em varios meios gasosos (seccao 4.2.2) sugere que a
reflexdo dos fotoeletroes em fotocatodos de Csl ndo é significativa.

4.1.2.3 Numero de colistes e alcance dos fotoeletrdes recapturados

O estudo da retrodifusdo pelo método de Monte Carlo mostra que os fotoeletrbes que sdo
recapturados pelo fotocatodo experimentam geralmente apenas um pequeno nimero de colisdes e que
estas ocorrem a pequena distancia do fotocatodo. Para melhor caracterizar estes aspetos, e tomando
como exemplo os campos reduzidos E/N de 0.1 e 10 Td e as energias Ey, de 6.8 e 9.8 eV, séo
apresentadas, para gases puros, as distribui¢des cumulativas F.(n;), do nimero n; de colisbes dos
eletrbes recapturados pelo fotocatodo (Fig. 4.41), e T(Zmax), do alcance z,.x (maximo afastamento ao
fotocatodo) desses fotoeletrdes (Fig. 4.42).

Observando as curvas na Fig. 4.41, verifica-se que uma grande fragdo dos eletrGes
recapturados experimenta muito poucas colisfes no gas, situando-se entre 10% e 67% o0s que sofrem
apenas uma colisdo. Para E/N = 10 Td (c), d)), as curvas crescem mais rapidamente nos gases
moleculares, mostrando que os eletrGes que sdo recapturados sofrem menor nimero de colisGes do que
nos gases nobres. Esta distingdo estd relacionada com a ocorréncia de colisbes com excitagcdo
vibracional das moléculas que, mesmo em pequeno numero, reduzem eficientemente a energia dos
eletrBes para niveis que proibem a recaptura. A distingdo entre gases nobres e moleculares atenua-se
para E/N = 0.1 Td (a),b)), porque este tipo de colisbes se torna muito menos frequente e porque podem
ocorrer colisdes superelasticas, verificando-se que é mesmo no gas molecular CO, que os eletrdes
recapturados experimentam maior namero de colisdes, devido & grande sec¢éo eficaz total de colisao.
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4 — Extracao de fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de Csl em meio gasoso

Para E/N = 10 Td, comparando c) com d) observa-se que, para E,, = 6.8 eV, os eletrdes

recapturados nos gases moleculares colidem menos do que para E,, = 9.8 eV, ao contrario do que
acontece nos gases nobres. Para Ey, = 9.8 eV, os fotoeletrdes terdo de perder mais energia ate serem
contados como extraidos, exigindo maior nimero de colisGes vibracionais nos gases moleculares, dai
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Figura 4.41 — Resultados de Monte Carlo para a distribuicdo cumulativa F.(n;), que representa a fragdo do nimero de
fotoeletrdes recapturados por um fotocatodo de Csl que sofreram um ndmero de colisGes até n;, nos gases puros e nas
condigBes de energia E,, dos fotbes absorvidos e campo elétrico reduzido E/N indicadas (a largura de canal das

distribuigdes é 1 colisdo).
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0 maior nimero de colisdes para E,, = 9.8 eV. Nos gases nobres, as colisdes sdo maioritariamente
elasticas e a maior seccdo eficaz de difuséo elastica para Ey = 9.8 eV (maior &) mantém os
fotoeletrdes mais perto do fotocatodo, que acabam sendo recapturados em menos colisoes.
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Figura 4.42 — Resultados de Monte Carlo para a distribuicdo cumulativa T,(z...x), que representa a fracdo do ndmero
de fotoeletrdes recapturados por um fotocatodo de Csl com afastamento maximo ao fotocéatodo até z,.,, Nos gases
puros e nas condicdes de energia Ey, dos fotGes absorvidos e campo elétrico reduzido E/N indicadas, iguais as da

Fig. 4.41 (a largura de canal das distribuicdes é 0.5 um).
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Por outro lado, tendo-se verificado que os fotoeletrbes sd@o geralmente recapturados apos
poucas colisdes, eles ndo se terdo afastado muito do fotocatodo. De facto, observa-se na Fig. 4.42 que
a retrodifusdo para o fotocatodo ocorre predominantemente para eletres que ndo ultrapassaram a
regido situada até 50 um do fotocatodo. No entanto, pela comparacdo de a) e b) com ¢) e d) verifica-se
que para E/N = 0.1 Td o alcance z..x atingido por eletrdes recapturados é maior do que para
E/N = 10 Td, pois quando E/N € baixo, mesmo que os eletrdes se afastem mais do fotocatodo, podem
ainda ser facilmente recapturados. Observa-se que, a exce¢do de CO,, € para E/N = 0.1 Td e
Eon = 6.8 eV (a)) que os eletrdes recapturados se afastam mais do fotocatodo; este efeito € maior em
Ar, onde os percursos livres médios dos eletrGes sdo longos, de acordo com o baixo valor da sec¢do
eficaz de difusdo na regido do minimo de Ramsauer-Townsend.

Quando os percursos livres dos eletrdes sdo muito curtos, como acontece em CO,, os eletrdes
recapturados permanecem mais proximos do fotocatodo, mesmo que experimentem um maior nimero
de colisbes do que em outros gases.

De modo a ilustrar diretamente algumas trajetdrias de fotoeletrdes capturados pelo fotocatodo,
na Fig. 4.43 sdo apresentadas a distancia z ao fotocatodo em funcdo do nimero de colisdes e a
projecdo no plano xz da trajetdria de 5 fotoeletrfes, em casos em que é mais provavel que o nimero de
colisGes e o afastamento desses eletrdes ao fotocatodo sejam relativamente elevadas (baixos valores de
E/N e Ey, em Ar). O fotoeletréo que esteve sujeito a influéncia de um maior E/N (10 Td) mantém um
menor afastamento ao fotocatodo que os restantes.

Por fim, consideramos que cabe aqui uma palavra sobre a captura de fotoeletrdes por
moléculas do gas, processo apos o qual o fotoeletrdo é contabilizado nas simulagfes como sendo
extraido. A captura de fotoeletrbes por moléculas apenas ocorre para energias de impacto mais
elevadas que as de emissao &, que, para serem atingidas, exigem um campo suficientemente elevado e
deriva suficientemente longa. Por esta razdo, verificou-se de facto que, mesmo para os maiores valores
da gama de E/N investigada (0.1-40 Td), o processo ndo ocorre junto ao fotocatodo, tornando muito
pequena a hipodtese de o ido originado ser por ele reabsorvido e aceitvel a aproximagdo de contar
como extraidos os fotoeletrfes capturados por moléculas.

Em CH, e misturas com CH,, a seccdo eficaz de captura de eletrdes é muito pequena (Fig. 3.3)
e 0 processo é desprezdvel. Em CF, e CO,, a seccdo eficaz € maior (Figs. 3.4 e 3.5) e o efeito faz-se
sentir, tendo-se constatado que é mais importante para os maiores valores da gama de E/N investigada
nas misturas com menor concentracao 7 destes gases, principalmente com Ne. Para alguns casos em
que o processo é mais significativo, € mostrada na Fig. 4.44 a fracdo &(z) de fotoeletrGes que é
capturada por moléculas até a distancia z ao fotocatodo, comparada com a distribuicdo cumulativa
Tr(zmax) do alcance z,,« dos fotoeletrdes recapturados pelo fotocatodo. Ai se observa claramente que a
captura por moléculas s6 é significativa a partir de distancias z ao fotocatodo relativamente grandes,
distancias que apenas uma fragdo minima dos recapturados pelo fotocatodo alcanca.
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Figura 4.43 — Resultados de Monte Carlo para o0 movimento de cinco fotoeletrées emitidosem x =y =z=0em Are
que foram recapturados por um fotocatodo de Csl (em z = 0), nas condicdes indicadas de energia E,, dos fotGes
absorvidos e campo elétrico reduzido E/N. A evolugdo do movimento é representada a) através da distancia z ao
fotocatodo em fungéo do nimero de colisdes n, dos fotoeletrdes e b) através da projecdo da trajetdria no plano xz.
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Figura 4.44 — Resultados de Monte Carlo para a fragdo &z) de fotoeletrdes que é capturada por moléculas até a
distancia z ao fotocatodo de Csl, comparada com a distribui¢do cumulativa T,(z,s) do alcance z,,s dos fotoeletrdes
recapturados pelo fotocatodo, nos meios gasosos e nas condic¢des de energia E,, dos fotGes absorvidos e campo elétrico
reduzido E/N indicados.

4.2 Estudo experimental

Esta seccdo € destinada a apresentacdo do estudo experimental da extracdo de fotoeletrdes de
fotocatodos refletivos de Csl em meio gasoso a temperatura T = 22 + 2 °C e a presséo p = 800 Torr. O
sistema experimental utilizado e os procedimentos efetuados sdo a seguir descritos de uma forma
sumaria e os resultados experimentais para a eficiéncia de extragdo f sdo apresentados em fungéo do
campo elétrico reduzido E/p (e E/N) e da concentracéo 7 de gas molecular.

A eficiéncia de extracdo é determinada a partir da intensidade da corrente continua que é
medida no fotocatodo em ambiente gasoso, normalizada a correspondente intensidade da corrente em
vazio para cada valor de campo elétrico.

O presente estudo experimental foi realizado em CH,, CF,, CO, e N, e suas misturas com Ne,
bem como em Ar-CF, e Xe-CF,. Anteriormente a esta dissertacdo, no mesmo detetor foram efetuadas
medidas em Ar, Xe e CH,4 [48], que foram repetidas no presente sistema experimental na sequéncia
das medidas nas misturas de que sdo componentes, e medidas em misturas Xe-CH, [49] que ser&o aqui
apresentadas apenas para comparacdo com resultados de Monte Carlo. Com base no baixo valor
observado para f em misturas binarias de CO, e N, com Ne foi decidido ndo incluir no presente estudo
experimental as misturas de CO, e N, com Ar e Xe, previsivelmente de menor interesse.
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4.2 — Estudo experimental

Nesta investigacao, a emissdo de fotoeletrBes foi induzida pela radiacdo VUV emitida por uma
lampada de Hg(Ar) de emissdo espetral gaussiana centrada a 185 nm (6.7 eV) e com 5 nm de largura a
meia altura. A eficiéncia f foi medida para 20 diferentes intensidades de campo elétrico reduzido E/p
entre 0.1 e 3V cm™ Torr™, em gases puros e em misturas com concentragio 7 de gas molecular de
1%, 3%, 5%, 10%, 20%, 50% e 80%; em Xe-CF,, optou-se por 70% e 90% em alternativa a 80%.

Excetuando os dados em N, e Ne-N,, 0s presentes resultados experimentais sdo comparados
com resultados calculados por simulacdo de Monte Carlo, recorrendo a duas distribuicGes ([72,78]) de
energia de emissdo & dos fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de Csl quando irradiados por fotdes
monocromaticos de energia E,, proxima do pico do espetro da lampada de Hg(Ar). Na simulagéo, em
cada caso, é considerada uma amostra de pelo menos 2x10° fotoeletres, mantendo uma incerteza
estatistica (desvio padrdo) inferior a 1%.

4.2.1 Sistema experimental e procedimentos

Descreve-se em seguida o sistema experimental usado e os procedimentos realizados para
obter os resultados experimentais.

4.2.1.1 Detetor com fotocatodo refletivo de Csl

O detetor usado integra um fotocatodo refletivo de Csl irradiado por radiacdo VUV, como
esquematizado na Fig. 4.45. Esta montagem experimental foi utilizada anteriormente em [48,49,79]
para medir a eficiéncia de extracéo de fotoeletrGes de fotocatodos de Csl em meio gasoso.

O corpo do detetor é de aco inoxidavel e é constituido por duas partes, o corpo principal e a
base. A base é aparafusada e selada por um anel de viton ao corpo principal, permitindo a fécil
substituicdo do fotocatodo.

O fotocétodo, de 400 nm de espessura e 20 mm de didmetro, é depositado no substrato de aco
inoxidavel polido, em forma de disco, colado numa base de ceramica Macor (Fig. 4.46a) que permite
o0 conveniente isolamento elétrico em relagdo a base do detetor, a qual esta também colada com uma
resina isoladora de baixa pressao de vapor (epoxi TRA-BOND 2116). A grelha G, constituida por fios
de aco inoxidavel com 80 um de diametro e espacados de 900 um, encontra-se a 4 mm do fotocatodo,
fixada por um suporte isolante de Teflon, como se pode observar na Fig. 4.46b.

De modo a estabelecer um campo elétrico uniforme de extracdo junto ao fotocatodo, a grelha
G é polarizada com uma tensdo positiva, enquanto o substrato do fotocatodo é mantido ao potencial
zero. Durante a operacdo em vacuo, a grelha F, semelhante & grelha G, é polarizada a uma tensdo um
pouco superior a de G, de modo a evitar que algum fotoeletrdo inverta 0 movimento e regresse ao
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fotocatodo. As tensdes de polarizacdo das grelhas, fornecidas por duas fontes de alta tensdo de alta
estabilidade (Hewlett Packard 6110A), sdo ligadas através de feedthroughs (passadores de tensdo) com
isolamento em cerdmica Macor.

Janela
(quartzo)

Substrato \
(aco inox) ~ Fotocatodo (Csl)

Figura 4.45 — Representagdo esquematica do detetor com fotocatodo de Csl integrado [48].

Figura 4.46 — Base do detetor a) com o substrato do fotocatodo e base de Macor e b) com a grelha G fixada num
suporte de Teflon.
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4.2 — Estudo experimental

A radiacdo VUV usada para induzir a emissao dos fotoeletrGes penetra no detetor através de
uma janela de quartzo e é proveniente da lampada de Hg(Ar) (Newport 6035) colocada sobre o
detetor, coberta por um involucro de aluminio, acoplado ao detetor, que a isola da luz do ambiente
exterior.

A corrente entre o fotocatodo e a grelha anddica G é medida no fotocatodo, com recurso a um
eletrometro digital (Keithley 6512) ligado ao substrato do fotocatodo através de um feedthrough.

Os feedtroughs e a janela de entrada da luz sdo acoplados ao corpo do detetor através de uma
cola isoladora de baixa pressao de vapor (epdxi TRA-BOND 2116), de modo a manter estanque a
camara do detetor.

4.2.1.2 Producéo dos filmes de Csl

Os filmes de iodeto de césio utilizados no presente estudo foram produzidos por evaporagdo
térmica em alto vicuo numa planta de evaporacdo existente no GIAN, encontrando-se a planta e o
processo de evaporacdo detalhadamente descritos em [79,80]. Uma vez que Csl é um material
higroscopico, séo realizados alguns procedimentos no sentido de minimizar a adsor¢do de humidade
durante a preparagéo dos filmes, tornando a degradacéo da eficiéncia quéntica do Csl desprezavel.

Assim, o substrato de aco inoxidavel, em cuja superficie polida ser& depositado o fotocatodo, é
previamente limpo com &gua desionizada, alcool e acetona, por esta ordem, e é colocado a secar,
durante duas horas, numa estufa a 50 °C.

De modo a reduzir ao minimo a presenca de impurezas durante o processo de evaporagao,
procede-se em seguida a uma desgaseificacdo prévia, colocando a base do detetor, com o substrato de
aco inoxidavel acoplado, no interior da cAmara de evaporago em vacuo primario (10 mbar) durante
cerca de um dia e, seguidamente, em alto vacuo (10° mbar) durante cerca de cinco horas. Ap6s esta
preparacgdo prévia da cdmara, e mantendo o alto vacuo, procede-se a evaporagdo dos cristais de Csl a
taxa de cerca de 2 nm s™, obtendo-se um filme homogéneo com 20 mm de didmetro e espessura
uniforme. Nas condigBes experimentais existentes, coloca-se a evaporar uma quantidade de Csl
suficiente (~0.21 g) para obter um filme com a espessura pretendida (400 nm), sendo a evaporagao
interrompida se a espessura do filme, medida através de um sensor, ultrapassar aquele valor.

O fotocatodo fica em contacto com o ar desde que é retirado da camara de evaporacdo até ser
colocado em vazio no interior do detetor (enquanto se procede & montagem da grelha G e respetivo
suporte, a verificacdo dos contactos elétricos e a juncdo da base ao restante corpo do detetor). Este
processo pretende-se célere (5 a 10 min), de modo a evitar a danificagdo do fotocatodo pela humidade
ambiente. De forma a libertar alguma humidade adsorvida, o fotocatodo é seguidamente mantido cerca
de um dia em alto vacuo e a uma temperatura de cerca de 50-60 °C.
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4.2.1.3 Sistema de vazio/enchimento

O sistema experimental montado para o presente estudo € apresentado na Fig. 4.47 e permite
estabelecer na camara do detetor o ambiente gasoso desejado ou alto vacuo. Com recurso a bomba
turbomolecular (Adixen ATP 80) apoiada por uma bomba mecénica, e com as valvulas V; e V,
abertas, alcanca-se alto vacuo no detetor, cuja qualidade é medida usando um sensor Penning
(Edwards CP25-EK). Atingido o vazio adequado, V, é fechada e procede-se ao enchimento do detetor

com gas, abrindo V; ou V, consoante o gas de enchimento pretendido, sendo a pressdo no detetor
medida por um sensor (MKS Baratron 122 BA 1000).

) M,
a) Penning MKS | I | ®
\VA gas
@ §'< molecular
V4 V, M,
bomba turbo- _ﬂh_@_jl
-molecular gés nobre
detetor

S
\‘\\j

W

s |

Figura 4.47 — Representacdo esquematica e fotografia do sistema de vazio/enchimento do detetor. O sistema engloba
as valvulas V, os mano-redutores M, um medidor Penning de alto vacuo, um medidor de pressdo (MKS), o detetor e a
bomba de vacuo.
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No presente estudo com misturas de um gas molecular com um gas nobre, tendo em mente
gue as moléculas tm maior dimensdo que oS atomos e que a concentracdo de gas molecular é
geralmente superior a do gas nobre, introduz-se primeiro o gas molecular até atingir a pressdo parcial
pretendida e s6 depois se introduz lentamente o gas nobre até ser atingida a pressao total (800 Torr).
Durante o enchimento com o segundo gas (gas nobre), é mantido em V, um diferencial de pressao de
cerca de 8 atm, de modo a evitar passagem de gas molecular atraves de V,. As misturas sdo preparadas
e analisadas por ordem crescente da concentracdo 7 de gas molecular.

Os gases utilizados (Air Liquide: Xe N45; Linde Group: Ar 5.3, Ne 4.5, CH, 4.5, CF, 2.8, CO,
4.5, N, 5.3) ndo séo sujeitos a qualquer purificagdo durante a operacdo, no entanto ndo permanecem no
detetor por periodos superiores a uma hora e ndo sdo reutilizados.

Quando se altera um dos constituintes da mistura ou, por alguma razdo, 0 detetor esteve
exposto ao ar, o detetor e o sistema de enchimento, incluindo a tubagem junto a garrafa do novo gas,
sdo mantidos a alto vacuo por um periodo de cerca de trés dias antes da realizagdo de novas medidas,
garantindo-se assim a limpeza de volateis adsorvidos nas superficies.

4.2.1.4 Metodologia

O presente estudo experimental baseia-se na medida das fotocorrentes efetivamente geradas
pelo fotocatodo de Csl em vazio (lys) € em ambiente gasoso (lgs) @ pressdo de 800 Torr, quando,
como ja foi dito, nele incide radiacdo VUV proveniente de uma lampada de Hg(Ar) de emissdo
continua com distribuicdo espetral centrada em 185 nm (6.7 eV) e 5 nm de largura a meia altura
(FWHM). A eficiéncia de extragdo f, que exprime a fragdo dos fotoeletrdes que supera a retrodifusdo
em meio gasoso, e determinada, para cada campo elétrico, pela razéo f = lg/lysc.

De modo a conseguir uma boa desgaseificacdo da cdmara do detetor e do sistema de
vazio/enchimento, o conjunto permanece em alto vacuo durante aproximadamente vinte horas. E
nestas condicdes que, a uma pressio no medidor Penning de cerca de 2x10” mbar, se efetuam as
medidas da fotocorrente |,,.. Faz-se entdo o enchimento do detetor com 0 meio gasoso pretendido a
pressdo de 800 Torr e efetuam-se as medidas da fotocorrente 1y, apos o que se liberta o gas para o
exterior, através das bombas de vécuo.

Com o fotocatodo em vazio ou em meio gasoso, a fotocorrente é medida para todos os valores
de campo elétrico reduzido E/p em anélise, sequéncia que é executada 3 vezes. Para cada E/p, a
eficiéncia f € baseada na média das 3 medidas para |y € na media das 6 medidas para |, (3 antes do
enchimento e 3 apds a evacuacdo do detetor, de modo a ter em conta a eventual degradacdo da
eficiéncia quantica do fotocatodo).

Para cada meio gasoso, os resultados apresentados para f resultaram da média dos valores
obtidos com pelo menos 2 enchimentos do detetor.
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4.2.2 Resultados para a eficiéncia de extracao f

Os resultados das medidas experimentais da eficiéncia de extracdo f dos fotoeletrGes, emitidos
por um fotocatodo de Csl (irradiado por uma lampada de Hg(Ar)) nos diferentes meios gasosos
investigados, sdo apresentados nas Figs. 4.48 e 4.49, em funcdo do campo elétrico reduzido E/p (e E/N
equivalente). De modo a facilitar a comparacdo entre estes resultados, reinem-se na Fig. 4.50a as
curvas de f para os gases puros e na Fig. 4.50b as curvas para as misturas com concentracao tipica de
n=10% de gas molecular.

Nas Figs. 4.51 a 4.54, comparam-se 0S presentes resultados experimentais com resultados
calculados por simulagdo de Monte Carlo, representados em fungédo de E/p (e E/N) nas Figs. 4.51 e
4.52 e em funcéo de 7 nas Figs. 4.53 e 4.54 (excetuando em Ne-N,, meios em que ndo foram feitas
simulagdes, Fig. 4.53d).

Na Fig. 4.55 comparam-se as medidas de f em Xe-CH, anteriormente obtidos no GIAN [49]
com célculos de Monte Carlo.

Os resultados de f de Monte Carlo representados por curvas continuas ao longo das Figs. 4.51
a 4.55 foram obtidos recorrendo a distribuicdo de energia de emissdo & de fotoeletrbes medida por
Shefer et al. [78] (Fig. 3.8) quando um fotocatodo refletivo de Csl é irradiado por um feixe
monocromatico de fotOes de energia Ey, = 6.7 eV. A escolha recaiu sobre esta distribuicdo por ser a
mais 6bvia aproximag&o disponivel para reproduzir a emissdo induzida pela lampada de Hg(Ar), cujo
espetro esta centrado em 6.7 eV.

Algumas figuras incluem também curvas de f de Monte Carlo calculadas a partir de outra
aproximacao (a trago interrompido), usando a distribuicdo de g medida por DiStefano e Spicer [72]
(Fig. 3.8) quando um fotocatodo transmissivo de Csl é irradiado por fotbes monocromaticos com
Exn=6.8eV.

O efeito da realimentacdo positiva produzida pela absorcéo da cintilacdo dos gases nobres no
fotocatodo (secgo 2.2.3.2) é responsavel pelo brusco crescimento observado nas curvas de f com E/N
que surge a partir do limiar de cintilacdo nos resultados experimentais para qualquer dos gases nobres
e misturas de Ne com baixa concentracdo 7 de aditivo. Os resultados experimentais indicam
aproximadamente para limiares de cintilagdo em Ne, Ar e Xe os valores 0.4, 0.9 e 1 V cm® Torr?,
respetivamente.

Excluindo este efeito da realimentacdo positiva, ndo incluido na simulacdo, os resultados
experimentais evidenciam, de um modo geral, um comportamento semelhante ao dos resultados de
Monte Carlo apresentados na seccéo 4.1.1, calculados para 0S mesmos meios gasosos, para a energia
Eon = 6.8 eV e para a gama de E/N das experiéncias. Assim, passa-se a analisar o comportamento das
medidas, excluindo o efeito da realimentacdo positiva.

Nos resultados experimentais, observa-se que f cresce com o campo elétrico reduzido, de um
modo mais rapido para os menores valores de E/p, principalmente em CH,4 e CF,4 e suas misturas com
gases nobres, onde 0 crescimento € quase abrupto. As curvas de f crescem rapidamente com 7 para
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Figura 4.48 — Resultados experimentais para eficiéncia de extracdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de
Csl (irradiado por uma ldmpada de Hg(Ar)), em funcdo do campo elétrico reduzido E/p (E/N no eixo secundario), em

a) Ne-CH,, b) Ne-CF,, c¢) Ne-CO, e d) Ne-No,.
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Figura 4.50 — Sintese de resultados experimentais para a eficiéncias de extracdo f de fotoeletrdes emitidos por um
fotocatodo de Csl (irradiado por uma lampada de Hg(Ar)), em fungdo do campo elétrico reduzido E/p (E/N no eixo
secundario), comparando f em a) gases puros e b) misturas com concentragdo 7 = 10% de gas molecular.
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Figura 4.51 — Comparagdo de resultados experimentais da Fig. 4.48 (simbolos) com resultados de Monte Carlo
(curvas continuas) para a eficiéncias de extragdo f de fotoeletroes emitidos por um fotocatodo de Csl, em fungéo do
e ¢) Ne-CO..
irradiado por uma lampada de Hg(Ar) (espetro centrado em Ey, = 6.7 V) e na simulagéo considera-se um feixe
monocromatico de fotGes de energia E,, = 6.7 V. As curvas a ponteado s&o guias entre simbolos.

campo elétrico reduzido E/p (E/N no eixo secundario), em a) Ne-CH,,
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Figura 4.52 — Comparacdo de resultados experimentais da Fig. 4.49 (simbolos) e de Monte Carlo (curvas — e - - -)
para a eficiéncias de extracdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de Csl, em fung¢éo do campo elétrico
reduzido E/p (E/N no eixo secundario), em a) Ar-CF, e b) Xe-CF,. O fotocatodo é irradiado por uma lampada de
Hg(Ar) (espetro centrado em Ey, = 6.7 eV) e na simulagéo considera-se um feixe monocromatico de fotdes de energia
Epn=6.7eV (—)eE,=6.8eV (---ema)). As curvas a ponteado séo guias entre simbolos.

baixos valores de 7, & excecdo de Ne-N,, onde f praticamente decresce sempre. Para maiores valores
de 7, as curvas crescem mais lentamente (Ne-CH,, Fig. 4.53a) ou até decrescem com 7 apds passarem
por um maximo, consideravelmente pronunciado em Ne-CO, (Fig. 4.53c) e mais suave, em Ar-CF, e
Xe-CF,4 (Fig. 4.54). Nas misturas Xe-CF,, as curvas de f exibem um comportamento particular, pois
ap0s passarem por um minimo voltam a crescer a maior 7.

No que se refere a natureza do meio gasoso, nos dados experimentais também se verifica que f
é consideravelmente maior em CH, e CF, do que nos restantes gases puros considerados (Fig. 4.50a),
sendo maior em CH, do que em CF,. Confirma-se também que para baixos E/N e Eg, far € maior do
gue fye € significativamente maior do que fy. (Fig. 4.50a), ordem gque se mantém quando a estes gases
nobres se adiciona CF, ou CH, (considerando f em Xe-CH, (Fig. 4.55) e Ar-CH,4 em [49]). Verifica-se
ainda na Fig. 4.50a que fyx. € inferior a fco; mas € superior a fy,. Verifica-se também que nas misturas
contendo Ne, para a gama de 7 = 5%-20%, f decresce quando se varia o gas aditivo de CF, para CH,
para CO, e para N,, alterando-se essa ordem quando, para maiores valores de 7, f em Ne-CH, supera f
em Ne-CF,.
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Figura 4.53 — Resultados experimentais (simbolos) e de Monte Carlo (curvas — e - - -) para eficiéncia de extragéo f
de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de Csl, em funcéo da concentragéo 7 de g&s molecular, para os valores de
campo elétrico reduzido E/p indicados, em a) Ne-CH,, b) Ne-CF,, c) Ne-CO, e d) Ne-N,. Os desvios observados
nas medidas para os menores valores de 77 e maiores de E/p séo devidos a cintilagdo de Ne, ndo incluida na simulagéo.
O fotocatodo € irradiado por uma lampada de Hg(Ar) (espetro centrado em E,, = 6.7 eV) e na simulagéo considera-se
um feixe monocromatico de fotbes de energia E,, = 6.7 eV (—) e Ey, = 6.8 eV (- - - em c)). Notar que para Ne-N, (d))
ndo sdo apresentados resultados de Monte Carlo, sendo as curvas a ponteado guias entre simbolos.
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Figura 4.54 — Resultados experimentais (simbolos) e de Monte Carlo (curvas — e - - -) para eficiéncia de extragdo f
de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de Csl, em funcéo da concentragdo 7 de gas molecular, para os valores de
campo elétrico reduzido E/p indicados, em a) Ar-CF, e b) Xe-CF,. O fotocatodo € irradiado por uma lampada de
Hg(Ar) (espetro centrado em Ey, = 6.7 eV) e na simulagéo considera-se um feixe monocromatico de fotdes de energia
E;n=6.7eV (—)eEy=6.8eV (---emb)). As curvas a ponteado sdo guias entre simbolos.
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Figura 4.55 — Resultados experimentais de Coelho et al. [49] (simbolos) e de Monte Carlo (curvas — ¢ - - -) para

eficiéncia de extracdo f de fotoeletrdes emitidos por um fotocatodo de Csl em Xe-CH,, em funcéao

elétrico reduzido E/p (E/N no eixo secundario)

a) do campo

e b) da concentragdo r de CH, para os valores de campo elétrico

reduzido E/p indicados. O fotocatodo é irradiado por uma lampada de Hg(Ar) (espetro centrado em Ey, = 6.7 eV) e na
simulacdo considera-se um feixe monocromatico de fotGes de energia E,, = 6.7 eV (—) e E;n = 6.8 eV (- - -).
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4.2.3 Discussao

Os resultados aqui apresentados para f evidenciam comportamentos ja analisados e
justificados ao longo do estudo por simulacdo na seccdo 4.1. Essa andlise, no entanto, ndo abrangeu
meios gasosos contendo N,, que passamos a examinar com base ha observacdo das seccles eficazes de
difusdo de eletrdes em N, recomendadas por Tabata et al. [81], apresentadas na Fig. 4.56. Os baixos
valores de f em N, e nas misturas Ne-N, sdo consistentes com os baixos valores da penetracdo inicial A
e do percurso livre médio dos fotoeletres decorrentes da elevada seccdo eficaz de difusdo elastica e
com o facto de o méximo da secc¢éo eficaz de excitacdo vibracional das moléculas de N, estar fora da
gama essencial de energia que os fotoeletrGes, emitidos nas condi¢des das medidas, possuem nas
primeiras colisdes.
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Figura 4.56 — Secc0es eficazes de difusdo de eletrdes em N,: transferéncia de quantidade de movimento na difuséo
eléstica (o), excitacdo rotacional (o), excitagdo vibracional (o), excitacdo eletronica (ogy) € ionizaco total (o).

A parte do efeito ja referido da realimentacio positiva devida & absor¢do da cintilagio dos
gases nobres, ndo incluido na simulacdo, constata-se nas Figs. 4.51-4.55 que em geral existe um bom
acordo entre os dados experimentais e de simulagdo de Monte Carlo para f, apenas quebrado em
Ne-CO,, Xe-CH, e, para baixos valores de 7, também em Ar-CF, e Xe-CF,.

Os resultados, experimentais ou calculados, séo afetados por diversas incertezas, destacando-
-se a seguir as que podem ser mais relevantes. No que concerne aos célculos de Monte Carlo, 0s
resultados estdo afetados pelas incertezas nas seccOes eficazes e nas distribuicbes de energia de
emissdo & dos fotoeletrdes. Os valores experimentais sdo afetados por incertezas de varias origens:
composicdo da mistura gasosa, principalmente para pequena concentracdo 7 de gas molecular, regido

em que f é muito sensivel a 7; alteracdo do campo elétrico devido a carga espacial resultante de
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captura de eletrées por moléculas (em misturas com CF, ou CO,, para pequenos valores de 7 e para 0s
maiores E/N considerados); alteracdo ndo gradual da eficiéncia quantica do fotocatodo, causada, por
exemplo, por impacto de ibes; alteracdo da distribuicdo da energia de emissdo & dos fotoeletrdes com
o tempo e com o filme. A reflexdo dos fotoeletrdes quando atingem o fotocatodo de Csl no seu
retorno, referida na seccédo 4.1.2.2, € um efeito que poderia explicar algumas discrepancias entre
resultados experimentais e calculados, mas 0s desvios ndo sdo sistematicos e ndo permitem por isso
retirar conclusoes.

Contudo, as divergéncias entre resultados experimentais e de simulagdo parecem resultar
principalmente da grande sensibilidade que f pode apresentar em relacdo a distribuicdo de energia de
emissdo & de fotoeletres, como € evidente nas varias figuras (Figs. 4.52a, 4.53c, 4.54b e 4.55) onde
se incluem dois tipos de curvas de simulacdo calculadas a partir de 2 distribuicdes de & préximas — as
medidas por [78] e por [72] para feixes monocromaticos de fotdes com E,, = 6.7 eV e Ey, = 6.8 eV,
respetivamente. As distribuicGes estdo representadas nas Figs. 4.57 e 3.8. Embora a primeira
distribuigdo seja suficiente na maioria dos casos para reproduzir satisfatoriamente os resultados
experimentais, ela ndo representa de forma exata a distribuicdo de & gerada com a irradiagdo pela
lampada de Hg(Ar) que é mais alargada e, em consequéncia, algumas curvas continuas desviam-se
significativamente dos valores experimentais. No entanto, verifica-se que nestes casos as curvas
descontinuas (calculadas com a segunda distribuicdo, que se estende até maior &), exibem um muito
melhor acordo com os valores experimentais.

Para melhor justificar o efeito, as 2 distribuicGes de &, referidas, para E,, = 6.7 e 6.8 eV, séo

mostradas na Fig. 4.57 juntamente com curvas de f calculadas diretamente em fungédo de & em alguns

Epn=6.7€V Epn=6.8eV
1 F ,f~\ ,,-'s\ k
Y} \ pd \
i \X / \ E/N=1Td
0.8
—
§ 0.6
)
04
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0 " I " I " T~ ndl XY
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Figura 4.57 — Resultados de Monte Carlo para eficiéncia de extracdo f de fotoeletres emitidos por um fotocatodo nos
gases indicados, em fungdo da energia de emissdo & dos fotoeletrdes, para o campo elétrico reduzido E/N = 1 Td,
juntamente com as distribuicdes G(&) de energia de emissdo & (curvas - - -) de fotoeletrdes induzidos em Csl por
feixes monocromaticos de fotdes com Ey, = 6.7 eV [78] e Ey, = 6.8 eV [72] (ver Fig. 3.8).
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meios gasosos, para & < 0.8 eV e E/N =1 Td (curvas retiradas da Fig. 4.38). A Fig. 4.57 revela que o
melhor acordo conseguido através da segunda distribuicdo é consistente com a sua abrangéncia
alargada a maiores energias &, numa regido em que f aumenta com & em Xe-CH,, Ne-CO, e CO, e
em que f diminui em Ar-CF,, comportamentos relacionados com a regido de g em que as colisdes
com excitacdo vibracional sdo da maior importancia para a extracdo dos fotoeletrbes, como discutido
na seccdo 4.1.2.1.

4.3 Conclusoes

Os resultados obtidos para a eficiéncia de extragdo f de fotoeletrdes emitidos por fotocatodos
de Csl em meio gasoso foram apresentados neste capitulo em funcéo do campo elétrico reduzido E/N
(0.1-40 Td), da concentracdo 7 de gas molecular (CH,4, CF,4, CO, e N,) em misturas binarias com gases
nobres (Xe, Ar e Ne) e, no caso de simulagéo, também em funcdo da energia Ey, (6.8 a 9.8 eV) dos
fotdes absorvidos no fotocatodo. Dos resultados experimentais e calculados podem inferir-se algumas
tendéncias gerais para o comportamento de f.

A eficiéncia f em meios com N, foi apenas investigada experimentalmente (Ey, ~ 6.7 eV e
E/N = 0.3-9.2 Td), verificando-se que f em N, € inferior a f nos restantes gases estudados e que a
adicdo de N, a Ne ndo produz melhoria em f, que decresce praticamente sempre com 7.

De um modo geral, observa-se que f cresce com E/N, gradualmente num gas nobre e com
crescimento mais rapido a baixo E/N em gases moleculares e misturas destes com gas nobre. O estudo
de simulagdo mostrou que f diminui geralmente com E,, com excegdes pontuais em CO,, misturas
com Xe e algumas misturas com CO, em curtas regifes a baixo E/N.

Na maior parte da regido de E/N e E, considerada, f nos gases moleculares € maior do que f
nos gases nobres, especialmente a baixo E/N, com feco, < fors < fons Ordem que sofre alteracdes a
maiores E/N e Eg.. Quanto aos gases nobres, tem-se fx, < far < fie, & exce¢do de uma pequena regido a
baixos E/N e E,, onde fye toma valores inferiores a fa e até a fx.. Para um mesmo gas molecular, f nas
misturas com Xe é menor do que f em misturas com Ne ou Ar, a excecdo de regides limitadas de E/N e
Epn. Por outro lado, para 0 mesmo gas nobre, f nas misturas aumenta em geral ao passar de CH, para
CO; e deste para CF4, mas com o aumento de 7 esta ordem sofre alteraces, com f nas misturas com
CH, ou CO, dominando em algumas regides.

Por outro lado, f nas misturas tende a crescer com a concentracdo 7 do gas molecular,
crescimento inicialmente rapido e que se torna mais lento para maiores valores de 7, por vezes
decrescendo ap6s um méaximo que chega a ultrapassar o valor de f atingido no gas molecular puro,
efeito especialmente pronunciado em misturas com CO,.

A parte do efeito da realimentacdo positiva da cintilacdo dos gases nobres, ndo incluida na
simulacdo, verifica-se um bom acordo entre dados experimentais e de simulagdo para a eficiéncia f.
Para reproduzir a emissédo induzida pela lampada de Hg(Ar) de espectro centrado em E,, = 6.7 eV
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(185 nm, FWHM = 5 nm), a simulag&o usou as distribui¢Oes de energias de emisséo & de fotoeletrdes
induzidos por feixes monocromaticos de fotdes com Ey, = 6.7 €V ou Eyn = 6.8 €V, medidas em [78] e
[72], respetivamente. Verificou-se que nos casos em que 0 acordo conseguido com a primeira
distribuicdo se manifestou deficiente (algumas regides de f em Ne-CO,, Xe-CH,, Ar-CF, e Xe-CF,),
foi conseguido um bom acordo quando se fez uso da segunda distribuicdo, mais alargada em & que a
primeira, indicando a grande sensibilidade de f a distribuicéo de & (e Epp). A reflexdo de fotoeletres
pelo fotocatodo, que a simulagdo discutiu considerando coeficientes de reflexdo R = 0.2 e 0.4, ndo
explica o tipo de desvios observados e indica que R para Csl sera desprezavel.

O estudo por simulacdo permitiu concluir que a recaptura dos eletrbes pelo fotocatodo ocorre
geralmente apds um pequeno nimero de colisbes dos eletrdes e um curto afastamento ao fotocéatodo,
até ~50 um, nimeros que nos gases moleculares aumentam com Egy, ao contrario do que acontece nos
gases nobres. Verificou-se ainda que nos gases nobres os eletrdes que sdo recapturados geralmente
alcangaram maiores distancias ao fotocatodo e experimentam maior nimero de colisdes do que nos
gases moleculares, com o alcance a diminuir com E/N.

A extracdo de fotoeletrGes é influenciada por vérios fatores, nem sempre independentes entre
si. Alguns ndo dependem da natureza do meio, como o campo elétrico E/N, que ajuda ao afastamento
dos eletrdes do fotocatodo, e a energia de emisséo & dos fotoeletrdes (relacionada com Ep). Dois
fatores que dependem da natureza do meio gasoso e estdo associados a amplitude e relagdo entre as
seccOes eficazes de difusdo elastica e ineléstica dos eletrdes no meio séo a penetracéo inicial A dos
fotoeletrdes (afastamento atingido no primeiro percurso livre no gas) e a eficdcia com que 0s
fotoeletrdes perdem a sua energia nas colisdes.

Quanto menor for & (e Epn) ou quanto mais eficaz for a perda de energia dos fotoeletrdes, mais
facilmente os fotoeletrdes sdo guiados pelo campo elétrico e mais facilmente a energia é reduzida para
valores que impossibilitam o seu regresso ao fotocatodo, o que favorece a extragcdo dos fotoeletrGes.
Nesse sentido, constatou-se por simulagdo ser decisiva a ocorréncia de colisdes inelésticas a baixa
energia nas primeiras colisdes, como acontece nos gases moleculares puros (CH4, CF,;, CO;) e nas
misturas estudadas com as excitagcdes vibracionais, que competem eficientemente com a difusdo
elastica. Em contraste, nos gases nobres as colisdes inelésticas sdo pouco frequentes porgue 0s seus
limiares, muito superiores a &, s6 sdo atingidos para campos E/N elevados e ap6s numerosas colisdes
elasticas. Todavia, a eficacia com que os eletrbes perdem energia nas colisdes elasticas nos gases
nobres puros, que depende da massa atdmica do gas nobre, tem influéncia consideravel na eficiéncia
de extracéo f.

A penetracdo inicial A, que quanto mais longa mais favorece a extracéo, reflete o0 comprimento
do primeiro percurso livre (que geralmente inclui o efeito da anisotropia da difusdo dos fotoeletrdes) e
o efeito de encaminhamento dos fotoeletrées pelo campo elétrico, facilitado pelos restantes fatores
mencionados.

Por simulacdo, mostrou-se a clara correlacdo de f com a fragdo efetiva y, de colisGes com

excitacdo vibracional e com a penetracéo inicial A dos fotoeletrdes no meio gasoso.
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Capitulo 5

Eletroluminescéncia em Xe dopado
com CH, ou CF,4: Estudo de Monte Carlo

Este capitulo é destinado ao estudo por simulacdo de Monte Carlo da eletroluminescéncia
(EL) produzida por atomos de Xe em meio gasoso de Xe dopado com CH,4 ou CF4, com o objetivo de
avaliar a possibilidade da sua utilizacdo em aplicagbes onde seja conveniente reduzir a difusdo e
aumentar velocidade de deriva dos eletrbes primarios relativamente a Xe puro. O modelo de simulagéo
de Monte Carlo e as seccBes eficazes utilizadas, bem como os parametros de deriva de eletrdes neste
tipo de misturas, foram ja apresentados no capitulo 3.

A partir do trabalho pioneiro de Conde e Policarpo [1-4], foi desenvolvido o Contador Gasoso
de Cintilagdo Proporcional (GPSC), cujo principio de funcionamento, baseado na produgdo de
eletroluminescéncia (EL), e principais caracteristicas estdo descritos na sec¢do 2.1. Na regido de
cintilacdo de um GPSC, os eletrdes primarios derivam sob a influéncia de um campo elétrico reduzido
E/N suficiente para excitar mas ndo ionizar os &tomos do gés raro de enchimento, usualmente xénon
ou argon, produzindo fotdes VUV de cintilacdo secundaria (172 nm (7.2 eV) em Xe), com um elevado
rendimento e flutuagBes desprezéveis. Em Xe puro, a regido de operacdo abrange campos elétricos
reduzidos E/N de ~3 a ~17 Td (regido de maior relevancia é abordada neste estudo), onde sob a acéo
de um campo elétrico uniforme o rendimento de EL apresenta um comportamento aproximadamente
linear com E/N, como estabelecido em [4].

O gés nobre xénon, pelas suas caracteristicas (elevado nimero atomico, grande eficiéncia de
ionizacdo, alto rendimento de EL, estabilidade dentro de uma vasta gama de temperaturas e emissdo
defotbes de EL em regido de boa transmissdo das janelas de cintilagdo e de boa eficiéncia de extracdo
em fotocétodos de Csl), é o gés habitualmente usado no enchimento de detetores gasosos, que s&o alvo
de inlmeras aplicacbes numa vasta gama de energias, desde instrumentacdo médica a astrofisica e a
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fisica das altas energias. Em particular, experiéncias que requerem boa resolucdo em energia e posicao
socorrem-se frequentemente da EL em Xe como técnica de amplificacdo. Destas experiéncias fazem
parte detetores a alta pressdo pesquisando o decaimento beta duplo sem producéo de neutrino (0-v )
[5-8] ou matéria negra [9,10]. O projeto NEXT (Neutrino Experiment with a Xenon TPC), em
particular, vai recorrer a producdo de EL em Xe a 10 atm numa TPC (Time Projection Chamber) de
grandes dimensdes (~1 m de comprimento) para investigar o decaimento 0-v BB do is6topo ***Xe.

Todavia, em grandes detetores como no caso da experiéncia NEXT, o baixo valor da
velocidade de deriva e a elevada difusdo dos eletrdes em Xe puro sdo um inconveniente, uma vez que
os eletrdes primarios derivam grandes distancias até atingirem a regido de cintilagdo. De modo a
ultrapassar, ou pelo menos minorar, este problema, foi considerada a adicdo de uma pequena
percentagem de um gas molecular a Xe, com os efeitos j& analisados na sec¢do 3.3.

Este assunto motivou o estudo por simulacdo de Monte Carlo apresentado neste capitulo. No
entanto, enquanto a adicdo de CH, ou CF, a Xe pode, por um lado, reduzir a difusdo e aumentar a
velocidade de deriva dos eletrfes (efeito relacionado com a ocorréncia de excitagdo vibracional das
moléculas), por outro lado, provoca a diminui¢do do rendimento de EL e o aumento considerdvel das
flutuacbes associadas (efeitos acarretados essencialmente pela presenca do processo de captura de
eletrdes pelas moléculas e de mecanismos inibidores da cintilagcdo). Este estudo ambiciona avaliar a
viabilidade da utilizacdo de Xe dopado com CH, ou CF, em detetores usando EL de Xe, requerendo a
escolha da composi¢cdo da mistura a utilizar um compromisso entre a desejavel melhoria dos
pardmetros de deriva de eletrGes na regido de absorcdo/deriva e a inevitdvel degradacdo das
caracteristicas da EL de Xe relativamente a Xe puro.

E de assinalar que, com a adi¢io de gas molecular, especialmente CF,, a histdria de um eletr&o
pode terminar prematuramente, 0 que acontece quando o eletrdo é capturado por uma molécula antes
de atravessar toda a regido de cintilagdo. Nesse caso, cessa ai a sua contribuicdo para a EL, sendo
6bvio 0 aumento das flutuagdes na producdo de EL que o processo implica.

Como resultado de uma analise prévia, escolheu-se examinar 0s meios gasosos em que Xe é
dopado com trés diferentes concentracfes de cada gas molecular: 0.1%, 0.5% e 1% de CH, e 0.01%,
0.05% e 0.1% de CF, (note-se que a gama das concentragdes dos dois aditivos se relaciona por uma
ordem de grandeza).

Para as misturas Xe-CH,4 e Xe-CF,, sdo apresentadas na sec¢do 5.1 a velocidade de deriva w e
as energias caracteristicas g e g dos eletrdes, refletindo estas a difusdo longitudinal e transversal da
nuvem, respetivamente. Para as mesmas misturas, sdo examinados na sec¢do 5.2 os resultados de EL,
comparando o rendimento de EL e respetivas flutua¢cdes com os correspondentes resultados calculados
para Xe puro, o que é acompanhado de uma analise justificativa.
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5.1 Efeito da dopagem nos parametros de deriva

Nesta seccdo, sdo analisados os parametros de deriva de eletrdes calculados em Xe e nas
misturas Xe-CH, e Xe-CF, com as baixas concentra¢des relevantes para o presente estudo (< 1%). A
definicdo e o processo de calculo dos pardmetros de deriva foram descritos na seccdo 3.3. Uma
amostra de pelo menos 2x10* eletrdes com energia inicial nula é seguida no meio gasoso, a pressao
p =1 atm e temperatura T = 273 K, durante um tempo de deriva suficientemente grande para garantir o
calculo correto dos valores de equilibrio para cada campo elétrico uniforme aplicado. De notar que 0s
parametros de deriva sdo independentes da pressdo, até valores ligeiramente superiores a cerca de
10 atm em Xe [11,12].

Os resultados para a velocidade de deriva w e energias caracteristicas g, € gt em Xe e nas
misturas Xe-CH,; e Xe-CF, estdo representados nas Figs. 5.1 e 5.2 em funcdo do campo elétrico
reduzido E/N.

Tal como j& verificado na secgdo 3.3 para a velocidade de deriva w, as Figs. 5.1 e 5.2 mostram
gque a adicdo de CH; ou CF, a Xe, ainda que em muito pequenas concentracBes, modifica
significativamente as caracteristicas da difusdo dos eletrdes no meio gasoso, permitindo a diminuigdo
da difusdo longitudinal e transversal, representadas pelas energias caracteristicas gy € &, bem como o
aumento da velocidade de deriva w, numa gama de E/N que varia com a concentragdo do gas
molecular e com o pardmetro de deriva considerado. Como evidenciado para Xe-CF, na seccéo 3.3.3,
este efeito esta relacionado com uma eficaz perda de energia dos eletrdes, proporcionada, para baixas
energias de impacto, pela ocorréncia de colisGes com excitagdo vibracional das moléculas (grandes
secgOes eficazes para a excitagdo vibracional emergem na regido do minimo de Ramsauer-Townsend
das secgdes eficazes para a colisdo elastica, ver Figs. 3.2 a 3.4).

Num detetor gasoso onde a amplificacdo se baseia na producdo de EL numa regido de
cintilacdo, os eletrdes primarios produzidos na regido de absorcéo/deriva derivam sob a acdo dum
campo elétrico uniforme aplicado suficiente para os guiar até & regido de cintilagdo, mas
suficientemente baixo para nao permitir a excitacdo eletrénica. Num detetor com enchimento de Xe,
isto implica que sejam escolhidos campos de deriva inferiores a E/N ~2.5 Td (o limiar de excitagdo é
~3 Td), numa regido de E/N onde, como se observa nas Figs. 5.1 e 5.2, a dopagem com CH, ou CF,
permite a otimizacdo dos pardmetros de deriva nas misturas através de uma escolha criteriosa da
composicao da mistura e do valor de E/N.

Todavia, a melhoria nos pardmetros de deriva dos eletrdes priméarios é sempre alcancada a
custa de uma diminuicgéo do rendimento de EL e de um aumento das correspondentes flutuagfes como
se verd na sec¢do 5.2.2, 0 que obriga a procura de um compromisso entre os dois efeitos.
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Figura 5.1 — Resultados de Monte Carlo para a) energias caracteristicas &q e & € b) velocidade de deriva w dos
eletrdes, em funcdo do campo elétrico reduzido E/N, em Xe puro e nas misturas Xe-CH, com concentracdo de CH,
TcHa = 01%, 0.5% e 1%.

5.2 Efeito da dopagem na eletroluminescéncia

Nesta seccdo, é examinada a producdo de EL nos meios gasosos em analise neste capitulo,
seguindo a deriva de uma amostra de 5x10° eletrdes, inicialmente com energia térmica, ao longo de
uma distancia de cintilagdo D = 0.5 cm no meio gasoso, a pressdo p = 10 atm e temperatura T = 273 K,
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sob a influéncia de um campo elétrico uniforme de cintilacio. E de relembrar que, na experiéncia
proposta pelo NEXT, a TPC operara a pressdo desta ordem. A emissao dos fotbes de cintilacdo que
ocorre na sequéncia da excitacdo dos a&tomos de Xe é realizada de acordo com 0s varios mecanismos
de desexcitagcdo, como a seguir se descreve.
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Figura 5.2 — Resultados de Monte Carlo para a) energias caracteristicas &r e &g, € b) velocidade de deriva w dos
eletrdes, em funcdo do campo elétrico reduzido E/N, em Xe puro e nas misturas Xe-CF, com concentragdo de CF,
Ncra = 0.01%, 0.05% e 0.1%.
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5.2.1 Emisséao de cintilacdo

Em Xe puro, admite-se na simulagdo que por cada atomo de Xe que é excitado é emitido um
fotdio VUV de cintilagdo; ja em Xe-CH; ou Xe-CF, tal ndo acontece, devido a presenca de
mecanismos de desexcitacdo colisional que competem com a formacao dos excimeros Xe, ', que sdo 0s
emissores de cintilag&o.

Os estados excitados Xe"(1ss) e Xe'(1s,) sdo os percursores diretos dos excimeros Xe,” em
colisGes a 3 corpos com atomos de Xe (Eq. 2.3). Na gama de E/N examinada, praticamente s6 0s
niveis atomicos mais baixos de Xe sdo excitados, mas quando eventualmente algum dos restantes
(onze) estados de Xe considerados séo excitados, assume-se que decaem para 1ss e 1s, com igual
probabilidade.

Nas misturas Xe-CH, e Xe-CF,, os estados Xe'(1ss) e Xe (1s,) podem ser desativados através
dos trés mecanismos alternativos descritos na secgdo 2.1: formacdo do excimero Xe, (Eq. 2.3),
colisdo com uma molécula (Eq. 2.4) e colisdo a 3 corpos, com um atomo e uma molécula (Eqg. 2.5),
cujas constantes de reacdo sdo apresentadas na Tab. 5.1. Por cada excimero formado é assumida a
emissdo de um fotdo de cintilacéo.

As constantes da reacdo adotadas sdo baseadas nas varias fontes indicadas na Tab. 5.1.
Relativamente aos mecanismos de inibicdo da formacdo de excimeros (Egs. 2.4 e 2.5), € assumido que
as constantes de reacdo para Xe'(1ss) se aplicam também a Xe"(1s,), para colisdes quer a 2 [13-15]
quer a 3 corpos [15,16]. A constante k; foi deduzida com base em recentes medidas de cintilacdo
descritas em [17,18] para seis diferentes misturas Xe-CH,. Devido a auséncia de dados relativamente a
constante de reacdo kg para 0 mecanismo inibidor a 3 corpos em Xe-CF,, ko foi obtida a partir de k;
assumindo que a relacdo ks/ks para 0s mecanismos inibidores a 2 corpos se mantém para 0S
mecanismos inibidores a 3 corpos (ks/ks = ks/ks).

Tabela 5.1 — Constantes de reacdo utilizadas na simulacdo para os mecanismos de desativacdo dos estados excitados
Xe"(1ss) e Xe'(1s4) nas misturas Xe-CH, e Xe-CF,.

Mecanismo Xe'(15s) Xe'(14)
Xe
(Eq. 2.3) —k (cm™® s?) Xe-CH, k, = 8.10x10%2 [19] kp = 1.47x10°" [19]
Xe-CF,
Xe-CH, ks = 3.15x10™° [20] Ky = kg
(Eq.2.4) -k (cm™s™) Xe-CF, ks = 2.40x10™ [20] ks = ks
Xe-CH, k;, = 2.5x10% [17,18] kg = k7

Eq.2.5)—k (cm®s™
( a ) ( ) Xe'CF4 kg = k7 (k5/k3) = 1.9X10-32 klO = kg
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E de notar que embora CF, possa decair radiativamente apds excitacdo dissociativa da
molécula [21,22], esta emissdo é quase insignificante para as concentracdes de CF, e campos elétricos
reduzidos considerados, ndo sendo, por isso, tida em conta.

5.2.2 Resultados e analise

Como exposto na sec¢do 2.1, um eletrdo que atravessa a regido de cintilagdo produz um
nimero 7 de fotdes de cintilagio, com uma distribuicdo caracterizada pela média # e variancia

relativa J =% /% . Como descrito na seccdo 2.1.1, na resolugdo intrinseca R;; do GPSC o termo
Q=J/9 vem adicionado ao fator de Fano F = 2/n, que mede as flutuagBes no ndmero n de

eletres primarios (R2, = 2.352(L/M)(F +Q)).

O rendimento de EL # numa distancia D (Fig. 5.3) e o rendimento reduzido por unidade de
comprimento Y/N apresentam um crescimento aproximadamente linear com E/N, como foi primeiro
assinalado em [4] e confirmado através de resultados absolutos de simulacdo de Monte Carlo [23]
(com modelo semelhante ao presente) e de medidas absolutas recentes [24]. Os resultados em [23] e
[24] Xe puro foram traduzidos, respetivamente, pelas Egs. 5.1 € 5.2 (E/N em Td)

Y/N (10" cm?) = -0.402 + 0.1389 E/N (5.1)

Y/N (10" cm?®) = -0.474 + 0.14 E/N (5.2)

Na Fig. 5.3 sdo apresentados os resultados de Monte Carlo para o rendimento de EL #
em Xe e nas misturas Xe-CH, e Xe-CF, investigadas neste capitulo, para valores de E/N inferiores
ao limiar de ionizacdo, e na Fig. 5.4 sdo mostrados os resultados correspondentes para 0 termo

Q=J/#. Na Fig. 5.3 séo também incluidos os resultados para # em Xe correspondentes as

Egs. 5.1 e 5.2, para as presentes condi¢es (D = 0.5 cm e p = 10 atm), verificando-se a existéncia de
um acordo satisfatorio com os presentes resultados de Monte Carlo para Xe puro.

Na Fig. 5.3 observa-se que # € muito sensivel aos aditivos moleculares que, apesar da sua
presenca em pequenas concentragdes 7, originam uma diminui¢do expressiva de #; sendo muito mais
pronunciado o efeito de CF, do que de CH, (note-se que a gama de 7crs € uma ordem de grandeza
inferior a de 7cn4). Este efeito obriga ao aumento de E/N, quando possivel, para atingir idénticos
valores de #.

A diminuicéo de 7/ causada pela adi¢do de CH, ou CF,, € explicada por quatro fatores.
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Figura 5.3 — Resultados de Monte Carlo para o rendimento de eletroluminescéncia H produzido por eletrdes que
derivam uma distancia D = 0.5 cm numa regido de cintilacdo sob a influéncia de um campo elétrico reduzido E/N
uniforme em Xe puro ou em misturas Xe-CF, ou Xe-CF,, com as concentragdo de CH, e CF, indicadas, & pressdo
p = 10 atm e temperatura T = 293K. As retas descontinuas representam o ajuste determinado em [23] a dados de Monte
Carlo e em [24] a dados experimentais (Egs. 5.1 e 5.2, respetivamente).
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Figura 5.4 — Resultados de Monte Carlo para o parametro das flutuagdes Q = J /%, onde J = 53{/}_[ é a variancia
relativa do nimero ¢/ de fotdes emitidos durante a deriva de cada eletrdo, correspondendo aos valores do rendimento

de eletroluminescéncia # na Fig. 5.3. Fy. & o fator de Fano em Xe.
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5 — Eletroluminescéncia em Xe dopado com CH,4 ou CF,4: Estudo de Monte Carlo

Em primeiro lugar, (i) a energia média dos eletres é, para 0 mesmo valor de E/N, menor nas
misturas do que em Xe puro, em consequéncia da eficaz moderacdo da energia dos eletrGes pelas
interacdes com excitacdo vibracional das moléculas (sec¢do 3.3.3), para energias onde é menos
provavel a excitacdo dos atomos de Xe.

Além disso (ii) é menor a frequéncia de colisdo dos eletres com atomos de Xe nas misturas,
em resultado direto da menor percentagem de atomos de Xe nas misturas.

Um fator que pode assumir grande importancia € (iii) a captura de eletrBes pelas moléculas do
aditivo durante o seu movimento de deriva para o anodo, resultando na supressdo prematura da
emisséo de EL associada a esses eletrdes.

Por altimo, contribui também para a diminuigdo de 71 o efeito (iv) de inibicdo da emisséo de
EL causado por mecanismos associados a presenca do gas molecular que, como descrito na
seccdo 2.1.3, competem com a formacao dos excimeros Xe,, as espécies emissoras da cintilag&o.

De modo a ilustrar o papel de cada um destes fatores na diminuicdo de # nas misturas
Xe-CH, e Xe-CF, em relagdo a Xe puro, sdo apresentados na Tab. 5.2 as suas contribui¢@es, tomando
como exemplo E/N = 15 Td e uma concentragdo de aditivo 7 = 0.1%. Os resultados mostram que o
efeito que mais contribui em Xe-CH, é a inibicdo da formacdo de excimeros (iv) e em Xe-CF, é a
captura de eletr@es (iii), sendo este responsavel por muito maior perda de # (75.6%) do que aquele
(22%).

Tabela 5.2 — Contribui¢des dos fatores (i), (ii), (iii) e (iv) descritos no texto para a perda de rendimento de
eletroluminescéncia # quando a Xe se adiciona 0.1% de CH, ou de CF,, para E/N = 15 Td.

Meio gasoso (i (ii) (iii) (iv) Total
Xe-0.19%CH, 3.6% 0.1% 1.2% 22.0% 26.9%
Xe-0.1%CF, 7.0% 0.1% 75.6% 0.0% 82.7%

Na Fig. 5.4 verifica-se que ndo é de esperar que a resolucéo intrinseca em energia se deteriore
apreciavelmente para as misturas Xe-CH, investigadas (0.1% < 7jcps < 1%), uma vez que os respetivos
valores de Q permanecem muito inferiores ao fator de Fano em Xe (Fx. ~0.17 [25-27]). Pelo contrério,
para as misturas Xe-CF, observa-se que o parametro Q é muito sensivel a 7crs, tomando valores que
se aproximam da unidade para concentra¢des tdo diminutas quanto 7crs = 0.1%. Em consequéncia, é
de excluir CF, como aditivo a Xe, uma vez que a resolucdo intrinseca em Xe-CF, se torna demasiado
elevada, mesmo para 7cg4 de valor muito reduzido, e muito sensivel a 7jcgs.

Por outro lado, é de presumir que o fator de Fano nas misturas investigadas seja superior ao
valor em Xe puro (em CH,4 puro, foi medido F ~0.28 em [28]), mas, para os baixos valores de 7
examinados, ndo se espera que se afaste apreciavelmente de Fyx., ndo afetando portanto a presente
andlise.

A Fig. 5.5 mostra os resultados da fracdo & dos eletrdes que, durante o seu trajeto na regido de
cintilacdo, sdo capturados pelas moléculas das misturas gasosas, antes de percorrerem toda a distancia
de deriva D até o &nodo. A comparagdo entre as Figs. 5.4 e 5.5 mostra uma correlacéo clara entre as
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5.2 — Efeitoda dopagem na eletroluminescéncia

curvas para o parametro Q relativo as flutuagdes e as curvas ¢ relativas a captura dos eletrées. Os
elevados valores de Q observados em Xe-CF, refletem a captura dos eletr8es, que obviamente conduz
a diminuicdo de # e origina um elevado valor das flutuagdes J em % O efeito da captura de eletrdes
por moléculas de CF, € muito mais intenso do que pelas de CH,, porque a sec¢do eficaz que descreve
este processo em CF, € cerca de uma ordem de grandeza superior do que em CH, (comparar Figs. 3.3
e 3.4, naseccdo 3.1.2).
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Figura 5.5 — Resultados de Monte Carlo para a fragdo & dos eletrdes que séo capturados por moléculas de CH, ou
CF,, correspondendo aos valores do rendimento de eletroluminescéncia # na Fig. 5.3.

Os resultados apresentados nesta seccdo foram calculados considerando o meio gasoso a
pressdo p = 10 atm, a pressao de interesse neste estudo. Em Xe, os resultados de 7 apresentados para
p = 10 atm sdo escalaveis para menores pressdes, uma vez que os efeitos de pressdo em Xe sé se
fazem sentir a partir de ~10 atm, e 7 depende apenas da distancia reduzida pD. O mesmo néo se pode
afirmar para # nas misturas, onde # passa a depender também da pressdo p, uma vez que 0S
mecanismos de inibicdo ocorrem de acordo com probabilidades que variam com a pressédo. De modo a

mostrar esta dependéncia de 7 com a pressdo nas misturas, sio apresentados na Fig. 5.6 valores

normalizados de 7 em Xe-0.1%CH, e Xe-0.1%CF, calculados a distancia reduzida pD constante na
gama de pressdo de 1 a 10 atm, para E/N = 15 Td, um campo elétrico reduzido tipico. A Fig. 5.6
mostra que na mistura com CF, a curva é praticamente invariavel com a pressdo, porque as
probabilidades de ocorréncia dos mecanismos de inibicdo, apesar de serem dependentes da pressao,
sdo praticamente irrelevantes na diminuigcdo de #, como evidenciado na coluna (iv) da Tab. 5.2. Por
outro lado, na mistura com CH,, 0s mecanismos de inibi¢do sdo marcantes na perda de EL (coluna (iv)
da Tab. 5.2) e na Fig. 5.6 ja se observa uma clara dependéncia com a pressdo, contudo, constatou-se
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ainda que o parametro Q = J /# permanece desprezavel na gama de 1 a 10 atm e que a dependéncia
de Q com a pressdo ndo é significativa. Note-se que a diferentes valores de pD correspondem distintas
curvas de # , mas o procedimento de normalizagdo dos dados na Fig. 5.6 permite que a dependéncia

de # com a presséo seja caracterizada por uma Unica curva para cada mistura. Apesar de os dados da
Fig. 5.6 corresponderem a E/N = 15 Td, foi comprovado que estas curvas sdo praticamente invariaveis
a alteracdo de E/N dentro da gama de interesse para a producao de EL.
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o
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= 095 | 1
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Figura 5.6 — Resultados de Monte Carlo para o rendimento de eletroluminescéncia relativo # (p) / # (10 atm) nas
misturas Xe-0.1%CH, e Xe-0.1%CF, em funcdo da pressdo, na gama de 1 a 10 atm (T = 293 K), para uma distancia
reduzida pD constante e para o campo elétrico reduzido uniforme de E/N = 15 Td.

5.3 Conclusoes

A adicdo a Xe de um dos gases moleculares CH4 ou CF, origina um aumento da velocidade de
deriva e uma reducdo da difusdo da nuvem de eletrdes primarios, efeitos associados a introducéo de
colisBes com excitacdo vibracional das moléculas, que moderam eficientemente a energia dos eletrdes
(seccdo 3.3.3). Em detetores de grandes dimensGes com enchimento a Xe, a dopagem com estes
aditivos pode ser vantajosa porque os eletrGes tém de derivar grandes distancias para atravessar a
regido de absorcdo/deriva antes de atingirem a regido onde ocorre o estagio de amplificacdo. Em
algumas aplicagdes com grandes detetores, como na projetada experiéncia NEXT para estudo do
decaimento beta duplo de **Xe, a amplificacio sera baseada na producéo de eletroluminescéncia (EL)
de Xe em regime abaixo do limiar de multiplicacdo em carga, de modo a garantir que as flutuacdes da
EL sejam reduzidas. Todavia, a presenca de aditivos moleculares reduz o rendimento de EL e aumenta
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as flutuacBes associadas, devido a introducdo de processos alternativos quer para os eletrfes —
excitacdo vibracional das moléculas e captura de eletrdes pelas moléculas — quer para a desativacao
dos estados excitados de Xe — processos de colisdo a 2 ou 3 corpos envolvendo moléculas, com
consequente inibicdo da emissdo de cintilacdo de Xe. Dentro da gama de E/N investigada, verifica-se
que os processos de inibicdo desempenham um papel importante em Xe-CH,, enquanto em Xe-CF, a
captura de eletrdes pelas moléculas é o efeito dominante.

Os resultados do presente estudo, por simulagédo de Monte Carlo, indicam que a dopagem de
Xe com CH,4 em concentragdes < 1% possibilita o alcance de beneficios relativamente aos parametros
de deriva, se o campo elétrico E/N que guia os eletrdes na regido de absorcao/deriva for escolhido com
um valor proximo de ~1 Td (Fig. 5.1), otimizado de acordo com a composic¢ao da mistura. Além disso,
para a gama de campos uniformes E/N tipica na regido de cintilacdo de um detetor gasoso de Xe com
amplificacdo baseada na producdo de EL (E/N ~3 a 16 Td), comprovou-se que o parametro Q das
flutuagdes na EL nas referidas misturas Xe-CH,4 se mantém relativamente inferior ao fator de Fano em
Xe puro (Fig. 5.4), evitando uma degradacdo significativa da resolucéo intrinseca R; do detetor (EQ.
2.2). Deste modo, as misturas Xe-CH, com concentragcbes de CH, inferiores a 1% podem, em
principio, ser encaradas como trazendo vantagens, em relacdo a Xe puro, como gas de enchimento em
detetores gasosos de grandes dimensdes.

Em contraste, os resultados mostraram que a dopagem de Xe com CF, ndo sera uma opgao
aceitdvel como gas de enchimento. Embora possa trazer beneficios no que concerne a difusdo e
velocidade de deriva da nuvem de eletrdes primarios para baixo E/N (Fig. 5.2), verificou-se que,
mesmo para concentra¢es diminutas de CF,;, o rendimento de EL na gama de E/N da cintilagdo é
consideravelmente atenuado (Fig. 5.3) e, 0 que é ainda de maior relevancia, o termo Q sobe para
valores muito superiores ao fator de Fano (Fig. 5.4). Isto acontece fundamentalmente porque, na gama
de E/N da EL, a captura de eletrdes por moléculas de CF, é muito mais importante do que pelas de
CH, (Fig. 5.5), resultando num decréscimo do rendimento de EL muito mais acentuado e em
flutuacBes muito mais elevadas em Xe-CF, do que em Xe-CH,.
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Capitulo 6

Conclusoes finais e trabalho futuro

Nesta dissertacdo foram investigados dois assuntos que sdo relevantes para a area dos
detetores de radiagdo em meio gasoso.Assim, estudou-se a extracdo de fotoeletrdes emitidos em meio
gasoso e o efeito da dopagem de Xe com CH, ou CF,4 na eletroluminescéncia. Estes dois tépicos estdo
essencialmente relacionados com o processo de deriva de eletrdes no meio gasoso, tendo sido
estudados por simulacdo de Monte Carlo, 0 que possibilitou estimar resultados e clarificar alguns
aspetos importantes para a sua melhor compreensdo. Além disso, a extracdo de fotoeletrdes foi
também investigada experimentalmente.

Na gama de E/N = 0.01-100 Td, foram também calculados por simula¢do de Monte Carlo
alguns pardmetros de deriva de eletrGes nos meios gasosos estudados por simulagcdo. O bom acordo
evidenciado na comparacao entre os parametros de deriva calculados e 0s experimentais existentes na
literatura permite concluir que o modelo de Monte Carlo e as seccbes eficazes utilizadas para
descrever a difusdo de eletrdes nos meios gasosos podem reproduzi-la convenientemente nos restantes
estudos realizados, sobre extracdo de fotoeletrdes e eletroluminescéncia.

O modo como ocorre a competicdo entre os varios tipos de interagdes elasticas, inelasticas ou
superelasticas dos eletrbes com os atomos/moléculas do meio gasoso tem importancia decisiva na
eficacia com que os eletrGes perdem energia, 0 que é de grande relevancia nos parametros de deriva
dos eletrdes, na retrodifusdo de eletrdes para o fotocatodo e no processo de eletroluminescéncia. Neste
sentido, foi identificada uma relacdo clara entre o comportamento com E/N dos parametros de deriva
dos eletrdes (velocidade de deriva e energia média) e a fracdo efetiva de colisdes inelasticas relevantes
na gama de energia investigada para um gas atdbmico, um gas molecular e varias misturas entre o0s
dois. A manifesta alteracdo de comportamento dos pardmetros de transporte com E/N (principalmente
para baixos E/N), quando a um gas atébmico é adicionado um g&s molecular, € justificada pela
ocorréncia de interagdes inelasticas conducentes a excitacdo vibracional, que competem
eficientemente com as interacGes elasticas a baixa energia de impacto, 0 que ndo acontece num gas
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atomico puro, onde as interagdes inelasticas (excita¢do eletronica) apenas surgem a partir de limiares
consideravelmente mais elevados.

Foi mostrada a forma eficaz como na mistura Xe-5%CF, os eletrGes perdem energia atraves de
colisdes inelasticas, em oposicao ao que sucede nas colisbes elasticas. Comprovou-se que, até cerca de
20 Td, a excitacdo vibracional das moléculas de CF,4 é quase exclusivamente responsavel pela perda de
energia sofrida pelos eletrbes, sendo este canal de perda de energia apenas superado, a partir de cerca
de 40 Td, pela perda em colisGes com excitacdo eletronica dos atomos de Xe.

A extracdo dos fotoeletrdes de fotocdtodos de Csl foi investigada, experimentalmente
(E/N = 0.3-9.2 Td) e por simulagédo de Monte Carlo (E/N = 0.1-40 Td), nos gases moleculares CH,,
CF4, CO, e em misturas binarias destes com os gases nobres Xe, Ar e Ne. A eficiéncia de extragéo f
em N, e misturas Ne-N, foi também obtida, mas apenas experimentalmente. No estudo experimental o
fotocatodo refletivo € irradiado por radiacdo VUV com distribuicdo espetral (gaussiana) centrada a
Epn = 185 nm (6.7 eV) e com 5 nm de FWHM, enquanto no estudo por simulagéo f é calculada para
fotdes incidentes monocromaticos de energia Eg, entre 6.7 e 9.8 eV. O estudo experimental permitiu
confirmar o comportamento de f com E/N e com a natureza do meio gasoso previsto por simulacao.

Exceto em meios com N, 0s resultados experimentais para f foram comparados com
resultados calculados por simulacgdo, obtendo-se em geral uma boa concordéncia.

Foi mostrado que de um modo geral a eficiéncia de extracdo f aumenta com E/N e diminui
com E,, de uma forma que depende do meio gasoso. Verificou-se que f em CH, ou CF, €
consideravelmente mais elevada do que f nos gases nobres. Se para os menores valores de E,, f em
CO; é relativamente menor do que f em CH, ou CF,, para os maiores valores de E,, toma valores
idénticos. A adicdo de um dos gases moleculares CH,4, CF, ou CO, aos gases nobres Xe, Ar ou Ne,
ainda que em pequena concentracdo, permite aumentar f significativamente; é de notar que, para baixo
valor de Ey, f nas misturas com CO, é maior do que f em CO,. Por outro lado, verificou-se
experimentalmente para Ey, ~ 6.7 eV que f em N, é inferior a f nos restantes gases estudados e que a
adicdo de N, a Ne néo produz melhoria em f.

Os comportamentos observados para f com o meio gasoso foram correlacionados com a
penetracéo inicial A dos fotoeletrdes no meio (relacionada com a seccéo eficaz total de difusdo) e com
a eficdcia com que os fotoeletrGes perdem a sua energia nas colisdes (relacionada com a competicdo
entre difusdo elastica e inelastica). Constatou-se por simulacdo que a ocorréncia de colisdes inelasticas
a baixa energia nas primeiras colisdes é decisiva para 0 aumento de f, como acontece com as
excitagBes vibracionais nos gases moleculares CH4, CF, e CO, puros e nas suas misturas com gas
nobre, onde competem eficazmente com a difusdo elastica. Em contraste, nos gases nobres as colisdes
inelésticas sdo pouco frequentes, porque os seus limiares, muito superiores a &, s0 sdo atingidos para
campos E/N elevados e ap6s numerosas colisdes elésticas. Os pequenos valores de 1 em CO, para
baixos E/N e E,, (relacionados com a grande seccdo eficaz de difusdo elastica em CO, para baixa
energia) explicam o menor valor de f em CO, nestas condi¢6es. Também os baixos valores de f em N,

e nas misturas Ne-N, sdo consistentes com 0s baixos valores de A (elevada secgéo eficaz de difusdo
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elastica em N,) e a pequena fracdo de colisGes inelasticas (0 maximo da sec¢do eficaz de excitacdo
vibracional das moléculas de N, esta fora da gama essencial de energia que os fotoeletrbes, emitidos
nas condicdes das medidas, possuem nas primeiras colisGes).

O estudo por simulacdo permitiu concluir que a recaptura dos eletrées pelo fotocatodo ocorre
geralmente apds um pequeno ndmero de colisGes e um curto afastamento dos eletrdes ao fotocatodo
(até ~50 pum), pardmetros que sdo mais elevados nos gases nobres do que nos gases moleculares.

O efeito da dopagem de Xe com CH, ou CF, foi investigado por simulagdo de Monte Carlo,
no que concerne a eletroluminescéncia (EL) e a difusdo da nuvem eletronica, para avaliar a viabilidade
da dopagem do Xe em detetores de grandes dimensGes baseados na producdo de eletroluminescéncia
de Xe, como € o caso da experiéncia NEXT (Neutrino Experiment with a Xenon TPC).

Foi mostrado que a dopagem de Xe com CH, ou CF, pode melhorar os pardmetros de deriva,
originando um aumento da velocidade de deriva e uma reducdo da difusdo da nuvem de eletrdes
primarios. Por outro lado, a presenga do aditivo molecular reduz o rendimento de EL e aumenta as
flutuacGes associadas, devido a introducdo de processos alternativos quer para as colisGes dos eletrdes
(excitacdo vibracional das moléculas e captura de eletrdes pelas moléculas), quer para a desativagdo
dos estados excitados de Xe (processos de colisdo a 2 ou a 3 corpos envolvendo moléculas, com
consequente inibicdo da emissdo de cintilacdo de Xe). Dentro da gama de E/N investigada, verificou-
-se que 0s processos de inibicdo desempenham um papel importante em Xe-CHy, enquanto em Xe-CF,
o efeito dominante é a captura de eletrdes pelas moléculas.

Para a gama de E/N (7.5-17.5 Td) tipica da regido de cintilagdo, comprovou-se que, na
dopagem com CH,; em concentragdes < 1%, 0 pardmetro Q das flutuacBes na EL se mantém
relativamente abaixo do fator de Fano em Xe, evitando uma degradacgdo significativa da resolucéo
intrinseca do detetor. Em contraste, os resultados mostram que a dopagem com CF,, ainda que em
concentragdes diminutas, ndo é uma boa opcdo como gas de enchimento, uma vez que o rendimento
de EL é consideravelmente atenuado e, ainda de maior relevancia, o termo Q atinge valores elevados,
superiores ao fator de Fano.

Mostrou-se por outro lado que a dopagem de Xe com CH, em concentragdes < 1% possibilita
o0 alcance de beneficios relativamente aos parametros de deriva da nuvem de eletrdes primarios, se 0s
campos elétricos E/N de encaminhamento dos eletrées na regido de absorcdo/deriva forem escolhidos
com um valor préximo de ~1 Td, otimizado de acordo com a composi¢do da mistura de enchimento.
Para E/N = 1 Td, quando se adiciona 1% de CH, a Xe, a velocidade de deriva aumenta 5.5 vezes e as
energias caracteristicas relacionadas com a difusdo longitudinal e transversal diminuem 2.7 e 3.6
vezes, respetivamente.

Relativamente a Xe puro, conclui-se deste modo que as misturas Xe-CH4 com concentragdes
ners < 1% podem ser encaradas como trazendo vantagens como gas de enchimento em detetores de
grandes dimensdes.
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Trabalho futuro

No futuro, sera util investigar a extracdo de fotoeletrbes emitidos por fotocatodos de Csl a
outros meios gasosos de interesse para o0 enchimento de detetores baseados na producdo de radiacao
VUV, com o intuito da utilizacdo integrada dos fotomultiplicadores gasosos. Assim, sugere-se que 0
estudo apresentado nesta dissertacdo, por simulacdo e experimental, seja alargado a misturas de gases
moleculares com He e a alguns meios gasosos (principalmente fluocarbonetos) usados habitualmente
como radiador em detetores RICH. Experimentalmente, esta previsto obter resultados para a eficiéncia
de extracdo para fotGes monocromaéticos, varrendo diferentes energias proporcionadas por um
monocromador, e compara-los com os que foram previstos no presente estudo de Monte Carlo.

A presente investigacdo, realizada para fotocatodos de Csl, podera ser alargada a outros
fotocatodos de haletos alcalinos usados em algumas aplicagdes, sendo de interesse medir e calcular as
distribuicdes de energia de emissdo dos fotoeletrdes emitidos por fotocatodos de haletos alcalinos,
guando irradiados por fotGes VUV.

No que se refere a dopagem de Xe com CH, e CF,, esta ja iniciado um estudo experimental do
rendimento de eletroluminescéncia (EL) e resolucdo em energia.

Por outro lado, em detetores de grandes dimenses, a producdo de EL em geometria cilindrica
tem interesse, porque a precisdo do raio do &nodo é mais facil de alcancar que o paralelismo entre as
grelhas que limitam a regido de cintilagdo em geometria plana. J& mostrdmos em estudo recente, por
simulagdo de Monte Carlo, que as flutuacbes de EL em Xe puro em geometria cilindrica, apesar de
serem uma ordem de grandeza superior as obtidas em geometria plana, continuam desprezaveis no que
se refere & resolucdo intrinseca do detetor dominada pelo fator de Fano.

De futuro, pretende-se ainda avaliar o efeito da dopagem de Xe com CH,; em geometria
cilindrica, primeiro por simulagdo, como realizado para geometria plana nesta dissertacdo, e depois
experimentalmente, se as estimativas obtidas forem promissoras.

Ainda neste ambito, estudos do efeito na EL da dopagem de Xe e Ar com outros gases
moleculares serdo também hipGteses a concretizar futuramente.
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