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Resumo

Desde a sua origem, os detetores gasosos de radiacao tém sido alvo de
investigacéo e objeto de inimeros melhoramentos, revelando-se ferramentas muito
uteis nas mais diversas areas, desde a medicina, investigacio cientifica, protecao
territorial, e mais recentemente, detecio de matéria escura, fisica de particulas e
astrofisica. As suas aplicagdoes tém-se diversificado e com elas surgem novos
desafios, decorrentes das mnovas funcionalidades pretendidas. Estas novas
aplicagoes, embora diferentes nos objetivos e na forma e até no modo de operagéo,
tém alguns requisitos em comum. Tanto em fisica de particulas (altas energias
por isso detetores de grandes dimensdes e altas pressdes), como em astrofisica
(raios X de baixa energia, meios de baixa densidade, detetores de pequenas
dimensoes), uma das exigéncias é a necessidade de conhecimento da posigao da
interacdo — num caso, de modo a possibilitar a rejeicdo de fundo, no outro caso,
para saber a direcdo de emissdo do fotoeletrao.

Os gases raros, meios de detecao mais comuns em detetores gasosos, tém
caracteristicas que impedem ou dificultam esta exigéncia: elevados coeficientes de
difusdo e baixa velocidade de deriva de eletroes. Uma solugdo proposta para
resolver estes problemas é a adigdo de gases moleculares. Os gases moleculares séo
conhecidos por arrefecerem os eletrdes ja que induzem numerosas pequenas perdas
de energia nas colisoes inelasticas de limiares baixos, enquanto os gases nobres,
atomicos, tém limiares inelasticos muito elevados, levando a (grandes) perdas de
energia menos frequentes. No entanto, embora alguns aditivos moleculares sejam
bem conhecidos e usados nas aplicagdes mais comuns, e as consequéncias da sua
utilizagdo estejam bem estabelecidas, nestas novas aplicagdbes as novas
funcionalidades exigidas requerem propriedades em que a acdo dos gases
moleculares ndo é conhecida. Assim, quer seja com novos aditivos quer nos

aditivos tradicionais em propriedades menos utilizadas, a viabilidade tem de ser



estabelecida globalmente e nao apenas relativamente as novas propriedades
requeridas.

Para ajudar a dar resposta a esta falta de informacgdo foram projetados e
instalados alguns dispositivos experimentais com vista a “Caracterizacdo de
Misturas de Gases Nobres com Aditivos Moleculares para Dete¢do da Radiacdo”.

Este trabalho pode ser dividido em dois grandes grupos:

- Desenvolvimento (projeto, construcdo e testes) de diversos dispositivos
experimentais, nomeadamente, um Contador Proporcional (CP), um Contador
Gasoso de Cintilagdo Proporcional (CGCP), uma camara para estudos de
absor¢ao/reemissdo de luz ultravioleta de vazio (VUV) e uma camara para
estudos de coeficientes de deriva de eletroes;

- Medidas experimentais e andlises de resultados utilizando individualmente
xénon, trimetilamina (TMA) e gés metano (CH4) e em misturas com diferentes
concentragdbes de TMA em Xe, para estudar: ganho de carga, ganho de luz,
cintilagdo priméria, mobilidade de ides positivos, transparéncia da mistura a luz
VUV e difusdo de eletroes no géas e ainda, no caso de TMA, estudo das energias
de aparecimento dos diversos ides por impacto eletrénico a energias entre 7.5 e
70 eV. Por tltimo, medidas experimentais e analise de resultados da difusdo de
eletroes em gases.

Nesta dissertacéo descrevem-se as especificacoes dos dispositivos experimentais
desenvolvidos e os resultados obtidos. Estes resultados sdo um exemplo das

possibilidades deste sistema experimental.
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A bstract

Ever since their origin, gaseous radiation detectors have been object of
investigation and numerous improvements, proving themselves to be quite useful
tools in various fields, such as medicine, scientific investigation, territorial
protection, and, more recently, dark matter detection, particle physics, and
astrophysics. The areas in which gaseous radiation detectors are useful have
become more diverse; thus, newly required functions pose new challenges.

These new applications have some common requirements, albeit different in
terms of their goals and even their environment and operating conditions. Both
in particle physics (high energies require larger detectors and high pressure) and
astrophysics (low-energy X-rays, low-density gaseous media, smaller dimension
detectors), one of the fundamental requirements is the knowledge of the position
of the interaction — in order to allow background rejection in one case, in the
other case to find the direction in which the photoelectron is emitted.

Noble gases, the most common detection media used in gaseous detectors, have
characteristics that prevent or hinder this requirement: high electron diffusion
coefficients and low electron drift velocities. A proposed solution to solve these
problems is the addition of molecular gases. Molecular gases are known for causing
the electrons to cool down, given that they induce numerous small losses of energy
on inelastic collisions with low thresholds, while noble gases have a very high
inelastic threshold, which lead to less frequent but high amplitude energy losses.
However, despite some molecular additives being well known and used on the
most common applications — and the consequences of their use well established —
the newly required features demand specific characteristics that must be sought
for with the usual or new molecular gases. This being said, be it with new or with
traditional additives in less frequently used properties, viability has to be

established globally and not only in the newly demanded features.
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To find answers to these questions, many experimental devices were projected
and installed with the intent of “ Characterizing Miztures of Noble Gases with
Molecular Additives for Radiation Detection”.

This project can be divided in two large groups:

- Development (project, building, and testing) of various experimental devices,
namely a Proportional Counter (PC), a Gas Proportional Scintillation Counter
(GPSC), a device to study the absorption/reemission of ultraviolet light (VUV),
and an original device to measure the electron drift coefficients;

- Experimental measures and result analysis, with xenon, trimethylamine
(TMA), either pure or in mixtures with different concentrations of TMA in Xe
and gas methane (CHy), to assess: charge gain, light gain, primary scintillation,
mobility of positive ions, transparency to UV light, and diffusion parameters of
electrons in gases; additionally, in the case of TMA, analysis of the appearance
energy and ionization energy of ions by electronic impact at electron energies
between 7.5 and 70 eV. Finally, experimental measures and result analysis of the
diffusion of electrons in gases.

In this dissertation describes the specifications of the experimental devices
developed, and the results obtained. These results are an example of the

possibilities offered by the whole experimental system.
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Introducéao

Desde a sua origem (década de 40 do século XX) [1], os detetores gasosos de
radiagao tém sido alvo de investigagdo e objeto de intiimeros melhoramentos (2,
3], revelando-se ferramentas muito tteis nas mais diversas areas desde a medicina,
investigacdo cientifica, protecdo territorial entre outros, e mais recentemente,
detecdo de matéria escura, fisica de particulas e astrofisica [4, 5]. Dada a sua
versatilidade (tanto a nivel de dimensdes como de forma), algumas alteragoes tém
permitido adaptéa-los as novas aplicagoes.

Para altas energias a escolha tradicional para meio de detecdo nestes detetores
tem sido gases nobres em estado liquido com amplificacao eletroluminescente, o
modo de amplificacdo mais favoravel no que respeita a resolucéo em energia. Mais
recentemente, no entanto, tem sido preferida a alta pressao [2, 6, 7, 8], também
com eletroluminescéncia (EL), j& que permite obter resolu¢io em energia proxima
da intrinseca, associando-a a boa eficiéncia de detecao, facilidade de operacao
(temperatura ambiente e purificagdo mais simples do que no liquido), auséncia de
carga espacial (inerente ao modo alternativo de amplificagio) e custo
relativamente baixo. Tradicionalmente alguns problemas dos meios de detecao
tém sido resolvidos ou minimizados com a adigao de gases moleculares (e.g. como
quenchers). Recentemente a adi¢io de outros gases em pequenas quantidades, tem
surgido como possivel solugdo para algumas caracteristicas inerentes aos gases
raros, cuja utilizagdo é necessaria neste modo de amplificagdo e que podem

comprometer o seu uso (difusdo de eletroes, mobilidade de ides e eletrdes), seja no



modo cintilagdo, ou mesmo no modo de multiplicagdo de carga (que recorrem,
normalmente, a microestruturas).

Também em alguns campos da astrofisica, os detetores gasosos foram
recentemente considerados como os dispositivos mais indicados para observar
propriedades importantes da radiacdo emitida por corpos celestes. Concretamente
uma dessas propriedades, a polarimetria, é essencial para o entendimento da
geometria e dos processos fisicos das fontes de radiacao, ja que permite aumentar
o numero de parametros (diregao e grau de polarizacéo) que caracterizam essas
fontes. Apesar da reconhecida importancia deste parédmetro — um enorme
manancial de informacio sobre caracteristicas (campos magnéticos, processos
fisicos presentes) de uma fonte de radiacdo (X ou y) pode advir da informagao
sobre o seu estado de polarizacio — nao tem sido devidamente explorado,
nomeadamente nas missoes enviadas para o espaco, especialmente na gama de
raios X até ~10 keV, em que a identificacdo das caracteristicas produzidas pela
polarizagdo requer meios de detecdo com propriedades especificas, dadas as
caracteristicas destas energias. Nesta gama de energias de raios X, a interacao
fotoelétrica, o processo de interagdo dominante, é extremamente eficaz na
identificacdo da polarizacdo da radiacdo e determinacdo do seu grau. Neste
processo, a polarizacdo de uma fonte de radiagdo manifesta-se pela anisotropia do
perfil da nuvem eletrénica produzida pelos raios X incidentes, ou seja, o perfil da
nuvem eletronica permite identificar o estado de polarizacdo da radiagédo
incidente. Para que a anisotropia se manifeste, o detetor devera ter propriedades
que a fagam realcar, o que normalmente requer a conjugacgéo de propriedades do
meio de detecao com sensibilidade do sensor de posicdo. Durante muito tempo,
nos dispositivos disponiveis para esta gama de energias (sobretudo detetores de
estado solido), o comprimento de trago do fotoeletrao néo era compativel com as
propriedades dos sensores de posicao disponiveis. Por volta do ano 2000 um novo
detetor GPD (Gas Pixel Detector) [5, 9], veio possibilitar esta investigagao e abrir
as portas a possibilidade de missdes espaciais com esse objetivo. Como referido
anteriormente, o sucesso do detetor na medida da polarizacdo depende da
conjugagao das propriedades do meio de detecao e do detetor de posigao: tem de
haver compatibilidade entre ambos. Interessa por isso que o meio de detecéo

faculte um caminho de fotoeletrao compativel com os dispositivos medidores de



posicao. Os avancos tecnoldgicos no desenvolvimento de microestruturas vieram
recentemente permitir essa compatibilizacdo (tecnologia CMOS de 0.35 pm na 22
geracdo e posteriormente numa 3% geracio de 0.18 um que levou ao
desenvolvimento do ASIC que integra o VLSI), conseguindo uma precisao
compativel com o trago do fotoeletrao em meios gasosos criteriosamente
selecionados. O meio de detegdo considerado mais adequado é um gas leve
(tipicamente um gas raro, He ou Ne) a pressdo total semelhante a atmosférica,
com um aditivo que tem sido isobutano ou dimetileter (DME). Nestas misturas o
traco do fotoeletrdo é da ordem das centenas de micrémetros, compativel,
portanto, com a sensibilidade dos novos detetores de posicao. O aditivo tem como
misséo diminuir os elevados coeficientes de difuséo de eletrées, tipicos dos gases
raros, que iriam encobrir o perfil identificativo da existéncia de polarizacdo na
nuvem, tanto mais que o grau de polarizagao €, na maior parte das vezes, muito
baixo (da ordem de 1%). Embora resultem e consigam resultados mensuraveis,
estas misturas nao estao suficientemente exploradas: ndo ha um estudo exaustivo
do comportamento de diferentes composicoes de cada mistura ou proposta de
outras alternativas.

E neste contexto que surge esta dissertacio: explorar as propriedades de
misturas gasosas baseadas em gés raro.

Ao nosso grupo de investigacdo foi solicitado por duas colaboragoes
internacionais — Neutrino Experiment with a Xenon TPC (NEXT) e Imaging X-
ray Polarimetry Explorer (IXPE) — a estudar misturas gasosas baseadas em gés
raro (xénon no primeiro caso e Néon ou Hélio no segundo) com o intuito de
minimizar desvantagens dos gases raros como meio de detecdo em detetores
gasosos, que surgem em cada uma das aplicagoes. As duas experiéncias tém
necessidades semelhantes (baixa difusdo e elevada velocidade de deriva de
eletroes) mas em ambientes e condigdes de pressdo e energia completamente
diferentes. Ha, portanto, que fazer estudos com o mesmo objetivo, mas
separadamente, de acordo com as condig¢bes requeridas em cada caso.

A experiéncia NEXT, destinada a estudar a possibilidade de o neutrino ser
uma particula de Majorana, optou pela EL (caracteristica dos gases raros) em
detrimento da multiplicacao de carga como método de amplificacao, recorrendo a

uma Time Projection Chamber (TPC) otica com xénon a alta pressdo. Xénon



tem simultaneamente o papel de meio de detecao e fonte de radiagao por
enriquecimento no isd6topo 136, emissor beta duplo. No entanto, a baixa taxa desta
emissao requer eficiente rejeicao de fundo. A eficiéncia de rejeicdo de fundo pode
ser comprometida pelos elevados coeficientes de difusdo dos gases nobres em geral,
e concretamente do xénon. Uma hipdtese aventada |7] para a redugéo destes é a
adi¢do de gases moleculares — nomeadamente trimetilamina (TMA) — que poderia
ainda servir como conversor de comprimento de onda (c.d.o.) para a radiacdo
ultravioleta de vazio (VUV) emitida pelos gases raros, de dificil transmissdo e
detecéo (perdas elevadas) [10]. A condigdo para a escolha do aditivo, para além
de cumprir o objetivo ja referido, é que ndo comprometa significativamente a
cintilagdo produzida — priméria e secundaria (ambas importantes na experiéncia).
Interessa ainda conhecer os ides formados e respetivas mobilidades para avaliar a
possivel influéncia na formacdo do sinal. O estudo de misturas gasosas é
considerado de alta relevancia pela experiéncia NEXT e a ideia é encontrar uma
situagdo de compromisso que possa ser aceitavel e que consiste em admitir alguma
perda de resolucdo em energia (através, nomeadamente, da perda de eficiéncia de
EL), desde que esta se traduza na diminuigdo significativa dos coeficientes de
difusdo e aumento da velocidade de deriva dos eletroes. Ha ainda que garantir
que a cintilagdo priméria se mantém, em quantidades detetaveis. Foi este o
compromisso a que nos propusemos: procurar e estudar algumas misturas gasosas,
baseadas em gases nobres com aditivos moleculares.

No ambito da astrofisica (colaboragao IXPE), tratando-se de estudos com raios
X de baixa energia, as misturas de gases nobres leves, de baixo Z, (néon e/ou
hélio), com aditivos moleculares, sdo apontados como meios de detegao ideais.
Pretende-se, aqui, também uma diminuicédo dos coeficientes de difuséo dos eletrées
para conseguir avaliar o estado de polarizacdo da radiacdo e medir o seu grau.
Estas misturas, que incluem frequentemente dimetileter (DME) ou isopropano ou
ainda outros compostos organicos, nao estao suficientemente estudados. Pretende-
se um trago de fotoeletrdo grande (meio de detecdo de baixa densidade) e baixa
difusdo de eletrdes (para ndo mascarar a diregdo de emissdo), mas ha muitos
outros aspetos destas misturas pouco estudados. Interessa por isso estuda-las de
um modo mais profundo e sistematico e possivelmente explorar alternativas

interessantes que possam ter outras vantagens. O que se pretende saber, em



primeira analise, sdo os coeficientes de difusdo de eletrdes, concretamente o de
difusao transversal.

Nao existindo no grupo dispositivos experimentais para a realizacdo deste
trabalho, foi necessario projetar e desenhar um dispositivo experimental com as

caracteristicas necessarias para o trabalho.

Objetivos

O plano de trabalho tinha como objetivo a caracterizagdo de misturas de gases
nobres com aditivos moleculares como meio de detecao da radiagdo em aplicacoes
de fisica de altas energias/particulas e astrofisica. Para ser possivel este trabalho
foi necessario projetar, desenhar, testar e construir dispositivos apropriados para
cada uma das vertentes do estudo pretendido. Assim, numa primeira parte no
ambito da fisica de altas energias/eventos raros foram desenvolvidos os sistemas
experimentais capazes de estudar propriedades de gases e misturas gasosas no
processo de detecao da radiagéo. Instalou-se uma linha de vacuo com diversos
sistemas experimentais, ligada a uma linha de admissao de gases, e sistema de
evacuacao de modo a permitir o enchimento dos dispositivos com os gases puros
e misturas gasosas a estudar. Concretamente os sistemas desenvolvidos foram: um
contador proporcional, um contador gasoso de cintilacdo proporcional, uma
camara para o estudo da absorgao/reemissdao de luz VUV do gas de enchimento
e um sistema experimental para estudar o coeficiente de difusdo transversal e
velocidade de deriva de eletrées. As condigdoes de trabalho seriam pressédo
atmosférica ou superior e meios de detecao de elevado ntiimero atémico.

Posteriormente, obtiveram-se resultados experimentais com todos esses
sistemas, com xénon gasoso puro e misturas de TMA em pequenas concentracoes
(<1%). Este estudo teve como objetivo comparar as caracteristicas do gas puro
com as misturas na detecao da radiacdo, nomeadamente no que respeita a
cintilagao produzida (primaria e secundéria), multiplicagdo de carga, absor¢ao de
luz VUV e eventual conversio de comprimento de onda da cintilacdo e ainda

parametros de difusdo dos eletrdes. Utilizando outros dispositivos experimentais



ja existentes, estudou-se também mobilidade reduzida dos iGes positivos em
algumas das misturas atrés referidas e fez-se a identificacdo dos ides de TMA
determinando-se as respetivas energias de aparecimento por impacto eletronico.
Ainda no ambito do estudo de misturas gasosas como meio de detec¢do, mas em
condicoes diferentes e mais focados no conhecimento dos coeficientes de difusao e
velocidades de deriva dos eletrées, planeou-se e construiu-se um dispositivo novo
que permitisse medir essas propriedades em diferentes meios, em funcdo da
posicao, tendo como parametros a pressao e o campo elétrico. Este estudo foi
realizado no ambito de aplicagoes de astrofisica, para a gama de raios X de baixa
energia, de modo a determinar misturas gasosas adequadas para a detecdo do

estado e grau de polarizagdo de fontes celestes nesta gama de energia.

Estrutura da Tese (Thesis Overview)

A escrita desta tese dividiu-se em cinco capitulos.

O primeiro capitulo descreve, de modo genérico, os tipos mais importantes de
detetores gasosos de radiagéo, que podemos considerar divididos em dois grupos:
Detetores com multiplicacio de carga e detetores com producao de
eletroluminescéncia. Descrevem-se os processos fisicos envolvidos na detecdo da
radiagao, as potencialidades de cada modo de operacao e os desenvolvimentos de
que tém sido alvo.

No segundo capitulo descreve-se o sistema de vacuo e a linha de
vacuo/admissdo de gases, bem como os varios dispositivos experimentais
desenvolvidos e instalados. Também neste capitulo é descrito o estudo realizado
com TMA, com um espectrometro de massa analisador de gas residual (RGA).
Atendendo a que o gas TMA é um gas pouco utilizado, cujas caracteristicas nao
constam da biblioteca do espectrometro, foi necessario fazer a determinacao do
fator de correcdo de gases para TMA, um pardmetro necessario para o
funcionamento correto do RGA. Seguidamente, descrevem-se o estudo das

energias de aparecimento dos ides de TMA por impacto de eletroes com energias



compreendidas entre 7.5 e 70 eV, bem como as abundéincias relativas de cada
espécie i6nica nesta mesma gama de energias.

No terceiro capitulo é descrito o projeto, construgéao e instalacdo dos diversos
dispositivos experimentais, necessérios no decorrer dos trabalhos, nomeadamente
uma camara para estudar a absor¢do/reemisséo de luz VUV pela mistura gasosa,
de um detetor contador proporcional e de um detetor contador gasoso de
cintilagdo proporcional. Sdo ainda apresentados os estudos realizados em Xe, com
TMA como aditivo, em diversas concentracoes, inferiores a 1%. Foi estudada a
mobilidade i6nica, o eventual processo de absor¢do/reemisséo de luz VUV de EL
de Xe, por TMA, producdo de carga, de cintilacio priméria e secundaria, em
diversas misturas.

No quarto capitulo descreve-se o projeto, construcao e instalacdo de um
dispositivo destinado a medir os coeficientes de difusao transversal dos eletroes,
sob efeito de campos elétricos, em gases (puros ou misturas). Neste mesmo
capitulo, apresentam-se ainda os resultados dos coeficientes de difusao transversal
para xénon e CHy.

No quinto e tltimo capitulo analisa-se o trabalho realizado e é dada uma ideia

de trabalho futuro.
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1 Detetores Gasosos de Radiacéo

Atualmente ja existem diversos métodos de detecdo radiacdo. Podemos
encontrar detetores cujo meio de detegéo esta no estado gasoso, liquido ou soélido.
Nesta dissertacao, como iremos trabalhar em meio gasoso, este capitulo apresenta
a informacao necessaria a uma melhor compreensao da fisica envolvida na detecéao
de radiacao neste meio.

A interacdo da radiacdo num meio gasoso, resulta num depodsito da energia
(total ou parcial) da radiagdo no meio absorvente. Dessa intera¢io podem ocorrer
diversos fenémenos fisicos, dos quais se destaca o efeito fotoelétrico, o efeito
Compton, difusdo de Rayleigh ou ainda a producgdo de pares. A probabilidade de
ocorréncia destes fenomenos depende do meio gasoso, do tipo e da energia da
radiagao incidente. No caso de radiagio X de baixa energia (até 50 keV), a
radiagao incidente nao tem energia suficiente para que ocorra a producgao de pares,
para a qual a energia necesséria é superior a 1 MeV.

Quando a energia da radiacao é inferior a 100 keV, o fen6meno mais provavel
é o efeito fotoelétrico. A figura seguinte, (adaptagio da figura 1.4 de [11])
apresenta a secc¢ao eficaz dos processos de interacdo de radiacdo X com Xe puro
como meio gasoso de detecdo, para energias compreendidas entre 100 eV e
100 keV.
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Figura 1 — Secgdo eficaz de fotoionizagdo oyt (circulos), seccdo eficaz de disperséo
Rayleigh oray (quadrados) e secgao eficaz de efeito Compton ocom, (tridngulos) para raios
X em Xe [11].

No caso de ocorrer fotoionizagao, o fotao com energia Eyé absorvido pelo atomo
do gas, sendo emitido um fotoeletrdo com a energia E, dada por:

E, = Ef — Eyy (1.1)
onde [y, representa a energia de ligagdo do eletrdao ao atomo. Desta interacgao,
alétm da emissdo de um fotoeletrao, geralmente resulta também um ido num
estado excitado, pois desde que o fotdo tenha energia suficiente, o fotoeletrao
emitido tem maior probabilidade de ser proveniente de uma das camadas mais
internas do atomo.

O ido excitado decai para o estado fundamental num processo em cascata em
que sao emitidos quer fotoes de fluorescéncia, quer eletrées, por efeito Auger,
Coster-Kronig, e “shake-off’” [12, 13]. A figura seguinte apresenta de forma
esquematizada os processos envolvidos apds a emissdo de um fotoeletrao com

proveniéncia em camadas eletronicas interiores do 4tomo.
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Figura 2 — Representagdo esquematica dos processos de fotoionizagdo de um atomo e
decaimento do ido resultante por emissdo de radiagdo ou por emissao de eletrdes (efeito
Coster-Kronig, Efeito Auger e efeito “shake-off”).

Apobs o decaimento em cascata e ido resultante no estado fundamental, a carga
do ido pode ser multipla, apos a emissdo de multiplos eletroes [14]. Estes ides,
mesmo no estado fundamental, podem ainda dar origem a novas emissdes de
eletroes através de processos de transferéncia de carga com um atomo neutro [15,
16, 17].

Os eletroes originados por estes processos podem ter energia suficiente para
excitar ou ionizar outros atomos do gés. A colisdo de um atomo excitado com um
atomo neutro pode dar origem a eletroes adicionais através de ionizagao
associativa, também conhecida por Hornbeck-Molnar [18, 19]:

X*+X->X,"+ e (1.2)

Também os fotoes emitidos podem excitar e ionizar &tomos do gas, através dos
processos atras apresentados. Esta sequéncia de processos s6 termina quando a
energia de todos os eletroes for inferior ao do potencial de excitagdo do gas.

Todos estes fendmenos que podem ocorrer apds absorcao da radiagdo pelo
atomo levam & emisséo quer de fotoeletroes (dos quais resulta a nuvem de eletroes

primaria), quer de fotdes designada por cintilagdo primaria.
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Ha dois mecanismos distintos que levam a producao de cintilacao: excitagéo
atomica por impacto direto de eletrdes e recombinagao ido-eletrao [20].

Por impacto direto de eletrées em Xe puro a emissao de luz ocorre através dos

mecanismos:
e” +Xe—- Xe"+e” (1.3)
Xe + Xe + Xe™ - Xe + Xe; (1.4)
Xe; - Xe + Xe + hy (1.5)

A emissao de luz, por recombinacdo de um ido de Xe com um eletrdo, ocorre
através de:

e” +Xe - Xet +2e” (1

Xe + Xe + Xe™ - Xe + Xes (1

Xes +e” - Xe; (1.

Xe; » Xe+ Xe + hv (1

Em ambas as situagdes ha emissao de um fotdo com a mesma energia,
proveniente do mesmo excimero (dimero excitado) de Xey [21-24].

A recombinacgio é mais provavel para grandes densidades de carga, como é o
caso dos detetores de estado liquido [25], ou com campos elétricos muito baixos,
no caso dos detetores gasosos. No entanto, a pressdo atmosférica, mesmo quando
existe uma grande densidade de carga produzida pela interacao de uma particula
alfa, por exemplo, o processo de recombinacgio pode ser desprezado quando o
campo elétrico de deriva é superior a 0.05 Vem'Torr! [23, 26].

Esta cintilacdo primaria tem sido desprezada, uma vez que tem uma
intensidade muito baixa e é de dificil detecdo. No entanto, para pressoes elevadas
e particulas detetadas da ordem de alguns MeV, tem vindo a ser usada para, por
exemplo, indicar o instante de interagao inicial [4, 7].

A energia da radiagao incidente Eye o ntiimero médio de eletrdes produzido por
fotdo m, da-nos a energia média necessaria para formar um par eletrdo-iao w,

através da relagao [1]:

(1.10)

=l
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A varidncia do ntumero médio de eletrées produzidos por cada fotao absorvido
02 ¢é definido pelo produto F 7, em que F ¢ denominado por fator de Fano que é

caracteristico do gas [1]:

2

F = % (1.11).

Em gases raros F toma o valor entre 0.15 e 0.40 [27].

Na detecao de radiacao, uma caracteristica muito importante é a resolugdo em
energia do detetor. O valor da resolugdo em energia tem dependéncia direta de
diversos fatores que nado estdo ligados & radiagdo absorvida. Se considerarmos
apenas o processo de absorcao da radiacéo, a resolucdo em energia do detetor esta
limitada pelas flutuacoes inerentes a formagdo da nuvem primaria em cada gés.

Esse limite de resolugdo é comummente designado por resolugéo intrinseca do

detetor Rj,; e pode ser expressa por [1]:

F F
Rine = 2.35 \/% =235 /E—;” (1.12)

A resolucao intrinseca ¢ o limite minimo de resolugdo, pois é apenas uma
parcela entre varios fatores que contribuem para a resolugéo do detetor.

Sendo o efeito fotoelétrico o predominante a baixas energias, os detetores de
radiagdo X utilizam esse efeito (nuvem de eletrdes primarios) para a detegdo da
radiagdo e, recentemente, quando necessirio, a cintilagdo priméria para
determinacao do instante em que ocorreu a absorcdo. Formada a nuvem de
eletroes priméria, e sendo o niimero de eletroes produzido nesta gama de energias
manifestamente baixo para detecdo direta, sdo desenvolvidas varias técnicas de
amplificacdo (varios modelos de detetores) para detecio da radiagao:
multiplicacdo da carga e EL produzida ao longo da deriva, sob agdo de campos

elétricos adequados, desta nuvem de eletroes.

1.1 Detetores com Multiplicacdo de Carga

Como acima referido, a interacdo da radiagdo com o meio produz ionizagoes
criando a nuvem de eletrées primaria. Nos primeiros modelos de detetor gasoso

esta carga produzida era simplesmente recolhida — estes detetores sdo as camaras
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de ionizacao e apenas conseguem trabalhar com fotdes gama, que produzem um
sinal de amplitude superior ao ruido. Dada a natureza do sinal produzido
diretamente pela interagao inicial, e a exiguidade da carga produzida para energias
na gama de raios X, faria sentido multiplicar a carga de modo a conseguir medir
esse sinal. O modo de multiplicar a carga mais simples ¢é a aplicacio de um campo
elétrico. Surgem entéo os detetores gasosos de ionizagéao proporcional que utilizam
a multiplicacdo de carga como técnica de amplificagdo para viabilizar o estudo da
radiacao X de baixa energia — o modelo mais comum é o detetor gasoso de
avalanche produzido pela aplicagdo de um campo elétrico de geometria cilindrica.

Através da aplicacdo de um campo elétrico no gas, os eletroes adquirem uma
velocidade de deriva na direcio do campo elétrico. Se o campo elétrico for
suficientemente elevado, podem ocorrer colisdes inelasticas que levardo a
excitagdes e ionizacgdes. As ionizagdes originam novos pares eletrdao-ido. Estes
eletroes sao também acelerados pelo campo elétrico, podendo também eles colidir
com as moléculas do gés, criando ionizacdes adicionais. Este processo de
multiplicagdo de carga em cascata (Townsend avalanche), cria uma nuvem de
eletroes, com um ntmero de eletrdes superior ao da nuvem primaria, designada
por nuvem de eletrdes secundaria. A multiplicacdo da carga inicial diretamente
proveniente do depésito de energia da radiacédo incidente surge da necessidade de
elevar a amplitude do sinal acima do nivel do ruido eletrénico.

Esta técnica inclui detetores como o Contador Proporcional (CP) — o primeiro
a ser desenvolvido e tecnicamente o mais simples — as camaras multifios

(MWGC’s — Multiwire Gas Chambers) e as camaras com microestruturas.

1.1.1 Contador Proporcional

O CP foi o primeiro detetor gasoso a ser desenvolvido na década de 40 do
século passado, que veio permitir o estudo da radiagdo X de baixa energia [1]. Um
esquema de um CP convencional de geometria cilindrica é apresentado na figura

seguinte.
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Raio X regido de absorgao
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catodo

regido de multiplicagédo

Figura 3 — Esquema de um contador proporcional de geometria cilindrica. Adaptacio da
figura 1.1b de [28].

Um CP convencional é constituido por um céatodo (cilindro externo de raio c)
e por um anodo de raio a (tipicamente com dezenas de micrometros). A nuvem
priméaria de eletroes deriva em dire¢cdo ao d&nodo sob acdo de um campo elétrico

radial E, de intensidade:

_ 14
LA In(c/a)

(1.13)

onde r é a distancia ao centro do 4nodo e V a diferenca de potencial entre o catodo
e o anodo.

Na deriva da nuvem de eletroes primaria ocorrem colisdes com os atomos do
gas. Numa regido proxima do anodo (alguns micrometros), esses eletroes ganham
energia suficiente, entre colisdes, para ionizar os a&tomos do gas, dada a intensidade
do campo elétrico. Esses ‘novos’ eletroes ganham também eles energia para
produzirem novas ionizagoes, originando o processo de avalanche. A carga total
recolhida, o sinal medido no anodo, é proporcional a energia depositada pela
radiagdo no meio gasoso, i.e., & energia da radiagdo incidente.

Uma descri¢do mais aprofundada pode ser encontrada em [1, 29, 30].

Quando a determinacdo do local de interacdo da radiagdo com o gas é
necessaria, o CP de geometria cilindrica ndo tem essa capacidade. Uma solucéo
para esta necessidade foi encontrada com o contador proporcional multifios

(MWPC — Multi- Wire Proportional Counter). O MWPC foi desenvolvido por G.
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Charpak em 1968 [31]. Em sintese, um MWPC é composto por vérios fios anédicos
paralelos entre si, com didmetros de poucas dezenas de micrémetros, colocados
entre dois planos paralelos (catodos), num meio gasoso. Neste modelo, uma das
coordenadas pode ser determinada através do fio que recolhe a carga do sinal. A
outra coordenada pode ser determinada através de catodos composto por pistas
paralelas entre si e perpendiculares aos fios anodicos. Assim, através da carga
induzida nas pistas do catodo é determinada a segunda coordenada, que permite
saber a localizacao da interagdo da radiacdo num plano. Uma descricio mais

aprofundada pode ser encontrada em [32, 33|.

1.1.2 Multiplicagdo de Carga com Microestruturas

Usando o mesmo conceito de multiplicacdo de carga como método de
amplificacdo do sinal produzido pela radiagdo incidente através de técnicas de
fotolitografia, foram desenvolvidas microestruturas cuja funcdo é também a
multiplicagao de carga. Este novo conceito de detetores CP foi introduzido por A.
Oed na década de 80 do século XX com as microfitas em camaras gasosas (Micro-
Strip Gas Chamber — MSGC) [34] e a partir daqui abriu-se a porta a um enorme
manancial de modelos de microestruturas para CP.

Muito resumidamente serdo apresentados modelos de microestruturas. Um
pouco mais pormenorizadamente serd apresentada a estrutura GEM (Gas
FElectron Multiplier), uma vez que é utilizada no trabalho desenvolvido nesta

dissertacéo. Estas microestruturas sao apresentadas por ordem cronolégica.

1.1.2.1 Micro-Strip Gas Chambers (MSGC)

Como referido, a precursora das microestruturas na detecao da radiacao foi a
Micro-Strip Gas Chambers (MSGC), introduzida por A. Oed no ano de 1986 [34,
35]. A MSGC é composta por dois planos metélicos separados por um material
isolador. Um dos planos metalicos é composto por pistas paralelas, isoladas
eletricamente, que sédo, alternadamente anodos e catodos. O outro plano metélico

define o campo elétrico nas regides proximas das pistas (4nodos e catodos).
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Através de campos elétricos, a nuvem de eletrdes primaria deriva na dire¢do do
anodo e a multiplicacdo da carga ocorre em regides proximas do anodo. As
dimensoes dos anodos sdo tipicamente de 10 um e distam dos catodos 50-100 pm.
Com esta geometria os ides positivos sdo rapidamente recolhidos nos catodos (100-
200 ns) [36], evitando problemas de carga espacial, e conferindo ao dispositivo a
capacidade de processamento de elevadas taxas de contagem > 106 Hz mm2.

As principais caracteristicas do desempenho destes detetores estdo descritas em
[35, 37|, entre essas caracteristicas sdo de destacar:

- Ganhos ~10%;

- Alta taxa de contagens > 10 Hz mm2;

- Resolugao espacial de ~50 ym rms.

1.1.2.2 Micro-Gap Chamber (MGC)

A microestrutura Micro-Gap Chamber (MGC) foi introduzida por Angelini em
1993 [38]. Esta microestrutura consiste em finos 4nodos paralelos, apoiados sobre
o catodo e separados por um substrato isolador. A obtencdo da posi¢do a duas
dimensoes é conseguida tendo néo apenas um citodo, mas vérios catodos paralelos
entre si e perpendiculares aos dnodos. Com esta geometria, a carga recolhida no
anodo é semelhante & do catodo [39], podendo assim determinar-se a duas
dimensdes a posicdo da interacao da radiacdo no meio. Tem possibilidades de
recolher sinais com taxas de contagens superiores a configuragdo com MSGC e
melhor resolucéo temporal [36, 40].

As principais caracteristicas do desempenho destes detetores sio:

- Ganhos ~103;

- Alta taxa de contagens > 107 Hz mm2;

- Resolugao espacial <50 ym rms.

1.1.2.3 Micro-Dot Chamber (microDot)

No ano de 1995 é apresentado por Biagi uma nova microestrutura: microDot
[41]. Esta microestrutura apresenta uma geometria baseada CGMF, mas os

catodos séo coroas circulares e os Anodos pontos no centro dos catodos. Os dnodos
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estdo espagados tipicamente a 200 ym e tém um didmetro de 20 ym. Os catodos
tém raios internos na ordem de 150 ym. Os catodos estao ligados entre si na
superficie da estrutura, ao passo que os anodos estao ligados por elétrodos que
atravessam o interior (material isolador) da estrutura.

As principais caracteristicas do desempenho destes detetores com esta
microestrutura sdo apresentadas em [42, 43|, das quais:

- Ganhos até 106;

- Réapida resposta;

- Detec@io de single-electron [44, 45].

1.1.2.4 Micro-Mesh Gaseous Structure (MICROMEGAS)

Giomataris, em 1996, introduziu o detetor gasoso Micro-Mesh Gaseous
Structure (MICROMEGAS) [46]. E um detetor composto por uma
microestrutura, mas também por uma microgrelha. A microestrutura é um
conjunto de fitas de anodos com ~100 ym de largura depositadas num material
isolador. A multiplicagdo da carga da-se entre a microgrelha e a microestrutura.
Dado o anodo ser composto por fitas, possibilita a detecdo de posicao.

As principais caracteristicas deste detetor gasoso aqui resumidas, estdo
apresentadas em [47, 48, 49]:

- Ganhos até 10° — 107;

- Alta taxa de contagens > 107 Hz mm2;

- Resolugao espacial de <50 ym rms;

- Resolugéo temporal < 5 ns rms;

- Resoluc@o em energia de ~13% FWHM para raios X de 5.9 keV.

1.1.2.5 Gas FElectron Multiplier (GEM)

O GEM (Gas electron Multiplier) foi apresentada por Sauli no ano de 1997
[50]. O GEM é constituido por uma placa com dois elétrodos planares, separados
por uma pelicula isoladora com espessura de dezenas de micrémetros, o qual é
microperfurado com técnicas de circuito impresso, formando uma espécie de grelha

dupla (duas grelhas separadas por um material isolador). Os microburacos sao
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biconicos e os didmetros, nas faces, sdo da ordem de dezenas de micrémetros. No
interior da estrutura estes microburacos sio mais estreitos. A nuvem de eletroes
priméaria resultante da interacio da radiacdo com o gas é guiada por campos
elétricos para o GEM. Através de uma diferenca de potencial aplicada nos dois
elétrodos (muito proximos) do GEM, é criado um campo elétrico de grande
intensidade em que ha multiplicacdo de eletrdes. A saida dos microburacos do
GEM, os eletroes seguem as linhas de campo elétrico que sao simétricas em relacao
as da entrada.

Os primeiros GEMs funcionavam como um primeiro estagio de amplificacgéo,
devido ao reduzido ganho (ganho ~6 [50]). No entanto, com o aperfeicoamento do
conceito, os ganhos passaram a ser significativamente superiores [51]| e permitiram
a utilizacdo do GEM sem necessidade de amplificagdo adicional.

A figura seguinte é retirada de [52| e mostra as linhas equipotenciais e de campo
elétrico para um GEM com isolador de 50 ym de espessura e 18 ym de material
condutor em cada uma das faces. A diferenca de potencial entre elétrodos é de

360 V e os campos de deriva (anterior e posterior ao GEM) sdo de 4 kVem.

VGEM

— > [
=

\J

=

,,,"/Z%g— —

18um 50pum 18um

Figura 4 — Representagéo das linhas equipotenciais e de campo elétrico para um GEM
com uma diferenga de potencial entre elétrodos de 360 V e campos de deriva em ambos
os lados de 4 kVeml. As espessuras sdo de 50 ym para o material isolador e de 18 ym
para os elétrodos (Fig. 2 de [52]).

A figura seguinte é retirada de [53] e apresenta-nos uma fotografia microscopica

de um GEM com micro buracos biconicos de 70 ym — 50 ym, com espagamento
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entre centros de 140 um. A espessura do material isolador é de 50 ym e dos
elétrodos 5 ym. Do lado direito observa-se a fotografia de perfil de um desses

buracos.

Figura 5 — Fotografia microscopica de um GEM com micro buracos biconicos de
70 pum — 50 ym, com espacamento entre centros de 140 ym. Isolador com 50 ym de

espessura. A direita, esta a fotografia de perfil de um desses buracos [53].

A nuvem de eletrées priméria, através de campos elétricos adequados, é
conduzida ao topo de GEM (através da regido de deriva). A aplicacdo de uma
diferenca de potencial entre elétrodos leva a criacdo de um campo elétrico intenso
(tipicamente > 50 kVem!, dependendo do gés) [54], onde ocorre a multiplicagio
da carga. Apos a multiplicacdo da carga, a nuvem de eletrdes é conduzida para o
estagio seguinte, através de campos elétricos de deriva.

A utilizacdo de GEMs como multiplicador de carga, da a possibilidade de
outros estagios de multiplicaggio de carga (novamente GEM ou outra
microestrutura). Dessa forma os ganhos podem ser multiplicados de modo
fracionado melhorando a eficiéncia de detegdo sem perigo de descargas. Em [53]
sao apresentados resultados do ganho em funcgéo da diferenga de potencial entre
os elétrodos do GEM e a probabilidade de descarga elétrica quando a nuvem de
eletroes priméaria é produzida pela interacao de radiagdo o com 5 MeV, nas
configuragdes de GEM tnico, duplo GEM e triplo GEM. Adaptacao da figura 2
de [53].
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Figura 6 — Ganho total das configuragdes com um tnico GEM, duplo GEM e Triplo
GEM, em fungao da diferenga de potencial aplicada aos elétrodos do GEM (simbolos a
cheio). Probabilidade de descarga numa interagdo de particula o de 6 MeV (simbolos
abertos). Figura adaptada de [53].

Uma outra caracteristica do GEM é, usando campos elétricos apropriados e
geometrias favoraveis (espagamento e dimensdes dos buracos) e utilizando
miltiplos GEMs, reduzir substancialmente a indugéo de carga pelos ides e que a
emissao de fotdes ndo inicie novas avalanches de eletrdes (photon feedback) [55].

As principais caracteristicas de detetores baseados em GEMs estéo
apresentadas em [53| e aqui resumidamente apresentadas:

- Ganhos entre 104 e 107 usando GEM tnico ou multi-GEMs;

- Taxa de contagens até 10° Hz mm2;

- Resolugao espacial <100 ym rms;

- Reduzido feedback de ides e fotoes.

- Possibilidade de minimizar descargas elétricas;

- Boa resolucgéo em energia;
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1.1.2.6 Micro-Hole and Strip Plate (MHSP)

No ano 2000, J. Veloso propds a combinacdo entre o GEM e a MSGC num
tnico elemento: a Micro-Hole and Strip Plate (MHSP) [56]. Utiliza as duas
técnicas de multiplicagéo de carga numa tnica estrutura, onde no topo se encontra
uma geometria semelhante ao GEM [50] e na base a geometria da MSGC [34].

Esta configuracdo permite ganhos maiores o que possibilita a operacdo a
menores tensdes, diminuindo a probabilidade de descarga elétrica. Por outro lado,
também diminui os efeitos de feedback de fotdes e ides (problematica referida em
[57, 58]), permitindo maiores ganhos, mantendo a proporcionalidade entre a carga
recolhida e a energia da radiacido incidente.

A multiplicagdo de carga, no entanto, ¢ um processo que tem grande variancia.
Essa variancia deriva de vérios fatores: por um lado a origem da avalanche nao é
bem definida; por outro lado, para os campos elétricos envolvidos héa dois
processos inelasticos possiveis (ionizagdo e excitagdo) e competi¢do entre eles.
Desta competicdo decorre uma grande variancia no niimero de eletrées produzido
por cada eletrdo priméario. Estes dois fatores vao dar origem a um termo na
expressdo da resolugdo em energia significativamente maior do que o termo

intrinseco, ou seja, a uma resolucdo em energia pobre.

1.2 Detetores com Producao de

Eletroluminescéncia

Como atras referido, a interacao da radiagdo com o meio produz ionizagdes
criando a nuvem de eletroes primaria e, em certos meios, através da desexcitacao,
emissdo de luz — cintilagdo primaéria.

Uma das modalidades para dete¢do da radiacdo usa a emissao controlada de
luz como técnica de amplificagdo do sinal, ao contrario da multiplicagdo de carga
antes referida. Os detetores que utilizam esta técnica sdo designados detetores

gasosos de cintilacdo proporcional (CGCP).
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Os CGCP s@o introduzidos por Conde e Policarpo em 1967 [59].
Resumidamente, o CGCP apoés a absorcao da radiacdo no meio gasoso com a
formacdo de uma nuvem de eletrées primarios, recorre a uma caracteristica
especifica dos gases raros, a cintilagdo proporcional, em vez da multiplicacdo de
carga que acontece nos CPs. Esta caracteristica estéa relacionada com a estrutura
atomica dos gases raros que, tendo as camadas atémicas completas, tém os
limiares de ionizagao elevados (da ordem da dezena de e€V) e bem distintos dos
limiares de excitacdo. Deste modo é possivel aplicar numa dada regido do detetor,
geralmente designada por zona de cintilagdo secundaria, campos elétricos onde os
eletrées adquirem energia suficiente, entre colisdes, apenas para excitar os atomos
do gés. No processo de desexcitagdo é emitido um fotdo com um c.d.o.
caracteristico do gas. Ao atravessar a zona de cintilagdo, um eletrdo pode produzir
vérias centenas destes fotoes, convertendo a energia recebida do campo elétrico
em cintilagéo, designada por cintilacao secundéria, de modo a distingui-la da que
resulta da absorg¢do inicial da radiagdo no gés (cintilagdo primaéaria). Dada a
auséncia de processos de perda de energia alternativos, esta conversao de energia
em eletroluminescéncia é extremamente eficiente e, dentro dos limites de campo
elétrico adequados, proporcional a sua intensidade.

Desde a origem, estes detetores, que utilizam a emisséo de luz como método de
amplificagdo do sinal, tém sido testados em vérias geometrias. A primeira
geometria foi introduzida por Conde e Policarpo em 1967. Nesta, para além do
catodo, o CGCP era constituido por um tnico fio (dnodo) — seguindo a geometria
cilindrica tradicional usada no CP [59]. A principal diferenga consistia na
intensidade do campo elétrico aplicado que terd de ser abaixo do limiar de
ionizagdo do gas. Seguiram-se vérias outras geometrias: anodo esférico [60, 61],
dois &nodos com geometria de campo elétrico esférico [62] e, finalmente, geometria
de campo elétrico uniforme [63, 64].

A geometria de campo elétrico uniforme é, atualmente, a mais utilizada uma
vez que tem a melhor resolugéo em energia. Com esta geometria de campo elétrico,
Smith (1987) e Simons (1989) introduziram uma variante de CGCP sem campo
de deriva (“driftless’), com o proposito de minimizar as perdas de eletroes

primérios, fator importante sobretudo para raios X de baixa energia [65, 66].
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Como referido, este modelo de detetores de radiagéao utiliza a EL como método
de amplificagdo do sinal. O niimero de fotdes de cintilacao secundaria produzidos
por cada eletrao primério depende do campo elétrico aplicado e da dimensédo da
regiao de cintilagdo. O rendimento de EL reduzido, Y/N é numero de fotdes de
cintilagdo secundéria emitidos por unidade de comprimento e por unidade de
densidade atomica do gés. Y/ N, dentro de limites bem definidos de campo elétrico
(dependentes do gas), cresce linearmente com o campo elétrico reduzido aplicado.
A 800 Torr de Xe, e para raios X de 5.9 keV o crescimento é linear até campos
de 6-7 Vem-!'Torr ! [28]. Para campos superiores deixa de haver linearidade porque
a energia ganha pelos eletroes entre colisdes é suficiente para ionizar o gas e,
eventualmente, entrar num processo de avalanche. O rendimento de EL reduzido
também pode ser definido por Y/p, onde p é a pressdo embora, nesse caso,
dependa da temperatura.

Considerando que um eletrdo durante o percurso na regido de cintilagao produz
Ny fotdes, a variancia associada o ;€ dada por J Ff, onde J é definido de forma

analoga ao fator de Fano F. | depende do géas e toma valores inferiores a unidade
para o caso dos gases raros. No caso especifico de Xe, J = 0.03 [67, 68].

Como os processos de formagdao da nuvem de eletrdoes primaria e de producéo
de cintilagdo secundéaria sao independentes, a variancia do sinal obtido é a soma
das variancias associadas a cada um dos processos. Assim, a resolucdo em energia
R de um CGCP, considerando as flutuacoes associadas ao processo de producao

de eletroes primarios e associadas ao processo de eletroluminescéncia, ¢ dada por

[1, 68]:

R=235|t+2 L (1.14)
n n N

e

onde n é o nimero médio de eletrdes primarios gerados por fotdo incidente.
Como num CGCP, Ny é da ordem das centenas e | K F, pode dizer-se que a

resolugdo em energia é:

R=235 (1.15)

=

ou seja, proximo da resolucao intrinseca de um CGCP. Pode, portanto, dizer-se
que a resoluggo num CGCP depende fundamentalmente das flutuagdes no

processo de formacao da nuvem primaria, jA que o termo correspondente as

26



flutuacoes do namero de fotdes de cintilagdo secundaria é desprezével, quando
comparadas com o termo intrinseco.

Para a detegéo da cintilagao no CGCP é necessario um fotosensor sensivel a
luz emitida (VUV). Existem varias alternativas, tais como fotodiodos de estado
solido e fotomultiplicadores (PMT). Os fotosensores operam convertendo fotoes
em fotoeletroes num fotocidtodo e multiplicando-os depois para amplificar o sinal.
Nesta seccgéo sera apenas referido o PMT dado que foi o fotosensor utilizado nesta
dissertacdo. No entanto, atualmente héa fotossensores cujo desempenho se vem
aproximando progressivamente do dos PMTs, com a vantagem de serem mais
robustos, mais compactos, de menor consumo e mais radiopuros. Os fotodiodos
de silicio (silicon photodiods — SiPM) [69] sdo um bom exemplo desta nova gama
de fotosensores, usados em algumas experiéncias como [6, 70].

Os fotoes de cintilacdo sdo emitidos isotropicamente. Isso leva a que muitos
dos fotdes emitidos no gas nao sejam detetados pelo fotosensor. A fragdo dos
fotdes recolhidos é a fragdo correspondente ao angulo soélido {2 subtendido pelo
PMT. A janela do PMT tem ainda uma transmissao 7, fungdo do c.d.o.. A
sensibilidade do PMT esta também diretamente relacionada com a transmissao
da janela. Além destes parametros, também existe a eficiéncia quantica E(Q do

fotocdtodo do PMT, fungdo do material do fotocatodo e do c.d.o. da cintilacao.

Assim, o numero médio de fotoeletroes produzidos no fotocatodo do PMT E é
dado por:
N =nN;TEQQ (1.16)
Estes fotoeletroes sdo acelerados e multiplicados num processo de avalanche
nos dinodos (tipicamente 10 dinodos). Um PMT tem ganhos da ordem de
10° — 105. Como os processos de formagao dos fotoeletrdes e multiplicagio nos
dinodos do PMT sao independentes, a variancia total pode ser obtida pela soma
das variancias de cada um dos processos. Desse modo, segundo [1, 28] a resolugéo
em energia de um CGCP que utilize um PMT como fotosensor ¢é

aproximadamente:

(1.17)
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Assim concluimos que a resolugdo de um CGCP que utilize um PMT como
fotosensor depende de diversos fatores relacionados com o gas de enchimento e
com a geometria do detetor e com o PMT utilizado, nomeadamente:

- Fator de Fano F do gas;

- Nuimero médio de eletroes primérios por energia da radiagdo incidente n;

- Numero médio de fotoes emitidos na regido de cintilacdo por eletrao primario
Ny;

- Angulo solido £2 subtendido pelo PMT;

- A transparéncia T da janela do PMT;

- A eficiéncia quantica EQ do PMT para o c.d.o. emitido.

Além destes fatores, outros fatores adicionais podem contribuir para a
resolugéo em energia do detetor, tais como:

- Ruido eletronico introduzido pelas fontes de tensao utilizadas;

- A nao uniformidade do fotocatodo;

- A néo uniformidade do campo elétrico de cintilacao.

1.3 Novos Desafios dos Detetores Gasosos

Desde a sua origem, os detetores gasosos de radiagao, tém vindo a ser
adaptados a mnovas solicitagbes provenientes da evolugdo do conhecimento,
inerentes as dificuldades crescentes desta investigagdo. Essas exigéncias sao no
sentido de dar resultados mais precisos, estender a gama de energias abrangida
em ambos os sentidos, aumentar a sensibilidade, etc.

As caracteristicas fundamentais dos detetores gasosos fazem com que sejam
especialmente apelativos a novos desafios. A adaptabilidade no que respeita a
forma, dimensoes, natureza, propriedades e pressao do gas de enchimento, permite
a configuragéo de acordo com diferentes tipos de experiéncias. Por outro lado, a
facilidade de operacéo e manuseamento patente na simplicidade na purificacao do
gas, na operacdo a temperatura ambiente, no comparativamente baixo custo de
fabrico e manutencao, possibilidade de recuperacao do gas de detecao,

especialmente no caso de grandes volumes e alta presséo, fazem destes dispositivos
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nos quais vale a pena investir para melhorar os aspetos menos ajustados as
necessidades.

Com efeito a evolugéo da investigagdo levou a necessidade de trabalhar a altas
energias, area em que os detetores gasosos tradicionalmente nao eram uma escolha
preferencial, de aumentar a sensibilidade para poder trabalhar com eventos raros,
de ter identificacdo de posicdo para poder rejeitar acontecimentos de fundo ou
avaliar propriedades da radiagao, mantendo, no entanto, as principais vantagens
de entre as quais se pode destacar a boa resolugdo em energia e a robustez.

E certo que ha concorréncia, mas todos os candidatos tém desvantagens em
alguns pontos. Um concorrente direto, e durante algum tempo preferido, é o
detetor em que o meio gasoso esté liquefeito. As principais desvantagens desta
versao sdo a pior resolucao em energia, devido ao fator de Fano geralmente mais
elevado, que traduz a existéncia de mais processos de perda de energia para além
da multiplicacao de carga ou producéo de luz, a necessidade de baixa temperatura
e dificuldade aumentada na purificagio do meio, que resultam num custo de
manutencao e operagao bem superior a da versdo gasosa. Do outro lado temos os
detetores de semicondutor. Estes detetores, embora tenham uma resolucdo em
energia melhor dos que os detetores gasosos, tém um custo muito superior, um
grau de adaptabilidade muito menor e, na sua maioria, sdo criogénicos.

Assim, os detetores preferencialmente escolhidos para estas novas experiéncias
tém sido cada vez mais os detetores gasosos e, de entre estes, a versao
eletroluminescente, também designada por otica, em que o método de
amplificacdo do sinal é a eletroluminescéncia do meio de detegéo, em detrimento
da versao multiplicacdo de carga. Esta modalidade confere a melhor resolugdo em
energia e a versatilidade permite ajustes de acordo com as necessidades especificas

de cada experiéncia.

1.4 Misturas Gasosas como Meio de Detecéao

A escolha do gas de enchimento mais adequado para um determinado detetor
gasoso deve ser criteriosa e ter em conta o tipo de radiacao a detetar, e qual a

informagdo que se pretende obter relativamente a particula detetada,
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nomeadamente a sua energia, a posicao de interacao, o método de amplificagdo a
utilizar, para nomear algumas.

Concretamente, na versao eletroluminescente, o uso de gases raros como meio
de detecao é obrigatorio, pelas razoes ja referidas na seccao 1.2. Um dos requisitos
da maioria das experiéncias recentes ou em desenvolvimento é o conhecimento da
posicao da interagdo. Esta é uma competéncia que os detetores gasosos
eletroluminescentes tradicionalmente ndo tém e que teve de ser implementada.
Especificamente os gases raros tém caracteristicas (elevada difusdo de eletroes e
baixa velocidade de deriva) que dificultam ou podem comprometer opgoes, em
principio, vidveis para a determinacgdo da posi¢do da interagdo. As solugdes para
estes problemas, por outro lado, ndo sdo isentas de efeitos colaterais, cuja
dimensao tem de ser avaliada, com exercicios de estimativa de custos-beneficios
no ambiente da experiéncia.

Normalmente gases moleculares (genericamente designados por impurezas) se
presentes para além dos gases raros, em detetores gasosos de radiacao, tém efeitos
indesejaveis. Isto acontece porque estas moléculas possuem estados vibracionais e
rotacionais, para além de estados excitados, que permitem que os eletroes que
com elas colidem percam energia sem emissao de cintilagdo. Além disso, também
sao responsaveis pela inibi¢do da emissdo de eletroluminescéncia pelos dtomos
excitados com os quais eventualmente colidem. Nos CGCPs, isto leva a uma
reducao da emissdo de fotoes de EL causando uma degradacédo da resolucao em
energia. Também podem levar & perda de eletroes primérios por captura, caso
sejam moléculas eletronegativas. Contudo, a introdugdo criteriosa de gases
moleculares (nesse caso designados por aditivos) possibilita a diminui¢do dos
coeficientes de difusdo dos eletroes e aumenta a velocidade de deriva de eletrées
[71, 72] e ides [73, 74, 75|, devida a perdas de energia mais eficientes que, no caso
dos eletroes, ¢ devida a ocorréncia de processos de excitagdo vibracional e
rotacional das moléculas do aditivo (arrefecimento) que substituem as poucas
perdas de grande amplitude (gases raros) por muitas perdas de pequena
amplitude. No caso dos ides, as razdes do aumento da velocidade de deriva serdo
abordadas na seccao 3.2.

Alguns aditivos podem ainda absorver os fotoes de EL emitidos. Neste caso, o

seu uso pode ser inviabilizado. No entanto, ha a possibilidade de a absor¢éo dos
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fotoes ser seguida de reemissdo num outro c.d.o.. Nesse caso, a aparente
desvantagem pode transformar-se numa vantagem, produzindo o efeito de um
conversor de c.d.o.. Essa possibilidade, ndo completamente explorada & data,

levou ao estudo feito com misturas de Xe com TMA.

1.5 Importancia do Presente Trabalho

A utilizagdo de um meio gasoso como meio de detecao, sobretudo em aplicagoes
novas e com exigéncias especificas, exige um estudo aprofundado e cuidadoso desse
meio. A possibilidade de utilizagdo de aditivos aos meios gasosos de detegdo
tradicionais (nomeadamente aos gases raros), implica um leque de avaliagoes das
caracteristicas das misturas resultantes (coeficientes de difusdo, mobilidade de
eletroes e ides, fator de multiplicagdo de carga e de eletroluminescéncia, a
transmissdo da mistura a eletroluminescéncia, conversdo de c.d.o.) e ainda a
composicao percentual ideal da proépria mistura.

O trabalho descrito nesta dissertacao pode ser dividido em 4 partes:

e Desenvolvimento de um sistema experimental com as vertentes necessarias
para a cabal avaliagao das caracteristicas das misturas em estudo;

e Estudo exaustivo das diferentes caracteristicas relevantes do gas TMA
como aditivo de xénon, tendo em vista a sua possivel utilizacdo na experiéncia
NEXT [10];

e [Estudo das caracteristicas fisicas da molécula de TMA: energia de
aparecimento dos diversos ides, por impacto de eletroes, abundancia relativa de
cada um dos ides em funcdo da energia dos eletroes e coeficiente de absor¢ao para
o c.d.o. emitido por xénon.

e Desenvolvimento de um novo sistema experimental para estudar o
coeficiente de difusédo transversal dos eletroes sob a acdo de campos elétricos, em
gases.

Os capitulos seguintes apresentam o trabalho realizado no &ambito desta

dissertacéo.
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2 Sistema Experimental e

Estudos das Propriedades Fisicas

de TMA

2.1 Sistema Experimental

Como descrito no plano de trabalho, diversos dispositivos necessarios &
realizacdo da componente experimental foram projetados, construidos e ligados a
uma linha de vacuo/enchimento de gases ela propria também desenvolvida no
ambito desta tese. Assim projetou-se, construiu-se e instalou-se a linha de vacuo
e de enchimento de gases para a instalagdo dos diferentes dispositivos
experimentais. Toda a linha de vacuo/enchimento foi construida de novo.

Na figura 7 esta representado o conjunto dos sistemas experimentais, a linha
de vacuo, a linha de enchimento/mistura de gases, os purificadores de gases, os
medidores de pressao e quatro dos cinco dispositivos experimentais desenvolvidos
no ambito deste programa de trabalhos: Contador Proporcional (CP), Contador
Gasoso de Cintilagdo Proporcional (CGCP), camara para estudo de absorcédo de
luz VUV por misturas gasosas, e camara para estudo de difusdo de eletroes em

meio gasoso.
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Figura 7 — Representagio esqueméatica do conjunto dos sistemas experimentais usados
nestes trabalhos (exceto a camara utilizada nos estudos de mobilidade i6nica),
juntamente com a linha de vAcuo e de enchimento de gases. Neste esquema néo esta
incluido o Espetrometro de Massa RGA. Representacao a escala.

As figuras 9 e 10 mostram a bancada onde foi instalada a linha de vécuo e os
sistemas experimentais desenvolvidos para este trabalho. Na parte de tras da
bancada (néo visivel na fotografia) esta o espectrometro de massa e o sistema de
bombeamento de gases (bombas rotativa e turbomolecular). A eletronica
necessaria para o funcionamento dos sistemas experimentais esta instalada por

baixo da bancada.
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Figura 9 — Foto da Bancada Principal (frente/esquerda).

A figura 10 é uma fotografia da bancada onde estda instalado o sistema

experimental de mobilidade de i6es positivos.



Figura 10 — Fotografia da bancada onde estd o sistema experimental de mobilidade de

ides positivos.

2.1.1 Sistema de Vacuo e de Enchimento de Gases

Existia, no laboratério, um sistema de véacuo constituido por uma bomba
rotativa da marca Varian®, modelo DS302 1Ph (para o vacuo primario) com
velocidade de bombeamento 3.2 dm3s! e pressdo ultima de 2x103 Torr, e uma
bomba turbomolecular Leybold®, modelo Turbovac 151 (para o alto vacuo) com
velocidade de bombeamento de 145 dm3s! e pressao tltima de 1x10-19 Torr. Neste
sistema de vacuo estdo instalados trés vacuémetros: um do tipo Piran: da marca

® modelo 0536 e dois do tipo Penning da marca Varian®, modelo 525. A

Varian
unidade de leitura de pressdo é da marca Varian®, modelo CC2 senTorr.

E desta base, montada por mim fora do ambito desta dissertacio, que foi
instalada a linha de véicuo para todos os sistemas experimentais e a linha de
enchimento de gases para a admissdo dos gases nos sistemas experimentais. Esta
linha de enchimento de gases tem dois pontos de ligacao a garrafas de gis para

poder efetuar o enchimento com um gés ou com misturas de dois gases.
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Nesta linha de vacuo/enchimento de gas foi colocado um medidor de pressdo
MKS Baratron®, modelo 722A (até 5000 Torr e precisio 0.5%) e um medidor de
Pressdo WIKA (até 15 bar e precisao de 0.05 bar).

Para poder fazer purificacdo continua dos gases, foram instalados dois tipos de
purificadores: um para gases nobres e outro para gases nobres e moleculares,
nomeadamente CHy, CFy, TMA, etc. Para estes dois purificadores foi prevista a
possibilidade de serem utilizados, individualmente em modo alternativo, sem ser
necessario retira-los da linha de vacuo ou expo6-los ao ar. Para esse efeito foram
desenhados dois caminhos paralelos e independentes para cada um dos
purificadores. Para a purificagio de gases nobres utilizaram-se purificadores
SAES® getters ST707 [76] e, para o meio contendo gas molecular optou-se por
purificadores SAES® getters MC1-702-F [77]. A circulacio do gés assegura a
purificacdo continua. Para agilizar essa circulagdo foram instaladas, em locais
estratégicos da linha, resisténcias para aquecimento das tubagens e dos gases,
para gerar conveccdo. Ambos os purificadores purificam os gases ou misturas
gasosas relativamente as principais impurezas: HoO, Og, COa.

Todos os sistemas experimentais (exceto o que estuda a mobilidade dos ides)
foram instalados na mesma linha de vacuo e estdo ligados entre si, garantindo
assim que o mesmo gas circula em todos eles. No entanto, cada sistema
experimental tem possibilidade de operar de forma individual, sendo possivel isola-
lo dos outros mantendo-o ligado a qualquer das purificagoes. Esta versatilidade
de utilizacao tornou muito mais complexa a sua idealizagdo e instalagdo, mas
mostrou-se extremamente 1util no decorrer do trabalho, pois qualquer avaria ou
alteragdo num dos sistemas ndo impediu o trabalho nos restantes sistemas. O
aumento faseado do sistema levou a véarias alteracoes que, dada a modularidade,
nunca comprometeram a operacionalidade dos dispositivos ja& montados.

O sistema para o estudo da mobilidade dos ides esta instalado numa linha de
outro sistema de vacuo. Este sistema de vacuo, também construida por mim fora
do ambito deste doutoramento, é constituido por uma bomba rotativa da marca
Edwards®, modelo XDD1, com uma velocidade de bombeamento de 1.4 m3.h!,
uma bomba turbomolecular também da marca Edwards®, modelo EXT75DX, com
uma velocidade de bombeamento de 75 1.s'l. Para medicao de pressio foi instalado

um vacuémetro Wide Range Gauge da marca Edwards®, modelo WRG-S-NW35.
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2.1.2 Sistemas Experimentais

Numa primeira fase foram projetados, contruidos e instalados o CGCP e o CP.
Posteriormente foi projetado, construido e instalado o sistema para estudar os
coeficientes de absorcéo de luz VUV e eventual reemissido de luz noutro c.d.o..
Este sistema foi desenvolvido sobretudo para o estudo com misturas Xe — TMA,
uma vez que tinha sido considerada a hipotese de a molécula de TMA servir como
conversor do c.d.o. da luz de cintilagdo de xénon (~172 nm) [21| para outros c.d.o.
maiores (entre 260 e 350 nm) [78]. Por ultimo foi projetado, contruido e instalado
um sistema para estudar os coeficientes de deriva de eletroes em fun¢éo do campo
elétrico.

O RGA, instalado na linha de vazio também foi usado, nao s6 para aferigdo da
composicao efetiva das misturas e testes de vazio (utilizagio habitual do RGA),
mas também para o estudo de algumas propriedades fisicas da molécula de TMA,
tais como energia de ionizac¢ao e de aparecimento de diferentes ides de TMA, por
impacto de eletroes.

Foi utilizada ainda a camara para estudos de mobilidade de iGes positivos em
gases, desenvolvida e construida por P.N.B. Neves, no ambito do seu
Doutoramento [79]. Este sistema foi o tinico que néo foi desenvolvido por mim e
que nao foi instalado na mesma linha de vacuo de todos os outros, por ja estar
instalado numa linha de outro sistema de vacuo. Este sistema experimental tem
o seu protocolo proprio de funcionamento, por exemplo, nao necessitar de
purificagéo.

Todas as pecas dos sistemas foram projetadas e desenhadas por mim e
construidas nas oficinas do Laboratorio de Instrumentagéo e Fisica Experimental
de Particulas (L.I.P.) de Coimbra. Os materiais usados na construgao dos sistemas
foram, essencialmente, aco inoxidavel, a ceramica Macor®, cola da marca
Araldite® AY103-1 e endurecedor HY991, também da marca Araldite®. Como
anéis vedantes foram utilizados anéis de cobre e de Viton®.

Apos o fabrico de cada uma das partes dos sistemas experimentais, seguiu-se
um protocolo rigoroso de limpeza, nomeadamente banho de acetona num aparelho
de limpeza de ultrassons. Depois da construcdo de cada um dos sistemas, fez-se

uma rigorosa analise de estanquicidade, recorrendo ao espectrometro de massa
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RGA. Todos os sistemas atingiram pressdes de vacuo inferiores a 1x107 Torr.
Analisando o gas residual com o RGA verificou-se que a pressao residual era
dominada pelos picos de m/z 17 e 18 — agua — e que o pico com m/z 32,
correspondente a molécula de oxigénio (O2), era da ordem de 1x10-1° Torr, o que
¢ indicativo da nao existéncia de fugas.

Para melhor compreender a molécula de TMA realizaram-se alguns estudos
com o espectrometro de massa, nomeadamente, o fator de correcdo de gas do
RGA a aplicar a TMA na utilizacdo do espectrometro, informacgio fundamental
para analisar as misturas; a energia de ionizacdo e de aparecimento dos vérios
ioes de TMA por impacto eletronico; a abundéncia relativa de cada iao para
energias de impacto compreendidas entre 7.5 e 70 eV.

Os gases utilizados foram Xe, TMA e CHy, com graus de pureza de 99.999%,
99% e 99.9995%.

2.1.3 Espetrometro de Massa

O sistema de vacuo inclui um espectrémetro de massa analisador de gas
residual (RGA), do tipo quadripolar da marca Hiden® modelo HAL IV RC,
equipado com uma cabega RF HAL200. O RGA é uma ferramenta fundamental,
nao s6 para fazer testes a estanquicidade da linha de vacuo e dos sistemas
desenvolvidos, mas também para analisar a composicao das misturas gasosas. Este
RGA equipado com esta cabega tem a capacidade de analisar gases residuais com
uma relagdo entre a massa e a carga m/z (m em unidades de massa atomica e z
em unidades de carga elementar) de cada ido resultante até 200. Com o RGA foi
ainda possivel realizar o estudo dos limiares de ionizacdo e abundéancias relativas
dos ides de trimetilamina (TMA — (CHj3)3N), produzidos por impacto de eletroes

com energias compreendidas entre 7.5 e 70 eV.
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2.2 Propriedades Fisicas de Trimetilamina por

Espetrometria de M assa

Neste trabalho testaram-se varios aditivos, nomeadamente CHy, e TMA — os
aditivos inicialmente sugeridos pela colaboragdo NEXT [7, 10|, sendo estes
aditivos moleculares com os quais se pretende fundamentalmente diminuir a
difusdo dos eletroes.

A composigio real da mistura (por oposigdo a composi¢io estimada) é uma
informacao indispensavel, sobretudo para misturas com pequenas quantidades de
aditivo, no caso, inferiores a 1.5%. Com efeito, o medidor de pressdo instalado na
linha de vacuo/enchimento tem uma resolugéo de 1 Torr e um erro na medida de
~0.5%, valores elevados para as misturas pretendidas. Para esse efeito foi
necessario desenvolver uma técnica para controlar com rigor a composicdo da
mistura. Deste modo, para obter misturas com fracdo de aditivo inferior a 0.1%,
formulou-se um método que consiste em dilui¢des sucessivas da mistura anterior.

A pressao normal de trabalho é de 800 Torr. Para obter a mistura pretendida
procedeu-se do seguinte modo: o primeiro gas a entrar no sistema, previamente
evacuado, era o gas minoritario (aditivo); a pressdo pretendida deste gés era tal
que, depois de completar o enchimento até 800 Torr com xénon, ficAssemos com
a maxima concentracao de aditivo pretendida para o estudo. Para as composicoes
seguintes, com concentragdes de aditivo cada vez menores, foram feitas diluicoes
da mistura corrente, com Xe puro.

Para a diluigao, retira-se a quantidade necesséaria (calculada) da mistura pela
linha de vacuo, de modo a baixar a pressdo no sistema, e volta-se a encher com
Xe puro novamente até a pressao de 800 Torr. Este método nao tinha sido
testado, pelo que foi necessario analisar com rigor a composi¢ao real da mistura a
cada passo de diluigdo. Assim, no inicio e fim do estudo com uma mistura,
procedeu-se sempre a analise do gas com o espectrometro de massa.

Para isso, foi instalada uma valvula de agulha que permitisse controlar o fluxo
de gés de modo a poder ser analisado pelo RGA (que nao deve trabalhar a pressoes
superiores a 1x10* Torr). Deste modo ficou-se a conhecer a composi¢io real da

mistura com a precisdo do RGA.
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Relativamente ao funcionamento do RGA, a analise do gés residual é feita
através da ionizagdo do gas por impacto eletréonico. A seccao eficaz por impacto
de eletroes, naturalmente, varia de gés para gas. Como tal, ha a necessidade de
uma correcdo para que os valores obtidos sejam absolutos, ndo afetados pelas
diferencas de seccéo eficaz entre gases. O RGA disponivel tem uma biblioteca com
fatores de correcao para diversos gases. Assim, escolhendo o gas envolvido, a
correcao é feita automaticamente pelo software. Nao havendo a informacao na
biblioteca, a correcéo tera de ser feita a posteriori. Apesar de a base de dados do
RGA ser vasta, ndo inclui TMA. Assim sendo, o referido fator teve de ser
determinado.

Dada a falta de informacao disponivel na literatura [80] e tendo acesso ao RGA
com capacidades, consideramos ser relevante a identificacdo das espécies idnicas
presentes, e das suas energias de aparecimento e abundéancia relativa em fungéo

da energia dos eletrdes incidentes em TMA com o RGA.

2.2.1 Fator de Correcao de TM A no RGA

Segue-se a descricdo método para a verificagio da composi¢do das misturas

sucessivamente obtidas pelo método desenvolvido, de dilui¢do progressiva.

2.2.1.1 Metodologia

No RGA disponivel, a anélise do gas residual é feita através da ionizagao do
gas por impacto de eletroes. De acordo com o manual de operacdo, a pressio
parcial minima detetavel é de 1x10-!! Torr, que corresponde a uma corrente i6nica
de 1x101% A.

Os eletroes sdo produzidos por efeito termoiénico num filamento percorrido por
uma corrente elétrica, cujo limite superior é de 5 A. A corrente de eletroes,
designada por corrente eletrénica de ionizacao, é definida pelo operador e pode
ter valores entre 20 e 1000 pA. Os eletrdes emitidos, através de campos elétricos
apropriados também definidos pelo operador, sdo acelerados e conduzidos para

uma camara designada por cdmara de ionizacdo. A energia comunicada aos
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eletroes pode variar entre 6 e 70 eV. Este RGA, no modo normal, opera com uma
corrente de 1000 pA e energias de 70 eV.

Os ides produzidos pela ionizagdo do gés residual sdo retirados da camara de
ionizagdo por campos elétricos adequados e dirigidos para o quadripolo, que os
separa de acordo com a relacdo entre massa e carga elétrica. O quadripolo é
composto por quatro cilindros com cerca de 185 mm de comprimento e 3 mm de
diametro, agrupados dois a dois, cuja tensido alterna a uma frequéncia de 2 MHz.

Um varrimento permite recolher ides com m/z tal que

%4
2 w2
r§w

=~ 13x10° (2.1)

em que m em unidades de massa atémica, z a carga em unidades de carga unitaria,
V a tensdo, ry metade da disténcia entre cilindros e w a frequéncia. O resultado,
um espectro de massa, ¢ um registo da corrente idnica, proporcional & pressao
parcial do gés.

Um dos modos de analise do RGA ¢é a medicao da pressdo parcial para cada
m/z através de um varrimento sobre m/z que, neste caso, pode ir até 200. Cada
varrimento gera um histograma com as medidas da pressdo parcial (Torr) em
funcio de m/z Cada espécie idnica produz um pico ou mais, dependendo da
existéncia de ides com mais do que uma carga, cuja amplitude é proporcional &
abundancia da espécie. Se um atomo/molécula for duplamente ionizado aparece
um sinal na posi¢do correspondente a metade do m/z do iao de carga 1. Através
de varios varrimentos é calculada a pressao parcial média para cada pico do
histograma, i.e., cada ido. Este método de anélise ndo usa o fator de correcao do
gas pelo que os resultados tém de ser analisados e corrigidos.

Foram feitas varias misturas de Xe — TMA e analisados os resultados.
Conhecendo o fator de correcao de xénon tragou-se uma reta de calibracdo para
determinar o fator para TMA.

Antes da admissdo do gas no sistema, foram efetuados cerca de 10 varrimentos
para avaliar o gas residual da linha de vacuo, designado por “fundo” e, através da
média, obteve-se o valor da pressdo parcial de “fundo”’ para cada valor de m/z. A
pressao do gas residual era de ~1x10°7 Torr. Em seguida, através de uma valvula
de agulha, admitiu-se o gas (correspondente a uma determinada mistura), com
fluxo constante, até atingir a pressdo total ~8x106 Torr, cerca de duas ordens de

grandeza acima do “fundo”. Para cada mistura, o histograma resultante foi obtido
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com varias dezenas de varrimentos, através das médias das pressdes parciais para
cada m/z Finalmente, depois de fechada a valvula de agulha, evacuou-se o gas
da mistura e repetiu-se a analise do “fundo”. Os resultados finais sdo a média dos
varrimentos com o gas a analisar, apos subtracao do “fundo” determinado através
da média dos valores inicial e final. Durante todo o procedimento de anélise, o
sistema de vacuo permaneceu ligado.

No histograma de pressao parcial em fungdo de m/z, os picos principais eram
de Xe e de TMA. A pressao parcial de cada gas obtém-se pela soma das
intensidades de todos os seus picos. Sabida a composicdo da mistura e o fator de
corre¢ao para xénon, determinou-se o fator de corregdo para TMA.

Na figura seguinte é apresentado um espectro de massa de uma mistura de

Xe — TMA obtido a uma energia de impacto de 70 eV.

Espectro de Massa da Mistura 48% TMA — Xe 52%
2.0x10°¢

1.5x10°6

1.0x10°¢

Pressao (Torr)

0.5%x10°6 ‘

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120 130 140

Figura 11 — Espectro de Massa da mistura 48% TMA - Xe 52%. A informagdo obtida
para os fragmentos i6nicos é representada consoante a sua proveniéncia: Xe — preto; TMA
— vermelho; H2O (m/z de 17 e 18) — verde; origens desconhecidas — azul. Energia: 70 eV.
Corrente: 1000 pA. Pressao: 8x10° Torr.

2.2.1.2 Resultados Experimentais

Estudaram-se varias misturas de Xe — TMA com fragdes de TMA entre 0.5%
e 81%. A corrente e a energia dos eletroes foi de 1000 pA e 70 eV, respetivamente.

Para cada mistura foi feita uma anélise do gés residual da linha de vacuo, uma

43



analise do gis da mistura e, novamente, uma analise do géas residual. Do
histograma resultante obteve-se a composi¢dao da mistura dada pelo RGA.
Assim, com os valores de fracdes de TMA estimados através de diluicao
sucessiva (0.5%, 1.5%, 5%, 27%, 48%, 60% e 81%), e os valores medidos
diretamente pelo RGA, construiu-se um grafico (figura 12), em que o

comportamento é linear com declive 1.0722.

100%
TMA - Xe

80% |
o I
= 60% | v = 1.0722x +
o) L 2
< R? = 0.9996 4
<: L
= 40% +
= I

20% |

0% " - L L L L n L L L L L L L L L L L L

0% 20% 40% 60% 80% 100%

TMA Estimado

Figura 12 — Fracdo de TMA medida pelo RGA em fungéo da fragio de TMA estimada.
O tracejado representa a reta de calibracdo, cujo declive é usado na determinagéo do
fator de correcdo de gés para TMA com este RGA. A energia e a corrente de eletrdes
foram 70 eV e 1000 pA, respetivamente.

2.2.1.3 Analise de Resultados e Conclusodes

Para este RGA, de acordo com a base de dados, o fator de correcéo para Xe é
de 3.0. Os resultados obtidos evidenciam a proporcionalidade entre as fracgoes
estimadas e medidas. O fator de proporcionalidade é de 1.0722. Atendendo ao
fator de corregao para o Xe (3.0), para TMA o fator é de ~3.2.

Para confirmar os resultados testou-se uma mistura com percentagens
estimadas de 50% — 50% de CH4 — TMA. Os valores obtidos com o RGA foram
de ~33% de CH4 e ~66% de TMA. Com o fator de corre¢ao para CHy 1.6, o fator
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de correcio para TMA, neste caso, é de 3.2, o mesmo valor determinado

anteriormente.

2.2.2 Limiares de Ionizagdo de TM A por Impacto de
Eletroes

O estudo dos limiares de ionizacdo de TMA por impacto de eletroes realizado
com o0 RGA é um complemento do estudo das caracteristicas das misturas
Xe — TMA que realizamos. Visa a identificacdo dos ides formados por impacto de
eletroes em TMA em fungédo da energia do eletrao, a determinacao da energia de
ionizacdo e da energia de aparecimento de cada fragmento i6énico produzido em
TMA. Os dados existentes na literatura sdo escassos, e quisemos contribuir para
colmatar essa lacuna. Tornara também mais facil a analise dos resultados obtidos
de mobilidade i6nica em TMA e misturas Xe — TMA do proximo capitulo.

Como descrito atrés, a analise do gés residual é feita através da intensidade de
corrente ionica gerada por impacto de eletrdes. Os eletroes sdo gerados, por efeito
termoiénico num filamento. Regulando a corrente e energia dos eletroes podemos
produzir ionizacao direta, com a formacao do iao TMA ™, ou dissociagdo ionizante
da molécula. Podem ocorrer processos de segunda ordem como fragmentacao dos
ides através de reagoes espontaneas [81]. O aumento da energia dos eletrdes abre
novos canais e possibilidade de formagcéao de novos ioes.

Este trabalho deu origem a uma publicagio em Journal of Instrumentation

82].

2.2.2.1 Metodologia

Como referido anteriormente, o limite inferior de corrente i6nica detetavel é
1x10'® A. No entanto, para estes valores de corrente ha a possibilidade de
confuséo com ruido eletréonico ou flutuagoes estatisticas. O critério de consisténcia
de resultados permite, normalmente, eliminar essa possibilidade. Outro aspeto

relevante, é a sensibilidade do aparelho que, segundo o fabricante, é de 4 ordens
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de grandeza, ou seja, o aparelho s6 consegue detetar simultaneamente picos cuja
razao seja superior a 1/10 000.

A escolha do modo de operagio do RGA depende da informacao que se
pretende obter. Num dos modos, referido na seccdo 2.1.1, analisa-se a pressao
parcial por varrimentos num intervalo definido de m/z dos ies. Num outro modo,
que foi usado aqui, fazem-se leituras da pressdao de ides com um ou mais valores
de m/z em fungao do tempo. Este é o modo usado, por exemplo, na detegdo de
fugas da linha de vacuo.

Para identificar os picos de TMA, com sistema de vacuo em bombeamento
continuo, foi admitido um fluxo continuo de TMA através de uma vélvula de
agulha, elevando a pressdo para ~8x10% Torr. Registaram-se os ides presentes a
70 eV, a energia méaxima utilizada, com uma corrente de 100 pA de eletrées que
se mostram na figura 13. E possivel distinguir vinte picos diferentes, um resultado

analogo ao apresentado em [81].

4x10°7T
Espectro de Massa de TMA
3><10’7:
=
3
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7
[}
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1 5 9 13 1 21 25 29 33 37 41 45 49 53 57 61

Figura 13 — Espectro tipico de TMA a 70 eV — 100 pA. Pressao 8x10°6 Torr [82].

Para determinar a energia de aparecimento de cada uma das espécies idnicas
fez-se um varrimento para as energias de eletroes, entre 7.5 e 70 eV. O incremento
de energia normal era de 0.5 eV, mas sempre que um novo iao parecia surgir,
diminui-se o incremento para 0.1 eV para determinar com maior rigor a energia
de aparecimento de cada espécie i6nica. A corrente eletronica, sempre que
possivel, foi mantida a 100 uA, no entanto, para energia dos eletrdes inferiores a
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13 eV, o fabricante indica a corrente maxima aconselhada. Para 7.5 eV é de
40 pA. O aumento da energia dos eletrdes foi sendo acompanhado, de acordo com
o permitido, do aumento da corrente eletronica. Acima de 13.0 eV passou a usar-
se corrente de 100 pA. Os resultados obtidos com valores inferiores de corrente de
eletroes, foram normalizados aos obtidos a 100 pA.

Determinou-se a energia de aparecimento dos ides mais abundantes (10 picos
mais intensos), ou seja, em termos de m/z, os ides: 15 — CHz", 28 — HoCN™,
29 — CH3N™ ou CoHs", 30 — CH4N™, 41 — C3Hs™ ou CoH3sN™, 42 — CoHyNT,
43 — CoHsN*, 57 — CsH7/N*, 58 — C3HgN ™, 59 — C3HoN+ [81].

Cada medida no RGA foi feita com a aquisigdo do sinal em continuo durante
pelo menos cinco minutos, a que correspondem, no minimo, dez medidas de cada
pico. Para cada energia de eletroes este procedimento foi repetido pelo menos trés
vezes. Nas energias criticas (energias onde apareciam novos ides) o numero de
medidas foi superior. Assim, o resultado de cada pico é a média de dezenas de
medidas. O erro associado a cada medida é obtido pelo desvio padrao das
diferentes medidas.

Dadas as flutuagoes estatisticas do RGA, sobretudo nos valores de menores
energias de eletroes, proximos do limite de dete¢do do aparelho (corrente idnica
de ~10-1 A), a anélise dos resultados foi sistematica e meticulosa. Na presenga de
um ido, a respetiva energia de aparecimento sé foi considerada quando o ido fosse
detetado em pelo menos 2/3 das analises e os resultados fossem consistentes.

Para garantir a validade do método fez-se um estudo semelhante com CHy, em
que se analisaram, igualmente, as energias de aparecimento dos varios ides. A
escolha de CH4 deveu-se & abundancia de dados existentes na literatura.

Os diferentes gases usados foram colocados, nas respetivas garrafas, proximo
da bomba turbomolecular e do RGA, em tubagens da linha de vacuo vedadas
para diminuir a pressdao de gas residual no sistema. A pressdo residual a que se
trabalhou foi sempre inferior a 1x10-7 Torr. A valvula de agulha, tal como referido
anteriormente, permitiu admitir o gés a fluxo constante e manter uma pressao de
~8x106 Torr, aproximadamente 2 ordens de grandeza acima da do gés residual.
A monitorizagio da pressdao no sistema foi feita por um vacudémetro Varian,

modelo 525.

47



Na analise dos resultados hé a considerar trés fatores que podem influenciar a
determinacao da energia de aparecimento de cada i&o:

1 — O sinal, para cada m/z, segundo [83], tem uma distribui¢do normal com
um desvio padrao de 0.204. Isto significa que ~1.4% do sinal nao é atribuido a sua
origem verdadeira, podendo ser contabilizado nos picos adjacentes. Na leitura das
pressoes parciais de cada m/z este erro ndo é significativo e, normalmente, esta
dentro dos erros experimentais. No entanto, quando o objetivo é determinar a
energia de aparecimento de um if0, é necessario considerar essa possibilidade. Os
resultados que se apresentam ja tém essa corregio;

2 — Quando temos picos com valores de pressdo parciais acima de 107 Torr, a
sensibilidade de detegéo fica comprometida e s6 sdao detetados picos cuja presséo
parcial seja superior a 1/10000 desse pico. Ou seja, nesse caso deixa de haver um
limite de detec@o fixo (1x10-!! Torr), tornando-se dependente da pressdo parcial
do pico mais abundante. Isto implica que sejam necessérios eletroes de maior
energia para se conseguir afirmar o aparecimento de um novo iao, que sera, assim,
afetada de uma incerteza adicional;

3 — A energia dos eletrées emitidos pelo filamento por efeito termoionico
obedece a uma distribuicio Fermi-Dirac que, para a temperatura do filamento, é
muito semelhante & distribui¢do de Maxwell, com uma largura de 0.5 eV a 20 [84,
85, 86]. Assim, havera a emissdo de alguns eletrdes mais energéticos do que o
espectavel (uma “cauda” nas altas energias). Esta distribuigao assimétrica podera
levar a detegdo de ides a energias inferiores a energia real (até 0.5 eV), sobretudo
nos primeiros picos ou a energias de grande probabilidade (secgdo eficaz) de
ionizacao.

Foi estudado o intervalo de energias de eletroes entre 7.5 e 70 eV, em intervalos
de 0.1 eV nas energias proximas da energia de ionizacdo e de aparecimento de

cada iao. Fora destas zonas de energia os intervalos foram maiores.

2.2.2.2 Energias de Aparecimento dos Ides de CH4

Como referido, para validar o método acima descrito e aferir a incerteza dos
resultados, procedeu-se a um estudo da energia de aparecimento dos ides formados

por impacto de eletrdes na molécula de CHy. A primeira energia de eletrées
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considerada foi 12.0 eV e incrementos de 0.1 eV. Para 12.0 €V a corrente méxima
permitida é de 90 pA. A partir de 13.0 eV, passa a ser permitida corrente >100 pA.
Os resultados foram normalizados a correntes eletronicas de 100 pA.

O impacto de eletroes pode originar ionizagdoes diretas ou ionizagoes
dissociativas. Em concreto, na molécula de CHy, de acordo com [87], podem

ocorrer as seguintes reacoes:

e”+ CH, > CHf +2e~ (2.1)
— CH} + H + 2e” (2.2a)
- CHf +H +e” (2.2b)
- CHS + Hy + 2e” (2.3)
- CH*+H+H, + 2e” (2.4a)
> CH*"+H +H,+e" (2.4b)
— C* +2H, + 2e” (2.5)

O espectro de massa de CHy obtido a 70 eV mostrou picos em m/z iguais a 16,
15, 14, 13 e 12, que correspondem inequivocamente aos ides CH4 ", CH3", CHay™,
CH" e C', respetivamente.

A figura 14 mostra os resultados obtidos para a energia de aparecimento de
cada um dos fragmentos carregados da molécula de CHy. Para ser possivel ver a
evolugdo das curvas de pressdo parcial junto aos limiares, estdo também
representados os resultados com amplificacdo de 20 para CHy" e CHsz"™ e

amplificagdo de 10 para os restantes ioes.
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Figura 14 — Presséo parcial dos ides CH4" (a), CH3" (b), CH2" (c¢), CH' (d) e C* (e),
produzidos em CHy, em fungéo da energia de impacto, nas regides proximas das energias
de aparecimento de cada espécie iénica. As curvas a tracejado sio linhas guia [82].

Como foi descrito, foram sendo feitas analises a partir de 12.0 eV com

incrementos regulares. O primeiro ido a ser detetado foi o ido CH4" (m/z 16) por

ionizagdo direta da molécula de metano (equagao 2.1). Este ido foi detetado a

12.4 eV. Contudo a eficiéncia de ionizagao s6 cresce significativamente a partir de

12.5 eV, como se pode verificar na figura 14a. Como a 12.3 eV nao foi detetada a

presenca do ido, considerou-se que a energia de aparecimento do iao CHy" é de
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12.4 eV, um valor abaixo dos valores reportados em [88] — 12.615+0.010 eV, em
[89] — 12.63+0.02 €V e em [87] — 12.65+0.04 eV. Esta divergéncia de ~0.2 eV pode
ser justificada pela emissao de eletroes da “cauda” da distribuicdo de energia a
12.4 eV (com uma energia superior a 12.4 eV), como referido em [89]. Perante
esta discrepancia consideramos que a incerteza de 0.5 eV da distribuicdo de
energia de emissdo dos eletrdes é demasiado conservadora, sendo mais realista
considerar uma incerteza de 0.2 eV nestas condigoes de operacao. Assim,
atribuimos o valor de 12.4+0.2 eV a energia de ionizagdo do metano.

O fragmento CH3" (m/z 15) é produzido por dois processos: equagdo 2.2a, com
maior probabilidade e a equacao 2.2b com menor probabilidade, mas para menores
valores de energia [89]. Na figura 14b podemos ver o aparecimento do ido de um
sinal em m/z = 15, a 14.0 eV. Mantendo a anélise feita a CH4", considerou-se que
a energia de aparecimento do ido CHz" é 14.01+0.2 eV, sendo estes resultados
coerentes com os resultados apresentados por diversos autores para a energia de
aparecimento do i&o pelo processo descrito em (2.2a) — 14.01+£0.08 eV [89],
14.344+0.10 eV [87|, 14.30+0.02 eV [90]. Considerou-se também que o nosso
sistema nao tem sensibilidade para detetar o aparecimento do fragmento CHg™"
pelo processo descrito na equacao 2.2b, por ser um processo com baixa
probabilidade (baixa secgao eficaz) [89]. Este processo (2.2b) tem uma energia de
aparecimento de aproximadamente 13.6 eV [87, 89, 90].

Na energia de aparecimento dos ides menos abundantes (CHa*, CH" e C"), a
pressdo parcial dos i6es mais abundantes (CH4* e CH3z ") atinge valores superiores
a 1077 Torr. Esta pressio dos picos mais abundantes limita a sensibilidade de
detecdo do RGA, refletindo-se numa energia de aparecimento de cada fragmento
superior & real. A incerteza da energia de aparecimento dos ides proveniente da
distribuicao de energia dos eletroes emitidos leva a detecao do ido a energias
menores que as energias efetivas. J4 a diminui¢do de sensibilidade do RGA leva
a detecao dos fragmentos i6nicos menos abundantes a energias mais elevadas do
que as energias efetivas.

O iao CHa* (m/z 14), ocorre a uma energia de 16.0 eV (figura 14c). Os valores
reportados na literatura sdo 15.06+0.02 eV [89], 15.1+0.1 eV [87], e 15.1940.02
[88]. O aparecimento deste fragmento a aproximadamente 1 eV acima do esperado

vem da diminuicdo da sensibilidade do RGA. De facto, a pressao parcial do ido
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CH," é de ~1.2x10°7 Torr. Assim, neste caso, tendo em conta a incerteza da
distribui¢do da energia dos eletroes (a “cauda” para energias mais elevadas) e a
diminui¢do da sensibilidade do RGA, considerou-se que o aparecimento de CHo"
ocorre a 16.0793 eV.

Os processos que levam ao aparecimento dos ides CH™ e C', descritos nas
equagoes 2.4a, 2.4b e 2.5, tém seccdo eficaz muito baixa para a energia de
aparecimento, cerca de quatro ou mais ordens de grandeza inferiores aos dos ides
CHy" e CH3" para a mesma energia. Por isso, a energia de aparecimento do iao
CH™ é 24 €V e a do iao CT 27 eV, como se pode verificar nas figuras 15d e 15e.
Estes valores sdo superiores aos valores apresentados em [89] — 19.1£0.2 eV e em
[87] — 19.840.2 eV, para o iao CH' e em [89] — 19.6+0.2 eV e em [87] —
20.54+0.2 eV para o ido C™ e um pouco mais proximos dos valores experimentais
obtidos por [91] (CH' - 22.240.4 eV e C' - 2542 eV) e por [92] (CH' - 22.4 eV
e Ct - <25.2 eV). Neste caso, quando a pressdo do pico mais abundante é 4 — 5
ordens de grandeza superior a 1.2x10°7 Torr, conclui-se que a sensibilidade do
sistema nao permite fazer uma analise rigorosa da energia de aparecimento destes
ides menos abundantes.

A tabela 1 tem os resultados das energias de aparecimento de cada um dos ides

obtidos e de outros autores referidos.

Tabela 1 — Energia de aparecimento dos ides de CHy4 por impacto de eletrdes (em eV).

CH,*+ CH;* CH,+ CH* Ct Referéncia
12.440.2 14.0;:0'2 16,0f% * * Neste Estudo

13.2540.08 19.11+0.20

12.634+0.02 14.0140.08 15.064+0.02 19.8740.20 19.5640.20 [89]
13.5840.10 19.84+0.1

12.65+0.04 14.3440.10 15.14+0.1 920 540 2 20.5+0.2 [87]

12.61540.010  13.6 [90] 15.1940.02 222404 [91] 2542 [91] (outros)
88 14.3 [90] [88] 22.4 [92] <925.2 [92]

* A sensibilidade do sistema nao permite determinar com rigor a energia de aparecimento
destes ides menos abundantes

Este estudo com o gas metano permite concluir que o sistema experimental e
o método desenvolvidos sdo validos para determinar as energias de aparecimento

dos diversos ides ou fragmentos i6nicos de uma molécula, exceto quando a
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abundancia relativa é quatro ordens de grandeza inferior & de outros ides
produzidos para a mesma energia. O método permite ainda avaliar a incerteza na
energia de aparecimento das espécies idnicas nas condi¢cbes em que ocorrem.
Assim, na determinacdo da energia de ionizacdo da molécula e da energia de
aparecimento dos ides seguintes, a incerteza na energia é atribuida a distribuicao
de energia dos eletrées emitidos pelo filamento (0.2 eV). Na determinagao da
energia de aparecimento de novos ides, quando existe um pico com pressao parcial
aproximadamente 4 ordens de grandeza superior (1x10-7 Torr) & do novo ido, a
incerteza aumenta para 1 eV. Também se concluiu que, quando ha ides com
pressoes 4 — 5 ordens de grandeza superiores ao limite de detecao, o sistema n&o

tem precisdo suficiente para determinar a energia de aparecimento de novos ides.

2.2.2.3 Energias de Aparecimento dos Ioes de TM A

A ionizagdo de TMA por impacto de eletrdes leva a criagio de diversos ides,
produzidos por ionizacdo direta ou por fragmentacdes da molécula. Hvistendahl
[81] identificou a maioria dos fragmentos observados por espectrometria de massa
e indica o processo que leva & formacdo de cada um desses fragmentos. Os

fragmentos observados tém a sua formagédo a partir das seguintes reacoes:

e~ + C3HoN - C3sHoN* + 2e™ 59 u (2.6)
CsHoN*t - C3HgN* + H + 2~ 58 u (2.7)
CsHgN* > CH,N* + C,H, 30 u (2.8)
C3H,N*t - C,H,N* + CH, 42 u (2.9a)
C,HsN* —» C,H,N* + H 42 u (2.9b)
C,H,N* > CHf + HCN 15 u (2.10)
CsHoN*t - C3H,N* + H, 57w (2.11a)
C3HgN*t > C3H,N* + H 57u  (2.11b)
C3HgN*t > C,HsN* + CH, 43 u (2.12)
C,H,N* > C,H;N* + H 41u  (2.13a)
C3HgN* - C3HE + NH, A1u  (2.13Db)
CsHgN* > C,HF + CHsN 290 (2.14a)
CsHgN* > CHsN* + C,Hs 29u  (2.14b)

CH,N* > H,CN* + H, 281 (2.15a)
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CH;N* > H,CN* + H 28u  (2.15b)
CsH Nt > H,CN* + C,H, 21 (2.15¢)

Neste estudo mediu-se a energia de ionizacdo de TMA e a energia de
aparecimento dos 10 ides mais abundantes observados num espectro de massa
obtido com energia de impacto de 70 eV. A soma das pressoes parciais destes dez
picos mais intensos corresponde a ~93% da pressdo total a 70 eV.

A figura seguinte mostra os resultados obtidos. Para melhor analisar a evolugéo
da pressdo parcial de cada pico perto da energia de aparecimento, também se
mostram os resultados amplificados por um fator de 10.

Partindo de uma energia de 7.5 eV e com incrementos de 0.1 eV, procurou-se
o aparecimento de um sinal proveniente da ionizacdo da molécula de TMA. A
7.9 eV foi detetado um sinal no espectrometro de massa para m/z 59,
correspondendo este sinal ao aparecimento do idao ((CH)3)sN*. Apesar de este iao
aparecer a 7.9 eV (figura 15a), o sinal s6 cresce de forma significativa
aproximadamente 0.3 eV depois (~8.2 eV), provavelmente pela existéncia de mais
de um estado do ido. Assumindo a incerteza na energia de emissdo dos eletroes
considerada em CHy, nesta gama de energias, estima-se que a energia de ionizagao
de TMA seja 7.9£0.2 eV. O valor estimado esta de acordo com a base de dados
do National Institute of Standards and Technology (NIST) [80] que indica o valor
de 7.8540.05 eV, baseado em experiéncias que obtiveram os valores 7.83+0.02 eV
[93] e 7.82+0.02 eV [94]. Para energias de 7.9 eV, a corrente de emissdo de eletroes
maxima permitida é de 40 pA. Esta corrente, inferior a utilizada para
determinacdo da energia de ionizacio de CHy (90 pA), da origem a uma
distribuicao de energia menor largura, razao pela qual o ido TMA " néao aparece a

energias inferiores, as esperadas como em CHjy.
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Figura 15 — Pressao parcial dos ides (CH3)sN' (a), C3HsN'" (b), CHiN" (¢), CoH4N"
(d), CH3" (e), C3H7N" (f), CoHsN ' (g), CoH3N ' (h), CoHs™ (i) e H2CN' (j) produzidos
em TMA, em funcdo da energia de impacto, nas regides proximas das energias de
aparecimento de cada espécie i6nica. As curvas tracejadas s@o linhas guia [82].

O iao C3HgN™ (m/z 58), de acordo com [81] (equagio 2.7), é o precursor da

maioria dos fragmentos que aparecem no espectro de massa e aparece a 9.6 eV
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(figura 15b). Tal como anteriormente, considerou-se a incerteza de 0.2 eV neste
valor. Verifica-se ainda que a eficiéncia de ionizacdo apenas tem um crescimento
significativo acima de 10.0 eV, comportamento semelhante ao do primeiro ido
(crescimento significativo do pico ~0.3 eV acima da energia de aparecimento).
Assim, considerou-se que a energia de aparecimento do iao C3HgN ™' é 9.6+0.2 eV,
valor muito proximo do valor determinado em [90] — 9.38+0.10 eV. A energia de
aparecimento deste ido também foi determinada em [95] e em [96], com valores
de 10.55 eV e 9.8 eV, respetivamente.

De acordo com [81], o iao com m/z de 30 u corresponde ao ido CH4N*. O
processo de criacdo deste ido estd na equagdo 2.8. A detecao deste fragmento
ocorre a 12.9 eV (figura 15¢). No entanto, a pressdo do pico mais abundante é
~1x10°7 Torr. Nestas condicoes, tal como aconteceu na determinac¢ido da energia
de aparecimento de CHy", considera-se uma incerteza acrescida devido a
diminui¢do da sensibilidade de detecio do sistema. Assim, considerou-se a
incerteza de 1 eV para energias menores e (0.2 eV para as energias superiores, tal
como se fez em metano, ou seja, a energia de aparecimento ¢ de 12.9%%Z2 eV,

Como os restantes ides aparecem em condicoes de dete¢do muito semelhantes
(pressdo do ido mais abundante aproximadamente constante) atribuimos aos
restantes i6es uma incerteza de 1.0 eV para energias inferiores, e 0.2 eV para
energias superiores.

O quarto ido mais abundante observado no espectro de massa a 70 eV, é um
iao com m/z de 42. De acordo com [81], é o ido CoH4N* gerado através de trés
canais diferentes: por ionizagdo direta, que leva a fragmentacdo da molécula, e
pelas reacoes das equacoes 2.9a e 2.9b, com percursores diferentes. Na figura 15d
pode ser observado o aparecimento do sinal a 12.6 eV com um crescimento
acentuado a ~13.2 eV, provavelmente pela ocorréncia de outros canais de
producao deste ido. Considerou-se, assim, a energia de aparecimento deste ido em
12.6792 eV.

O quinto i&o mais abundante é o ido com m/z = 15, que, de acordo com [81] é
o fragmento CH3" (equagdo 2.10). O aparecimento deste ido ocorre a 12.6 eV
(figura 15¢), mas o sinal apenas tem um crescimento significativo a ~15.5 eV.
Como a energia de aparecimento do percursor (CoH4NT) é 12.6 eV, acredita-se

que este canal s6 devera ocorrer para energias proximas de 15.0 eV, 0.5 eV abaixo
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do valor a que ocorre a subida significativa do sinal, tal como ocorreu nos ides
anteriores. Este valor (~15 eV) esta de acordo com os 14.9 €V de [97]. Em [98] o
valor apontado para o mesmo ido é de 14.0+0.1 eV. Considerou-se, assim, que a
energia de aparecimento deste ifio é 12.679:3 eV, mas provavelmente por um outro
canal menos provavel, nao referido na literatura, que ocorra a uma energia inferior
a de fragmentacao de CoH N ™.

A 70 eV, o conjunto de picos até agora analisados corresponde a de cerca de
85% do sinal total. Os proximos cinco picos tém abundancias relativas inferiores
a 3.5% a 70 eV.

O pico para m/z = 57 corresponde ao ido CszH;NT (figura 15f). Este ido,
segundo [81] resulta de dois processos diferentes de fragmentacéo da molécula
(equagoes 2.11a e 2.11b). A detecio de sinal para m/z = 57 ocorre a 15.5 eV.
Seguindo os argumentos adotados para os iGes anteriores decidiu-se considerar
aparecimento deste ifio a 15.579:3 eV.

O pico com m/z de 43, segundo [81], corresponde maioritariamente (95%) ao
iao CoHsN* (equagéo 2.12) e é detetado a energias iguais ou superiores a 13.0 eV
(figura 15g). Considerou-se que a energia de aparecimento deste fragmento é de
13.0X92 eV.

Segundo [81], o pico com m/z = 41 corresponde a dois diferentes fragmentos
(equagdes 2.13a e 2.13b): os fragmentos CoH3N* e CsHs", com abundéancias
relativas de 89% e 11%, respetivamente. O aparecimento do pico correspondente
ocorre a 13.9 eV (figura 15h) e considerou-se a energia de aparecimento deste
fragmento (41 u) 13.919-3 eV.

O pico com m/z = 29, de acordo com [81], corresponde predominantemente ao
iao CoHs™ (92%), e do ido CH3N ™ (4%). A formacao destes dois fragmentos é
indicada nas equacoes 2.14a e 2.14b, respetivamente. O pico é detetado a 14.0 eV
(figura 15i). A energia de aparecimento atribuida ao fragmento com 29 u é
14.0%92 ev.

O ultimo pico a ser analisado foi o correspondente a m/z 28. Segundo [81], este
pico corresponde ao iao HoCN*. Ha trés processos na origem deste iao (equagdes.
15a, 15b e 15c¢). Este ido é detetado a 13.9 eV (figura 15j). Mais uma vez,

considerou-se que a energia de aparecimento deste ifo ¢ 13.9792 eV.
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As tabelas seguintes, mostram a energia de ionizacao da molécula de TMA e
as energias de aparecimento de varios ides produzidos por impacto de eletrées e
outros valores disponiveis na literatura. A Tabela 2 apresenta os cinco fragmentos

i6nicos mais abundantes e a Tabela 3 para os seguintes cinco mais abundantes,

ambos a 70 eV.

Tabela 2 — Energia de ionizagdo de TMA e energia de aparecimento (em eV) dos cinco
fragmentos i6nicos mais abundantes a 70 eV, produzidos em TMA por impacto de
eletroes.

59 u 58 u 30 u 42 u 15 u Referéncia
(CHy),N* CHN CH,N* CHN CH, "
7.940.2 9.6-0.2 12.9792 12.6792 12.6792 Neste Estudo
7.85+0.05 9.3840.10 14.9
[80] [90] [97]
7.8340.02 10.55 14.040.1
93] [95] [98]
7.82+0.02 9.840.1
[94] [96]

Tabela 3 — Energia de aparecimento, em eV, determinada para outros cinco fragmentos
ionicos, produzidos em TMA por impacto de eletrées.

57 u 43 u 41 u 29 u 15u
GHNY CHN* CH;N* CH;" CH,"
155192 13.0%92 13.9%92 14.0%92 13.9%92

2.2.3 Abundancia Relativa de Diferentes Ioes de TM A

Outro dado importante sobre a molécula de TMA é a abundéncia relativa de
cada ido formado por impacto de eletroes, agora apresentado para energias até
70 eV. Esta informag&o nao estd presente na literatura e surgiu na sequéncia do

estudo anterior.
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2.2.3.1 Metodologia

Para este estudo registaram-se as pressoes parciais correspondentes a cada pico
em funcao do tempo, para diversas energias, entre 7.5 e 70 eV.

O método utilizado foi semelhante ao da secgdo anterior: para cada energia
foram acumuladas leituras do espectrometro durante, pelo menos, cinco minutos
para cada m/z, garantindo pelo menos dez leituras consecutivas de pressdao. Apos
estas leituras, foi calculada a média dos resultados e analisada a abundincia
relativa de cada um deles. Cada medida foi repetida diversas vezes. Estudaram-
se apenas os dez picos mais intensos detetados no intervalo de energias
considerado. Segundo [81], estes dez picos correspondem na realidade a doze ides
diferentes, ja que dois pares de ides CH3N ' - CoHs™ e CoH3sN'™ - CsHs' tém a
mesma massa e ndo sao distinguiveis. Verificou-se que os dez picos correspondem
a aproximadamente 93% do total de ides formados por impacto de eletrdes com
energias de 70 eV. Estes resultados s@o consistentes com os resultados de [81].

Tal como anteriormente, estudou-se também CH, para validar o método.

2.2.3.2 Abundancia Relativa dos Ioes de CH4

Como referido (secgao 2.2.2), o espectro de massa obtido com CHy a 70 €V tem
picos a m/z de 16, 15, 14, 13 e 12, que correspondem aos ides CH4 ", CH3", CHa",
CH?' e C*, respetivamente. Nao foram considerados os ides H" e Ho™.

A energia inicial considerada foi 12.4 eV (energia de ionizagao) e correntes de
eletroes de 90 pA. Para energias acima de 13.0 eV, a corrente de eletroes passou
a 100 yA. Os resultados obtidos com correntes de 90 pA foram normalizados a
100 pA.

A figura 16 a), mostra os valores absolutos da pressao total e pressdes parciais
dos ides e a figura 16 b) mostra a abundéancia relativa de cada uma das espécies,

ambas em funcao da energia dos eletroes.
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Figura 16 — Pressdo parcial das diferentes espécies de ides produzidos por impacto de
eletrdes em CHi, em fungdo da energia dos eletroes. Em a) apresentam-se os valores
absolutos juntamente com a presséo total e em b) a abundéancia relativa de cada um dos
ides, até 70 eV. Pressdo total de 8x10°6 Torr. Corrente de eletrdes normalizada a 100 pA.
Os i6es Ha" e H' néo foram considerados. As linhas a tracejado s@o linhas guia [82].

Na figura 16 é possivel observar que, neste intervalo de energias, o iao CH4 " é
sempre o mais abundante. O conjunto das pressoes parciais dos idves CH,;™ e CH3z™
constitui mais de 90% para a pressdo total. A partir de 40 eV existe uma
estabilizacdo das abundancias relativas dos ides com valores aproximados de 51%),
41%, 5%, 2% e 1%, para os ides CHy*, CH3t, CHy*, CH* e C*, respetivamente,
valores concordantes com os de [91, 99]. Os resultados confirmaram novamente a

validade do método e fundamentam a confianca nos resultados de TMA.

2.2.3.3 Abundancia Relativa dos Ioes de TM A

Como foi referido anteriormente, a ionizagdo da molécula TMA por impacto
de eletroes leva ao aparecimento de variadissimas espécies i6nicas, produzidas por
diferentes canais de fragmentacdo das quais se determinou a energia de
aparecimento. Nesta seccdo veremos os resultados obtidos para as pressoes
parciais, bem como a abundancia relativa em funcao da energia dos eletroes.

Tal como anteriormente, estudaram-se os dez picos mais abundantes

observados mno espectro de massa a 70 eV: 15u — CHs", 28u — HoCNT,
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29u — CH3N " ou CoHs ", 30u — CH4N ', 41u — C3Hs" ou CoH3N ™, 42u — CoH4N ™,
43u — CoHsN T, 57u — C3H7N ™, 58u — C3HgN ™, 59u — C3HgN .

As figuras seguintes mostram a presséo total e as pressoes parciais de cada ido
medidas em fungdo a energia de eletroes até 70 eV, (figura 17) e a abundancia

relativa de cada ido (figura 18).

o Total m/z
e G;H,NT -58u
C;H,NT - 59 u
e CHN" -30u
e C,HNT -42u
e CH,' -15u
H,CN* -28u
CHNT -43u

¢ CHN' -57u
« CH,N* -29u
CHN' -4l u

5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70
Energia (eV)

Figura 17 — Pressdo parcial de cada um dos ides produzidos por impacto de eletrées em
TMA, juntamente com a pressdo total, em fungdo da energia (até 70 eV). Pressao total
de 8x10° Torr. Corrente de eletrdes normalizada a 100 uA. As linhas a tracejado s@o
linhas guia [82].

Na figura 17 pode verificar-se que o ido de 59 u é o primeiro a aparecer (7.9 eV)
e o mais abundante até 18 eV. A partir desta energia e até 70 eV o ido mais
abundante é o de 58 u. Em TMA, o primeiro ido a aparecer so6 é o mais abundante
até energias de 18 eV. Em metano o primeiro ido a aparecer é sempre o mais

abundante até 70 eV.
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Figura 18 — Abundéancia relativa dos ides em funco da energia. b) mostra uma ampliagao
da escala para melhor observagio da informagdo para os ides menos abundantes. N&o
foram colocadas barras de erro em todas as séries para simplificar a figura. Presséo
8x106 Torr. Corrente de eletrdes de 100 pA. As linhas a tracejado séo linhas guia [82].

A figura 18 mostra que, a partir de 30 — 40 eV, a abundéancia relativa de ides
estabiliza. Os cinco picos menos intensos tém uma abundéancia relativa inferior a
3.5%. A figura 18b tem uma ampliagdo da escala da figura 18a para evidenciar a
abundancia relativa dos picos menos abundantes na regiao da energia de
aparecimento.

Calculou-se o erro associado a cada valor, mas apenas estdo representados os

erros para trés ides mais abundantes.

2.2.4 Conclusoes

Neste capitulo descreve-se o estudo da determinacéo da energia de ionizagao
de TMA, (CH3)sN, e da energia de aparecimento de diversos fragmentos iénicos
que se formam por dissociagdo da molécula, apos o impacto de eletrdes. Também
foi determinada a abundancia relativa destas espécies i6nicas em funcdo da
energia dos eletroes até 70 eV. Foi usado um espectréometro de massa (RGA). A
pressao de trabalho foi de 8x106 Torr e foram analisadas as dez espécies i6nicas

mais abundantes, cerca de 93% da totalidade dos ides formados a 70 eV.
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A energia de ionizagdo de TMA determinada foi 7.940.2 eV, em concordancia
com a maioria dos dados publicados. A energia de aparecimento de CsHgN*
adotada foi 9.6+0.2 eV, valor igualmente semelhante aos valores referidos na
literatura. Os dez fragmentos i6nicos analisados tém uma energia de aparecimento
inferior a 15.5 eV, mas a 14 eV ja apareceram nove desses dez fragmentos i6nicos.

Relativamente a abundancia relativa, determinou-se que até 18 eV o ido
predominante ¢ (CH3)sN', sendo que acima desta energia passa a ser o ido
C3HsN*. A abundancia relativa dos cinco ides mais abundantes ¢é
aproximadamente constante a partir de 30 eV, com valores, aproximadamente,
de 40%, 20%, 10%, 10% e 7% para os ides 58u — C3HsN*, 59u — (CHs)sN*,
30u — CHyN™, 424 — CoH4N " e 15u — CH3 ™.

Para validar o método, fez-se um estudo com metano em que foi determinada
a energia de ionizacdo e a de aparecimento dos ides CH3", CHy", CH" e C*. Os
valores obtidos (12.4+0.2 eV) e das energias de aparecimento de CHz" e CHa"
estdo de acordo com os valores publicados [87, 89].

Assim, é possivel concluir-se que, o método utilizado para determinar a energia
de ionizacao é um método fiavel, validando os resultados obtidos para as energias
de aparecimento dos fragmentos idnicos e as abundancias relativas de cada
fragmento em funcéo da energia de impacto dos eletroes em TMA.

O resultado essencial a tirar deste trabalho é que a energia de ionizacao de
TMA é inferior ao limiar de excitacdo de Xe, uma possivel vantagem para o seu
uso como aditivo em modo multiplicacdo de carga. Adicionalmente permite a
identificacdo de ides no estudo de mobilidade dos ides formados por impacto de

eletroes.
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3 Propriedades das Misturas
Xe - TMA

3.1 Porqué? Espectativas

O estudo das misturas Xe — TMA surge de uma hipdtese proveniente da
colaboragéo internacional NEXT [78, 100], pela necessidade de adequar os
parametros de deriva para eletrdes em xénon, as necessidades da experiéncia. A
escolha especifica de TMA vem de ter as caracteristicas necessarias para alterar
convenientemente os parametros de deriva, mas sobretudo pelas espectativas
criadas de produzir efeito de Penning com xénon e, mais importante ainda, de
poder ser conversor de c.d.o. para a radiacdo emitida por xénon, reemitindo-a
num c.d.o. de mais facil manipulagao experimental, eventualmente simplificando
o desenho do detetor. Esta é uma caracteristica conhecida da molécula noutros
c.d.o., mas nao explorada para 172 nm. Se por um lado as espectativas eram altas
e ndo confirmadas, havia propriedades do xénon como meio de dete¢éo de radiacao
essenciais para a experiéncia que era preciso verificar que se mantinham (e.g.

cintilagdo priméria detetéavel).
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3.2 Mobilidade I6nica em Xe — TMA

Nos detetores gasosos de radiacéo, a mobilidade dos iGes tem um papel muito
importante na formagao do sinal [1, 101], na acumulacéo de carga espacial, etc.
Concretamente, no CERN, em véarias experiéncias com detetores gasosos (e.g.
ALICE TPC), a possibilidade de ter de operar com grandes densidades de carga
espacial positiva, requer o conhecimento da mobilidade dos ides. Esta
caracteristica, nesse ambiente, pode mesmo determinar a escolha de uma mistura
em detrimento de outras.

Recentemente, em fisica de particulas, novas misturas gasosas estdo a ser
propostas para as quais o conhecimento da mobilidade de ides n&o esta
estabelecido. Nomeadamente na colaboragao internacional NEXT, cujo meio de
detecdo é xénon gasoso a alta pressao, com o propésito de aumentar a velocidade
de deriva e de diminuir a difusédo dos eletroes, varias novas misturas sdo apontadas
como opgdes possiveis para meio de detegao [10, 78, 100, 102 — 105]. A mobilidade
dos ides pode ser um fator determinante na escolha entre duas boas opcoes. A
molécula de trimetilamina, TMA — (CH3)3N, em pequenas concentragoes (<2%),
foi considerada como um potencial aditivo com eventuais vantagens em diversas
vertentes |78, 100, 106, 107]. No entanto, ha propriedades fisicas de TMA pouco
conhecidas, nomeadamente a mobilidade dos iGes e, mais concretamente, em
misturas Xe — TMA. Para este estudo, realizado na fase inicial desta dissertacao,
fez-se uso de uma cémara desenvolvida por P.N.B. Neves no ambito da sua
dissertacio de doutoramento [79] com a qual foram publicados diversos trabalhos
[108 — 111]. Dado o interesse em TMA como aditivo decidiu-se, para que o estudo
sobre este aditivo fosse exaustivo, medir a mobilidade dos ides formados em
misturas Xe — TMA e em TMA puro. Ainda que fora do plano inicial, verificou-
se a necessidade de fazer algumas alteracdes para melhorar o desempenho desta
camara. Concretamente, relativamente ao prototipo inicial, aumentou-se a
distancia de deriva dos ides (o que levou a uma melhor resolu¢do temporal) e
melhorou-se a eletronica, o que resultou numa diminuicao do ruido eletrénico.
Estas alteragdes levaram a uma melhoria na preciséo das medidas e aumento da

sensibilidade do sistema.
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O trabalho que de seguida se descreve esta ja publicado em revista cientifica

[112].

3.2.1 M¢étodo e Sistema Experimental

O sistema experimental usado no estudo da mobilidade iénica esta
esquematizado na figura 19 de uma forma simplificada juntamente com a

eletronica associada.

Luz VUV
(Lampada de Xe)

33 MQ

33 MQ

- Csl

GEM GEM ™~ (q

Figura 19 — Representacao esquemética do processo de criacio e detegéo de iGes positivos.

O sistema é composto por uma camara cilindrica de ago inoxidavel, instalada
na linha de vacuo descrita na seccao 2.1. No interior, de modo a gerar os eletroes
numa posicao longitudinal bem definida, existe uma lampada de xénon pulsada
marca Hamamatsu®, modelo 12439, de 10 W e frequéncia de impulso de 10 Hz e
um Gas Electron Multiplier (GEM) [50] com um fotocatodo de iodeto de césio
(Csl) com 250 nm de espessura depositado na face superior. Acima do GEM, a

uma distancia de 42.73 mm, estdo duas grelhas metélicas separadas por 0.5 mm,
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designadas por G; (a de cima), e por Gz (a de baixo). A grelha G, que recolhe o
sinal, e o topo do GEM, definem a distancia de deriva dos ides — 42.73 mm.

A lampada de xénon produz impulsos de duragéo ~500 ns e energia 0.1 J. Cada
impulso da lampada emite predominantemente fotdes VUV de Xe (~172 nm) que
geram fotoeletroes na superficie do fotocatodo de Csl. Polarizando adequadamente
o GEM, os fotoeletroes extraidos do fotocatodo sdao guiados, seguindo as linhas de
campo elétrico, para os buracos do GEM onde se d& um processo de avalanche de
que resultam pares ido/eletrdo. Os ides positivos sdo guiados, mais uma vez ao
longo das linhas de campo elétrico, para a grelha G; onde sdo recolhidos. O
instante ¢y é definido como o instante em que ocorre a emissao de luz na lampada
e € registado como sendo o instante de formacao dos ides no interior do GEM.
Medindo o intervalo de tempo entre a producao e a recolha de ides na grelha Gy,
determina-se o tempo de deriva da nuvem idénica. O conhecimento da distancia
de deriva, constante (42.73 mm), permite calcular a velocidade de deriva dos ides
em cada mistura. A grelha Gy, colocada 0.5 mm abaixo da grelha Gj, funciona
como grelha de Frisch, evitando a inducdo de sinal devida ao movimento da
nuvem de ides, na grelha G;. Ao longo do percurso de deriva estdo colocados trés
anéis condutores que minimizam “efeitos de bordos” que distorcem as linhas de
campo elétrico e garantem um campo elétrico constante, perpendicular as grelhas
que guiam os ides na sua deriva.

O sinal de carga recolhido na grelha G; é convertido num impulso de tensdo
através de um amplificador e posteriormente analisado num osciloscopio
(Tektronix®, modelo TDS 2022B). O osciloscopio analisa continuamente o sinal e
faz a média de 128 impulsos detetados.

Cada medida, correspondente & média de 128 impulsos, foi registada, bem como
as tensoes aplicadas no GEM e grelhas. O procedimento seguido consistiu em, na
sequéncia do registo do sinal, fazer uma medida sem tensoes aplicadas, que foi
considerado o “fundo”. O sinal de fundo é um sinal induzido pelo disparo da
lampada de Xe e ruido de altas frequéncias dele decorrente. Cada medida
experimental era digitalmente processada para subtrair o “fundo”. Através da
posicao do centréide do sinal, considerado o tempo médio de chegada da nuvem

de ides, obtiveram-se o tempo de deriva dos ides e a amplitude do sinal. O tempo
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de deriva permite o calculo da velocidade de deriva dos ides e dai a mobilidade
reduzida.

Assim, este sistema permite medir a mobilidade reduzida de ides em misturas
gasosas e, embora sem um dispositivo direto de identificagao, mas, existindo
informagéo adicional, podem identificar-se os ides de mobilidade diferente, quer
tenham sido produzidos por impacto direto de eletroes no interior do GEM, quer
por reagdes dos ides com os atomos/moléculas do meio durante a deriva,
funcionando deste modo também como espectrometro de mobilidade i6nica.

A nuvem de ides move-se em diregdo as grelhas G; e Gy através do campo
elétrico. Durante o percurso de deriva, os iGes vao perdendo energia através de
colisdes com moléculas neutras presentes no gas e ganhando energia do campo
elétrico existente. Se o campo elétrico aplicado for fraco, a nuvem de ides
rapidamente atingird o equilibrio entre perdas e ganhos de energia. Nestas
condigoes, a velocidade de deriva dos ides é proporcional & intensidade do campo
elétrico e é dada por

vq = KE (3.1)
onde K ¢ a mobilidade dos ides e E é a intensidade do campo elétrico. Para
facilitar a comparacédo de resultados, converte-se habitualmente a mobilidade K
em mobilidade reduzida K, independente da pressao do gas. Ky é dada por

Ky = KN% (3.2)
onde N numero de densidade do gas e Ny é o nimero de Loschmidt (N a 273 K e
1 atm, Ny = 2.687%10?° m3 [113]). Os resultados da mobilidade sdo apresentados
em fun¢do do campo elétrico reduzido (E/N) em unidades de Td
(1 Td = 102! Vm?).

De acordo com a teoria de Langevin [114], para valores baixos de E/N e a
baixas temperaturas, a mobilidade pode ser determinada de acordo com a seguinte

expressao

1

— 1)
K, = 13.88 (a#) (3.3)
em que o é a polarizabilidade da molécula neutra (o = 4.04 A3 para xénon [115]
e o = 7.076 A3 para TMA [116, 117]) e u é a massa reduzida do ifo em unidades

de massa atomica. De acordo com a teoria de Langevin, a mobilidade reduzida do

iao C3HoNT, quando E/N — 0, em xénon ¢é 1.08 cm?V-ls! e em TMA
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0.96 cm?V-1s'l. A aplicacdo desta teoria tem algumas restricdes, nomeadamente
quando ocorrem transferéncias ressonantes de carga no percurso de deriva dos
ides [118].

Em misturas gasosas, desde que a transferéncia de cargas seja desprezavel em
comparagao com forgas de atragao e repulsdo entre ides e atomos/moléculas, a lei
empirica de Blanc [119], resultante do trabalho de Blanc em misturas gasosas

binérias, afirma que a mobilidade reduzida obedece & seguinte relagéo

1 4L L L (3.4)

Ko mix Ko g1 Ko g2

onde Kj mix ¢ a mobilidade reduzida do ido na mistura e Ky 4, € Kq 4, a mobilidade
do mesmo ido em cada um dos gases componentes, g; € gs. As constantes f; e f,
sdo a fracdo molar, respetivamente, de g; e go.

O trabalho experimental foi realizado em xénon, em TMA e em misturas de
Xe com 0.2%, 0.5%, 1%, 2%, 5%, 10% e 20% de TMA, a diversas pressoes
compreendidas entre 0.5 e 10 Torr. Utilizaram-se campos elétricos reduzidos de
deriva, E/N, entre 7.5 ¢ 60 Td. As tensoes aplicadas no GEM ( Vggy) foram entre
19 Ve 39 V. Todas as medidas experimentais foram realizadas a uma temperatura
ambiente de ~298 K.

A gama de campos elétricos reduzidos aplicados foi condicionada: nas misturas
Xe — TMA, ndo puderam ser usados campos elétricos reduzidos superiores a
25 Td, devido a descargas elétricas entre o topo e a base do GEM; em TMA puro,
para os campos elétricos reduzidos demasiado baixos (<15 Td), o sinal
apresentava uma grande degradacdo o que dificultou a anélise do tempo de
chegada dos ides. Consideramos que, nestas condi¢oes de baixo campo, o tempo
de deriva é maior e o ntimero de colisbes entre os ides e as moléculas de gas
aumenta, pelo que é provavel que a degradacdo advenha de um maior niimero de
colisdes com impurezas, que alteram os resultados [108].

As impurezas tém grande influéncia nos resultados, como foi ja discutido em
diversas publicagdes [75, 109, 110]. Como o sistema néo tem purificacdo de gases
integrada, houve necessidade de criar um procedimento sistematico e meticuloso
para a admissdo de gas no sistema. Primeiro era feito vacuo durante o tempo
necessario para que, no interior da camara, se conseguisse uma pressao residual
inferior a 106 Torr, cerca de 8 ordens de grandeza abaixo das pressdes tipicas de

operacdo (alguns Torr). Desta forma garantiamos que as impurezas eram
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maioritariamente devidas ao proprio géas introduzido. Apos a admisséo de gas(es),
as medidas sdo realizadas no intervalo de tempo mais curto possivel (tipicamente,
2-3 min) para evitar a contaminagdo com impurezas provenientes das superficies

interiores da camara, por desgaseificacao.

3.2.2 Mobilidade em Xe Puro

A mobilidade reduzida dos ides gerados em xénon puro tinha ja sido motivo de
estudo em [109], usando o prototipo anterior. Neste trabalho, para testar o sistema
experimental apos modificacdo, foram repetidas medidas e obtidos novos
resultados. Nas condigdes de operagao, ja discutidas em [109], sdo produzidos dois
tipos de ides: Xe™ e Xeo". O iao Xe' é produzido diretamente por impacto
eletréonico dentro do GEM. O ido molecular Xes", a pressoes abaixo de 1 Torr, é
produzido sobretudo pela colisao de um atomo excitado com um atomo no estado
fundamental [18|, processo descrito pela equagio

Xe+ Xe™ - Xej +e”. (3.5)

Para pressoes superiores, o processo mais provavel para que ocorra a formagéo
do iao diatoémico de Xe ¢ a colisdo a trés corpos [120, 121]:

Xet + 2Xe — Xe; + Xe. (3.6)

Os resultados foram obtidos a 8 Torr, com campos elétricos reduzidos entre 7.5
e 25 Td. Foi observado apenas um ido, identificado como sendo o ido Xes". Os
valores de mobilidade reduzida obtidos estdo de acordo com os resultados

publicados em [109] e vao ser discutidos na seccdo 3.2.4.

3.2.3 Mobilidade em TMA Puro

As medidas em TMA puro tiveram uma limitagdo na pressao de gas: a molécula
de TMA absorve a luz emitida pela lampada de xénon [122], por isso, a pressoes
superiores a 3 Torr o ntimero de fotdoes que chegam ao fotocatodo nao é suficiente
para produzir um sinal mensuravel. Mesmo que houvesse reemissao de luz em
c.d.o. entre 260 e 350 nm como previsto em [10, 78, 100, 107], ndo haveria
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fotoionizacdo de CsI [123]. Assim, em TMA puro, os resultados sdo apenas para
pressoes entre 0.5 e 3 Torr.

Para todas as pressoes e campos reduzidos E/N usados, os espetros temporais
no osciloscopio tinham apenas um pico, confirmando a formacdo de apenas uma
espécie i6nica ou de espécies com mobilidades semelhantes.

A figura seguinte representa os sinais obtidos com TMA a pressoes de 0.5, 1, 2
e 3 Torr e E/N de 50 Td. A tensdo aplicada no GEM em cada caso estd indicada
na figura. Para pressoes mais elevadas foi necessario aumentar a tensao no GEM
para aumentar a producao de ides por fotédo, e assim compensar a diminui¢cdo do
nimero de fotdes que chegam ao fotocatodo. Na figura observa-se uma diminuigéo
da largura a meia altura do sinal com a pressdo, consistente com a diminui¢ao da
difusdo dos ides [115]. Também é visivel o aumento do tempo de deriva com a

pressao, decorrente da diminuicdo da mobilidade dos ides, como sera explicado de

seguida.
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Figura 20 — Espectros do tempo de deriva obtidos em TMA pura a pressoes de 0.5, 1, 2
e 3 Torr. Campo elétrico reduzido de 50 Td. As tensdes no GEM aplicadas sdo as
indicadas na figura [112].

Como este sistema nédo permite a identificacao direta dos ides, a identificacédo

de ides produzidos em TMA descrita no capitulo 2, foi fundamental nesta fase.
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Para tensoes aplicadas no GEM entre 20 e 39 V os ides mais abundantes s&o
(CH3)2CHaN* (58 u), (CHs)sN* (59 u) e CH4N* (30 u), com abundéancias
relativas, respetivamente, de 44%, 33% e 13% a 20 eV e de 36%, 19% e 15% a
39 eV [82].

Estes dados s@o compativeis com a existéncia de um s6 pico no espectro (ides
de massa similar), correspondente aos ides (CH3)2CHaoN* (58 u), (CH3)sN* (59 u),
ja que a resolucdo do sistema nao é suficiente para distinguir diferencas na
mobilidade de ides com massas tao proximas.

A figura seguinte mostra a mobilidade reduzida, K, dos ides de TMA em TMA,
em fungao do campo elétrico reduzido, E/N, a pressoes de 0.5, 1, 2 e 3 Torr: para
cada FE/N, K; diminui com o aumento da pressdo, tomando o valor,
0.62+0.01 cm?V-1s! a 0.5 Torr, e de 0.56+0.01 cm?V-1s! a 3 Torr. A diminui¢éo
da mobilidade reduzida pode ser explicada com processos de transferéncia de carga
sucessivos entre o ido e a molécula neutra (transferéncia ressonante), que atrasa
o movimento do ido e cuja probabilidade aumenta com a pressdo [118]. Outra
possivel explicacdo para esse efeito é a formagédo de aglomerados de moléculas e
i0es, que poderéo ocorrer durante o processo de deriva dos ides. Estes aglomerados
sdo bastante estaveis [124] e produzem uma diminuigdo da mobilidade pelo
aumento da massa da particula. A probabilidade deste processo aumenta com o
aumento da pressao [124].

Outra informacao a retirar da figura 21 é que a mobilidade diminui com o
aumento de E/N. Este comportamento nao é exclusivo da molécula de TMA.
Estudos anteriores com gases moleculares, por exemplo CO2 e CoHg, descrevem o
mesmo comportamento |75, 110]. De facto, de acordo com [118], o processo de
transferéncia de carga ressonante prevalece sobre o processo de colisoes elasticas,
exceto para ides com muito baixa energia (baixos campos elétricos) em que a
interacao de longo alcance induzida pelo dipolo é dominante. Assim, a diminui¢io
da mobilidade i6nica com o aumento de E/N é justificada pelo aumento de

processos de transferéncia de carga.
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Figura 21 — Mobilidade i6nica reduzida em TMA puro, em fungdo do campo elétrico
reduzido, para pressoes de 0.5, 1, 2 e 3 Torr. A tracejado sao linhas guias [112].

Pela equagao 3.3 pode ser calculada a mobilidade reduzida quando E/N tende
para zero. Havendo a possibilidade de existirem aglomerados do iao TMA ™ com
as moléculas de TMA, calculou-se a mobilidade reduzida para os dois mais
provaveis ides de TMA ((CH3)sN* e (CHs3)2CHoN™), e para os aglomerados com
uma molécula e com duas moléculas neutras de TMA. Os valores obtidos foram
de 0.96 cm?V-1s'l para ambos os i0es de TMA, 0.83 cm?V-s'! para o aglomerado
de 2 moléculas e 0.78 cm?V-1s'! para o aglomerado de 3 moléculas. Estes valores
estdo acima dos resultados obtidos experimentalmente, apresentados na figura 21.
O resultado é explicado em [118] e justificado pela prevaléncia da transferéncia
ressonante de carga sobre todos os outros processos, como atras referido. A
redugdo da mobilidade com o aumento de E/N é, assim, explicada pelo maior

nimero de colisdes de transferéncia de carga.

3.2.4 Mobilidade em Misturas Xe — TM A

O estudo da mobilidade i6nica em misturas Xe — TMA foi realizado para

pressdo total entre 6 e 10 Torr e fracio de TMA entre 0.2% e 20%. Como a
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producgao de ides é por impacto de eletrées e a producgao de eletrées por irradiacao
de luz VUV no fotocatodo de Csl, a absor¢ao de VUV por TMA [122], estabeleceu
o limite superior da concentragdo de TMA de 20%. Acima deste valor, o ntimero
de fotdées VUV que chegavam ao Csl nao era suficiente para produzir um sinal
visivel, ndo obstante o aumento das tensoes aplicadas no GEM.

Em todas as misturas estudadas, apenas se observou um pico no espectro de
tempos de deriva dos ides. Como a energia de ionizagdo de TMA (~7.9 eV [82]) é
consideravelmente inferior a de xénon (12.13 eV [80]), o pico observado devera
corresponder a um ido de TMA, produzido diretamente, por impacto eletronico,
ou por um processo de transferéncia de carga de um i&do de xénon para a molécula
de TMA. Apesar de ndo termos conhecimento de uma constante de reacao para
o processo de transferéncia de carga entre o ido de xénon e a molécula de TMA,
ele é energeticamente favoravel, portanto, provavelmente com grande
probabilidade. Assim, como nos estudos em TMA puro, o tnico pico observado
corresponde aos dois ides de TMA com massa atomica de 58 e 59 u, ou a
aglomerados do ido TMA com moléculas neutras.

Para esclarecer os processos de ionizacdo no GEM, foi adaptado um modelo
para simulacdo pelo método de Monte Carlo (MC) baseado num anteriormente
desenvolvido [111], usando as secgdes eficazes de [125, 126]. Os resultados da
simulacao indicam que o iao Xe" é o de formacéo direta mais provavel no GEM:
na mistura com 0.2% de TMA, ha apenas 0.37% de ides de TMA e 17% de ides
de TMA a 10%. Com um namero residual de ides de TMA formados por impacto
de eletrdes no GEM, e verificando-se que o sinal detetado é de TMA, a taxa da
reagao de transferéncia de carga entre o iao de Xe e a molécula de TMA ¢é de tal
modo grande que, num intervalo de tempo menor que o tempo de deriva dos ides,
ha transferéncia total (ou quase total) de carga do ido primario maioritariamente
formado (Xe") para TMA.

A figura seguinte apresenta espectros dos tempos de chegada de ides a grelha
de recolha do sinal em condigdes semelhantes de campo elétrico (15 Td), de
pressao (6 Torr) e de tensdo aplicada no GEM (22 eV), em misturas com fragoes
diferentes de TMA em xénon puro. A figura mostra que a amplitude do sinal

diminui, e o tempo de deriva aumenta, com o aumento da fragdo de TMA na
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mistura, exceto nas misturas de 1% e 2%. A explicacdo para este comportamento
serda dada mais adiante.

A diminui¢do da amplitude do sinal com o aumento da fracdo de TMA é
compativel com o facto de TMA absorver a luz VUV proveniente da lampada de
Xe.

O aumento do tempo de deriva dos ides até a grelha de recolha corresponde a

diminuicdo da mobilidade, Ky, que serd seguidamente discutido.
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Figura 22 — Espectros dos tempos de deriva dos ides produzidos em xénon puro e em
misturas com fragdes de 1%, 2%, 5%, 10% e 20% de TMA em xénon, a pressoes de 6 Torr,
E/N de 15 Td e Vgrm de 22 'V [112].

A mobilidade, Ky, foi calculada para as diferentes fragdes de TMA em xénon.
Foram feitas medidas a 8 Torr com fracdes de 1%, 5% e 10% de TMA cujos
resultados se mostram na figura 23, em funcéo de E/N. A semelhanca do que se
verificou nas medidas em TMA puro, verifica-se uma diminuicado da mobilidade
com o aumento de E/N. Os processos fisicos envolvidos em TMA puro e em
misturas com Xe sdo os mesmos (maior probabilidade de transferéncia de carga
ressonante com o aumento de FE/N), com consequéncias semelhantes na
mobilidade: diminuigdo com o aumento de E/N.

Também se verificou que a mobilidade diminui com o aumento da fracdo de

TMA na mistura. Na mesma figura estdo também os resultados obtidos com
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xénon puro (8 Torr) e com TMA puro (3 Torr). A diminui¢do gradual da
mobilidade com o aumento da fracdo de TMA sugere a tendéncia para o valor da
mobilidade de 100% TMA. Observou-se ainda que a adi¢do de TMA a Xe puro
leva a que a mobilidade dos ides seja superior & mobilidade de ides de Xe em Xe

e & de i0es de TMA em TMA.

Mobilidade em misturas Xe — TMA
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Figura 23 — Mobilidade i6nica reduzida, Ky, em misturas Xe — TMA (fracoes de 1%, 5%
e 10% de TMA) em fungao de E/N. Pressoes de 8 Torr. Apresenta-se também K para
os ides de Xe em Xe puro (8 Torr) e para os ides de TMA em TMA pura, a 3 Torr (o
valor de pressdo mais elevado possivel). A tracejado s@o linhas guia [112].

O estudo da variacdo de Kj com a fracdo de TMA foi feita para campos
elétricos reduzidos de 10 Td e 15 Td. Foram analisadas misturas com fragoes de
TMA entre 0.2% e 10%. Os resultados apresentados na figura 24 sao uma média
de resultados obtidos para pressodes entre 6 e 10 Torr.

Verifica-se que a mobilidade aumenta ligeiramente com a fragdo de TMA até
2% de TMA e diminui para fragdes maiores de TMA. Comparando com o valor
da mobilidade reduzida para os ides de Xe em Xe puro (E/N = 15 Td), verifica-
se que a introdugdo de uma pequena fragdo de TMA (0.2%) produz um aumento

grande na mobilidade reduzida dos ides (cerca de 25%).
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Figura 24 — Mobilidade reduzida dos ides de TMA em fungdo da fracio de TMA em
misturas Xe — TMA e em Xe puro. Os valores Ky apresentados sdo a média dos resultados
obtidos a pressoes entre 6 e 10 Torr. As linhas tracejadas s@o linhas guia [112].

Sabendo que o ido presente em todas as misturas é o mesmo ido e é de TMA,
mesmo a fragdes muito baixas de TMA (0.2%), ha duas explicagdes possiveis para
a diminuicdo da mobilidade com o aumento da fracdo de TMA. Em primeiro
lugar, o iao de TMA perde menos energia na colisdo com o atomo de Xe do que
com uma molécula de TMA, dada a maior massa do 4tomo de xénon. Por isso, o
aumento da fracdo de TMA implica mais colisdes com TMA neutro, ou seja, maior
probabilidade de perdas de maior energia. A outra razao possivel é a transferéncia
de carga entre o iao de TMA e a molécula de TMA (transferéncia ressonante de
carga), processo que produz diminuigdo da mobilidade dos ides e que ocorre com
maior frequéncia para maior fracio de TMA. A probabilidade de transferéncia
ressonante de carga também aumenta com o aumento de E/N, como atras
referido, explicando a diminui¢do de mobilidade a maiores E/N [118].

A mobilidade dos ides tem um méximo para a concentracdo de ~1%-2%. Com
efeito, a baixas fragoes de TMA, o tempo médio para a transferéncia de carga de
ides priméarios (Xe™) para as moléculas de TMA é maior, dada a menor fragéo de
TMA. Deste modo, o ido primario (de Xe) percorre uma distancia maior enquanto
tal. Como a mobilidade de Xe" em Xe é menor que a mobilidade dos ides de TMA

em Xe, fica explicada a razao pela qual a mobilidade aumenta com a fracdo de
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TMA para fragoes muito baixas de TMA (<2%). Acima desta fragdo, pelos

motivos acima referidos, existe diminuicdo da mobilidade.

3.2.5 Conclusoes

Neste trabalho, estudou-se experimentalmente a mobilidade reduzida (Kj) de
ides em misturas gasosas de Xe — TMA (fragoes de TMA entre 0.2% e 10%), Xe
puro e TMA puro, para campos elétricos reduzidos (E/N) entre 7.5 e 60 Td. O
estudo foi realizado a pressoes entre 6 e 10 Torr, & temperatura ambiente. Em
todas as circunstancias, apenas se detetou a presenca de um pico, sugerindo a
existéncia de apenas um iao ou de ides com mobilidades reduzidas de tal modo
proximas que nao sao distinguiveis com este sistema experimental.

Como a molécula de TMA absorve a luz VUV da lampada de Xe, e sendo a
luz VUV responsavel pela produgéao de ides positivos, em TMA puro o estudo s6
pode ser feito até 3 Torr, ou seja, a gama de pressdes investigada foi de 0.5 a
3 Torr. Para compensar a perda de intensidade do sinal devido & diminuicdo da
intensidade da luz incidente no fotocatodo, aumentou-se a diferenca de potencial
aplicada ao GEM, de modo a obter mais ides. Apesar do sistema experimental
nao ter a possibilidade de identificacéo direta das espécies idnicas presentes, com
os resultados capitulo 2 e [82], pudemos concluir que os ides recolhidos na grelha
sao sobretudo dois: (CH3)3N* e (CH3)2CHoN ™, ides com massas muito semelhantes
(59 e 58 wu, respetivamente), ndo distinguiveis no espectro de tempo de chegada.
O valor obtido para a mobilidade reduzida de ides de TMA em TMA foi de
~0.56 cm?V-1s'l, valor ndao concordante com os valores calculados pela teoria de
Langevin (0.96 cm?V-1s1) pela equacéo 3.3). A diferenca podera ser explicada pela
transferéncia ressonante de carga entre moléculas de TMA durante o percurso de
deriva, ou a formacao de aglomerados do iao com uma ou mais moléculas neutras,
ambos limitativos da aplicacdo da teoria de Langevin e ambos originando
diminuicdo da mobilidade dos ides e possiveis causas da diferenca entre os
resultados experimentais e a teoria de Langevin. Discrepancias com a teoria de
Langevin ja tinham sido detetados em outros gases em que existe transferéncia de

carga ressonante, como por exemplo COz [75].
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Em misturas Xe — TMA, também s6 foi observado um pico no espectro.
Também se observou uma variagao brusca do valor Ky com a introducao de uma
pequena fragdo de TMA (0.2%). A mobilidade reduzida dos ides de Xe em Xe é
de 0.64 cm?2V-1s!, mas a presenca de TMA faz subir K, para ~0.80 cm2V-1s'l. Em
todas as misturas estudadas (0.2% a 10% de TMA) o valor da mobilidade reduzida
foi muito semelhante, o que nos leva a concluir que o ido ou ides dominantes
seriam sempre os mesmos. A explicagdo para este facto foi também investigada:
para se conhecer o processo de formacgao de iGes no GEM foi desenvolvido no
grupo um modelo de simulacdio de MC aproximado, baseado num modelo
anteriormente desenvolvido [112]. Embora em misturas gasosas Xe — TMA
possam ser gerados ides de TMA e de Xe, os resultados indicaram que a maioria
dos ides formados eram de Xe e que apenas uma pequena fragio era de TMA
(0.37% com fragoes de 0.2% de TMA e 17% com fragoes de 10% de TMA). Apesar
disso, e por causa da rapida transferéncia de carga entre o ido de Xe e a molécula
de TMA, os ides de xénon rapidamente passam a ides de TMA e a maior parte
do percurso de deriva era feito por ides de TMA.

Na gama de campos elétricos reduzidos estudados, verificou-se que quando a
fracio de TMA aumenta, Ky diminui. E de esperar que continuando a aumentar
a fracdo de TMA, o valor de K continue a decrescer até atingir o valor de TMA
puro. Este decréscimo da mobilidade podera ser explicado pelo aumento da
probabilidade de transferéncias ressonantes de carga entre ides e moléculas de
TMA, mais provaveis a maiores fragoes.

Destes resultados, ja publicados na revista internacional Journal of
Instrumentation [112], pudemos concluir que, nas condi¢des deste estudo, a
molécula de TMA como aditivo de xénon, aumenta em ~25% a mobilidade dos
ides presentes. Este resultado, juntamente com o maior fator de multiplicagéo
podem constituir uma vantagem significativa nomeadamente em detetores

baseados na multiplicacao de carga.
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3.3 Absor¢dao/Reemissao de luz VUV pela TMA

Como ja discutido atras, os aditivos moleculares em pequenas percentagens
tém sido considerados como possivel solugdo para experiéncias de grandes
dimensodes em que gases nobres sao o meio de detecdo. De facto, embora as
propriedades dos gases nobres sejam essenciais em algumas destas experiéncias,
as desvantagens destes gases, nomeadamente a elevada difuséo de eletroes e baixa
velocidade de deriva podem dificultar ou impedir a obtencédo de alguns requisitos
considerados indispensaveis para o sucesso da experiéncia. Varios aditivos tém
sido considerados e testados no ambito destas experiéncias. Como dito atras, no
ambito da experiéncia NEXT, um dos aditivos proposto foi a trimetilamina
(TMA). Este aditivo, para além de diminuir os coeficientes de difusdo dos eletroes
no meio [71, 72|, como outros gases moleculares, poderia ainda, eventualmente,
absorver a EL do xénon e reemiti-la num outro comprimento de onda, de mais
facil trato experimental [78].

Na sequéncia do estudo amplo iniciado com TMA, solicitado no ambito da
colaboracdo NEXT, neste capitulo vamos estudar o coeficiente de absorgéao da luz
de cintilacao de Xe pela molécula de TMA, bem como a eventual possibilidade de
reemissao num c.d.o. superior. A figura 25 é um esquema das reagdes em misturas
Xe — TMA apoés excitacdo ou ionizacgdo de Xe, das quais nos vamos focar nos
processos destacados a vermelho no esquema, os relevantes para o nosso objetivo.

Na literatura encontram-se artigos que referem a absorcdo de radiagdo com
c.d.o. entre 115 e 260 nm pela molécula de TMA [127 — 130]. No entanto,
relativamente a reemissdo num c.d.o. superior, apenas existem estudos para fotoes
absorvidos com c.d.o. entre 210 e 260 nm, que concluem que ha efetivamente
reemissdo — parcial ou total, dependendo do c.d.o. da luz absorvida [128, 130].

No estudo que descrevemos foram investigadas diversas misturas Xe — TMA,
com concentragoes de TMA inferiores a 1.06%. A pressdo total foi mantida a
800 Torr em todas as experiéncias. O método utilizado para a realizacdo das

misturas gasosas foi o descrito na sec¢do 2.2 (método de diluigao).

81



TMA* + 2Xe

v

Recombinacéo
Xe*

[ 2Xe + hv (172 nm) J

[ Xe+ TMA* + e ]

Xet+e

><

%

[ Xe+ TMA* + e j
1

~ 1

RV '

[ TMA + hv (300 nm) j [ TMA + hy (300 nm) j

Misturas
Xe - TMA

Coeficiente de
Absorcéo

Coeficiente de
Reemissdo

TMA + hv (300 nm) ]

7
[ nao-radiativo ]

Figura 25 — Esquema das reacoes em misturas Xe - TMA apdés uma excitagio ou
ionizagao de xénon. Os processos envolvidos estdo destacados a vermelho [122].

Como referido no capitulo 1, a adicio de TMA em pequenas quantidades foi
uma possibilidade considerada no a&mbito da colaboragao NEXT. Uma vez que a
cintilagdo primaria é fundamental para a determinagio do instante inicial ty da
interacdo da radiacao, é necessario estudar o comportamento da molécula de TMA
relativamente a luz de cintilagio de Xe (172 nm). Ha dados para outros
comprimentos de onda, mas nao concretamente para este.

Por este motivo foi feito um estudo com misturas de Xe — TMA para estudar
a absor¢do da luz VUV de cintilagdo do Xe pelo gas TMA e eventual reemissao
noutro c.d.o..

Os resultados aqui apresentados foram publicados em revista cientifica [122].

3.3.1 M¢étodo e Sistema Experimental

O sistema experimental projetado para esta experiéncia esté esquematizado na

figura 26. A cAmara, em aco inoxidavel, é cilindrica com didmetro interno de
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55.0 mm e altura de 49.7 mm, é aberta no topo e na base, e tem ligagoes laterais

para a circulagdo de gas.

Xe '
1\: ~
® 1— Anodo
vUuv )
1 f\Lampada
1 ) de Xe
Entrada / Saida % rS 25 2
de gés
[
¥ .
Suprasil — % i
[N N Y
. Filtro
PMT |
d Blindagem
Aco Inox - n‘ do PMT

Figura 26 — Esquema do sistema para o estudo da absor¢cdo de VUV. O sistema inclui a
lampada de Xe (topo), a camara, o PMT (base), sendo possivel a colocac¢éo eventual de
filtros [122]. A separar a lampada e o PMT da camara estdo janelas de Suprasil®.

No topo da camara esta instalada uma lampada de xénon, vedada por uma
janela de Suprasil® (Suprasil® 311, da marca Heareus, com 50 mm de didmetro e
10 mm de espessura [131]. Na base esta instalado um fotomultiplicador (PMT)
Hamamatsu, modelo R8520-406, também ele ligado a caAmara por uma janela de
Suprasil® idéntica a janela do topo. Estas duas janelas, bem como o PMT, sao
compativeis com os c.d.o. da luz envolvida neste trabalho (ver figura 27). A janela
de Suprasil® tem uma eficiéncia de transmissdo de 3.6% para 160 nm, 72.8% a
170 nm e 85.2% a 180 nm. O méaximo de transmissdo ocorre na regido do visivel
(~93%) [132]. A eficiéncia quantica do PMT é ~20% para a regido de c.d.o. de

interesse neste estudo [133].
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Figura 27 — Transmissao de luz em fungéo do c.d.o. nos diferentes meios, no detetor, até
a chegada ao fotocatodo do PMT. A linha azul representa a transmissio da janela de
Suprasil; A vermelho a eficiéncia quantica do PMT; A verde, a eficiéncia combinada.

Com esta configuragio (PMT no exterior da cAmara), torna-se possivel a
colocagao de filtros apropriados para identificar o c.d.o. da luz transmitida, ou
seja, verificar se houve absor¢éo e reemissdo noutro c.d.o. dentro da camara. O
PMT nao distingue o c.d.o. dos fotdes detetados, pelo que os filtros sao
componentes fundamentais nesta analise. Foram utilizados trés filtros bandpass:
BP1, BP2 e V.

O BP1 é um filtro bandpass da Edmund Optics®, modelo U-330 [134]. A gama
de transmissdo deste filtro est4 compreendida entre 220 e 400 nm, tendo no
intervalo compreendido entre 250 e 370 nm uma transmissdo sempre superior a
70%. O maximo de transmissdo deste filtro ¢ de 90% a ~310 nm.

O BP2 é também ele um filtro bandpass da marca S.A.Matra® para 172 nm
[135]. Tem transmissdo maxima de ~12% e largura a meia altura de 17 nm,
centrado a 172 nm.

O LV é uma lamina de vidro com 1.1 mm de espessura com transmissao
superior a 95% para c.d.o. superiores a 350 nm.

Estes 3 filtros cobrem a regido de comprimentos de onda de interesse neste

trabalho: emissdo da lampada na regido dos VUV de Xe (BP2); emissdo da
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lampada e de eventual reemissdao de luz pela molécula de TMA (BP1); emisséo
da lampada nos c.d.o. superiores aos referidos (LV).
Na tabela seguinte sdo indicadas as caracteristicas de cada filtro relativas a

regiao de transmissdo e ao maximo de transmissao.

Tabela 4 - Regido e méximo de transmissdo de cada filtro

Filtro Espectro de Maximo de
Transmissdo (nm) Transmissao (%)

Sem Filtro 160 — 650 100

Bandpass 1 (BP1) 220 - 400 90

Lamina de Vidro (LV)  >350 95

Bandpass 2 (BP2) 160 - 188 12

A camara estd devidamente protegida da luz exterior. Com a lampada
desligada ndo foi detetavel sinal relevante. Todavia, esse sinal (de fundo) foi
considerado, especialmente em medidas com baixa intensidade de luz.

A lampada de xénon foi contruida pelas oficinas do L.I.P.. E um CP com
~2.5 bar de xénon puro, com uma fonte radioativa de 24!Am colocada no seu
interior. A intensidade da luz emitida pela lampada é controlada pela tensdo
aplicada ao anodo. A fonte de alta tensdo utilizada foi da marca Canberra®,
modelo 3106D.

Como o CP nao tem um sistema integrado de purificagdo, com o passar do
tempo a pureza do gés vai-se deteriorando e isso reflete-se na intensidade de luz
emitida que, para as mesmas tensoes, vai sendo cada vez menor. Para fazer as
devidas corregoes, foi-se monitorizando a intensidade da lampada ao longo do
tempo para poder comparar os resultados.

Para cada experiéncia foi colocada a mistura gasosa e ligada a lampada. A luz
emitida pela lampada entra na cAmara podendo ocorrer dois processos: a luz
atravessar a cAmara sem qualquer interacéo, ou ser absorvida pela mistura (pelas
moléculas de TMA), com ou sem reemissao noutro c.d.o. superior. Em qualquer
caso, a luz que chegar ao PMT é detetada e é produzido um sinal que sera
analisado por um multicanal (MCA — Amptek® MCAS000D), que produz um

espectro cujo centréide tem uma posicdo proporcional ao numero de fotdes
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recolhido em cada evento. A analise da posicao do centroide em cada uma das
misturas foi representada num gréafico em funcao da fragdo ou pressao parcial de
TMA na mistura. O coeficiente de absor¢do, C, da molécula de TMA para a luz
VUV de Xe, é determinado a partir da expressao de atenuacao
Y(p) = Yye C4P (3.7)

em que Y(p) é a posi¢do do centrdide do sinal no MCA, p a pressdo parcial de
TMA, Yy a posigao do centréide do sinal no MCA em vazio (ou xénon puro) e d
a distancia média percorrida pela luz no interior do sistema (5.03 cm). C' é o
declive da reta que melhor se ajusta aos resultados, em unidades de cm ' Torr!.

Para determinar o c.d.o. dos fotoes recolhidos, sdo usados os filtros BP1, BP2
e LV acima descritos. Tendo em conta que a transmissao de cada filtro e da janela
de Suprasil® sdo diferentes para os varios c.d.o., e que a eficiéncia quantica do
PMT também depende do c.d.o., foi necessario fazer todas estas correcoes
(normalizagdes). A fonte de tensdo utilizada para polarizar o PMT foi da marca
Caen®, modelo N1470. As tensoes utilizadas foram iguais em todas as experiéncias.

Antes de realizar o enchimento do sistema, foi sempre feito alto vacuo com o
sistema de vacuo descrito na seccdo 2.1 e analisado o gas residual com o
espectrometro de massa RGA, igualmente descrito nessa secgdo. Apos o
enchimento com a mistura a estudar, fez-se sempre uma anélise da composicao
com o RGA amostrando o géas através da valvula de agulha. O método utilizado
na realizacdo de cada mistura esté descrito pormenorizadamente na seccao 2.2.

Apods o enchimento, a mistura gasosa foi devidamente purificada, sendo a
circulacdo de géas assegurada por aquecimento dos tubos do sistema num local
apropriado. A purificacao foi assegurada pelo purificador mais adequado em cada
caso, de entre os dois instalados em tubos paralelos: o purificador SAES® 707 e o
SAES® MC1-702-F, para Xe puro ou para misturas Xe — TMA, respetivamente.

Todas as experiéncias foram realizadas a pressédo total de 800 Torr.

3.3.2 Caracteristicas da Lampada

Para este trabalho é necessario conhecer as caracteristicas da lampada,

contruida nas oficinas do L.I.P.. Para poder analisar os resultados ha que conhecer
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o espectro de emissdo da lampada, através dos filtros ja descritos, e a evolugédo da
intensidade da lampada com o tempo. Sdo os resultados desses estudos que em

seguida se descrevem.

3.3.2.1 Espetro de Emissdo da Lampada

A lampada emite numa vasta regiao de c.d.o., mas que a luz VUV de Xe ¢é a
predominante. No entanto ¢é necessario estabelecer quantitativamente a
distribuicao espectral da luz emitida.

Com a camara em vacuo (<10 Torr), a luz detetada no PMT seria a luz
emitida pela lampada. A figura 28 mostra a razéo entre a luz detetada com cada

um dos filtros e a “luz total”!, em funcio da tensdo aplicada no anodo da lampada.
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Figura 28 — Raz&o entre a luz detetada no PMT utilizando cada um dos filtros e a luz
total (sem filtro), em fungédo da tensdo aplicada no anodo da lampada. Os resultados a
vermelho referem-se ao eixo da esquerda e os resultados a azul e verde ao eixo da direita.
Os valores foram corrigidos tendo em conta a transmissdo de cada filtro. Os resultados
foram obtidos em vacuo [122].

I Considerou-se “luz total” como sendo a luz recolhida no PMT sem qualquer filtro e com a

camara em vazio.
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Os resultados confirmam que a lampada emite essencialmente (>90%) luz com
c.d.o. compreendidos entre 160 e 188 nm. Aplicando uma tensdo de 2000 V no
anodo ¢ detetada uma luz residual (<0.75%) com c.d.o. superiores a 220 nm que
podemos discriminar: aproximadamente 0.25% de luz com c.d.o. entre 220 e
400 nm, e ~0.5% para c.d.o. superiores a 350 nm. A soma destas parcelas é de
93.2+4.4%. Os ~7% n&o contabilizados deverdo estar no intervalo de c.d.o. entre
188 e 220 nm, néo coberto por nenhum dos filtros, mas sem qualquer intervengao

na experiéncia.

3.3.2.2 Variacao da Intensidade de Emissdo da Lampada em
Funcao do Tempo

Como foi atras referido, o gés de enchimento da lampada nao tem purificacao.
Isso leva a que haja uma degradacao da pureza do gas no interior da lampada e
uma consequente diminuicéo da intensidade de emissdo da lampada.

No inicio, no final e, por diversas vezes, ao longo do trabalho, analisou-se a
intensidade da “luz total”. A figura seguinte apresenta-nos um grafico da
intensidade da emissdo da lampada, expressa através do canal do MCA, em funcéo
do tempo.

Ajustando os resultados a uma curva exponencial, determinou-se o valor da
constante de decaimento da exponencial em 0.00219 dia’l. Ou seja, a cada ~316
dias a intensidade de emissao da lampada é reduzida para metade. Essa anélise
tornou possivel a normalizacéo dos sinais obtidos ao longo do tempo relativamente
a esta degradacao do sinal. Os resultados foram normalizados & intensidade do

sinal da lampada no inicio dos estudos (Canal 708).
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Figura 29 — Intensidade de emissdo da lampada (canal no MCA) em funcdo do tempo

(dias).

3.3.3 Coeficiente de Absorcao de Luz VUV pela TMA

Para verificar absor¢do da luz VUV de xénon pela molécula de TMA e
determinar o coeficiente de absor¢éo, encheu-se a cAmara com Xe puro e com
misturas de Xe — TMA. Comparando o canal do centroide da “luz total”, em vazio
e em Xe puro, e em cada mistura, permitiu verificar que a intensidade do sinal
detetado diminuia com o aumento da concentragio de TMA na mistura. A
figura 30 mostra espectros obtidos com o MCA para diferentes misturas
Xe — TMA e para Xe puro. O sinal com Xe puro ndo mostrou diferencas detetaveis
em relacao ao obtido em vazio, como se esperava.

A analise da posi¢do do centroide de cada uma das distribuigoes foi feita
automaticamente pelo software do MCA. Para fracdes de TMA superiores a 0.5%
(mais de 4 Torr de TMA, em 800 Torr), o nimero de fotdes detetados nao foi
suficiente para produzir um sinal visivel no MCA.

A figura 31 mostra os resultados do canal do centréide do pico no MCA em

funcao da concentracdo de TMA na mistura.
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Figura 30 — Espectros da luz detetada no PMT (160 — 650 nm) para diferentes misturas
de Xe — TMA. Pressdo total de 800 Torr, tensdo aplicada no anodo de 2000 V. Para
melhor analisar os resultados nas misturas com 0.45%, 0.32% e 0.23% de TMA, fez-se
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Figura 31 — Resultados da amplitude do sinal (posi¢éo do centréide no MCA) em funcéo
da concentragio de TMA na mistura. Pressdo total de 800 Torr e tensdo de 2000 V.
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Estimou-se um percurso médio para os fotdes de 50.3 mm.

Fazendo uma estimativa da distancia percorrida pelos fotdes de 50.3 mm, e

analisando a posi¢do do centréide do sinal no MCA para cada mistura através do
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ajuste aos resultados experimentais, pela equacdo 3.7, determinou-se que o
coeficiente de absor¢cido da Iluz VUV de Xe por TMA, (C, é de
0.43£0.03 Torrlcm . Estes resultados estdo de acordo com os resultados a baixas

pressoes apresentados em [127].

3.3.4 Coeficiente de Reemissdao de Luz UV pela TMA

Uma vez que a literatura [136] néo esclarece se a molécula de TMA reemite ou
ndo a luz VUV em outro c.d.o. (260 — 350 nm), procurou-se detetar essa
reemissao.

Usando as mesmas misturas do estudo do coeficiente de absorgéo, colocando o
BP1 entre o PMT e a janela do detetor, analisaram-se os espectros produzidos.

Ja tinha sido verificado, no estudo do espectro de emissdo da lampada, que a
luz emitida entre 220 e 400 nm é residual (<0.25% da luz total). Aqui, para cada
mistura, analisou-se o espectro obtido sem filtro e com o filtro BP1
(220 - 400 nm), para determinar se, apos a absor¢do da luz VUV, a molécula de
TMA reemitia num c.d.o. maior (260 — 350 nm de acordo com [128, 130]).

Tal como anteriormente, o centréide do espectro foi determinado pelo software
do MCA. No entanto, para um sinal residual ou no caso de o centréide ser muito
proximo da origem, o software nao consegue determinar o centrbide. Nestas
condigoes consideramos que devia ser determinado pela média pesada do nimero
de contagens em cada canal.

Na figura seguinte sdo apresentados os espectros, obtidos pelo MCA, para
algumas misturas de Xe — TMA com o filtro BP1. Como se pode ver, a luz
detetada pelo PMT é semelhante, independente da composi¢do da mistura de

Xe — TMA e é também semelhante & do espectro com Xe puro.
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Figura 32 — Histograma produzido no MCA da luz detetada no PMT usando o filtro BP1
(220 - 400 nm) em diferentes misturas Xe - TMA. Pressao de 800 Torr. Tensdo no d&nodo
de 2000 V [122].

Nas diferentes misturas Xe — TMA e em Xe puro, a posicdo do centroide
determinado pela média pesada das contagens em cada canal foi de 1.64+0.12.
Este valor corresponde a ~0.2% da “luz total” emitida pela lampada detetada no
PMT (centroide no canal 708 do MCA).

Os resultados obtidos sdo apresentados na figura 33, em que a posi¢do do
centroide do espectro é analisada em funcdo da concentragdo de TMA na mistura.
Sem filtro, observa-se um decréscimo da luz detetada em fun¢do do aumento da
concentragdo de TMA na mistura. Com o filtro BP1 o centréide esta sempre
situado no canal 1.64 (simbolos vermelhos, eixo da direita), ndo variando com a
concentracdo de TMA o que seria de esperar se houvesse reemissdo nesta regiéo
de c.d.o.
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Figura 33 — Luz recolhida no PMT (expressa em termos de posi¢ao do centroide do pico)
em fungdo da concentragdo de TMA na mistura a 800 Torr, sem filtro (simbolos verdes,
eixo da esquerda) e com o filtro BP1 (simbolos vermelhos, eixo da direita). Estimou-se
um percurso médio para os fotdes de 50.3 mm. Tensdo aplicada na lampada de 2000 V.
As barras de erro horizontais (s6 apresentados na série a verde) s@o iguais em ambas as
séries. [122].

A Tabela seguinte apresenta, resumidamente, os resultados obtidos a 800 Torr
para as diferentes misturas e para Xe puro, com os varios filtros e sem filtro. Os
resultados foram normalizados e corrigidos para as caracteristicas de cada filtro e
sdo apresentados sob a forma de percentagem da “luz total”. A tensdo aplicada
no anodo em todos os casos foi de 2000 V.

Estes resultados permitem-nos concluir que a molécula de TMA absorve a luz
VUV de Xe com um coeficiente de absor¢io de 0.43+0.03 Torrlcm, e néo

reemite com intensidade detetavel por este sistema experimental noutro c.d.o..
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Tabela 5 - Luz detetada em Xe puro e em misturas Xe - TMA a 800 Torr, sem filtro e
com os varios filtros utilizados. Tens@o no anodo a 2000 V [122].

TMA TMA Sem Filtro 220-400 nm >350 nm 160-188 nm
(Torr) (% a 800 Torr)| (%) (%) (%) (%)

8.49 4+ 0.45 1.06 £ 0.06 0.94 £0.07 0.24 £ 0.05 0.50 £ 0.05 *

6.03 + 0.14 0.75 £+ 0.02 0.89 £ 0.07  0.22 + 0.05 0.45 + 0.05 *

4.38 £ 0.23 0.55 + 0.03 0.88 £ 0.07 0.22 4+ 0.05 0.48 £+ 0.05 *

3.58 +0.04 0.45 + 0.01 1.05 + 0.11 0.25 + 0.05 0.48 £ 0.05 *

2.57 +£ 0.37 0.32 + 0.05 1.44 £ 0.07  0.23 £ 0.05 0.47 £ 0.05 0.7+ 0.5
1.83 £ 0.33 0.23 + 0.04 3.65 £ 0.07  0.24 + 0.05 0.46 + 0.05 1.6 £ 1.0
1.16 + 0.04 0.15 + 0.01 7.81 £0.10 0.19 £ 0.05 0.49 £ 0.05 6.6 + 1.0
0.73 + 0.38 0.09 £+ 0.05 16.5 +£ 0.2 0.21 £ 0.05 0.49 + 0.05 11.2 £ 1.0
0.56 + 0.23 0.07 £ 0.03 25.5 + 0.9 0.23 + 0.05 0.51 4+ 0.05 24.5 + 1.0
0.00 0.00 100 0.24 £ 0.05 0.49 + 0.05 93.2 £ 44

* nao detetavel

3.3.5 Analise dos Resultados

Apesar do sistema experimental néo conseguir detetar nenhum sinal
proveniente da reemissdo de luz de TMA, podia este comportamento ser devido
ao facto de a sensibilidade do sistema n&o ser suficiente para detetar essa
reemissdao. N&o ser detetado n&o significa necessariamente que nao exista. Foi
entdao importante estabelecer a sensibilidade do sistema. Para determinar o limite
inferior de intensidade para o qual o sistema detetaria um sinal (que neste caso
seria proveniente da reemissao da molécula de TMA), foi feita no grupo uma
simulacao pelo método de MC.

Determinou-se primeiramente o limite minimo de intensidade de luz que o
nosso sistema poderia detetar. Em vacuo, com 2000 V no anodo (“luz total”), o
centréide do pico gerado no MCA situava-se no canal 708. Analisando os
histogramas da figura 32, considerou-se que o aumento de 0.5 de canal na posigéo
do centréide no MCA, na regido em que se considerou que nao se detetava luz
(ver figura 32) seria o suficiente para ser observavel a presenca de um sinal de
luz. Esse desvio de 0.5 canais corresponderia a 0.07% da “luz total”.

Contudo, como a reemissdo de luz é isotropica, a luz efetivamente detetada

seria diferente dos 0.07% da luz total estimados. Além disso, os fotdes reemitidos

94



tém c.d.o. diferentes dos fotoes VUV de Xe pelo que os coeficientes de reflexao
nas paredes da camara sdo maiores do que os da luz VUV de Xe [137, 138]. Quer
isto dizer que o aumento de 0.5 canal no espectro, (em teoria 0.07% da “luz total”),
nao corresponderd a uma probabilidade de reemissdo de 0.07%, mas superior.
Para determinar qual a probabilidade de reemissdo a que corresponde um
aumento de 0.5 canal neste sistema, fez-se uma simulacao de MC.

Na figura seguinte apresenta-se um esquema das (principais) intera¢oes dos
fotoes provenientes da lampada de Xe, apos entrarem na camara onde esta o gas.
Em a) estdo apresentadas as interagoes quando nao héa reemissdo e em b) estao

apresentadas as interagdes no caso de reemisséo noutro c.d.o..
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Figura 34 — Representagéo esquemética da detegdo de luz (a) sem reemissdao e (b) com
reemissio. As setas azuis representam os fotdes provenientes da lampada de Xe. As linhas
tracejadas a vermelho representam o angulo soélido do PMT. As setas tracejadas a
amarelo representam os fotoes refletidos pelas paredes da camara. As setas tracejadas a
verde representam os fotdes reemitidos por TMA [122].

O modelo de MC desenvolvido teve em conta as caracteristicas geométricas do
sistema experimental, nomeadamente reflexdo da luz nos materiais, refragdo e
transmissdo nas janelas de Suprasil® e janela do PMT, para os diferentes c.d.o.

possiveis: 172 nm de Xe ou ~300 nm da reemissdao de TMA. Os resultados obtidos
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por simulagdo (relativos) foram normalizados relativamente a “luz total” (708
canais no MCA) para ser feita a conversdo em canais do MCA.

Simulando para diferentes probabilidades de reemisséo, admitindo como limite
minimo de detecdo do MCA 0.5 canais, foi possivel estabelecer a probabilidade
minima de reemissdo a partir da qual o sinal seria visivel no nosso sistema.

A figura seguinte mostra os resultados obtidos através da simulagao.

1.0
Probabilidade
08 |k de Reemissao
B
:ﬂ/ e | N~ — — 0.4%
% / ' Limite de Detecédo
o e — = 0.3%
=] , .
= 04l
o . —~ . (A
8 ’l . NN e e s — e UQ%\
0.2 -;/
/
00 L L L L L
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Concentragao de TMA (%)

Figura 35 — Resultados de simulagdo de Monte Carlo para o niimero de fotdes reemitidos
(convertidos em canais no MCA) em fungdo da concentragio de TMA, para trés
diferentes probabilidades de reemissdo. A linha preta horizontal, marca o limite de
detegao (0.5 canais) [122].

Os resultados apresentados na figura 35 mostram que se houver reemissao de
luz por TMA a probabilidade dessa reemissdo devera ser inferior a 0.3%. Para

valores superiores produziria um sinal detetavel neste sistema experimental.

3.3.6 Conclusoes

O estudo da absorcao da luz VUV e reemissdo num maior c.d.o. pelo gas TMA

foi realizado em xénon puro e em misturas Xe — TMA com fragoes de TMA entre
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0.07% e 1.06%, a pressao total de 800 Torr. Para fracoes de TMA acima de 0.5%,
num percurso estimado de 50.3 mm, a luz emitida pela lampada é absorvida e
nenhum sinal é detetado. O coeficiente de absorcdo de TMA para a luz VUV de
Xe (~172 nm) estimado foi de 0.43+0.03 Torr'cm.

Neste sistema experimental nao foi detetada reemissdo de luz UV
(260 — 350 nm). No entanto, como isto nao significa necessariamente que néao haja
reemissdo, é necessario avaliar a quantidade minima de luz reemitida que
produziria um sinal detetével pelo sistema. Para isso criou-se um modelo, para
simular por Monte Carlo, que incluisse os aspetos relevantes, fisicos e geométricos,
do sistema experimental e da reemissdo de luz. Estabelecida a sensibilidade
minima do sistema, e determinado o coeficiente de absorcao, a simulagio permitiu
concluir que, mesmo havendo reemissdo, ela deverd ser inferior a 0.3% da luz
absorvida.

Assim, podemos concluir que TMA nao devera ser o aditivo adequado na
procura do 0yff (decaimento beta duplo sem emissdo de neutrino), numa Xe-TPC
a alta pressao, j4 que ndo corresponde as espectativas que motivaram esta
investigagdo. De facto, ndo s6 absorve a cintilagéo de xénon (aspeto critico no que
respeita & cintilacdo priméaria) como nédo a reemite num outro (mais vantajoso)

c.d.o..

3.4 Producgao de Carga

A experiéncia NEXT a que este trabalho esta diretamente ligado, utiliza uma
TPC eletroluminescente, como referido anteriormente. Este detetor tem um
principio de funcionamento semelhante ao do CGCP, ou seja, é um detetor em
que a amplificacdo do sinal é feita através do sinal de eletroluminescéncia. Embora
a experiéncia NEXT tenha optado por esta modalidade de amplificagdo, a
multiplicacdo de carga com microestruturas chegou a ser uma opg¢ao e é o modo
de amplificacdo usado em outras experiéncias. Os dois detetores — CP e CGCP,
permitem a obtencéo de informagao complementar e, assim, estudar as diferentes

possibilidades de operagdo de um determinado meio de dete¢do (neste caso uma
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mistura) tornam o estudo mais abrangente. Por outro lado, hé indicagdes, dadas
pelos estudos anteriores, de possiveis vantagens neste modo de amplificacao.

Como descrito na secgdo 1.1, o CP é um tipo de detetor gasoso de radiacao,
desenvolvido nos anos 40 do século passado [1], cujo modo de funcionamento tem
um estagio de amplificacio com multiplicacdo de carga. Utiliza comummente
gases nobres como meio de detecao, normalmente com quencher, ou seja, misturas
baseadas em gés nobre.

No ambito da experiéncia NEXT tém sido considerados alguns aditivos
moleculares, tais como CF4, CHy ou TMA, em detrimento da utilizagdo de Xe
puro |7, 10].

Alguns dos aditivos sugeridos ambito de NEXT (CF4, CH4) estdo ja bem
estudados no que diz respeito a multiplicacédo de carga, pelo que o seu estudo seria
redundante aqui. No ambito do estudo da trimetilamina como aditivo molecular
em detetores gasosos com gés nobre como meio de detegdo, ndo estando essa
informacao disponivel, decidiu-se, por uma questéao de generalidade e abrangéncia,
avaliar também os efeitos do aditivo na multiplicacao de carga, o meio alternativo
da eletroluminescéncia na amplificacio do sinal em detetores gasosos. Dado o
baixo limiar de ionizagdo de TMA determinado no capitulo 2 [82], TMA pode ser
um aditivo interessante na modalidade de amplificacdo por multiplicacdo de
carga, ja que pode permitir maiores fatores de multiplicacdo a campos elétricos

mais baixos.

3.4.1 Sistema e Método Experimental

Como atras referido, o CP é um dispositivo gasoso de detegdo da radiagao. O
CP usado neste trabalho tem formato cilindrico com um fio de tungsténio (dnodo),
como habitualmente, com 45 ym de diametro, revestido com 5 nm de ouro.

O corpo do detetor é uma “cruz”’ standard DN40 CF, de aco inoxidavel para
alto vacuo. Tem uma janela para a radiacio de Kapton® com 50 um de espessura,
com um deposito de aluminio com ~100 nm de espessura. A janela é circular com
1 mm de diametro. O catodo, de aco inoxidavel, é um cilindro menor do que o

corpo, com um raio interno de 32.24+0.1 mm. Este cilindro, tem uma abertura
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para permitir a entrada da radiacéo, e foi colocado no interior do corpo do detetor
para uniformizar o campo elétrico. O isolamento elétrico entre o corpo do detetor
e 0 anodo é feito através de ceramica Macor®. Entre o a4nodo e o corpo do detetor
estd um anel metalico, designado por anel de guarda. O anel de guarda, também
ele isolado eletricamente do corpo do detetor e do &nodo por componentes de
ceramica Macor®, estd & mesma tensdo do anodo, e impede correntes de fuga
(figura 36).

Os processos fisicos envolvidos na detecao da radiacgao num CP foram descritos
na seccao 1.1.

O CP desenvolvido foi usado para estudar a produgao de carga e resolugdo em
energia em misturas gasosas. Foi usada uma fonte radioativa *Fe (com emissio
predominantemente de raios X de 5.90 e 6.49 keV — emissdao K, e Kz do Mn,
respetivamente).

A figura seguinte ¢ o esquema de um corte vertical do interior do detetor (sem

o cilindro metélico interno — catodo — para melhorar a visualizagdo do esquema).
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Figura 36 — Esquema do corte vertical do CP de geometria cilindrica Nao esta

representado o cilindro metéalico (catodo) para melhorar a visualiza¢io do esquema.
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A tensdo no anodo é fornecida por uma fonte de alta tensdo da marca
Camberra®, modelo 3106D. O sinal recolhido no anodo é pré-amplificado e
posteriormente amplificado. O pré-amplificador utilizado foi da marca Canberra®,
modelo 2006 (pré-amplificador de carga) e o amplificador foi Tenelec®, modelo
TC243. O sinal foi analisado com um MCA Ortec®, modelo Trump PCI 2k e por
um osciloscopio da marca Tektronix®, modelo TDS 2024C.

Usou-se Xe e misturas Xe — TMA, a pressoes de 800 Torr. A percentagem de
aditivo considerada foi sempre inferior a 0.5%. A purificacio era continua, por

convecgao, e esta descrita pormenorizadamente na sec¢ao 2.1.

3.4.2 Resultados em Xe puro e Misturas Xe — TMA

A mistura Xe — TMA, no modo multiplicagdo de carga suscitou grandes
expectativas, por ser desconhecida e prenunciadas pelas experiéncias anteriores.
A figura 37 apresenta os resultados obtidos, para ganho de carga e resolugdo em
energia, em fungdo da tensdo aplicada ao dnodo do CP.

Nas misturas Xe — TMA verifica-se que a multiplicacdo de carga ocorre para
tensdes no anodo inferiores s de Xe puro e que o aumento da concentracao de
TMA leva a que as tensdes aplicadas no anodo para produzir o mesmo ganho
sejam cada vez menores. Este efeito decorre de dois modos: menor potencial de
ionizagdo de TMA (~7.9 eV) [80, 82|, que leva a que os produzam ionizagao mais
rapidamente e, portanto, em maior ntimero e através do processo descrito na
equacao seguinte:

Xe*+TMA —» Xe + TMA* + e~ (3.8).
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Xe - TMA , 800 Torr
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Figura 37 — Ganho de carga (em cima) e resolugdo em energia (em baixo) em Xe puro e
em misturas Xe — TMA a 800 Torr, em fungio da tensdo no 4nodo. Energia da radiagdo
incidente 5.90 keV.

Esta caracteristica podera ser uma vantagem na utilizacdo destas misturas
neste modo. Mas, nesta modalidade de amplificagdo (carga) ha outras vantagens
a salientar: a absorcdo da luz de xénon por TMA — muito eficiente como se viu
na sec¢io 3.3 — TMA atua como um quencher muito eficiente, evitando avalanches
espurias. Para além disso, a elevada mobilidade dos ides de TMA, podem tornar
estas misturas eficientes para elevadas taxas de contagem. No entanto, existe uma
degradagéo da resolucdo de energia, crescente com o aumento da concentracao de
TMA na mistura, devida ao aumento da variancia do nimero médio de eletroes
produzidos por cada fotao absorvido, caracteristica determinante para a resolugéo

do detetor (equagoes 1.4 e 1.5).
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3.4.3 Conclusoes

A fim de poder estudar as caracteristicas (ganho de carga e resolugdo em
energia neste modo de amplificagio) de misturas gasosas de Xe com aditivos
moleculares, foi desenvolvido um detetor gasoso de radiagdo do tipo contador
proporcional. Foram analisadas diversas misturas gasosas de Xe com TMA, em
concentracoes inferiores a 0.5%.

Da anélise dos resultados, podemos verificar que:

- Em todas as misturas existe uma degradacao da resolucao em energia;

- Em todas as misturas pode verificar-se o aparecimento de multiplicacao de
carga a tensoes mais baixas, do que em Xe puro. Quanto maior for a concentragéo
de TMA na mistura, menor é a tenséo necessaria para produzir um sinal de carga
de igual amplitude.

Podemos assim concluir que existem possiveis beneficios na adicdo de TMA a
Xe puro, para detetores de radiagdo do tipo CP, embora a custa de uma

degradagéo da resolucdo em energia.

3.5 Producédo de Luz

Como discutido na secgdo 1.2, o contador gasoso de cintilagido proporcional
(CGCP), é um dispositivo que tem sido muito estudado no nosso grupo de
investigagdo desde a década de 60 [59]. A experiéncia e o conhecimento adquiridos
no desenvolvimento e construcao de varios prototipos de CGCP, as variagoes na
configuragéo, para melhorar a resolugdo em energia [63, 139], ddo-nos a aptidao
e, esperemos, a competéncia, para esta nova etapa de adaptacdo a mnovas
aplicagoes. A nova etapa pretende satisfazer as solicitacdes das novas experiéncias,
de grandes dimensoes, indispenséveis na procura de matéria escura, fisica de altas
energias ou outras experiéncias de eventos raros. As caracteristicas ja enumeradas
destes detetores fazem-nos os dispositivos ideais para as necessidades
individualizadas de cada uma destas experiéncias. Verifica-se que as experiéncias
de grandes dimensdes recorrem, em numero crescente, aos detetores gasosos,

concretamente a TPCs eletroluminescentes, uma versido melhorada, mas com
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principio de funcionamento semelhante ao do CGCP [4, 5|. Estas experiéncias tém
exigéncias elevadas e muito especificas a que a TPC/CGCP consegue dar resposta.
Por exemplo, grandes dimensodes, facilmente conseguidas com detetores gasosos
que podem ser desenhados e construidos de acordo com as necessidades; elevada
eficiéncia de detecdo que, apesar da baixa densidade intrinseca dos meios gasosos,
pode ser solucionada pelo aumento da pressédo; a possibilidade de variacdo do gas
de enchimento conforme as conveniéncias da experiéncia. Mais ainda, algumas
caracteristicas existentes podem ser solugdes nessas experiéncias.

O trabalho realizado com o CGCP pretende dar resposta a problemas da
experiéncia NEXT. O estudo de cintila¢do (priméria e secundaria) e de resolugao
em energia, podem ser efetuados com este dispositivo, numa escala menor, com
menor custo e por isso com possibilidade de maior extensdo, mas igualmente
informativo. O objetivo proposto foi estudar as caracteristicas de misturas gasosas
com xénon como componente maioritario, que pudessem ser viaveis, ou seja,
mantendo as suas propriedades esséncias (ainda que haja margem para alguma
degradagio) mas, ao mesmo tempo resolver ou minimizar os problemas existentes.

O detetor CGCP construido para este trabalho utiliza a geometria de grelhas
paralelas, a mais convencional e com mais vantagens, descrita em pormenor na
seccao 1.2.

Da interacao inicial dos fotes de radiagdo em xénon resulta a emissao de luz
(cintilac@o priméaria) e no decorrer da deriva de eletroes sob influéncia de campos
elétricos ha também emissao de luz (cintilagio secundaria). Estes processos estao
descritos na seccao 1.2.

A cintilagio priméaria é wuma caracteristica de operacio do CGCP
tradicionalmente negligenciada, considerada acessoéria. No entanto, as suas
propriedades motivaram a sua escolha para sinalizar o instante de ocorréncia da
interacdo na experiéncia NEXT. Assim, o conhecimento pormenorizado do
comportamento e propriedades desta emissao nos meios considerados possiveis, é
fundamental para viabilizar esses meios.

Em NEXT é usada uma TPC eletroluminescente. A eletroluminescéncia ou
cintilagdo proporcional é uma propriedade dos gases raros, intensificada pela

aplicacdo de um campo elétrico apropriado.
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Dada a possibilidade de utilizacdo de aditivos moleculares a xénon, foi
indispensavel o estudo dos seus efeitos nos processos de producdo de luz. Mais
concretamente, aqui vamos fazer incidir o estudo nas misturas Xe — TMA. Assim,
comecamos por analisar pormenorizadamente as possibilidades na sequéncia da
excitagdo de xénon (a origem da cintilagdo) nas misturas de xénon com TMA.

Para discutir os possiveis canais de um atomo de xénon excitado em misturas
de Xe — TMA, apresentamos a figura 38, uma adaptacao da figura 25 da seccéo

3.3.

o> (Xe + T™MA® ¢ e‘l (Xe + TMA® e)

~

TMA™ + 2Xe TMA™ + e

I [ZXe + hv (172 nm)] \
(TMA + hy (300 nm) ) (TMA + hy (300 nm)

A

[ nao-radiativo ) [TMA + hv (300 nm)]

Figura 38 — Esquema dos processos possiveis em misturas Xe — TMA apés a formacio de
um atomo de xénon excitado.

No CGCP (e na TPC), a nuvem de eletrdes primaria formada deriva em diregao
a regido designada por regidao de cintilacao, por agao de um campo elétrico externo
uniforme (<1 Vem'Torr!). Nessa regido, um campo elétrico também uniforme,
mas de maior intensidade (em xénon entre 2 e 6 Vem'Torr1)2, garante que os
eletroes ganham energia suficiente para, ao colidirem, excitar os atomos do meio,
mas nao para os ionizar. Tal como visto, os a&tomos excitados produzem cintilagao,
aqui designada por cintilagdo secundéria ou eletroluminescéncia, uma vez que é

induzida pelo campo elétrico externo.

2 Estas gamas para os campos de deriva e de cintilagdo sdo para xénon.
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3.5.1 Sistema Experimental

A construcido do CGCP foi nas oficinas do L.I.P.. Os materiais usados foram

® e anéis vedantes de cobre e de Viton®. Apos a

aco inoxidavel, ceramica Macor
manufatura e limpeza das pecgas, fez-se a montagem e instalacio do CGCP na
linha de vacuo. Foram feitos testes de estanquicidade recorrendo ao RGA.

O CGCP tem uma altura de 70 mm e um didmetro de 240 mm. No topo esta
uma janela de Kapton® de 50 um de espessura, aluminizado com um filme fino de
200 nm com espessura. A janela tem uma abertura de 1 mm de didmetro. No
interior existem duas grelhas metélicas (G; e Gy) feitas de uma malha de fios com
50 pm de diametro de aco inoxidavel produzidas pela Hebei General Metal Netting
Co. [140] com transmissdo Otica de 0.885. Aplicando tensdes apropriadas as
grelhas, sdo gerados dois campos elétricos distintos que definem duas regides do
detetor: a primeira regido, compreendida entre o topo do detetor e a primeira
grelha (Gj), a regido de absorgao/deriva; a segunda regido, compreendida entre a
primeira e a segunda grelha (G; e Gy, respetivamente), a regido de cintilagao.
Neste caso as tensoes aplicadas sdo negativas. O campo elétrico na regiao de
deriva/absorgado é definido pela d.d.p. entre a janela e a grelha G;. O campo
elétrico na regidao de cintilagdo é definido pela d.d.p. entre G; e Gg, com Gy ligada
a terra. Os valores dos campos elétricos aplicados na zona de deriva/absorgao
estdo compreendidos entre 0.1 e 1.0 Vem!Torrl. Os campos elétricos na zona de
cintilacio estdo compreendidos entre 1.5 ¢ 9.0 Vem ' Torr L.

A fonte radioativa utilizada foi 5°Fe (raios X de 5.90 keV e 6.49 keV para
emissdo K, e Kgdo Mn, respetivamente). Para obter uma fonte mais proxima de
monoenergética, utilizou-se um filtro com 8 ym de espessura de Croémio, que
absorve a quase totalidade (>90%) da radiagdo Kp, e apenas ~30% da radiacéo
K, [141].

A figura seguinte representa um esquema do corte vertical do CGCP, com as
dimensoes das regides de absorgdo/deriva e de cintilacio, de 35.0+£0.3 e
6.24+0.1 mm, respetivamente, a janela de entrada de raios X e o fotomultiplicador
(PMT), colocado no interior do detetor. O PMT utilizado neste sistema ¢

Hamamatsu®, modelo R8520-406.
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Figura 39 — Corte vertical do segundo protétipo CGCP. R X indica a localizagdo da fonte
de raios X. G;e G2sao as grelhas metalicas que definem as regides de absorcdo/deriva e
de cintilacao.

Este esquema representa o corte vertical do segundo prototipo CGCP, feito a
partir de um primeiro protétipo semelhante, mas com o PMT [133] no exterior do
detetor. O PMT foi colocado no exterior, na mesma localizagdo do que o da figura,
mas separado do detetor por uma janela de quartzo Suprasil® 311 [131], com
10 mm de espessura e 50 mm de didmetro. Este novo detetor foi necessario ja que
o sinal de cintilagdo primaria, fundamental nesta experiéncia, é muito fraco. O
PMT no exterior (primeiro protétipo) permitia a colocac¢do de filtros (bandpass)
a entrada do PMT, para avaliar a composicao espectral da luz. No entanto, no
caso da cintilagdo primaria, esta montagem implica perdas incomportaveis, quer
pelo menor angulo sélido subtendido pelo PMT, quer pela absorcao da luz pela
janela (~25%). Ambos os fatores diminuem a intensidade do sinal recolhido e, por
isso, pioram a resolucdo em energia (a 800 Torr com a fonte de Mn a resolugao é
de ~13% no primeiro protétipo e ~8% no segundo) dificultando ou mesmo
impedindo o estudo da, ja de si diminuta, cintilagdo primaria.

As tensoes (janela e grelha G;) sdo fornecidas por uma fonte de alta tensao
Caen®, modelo N1470. A amplificacio do sinal é feita por um amplificador linear
Tenelec®, modelo TC202. A analise do sinal faz-se utilizando um analisador
multicanal (MCA) Amptec®, modelo MCAS000D e por osciloscopio Tektronix®,
modelo TDS 2024C.
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As misturas gasosas foram realizadas recorrendo ao ‘método de dilui¢ao’
descrito no capitulo 2. Os gases utilizados foram Xe e TMA. A purificacao foi

feita continuamente, por convecgao, como descrito também no segundo capitulo.

3.5.2 Cintilacao Priméaria

Em algumas experiéncias, nomeadamente na experiéncia NEXT, o sinal de luz
priméaria é muito importante porque é usado para indicar o instante inicial do
acontecimento (origem temporal) [4, 102|. Uma mistura gasosa que iniba a
possibilidade de detecao da cintilagdo primaria compromete esta possibilidade.

Assim, em misturas Xe — TMA e em Xe puro determinou-se o rendimento de
cintilagdo primaria por raio-X de 5.9 keV. Em paralelo, com os resultados obtidos
para as amplitudes de sinal de luz priméria e secundaria, foi possivel determinar
o valor de W para a cintilacdo primaria que designamos por w, (valor de energia
médio gasto na emissdo de cada fotdo de cintilagio priméaria), em Xe.

Pretende-se com este estudo, dar um contributo para o esclarecimento do valor
wp, j& que, na literatura, encontramos dois estudos realizados, nas mesmas
condi¢des aqui utilizadas, com valores de w, diferentes: em [142] w, = 111£16 eV
e em [143] w, = 7246 eV. Um terceiro estudo, embora em condigdes experimentais
diferentes, obteve o valor de w, = 76£12 eV [144] (misturas 90%Xe — Hel0%, a
20 bar, usando radiagao y de 60 keV).

Os resultados que serdo apresentados, estdo publicados em Nucl. Instrum.

Meth. A 1049 (2023) 168038 [145].

3.5.2.1 Método Experimental

O processo utilizado para a detecdo da luz primaria e determinagdo do valor
de w, foi o mesmo que foi utilizado em [142, 146]. Este método consiste em
determinar a amplitude do sinal gerado no PMT pela cintilagdo priméria e
compara-la com a amplitude do sinal gerado pela cintilacdo secundaria. A
dificuldade estd em conseguir identificar o sinal de luz primaria, ja que, neste caso

o sinal é da ordem de 1 mV, e mesmo apds a multiplicagdo no PMT e amplificador
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linear, ndo se distingue de modo claro do ruido eletrénico. Por outro lado, a
amplitude do sinal de cintilagdo secundaria é da ordem de alguns milhares de
vezes superior & do sinal de cintilacdo primaria. Como o sinal de luz priméria nao
se distingue do ruido eletréonico, ndo é possivel fazer este estudo diretamente
recorrendo ao MCA. A técnica utilizada em [142, 146| consiste em utilizar um
osciloscopio no modo de aquisicdo fazendo a média de 128 sinais, de modo a
atenuar o ruido. Assim, fazendo o trigger na subida do impulso de cintilagdo
secundaria e colocando a escala no osciloscopio no minimo (2 mV /div), distingue-
se, cerca de ~25 us antes, um impulso ~1 mV de amplitude (média de 128
impulsos), que corresponde ao sinal de cintilagdo primaria. Este método é possivel
porque os dois sinais estdo separados por um intervalo de tempo conhecido e
mensuravel (o tempo de deriva da nuvem desde o ponto de absorcéo até a zona
de cintilagdo). A confirmagéo de que este sinal de baixa amplitude correspondia
ao sinal de cintilacdo priméria foi dada pela variagdo do intervalo temporal entre
os sinais com a variacao da intensidade do campo de deriva: o tempo entre sinais
aumentava com a diminuicao do campo elétrico e vice-versa.

Neste estudo, o trigger foi colocado a cerca de 2/3 da amplitude do sinal de
cintilagdo secundaria, de modo a minimizar a contabilizacdo de sinais nao
correspondentes a sinais de cintilacdo secundaria, para os quais nédo hé sinal de
cintilagdo priméria.

No entanto, mesmo com este nivel de trigger, verificou-se que a existéncia de
sinais de ‘ruido’ de grande amplitude, ou seja, ndo correspondentes a cintilacao
secundaria, tinha efeito nos calculos da amplitude do sinal de cintilagao primaria,
pois na média dos 128 impulsos, obtida pelo osciloscopio, estavam incluidos
impulsos provenientes de ruido. Com o MCA quantificou-se a razdo entre os
impulsos provenientes de sinais de cintilagdo secundéaria e o total de impulsos
registados no espectro. A figura seguinte apresenta um espetro tipico obtido pelo
MCA, com campos de deriva 0.3 VemTorr! e de cintila¢io 3.5 VemTorr !, em
800 Torr de Xe. Em cada espetro obtido determinou-se area do sinal e a linha de

base (ruido/fundo).
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Figura 40 — Espetro tipico obtido com o MCA. A curva gaussiana (vermelho) é a curva
de ajuste aos resultados. A linha tracejada preta é a de ajuste ao fundo. Campos de
deriva 0.3 Vem'Torr! e de cintilagdo 3.5 Vem ' Torr . 800 Torr de Xe.

Da analise dos resultados do software do MCA determina-se o nimero de
impulsos de cintilagao secundéria e o niimero total de impulsos, o que nos permite
saber e, dai, o namero de impulsos de outras proveniéncias, para os quais nao ha
sinal de cintilagdo primaria, e que falseiam os resultados de cintilagdo primaria.

O récio entre o numero de impulsos de cintilagio secundéria e o total de
impulsos (da ordem de 0.7 — 0.8) foi tido em conta no célculo da amplitude do
sinal de cintilagdo priméria em cada caso. Na situago anterior, na dete¢ao de um
sinal “falso” de cintilacdo secundéria, ndo h& sinal de cintilagdo primaéria e, no
calculo da média (com o osciloscopio) d4 um valor inferior ao valor real (a
amplitude média do ruido é zero). A determinagdo do valor da amplitude do sinal
de cintilagdo secundaria foi obtida pelo canal do centroide do espectro obtido no
MCA, confirmada, ainda assim, no osciloscopio. A determinacio da amplitude do
sinal de cintilagdo primaria foi obtida através da média de 128 impulsos, obtidos
com o osciloscopio, depois de feitas as correcoes do racio de sinais de cintilacdo
secundaria e total. Outras corregoes efetuadas seréo discutidas oportunamente.

Na figura seguinte podemos ver um sinal tipico de cintilagdo priméaria e
secundéria, obtidos pelo osciloscopio (os sinais apresentados na realidade
correspondem & média de 128 impulsos). Nestes espetros ainda néo esta feita a

correcao da amplitude do sinal de cintilacdo priméria que referimos acima.
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Figura 41 — Sinal, tipico, de cintilagdo primaria (azul — eixo da esquerda) e de cintilaco
secundaria (vermelho — eixo da direita). O tempo “zero” esta ajustado ao instante da
subida do sinal de cintilagio secundaria escolhido. Espetros correspondem & média de 128
impulsos observados no osciloscopio. 800 Torr de Xe. Campo de deriva de
0.2 Vem™'Torr! e campo de cintilagio de 3.5 Vem ! Torr .

O trabalho foi realizado com o segundo protétipo, descrito na sec¢do anterior
(PMT no interior do CGCP).

Apo6s a correcdo da amplitude do sinal de cintilacdo priméria, as amplitudes
dos sinais de cintilacdo secundéaria, Vi, e de cintilagdo priméaria, V), sao
proporcionais ao nimero de fotoes (primarios e secundarios) que chegam ao PMT.

Vs _ ng

(3.9)

o Mp

O nitmero de fotdes priméarios recolhidos no PMT, n,, ¢ apenas uma fragao do

nimero de fotdes emitidos por cintilagdo priméaria. O ntimero de fotdes recolhidos

depende da eficiéncia de detecdo do PMT, da geometria do detetor, do ponto de

absor¢do da radiacdo (emissdo de fotdes), das propriedades oticas do detetor

(coeficientes de reflexdo dos varios materiais e indice de refracio da janela do
PMT) e da transparéncia das grelhas. Assim, n, e n, sdo determinados por:

ng = My & (3.10)

n, =my, & (3.11)

em que my € my, sdo, respetivamente, o nimero efetivo de fotdes emitidos, por

cintilacdo secundéria e por cintilacdo priméaria. & e g, sao os coeficientes de

eficiéncia de detecao para fotdes de cintilacao secundéaria e primaria.
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A determinacédo de m, pode ser feita através de:
ms = N Ldg (3.12)
onde N é o nimero de eletrées primarios produzidos por raio X absorvido, L é o
nimero de fotoes de cintilacdo secundaria emitidos por eletrdo primario e dy a
dimensao da regidao de eletroluminescéncia. O valor de L é determinado pela
equacao

Es

L=(A?— )p (3.13)
onde F; é o campo na regiao de cintilagdo, p a pressdo e as contantes A e B tém
os valores de 0.1389 fotdes eletrdo! V-1 e 0.1325 fotdes eletraolcm 'Torr!, de

acordo com [147, 148|. A determinagao de N ¢ feita através de:

N == (3.14)
onde FE, é a energia da radiagdo incidente e w a energia média despendida na
producdo de um par eletrao-ido no gas. Pela equagdo 3.14 e utilizando o valor de
w de 21.61 eV [149], para raios X de 5.90 keV, N é de 273 eletrdes primarios por
fotdo absorvido no géas.

Com base nas equagdes 3.9 — 3.14, o numero de fotdes primérios emitidos por

fotao absorvido no géas é dado por:

—m. B
mp =ms (3.15)

Assim, pode finalmente ser determinado o valor de w para a cintilagdo primaéria

a partir da equagéo:
Ex
Mp

(3.16)

Wp=

Os coeficientes de eficiéncia de detegao & e g, sdo fatores muito importantes no
calculo de w, pelo que a sua estimativa foi feita, mais uma vez, por simulagao
pelo método de MC, adaptado de modelo anteriormente desenvolvido no nosso
grupo de trabalho [126, 147]. Mais uma vez, o modelo anterior foi alterado para
o adequar a geometria do sistema, aos coeficientes de reflexdo dos materiais, a
transmissédo oOtica das grelhas e coeficientes de reflexdo da janela do PMT. Estes
dois dltimos fatores dependem do ponto onde os fotoes sao emitidos e, para obter
essa informagao, o mesmo modelo teve em conta os efeitos de difusdo dos eletroes

no gas durante a deriva sob diferentes campos elétricos aplicados. O modelo
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assume que a absorcao ocorre no ponto de coordenadas x = 0, y = 0, z = 2.62 mm
[150] e que a emissdo ocorre nesse ponto, isotropicamente.

Os coeficientes de reflexdo para aco inoxidavel e para aluminio sao,
respetivamente, 0.57 [138] e 0.70 [151]. Estimou-se uma incerteza de +0.10 [151],
dada a incerteza no tempo de exposicio das superficies ao ar.

A transmissao otica da grelha T é referida pelo fabricante como sendo 0.885
[140]. No entanto essa transmissdo Otica é para uma incidéncia perpendicular.
Como a incidéncia nao é exclusivamente perpendicular, a transmissao da grelha

depende do angulo de incidéncia 6, e é dada por:

__ (pt cos(0)-D) (pt—D)
T(0) = 207 cos(d) (3.17)

onde pt é o passo (pitch) da grelha (0.846 mm) e D o didmetro dos fios da grelha
(50 pm).

Também foi considerada a transmissio dos fotdes incidentes nas superficies da
janela do PMT, usando a equacdo de Fresnel e a lei de Snell, considerando o
indice de refragao 1.606 [152].

Por simulacao pelo método de MC foi possivel determinar os coeficientes de
eficiéncia de detegdo dos fotdes de cintilacdo priméaria e secundéria, através do
nimero de fotdes incidentes e recolhidos no PMT.

A eficiéncia de detecido seria 1 em condigdes ideais: ndo haver reflexdes nos
materiais do detetor, transmisséo da grelha e da janela do PMT fossem 1 e angulo
solido subentendido pelo PMT fosse 2.

A tabela seguinte apresenta estes fatores, para a emissdo de luz primaria e
secundaria. O coeficiente de eficiéncia de detegdo é o produto entre ambos os
fatores determinados por simulagédo de MC com campo elétrico reduzido de deriva
de 0.5 Vem!'Torr! & pressdo de 800 Torr em Xe. A incerteza indicada vem do
coeficiente de reflexdo do aluminio (o fator mais importante) de 0.7£0.1, de [151]

e das flutuacgoes estatisticas consideradas na simulagao.
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Tabela 6 — Eficiéncias de detegéo de fotdes de cintilagao priméaria e secundaria pelo PMT,
obtidos por simulagao de Monte Carlo e respetivas contribuigdes. Campo elétrico reduzido
de deriva 0.5 Vem ' Torr . 800 Torr Xe.

Fator de corregio na Cintilagao Cintilagao
emissao de fotoes Priméaria Secundaria

Fragdo do angulo so6lido

subentendido pelo PMT 0.02140.001 0.35540.001
Reflecgio no topo 1.546-0.086 1.009-:0.001
do detetor
Transmissao média 0.780+0.001 0.82240.001
nas grelhas
Transmissdo média na 0.895+0.001
janela do PMT 0.806+0.001
Eficiéncia de Cintilagéo, ¢, 0.023+£0.002 0.237+£0.001

Para campos de deriva diferentes, teremos eficiéncias de detecéo diferentes,
dadas as diferencas nos valores da difusdo dos eletroes que, por isso, foram

também calculados para os outros campos de deriva usados (entre 0.1 e

1.0 Vem 'Torr ).

3.5.2.2 Cintilacdo Primaria em Xénon

O estudo da cintilagdo priméaria em xénon puro foi feito a pressao de 800 Torr,
campos de cintilagdo secundaria de 3.0, 3.5 e 4.0 Vem'Torr! e campos de deriva
entre 0.1 e 1.0 Vem'Torr!. Para cada campo de cintila¢io secundaria foram feitas
medidas para diversos campos de deriva, tendo em conta a variacdo na distancia
temporal entre os dois sinais, estimado através do tempo médio de deriva da
nuvem primaria para cada campo.

A figura seguinte mostra o tempo médio de deriva dos eletrdoes em funcdo do
campo reduzido de deriva, bem como os resultados deles decorrentes para a
velocidade de deriva: entre 1.1 e 1.8 mm us™!, consistentes com as velocidades de

deriva de eletroes em Xe da literatura nesta gama de campos elétricos reduzidos
14, 153].
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Figura 42 — Tempo médio (circulos a cheio) e velocidade média (circunferéncias) de
deriva dos eletrdes no percurso de deriva (32.4 mm), em funcio do campo elétrico
reduzido de deriva a 800 Torr em Xe.

A figura 43 apresenta os resultados obtidos para a cintilagdo primaria. Uma
vez que a cintilacdo primaria ndo depende dos campos aplicados na regidao de
deriva (apenas para campos elétricos inferiores a 0.05 Vem!'Torr! |23, 26]), os
resultados obtidos sdo a média todas as medidas de cintilagdo priméaria para o
mesmo campo de deriva, independentemente do valor de campo de cintilacao.

Observa-se na figura 43 que o sinal de cintilagdo primaria apresenta resultados
semelhantes para uma gama ampla de campos de deriva (<0.55 Vem 'Torr 1),
como seria de esperar. No entanto, verifica-se um aumento da amplitude do sinal
primario, sobretudo a partir de 0.55 Vem1Torr! o que podera indicar o inicio da

cintilagdo secundaria ou Bremsstralung neutro.
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Figura 43 — Amplitude do sinal de cintilagio priméria. Os pontos a cheio correspondem
a amplitude do sinal. As circunferéncias correspondem a amplitude do sinal amplificado
10 vezes. 800 Torr Xe. Os resultados sdo a média dos resultados obtidos para os campos
de cintilagao de 3.0, 3.5 ¢ 4.0 Vem™ ' Torr.

O sinal da cintilagdo secundéria tem um aumento de amplitude com o aumento
do campo de deriva aplicado, na gama de campos até 0.2 Vem!Torr!. Este efeito
é consequéncia da maior difusdo de eletrdes para campos de deriva mais baixos
que leva a perda de eletroes, & diminuicdo de angulo sélido, menor transparéncia
Otica da grelha e maior reflexéo na janela do PMT (ambos os efeitos consequéncia
do maior angulo de incidéncia). A partir de 0.2 Vem!'Torr! a amplitude deste
sinal ndo tem dependéncia significativa no campo elétrico reduzido de deriva.

A figura seguinte apresenta os resultados obtidos para a cintilagio secundaria,
em fungdo do campo elétrico reduzido de deriva, para campos na regido de

cintilacdo de 3.0, 3.5 e 4.0 Vem ' TorrL.
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Figura 44 — Amplitude da cintilagéo secundaria para campos de cintilagao de 3.0 (verde),
3.5 (azul) e 4.0 Vem'Torr! (vermelho) em fungdo do campo elétrico reduzido de deriva.
As linhas tracejadas séo linhas guia. 800 Torr Xe.

Como foi descrito na seccdo anterior, através da amplitude dos sinais de
cintilagdo primaria e secundaria, e conhecidas as eficiéncias de detecao dos fotoes
de cintilagdo priméria e secundaria, g, e &, para cada campo de deriva, com as
equacoes 3.9 — 3.15 pode determinar-se o niimero de fotoes resultantes do processo
de absorcdo, m,, e consequentemente, (equagdo 3.16) o valor de w, para a
cintilagdo priméria.

A figura seguinte mostra os resultados obtidos para o valor de w, em funcao
do campo elétrico reduzido. As barras de erro nas medidas representam o desvio

padrao das medidas experimentais, para cada campo elétrico reduzido de deriva.
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Figura 45 — Resultados para wy. Os simbolos a preto séo os valores obtidos com as barras
de erro. A linha tracejada é uma linha guia. 800 Torr de Xe. Os valores obtidos
correspondem a campos elétricos reduzidos de cintilagao de 3.0, 3.5, 4.0 Vem™ Torr™.

Verifica-se que para campos <0.15 Vem !'Torr!, o valor de w, ¢ influenciado
pelas perdas de eletrdes primérios e difusdao antes de chegar a regidao de cintilagéo,
que fazem decrescer a amplitude de cintilacdo secundéria recolhida. Por esse
motivo, nao foram considerados esses valores na determinacéo do valor de w,. Por
outro lado, para campos de deriva >0.50 Vem !Torr!, o aumento de sinal de
cintilagio primaria quer pelo inicio da cintilagdo secundaria e/ou por
Bremsstrahlung neutro, levou a que os valores obtidos acima deste valor também
nao tenham sido considerados no célculo de w,. Sendo assim, considerando os
valores para campos de deriva entre 0.15 e 0.50 Vem'Torr!, determinou-se que
o valor de m, é de 73.4£11.1 fotdes (por raio X de 5.90 keV) e, consequentemente,
wy, ¢ de 80+12 eV. A incerteza do resultado teve em conta a incerteza dos
resultados experimentais (O‘msvp v,) bem como a incerteza na determinacao dos
coeficientes ¢, e & a partir das féormulas de propagacéo de erros e fazendo C =

mg V,/Vs, temos

2 2 2
_ O&g Es asp E
omy = (0 22) + (c 222) 4 (o 2) 319
onde
Ex
O'Wp = m—pzdmp (319)
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Estes resultados experimentais podem ser comparados com resultados
experimentais obtidos usando o mesmo método e condi¢oes semelhantes (sistemas,
gas, pressdo e energia da radiagao incidente, semelhantes) [142, 143], contudo para
estes resultados nao é referida a eficiéncia de detegéo & e g,, mas apenas correcoes
referentes a geometria dos detetores (angulo so6lido). Contudo os nossos resultados
sao concordantes com os resultados apresentados em [143] (7246 eV) mas
afastam-se dos resultados em [142] (111+16 eV). Uma das explicagbes para a
diferenca podera ser a diferenca na geometria dos sistemas e, sobretudo, na
refletividade da luz VUV dos materiais constituintes do detetor, em particular da
janela de entrada da radiacdo, aluminizada no interior. Esta janela, em ambos os
sistemas, é referida como aluminizada. O indice de reflexdo no aluminio é da
ordem de 0.7 [151], enquanto no ago inoxidavel é de 0.57 [138]. Esta diferenca da
origem a uma alteragao significativa no valor w,, produzindo um aumento. Um
outro fator que foi tido em conta aqui foi a determinacdo do racio de impulsos
acima do trigger estabelecido que ndo sdo de cintilacao secundaria e que
influenciam a média, no osciloscopio, dos sinais de cintilacdo primaria. Este
procedimento também produziu uma alteragéo significativa do resultado.

Estes dois fatores (reflexdio de cintilacdo no filme de aluminio da janela de
entrada de radiacio do detetor e exclusao dos sinais falsos de cintilagdo
secundéria), sdo as causas fundamentais para a a diferenca nos resultados.

No caso dos resultados de [144] (76£12 eV), semelhantes aos aqui apresentados,
a falta de informag&o adicional (corregdes efetuadas e geometria do detetor), nédo

permitiu fazer uma anélise comparativa.

3.5.2.3 Estudo da Cintilacdo Priméaria em Misturas Xe — TM A

Com o método atras descrito, procurou-se detetar o sinal de cintilacdo primaria
em misturas de Xe — TMA a 800 Torr, para concentracoes de TMA entre 0.1% e
1.0%. Apenas na mistura de menor concentragio de TMA (0.1%) foi possivel
identificar um sinal de cintilagdo primaria, claramente distinto do ruido de fundo.
A molécula de TMA absorve a luz VUV de Xe [122], com um coeficiente de
absorgao estimado em 0.43 cm !Torr!. Com este coeficiente de absor¢io e dada a

geometria do sistema experimental, estima-se que a fracdo da luz de cintilagédo

118



priméria que chega ao PMT é cerca de 25% da luz priméria emitida. Nas restantes
misturas com concentracées de TMA superiores, nao foi possivel detetar o sinal
de cintilagho primaria neste sistema experimental. Para a mistura com
concentracdo de TMA de 0.2%, a fracdo estimada de luz priméria que chega ao
PMT é de apenas 7%, que é insuficiente para a distinguir do ruido.

Na figura seguinte é possivel observar os sinais de cintilacdo primaria e
secundéria obtidos da mistura de 0.1% de TMA, a 800 Torr, para campos elétricos
reduzidos de deriva de 0.4 Vem'Torr! (a) e de 0.6 Vem'Torr! (b), e campo

elétrico reduzido de cintilagdo de 4.0 VemTorr L.

0.1% TMA em Xe, 800 Torr

5 5 = 10
a) 0.4 Vem'Torr! T b) 0.6 Vem'Torr!

4 . - { 8
%\ 3 | - Cintilagdio Priméaria 8 - — Cintilagio Primaria 16 <
~— — Cintilagdo Secundéaria I — Cintilacdo secundaria ’<\
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Figura 46 — Sinal de cintilacio priméaria (linha azul, eixo da esquerda) e sinal de
cintila¢do secundaria (linha vermelha, eixo da direita). Resultados para 0.1% de TMA a
pressdo total de 800 Torr. Campo elétrico reduzido de deriva 0.4 Vem'Torr! (a) e
0.6 Vem ' Torr! (b). Campo elétrico reduzido de cintila¢io de 4.0 Vem ' Torr .

O sinal de cintilagdo priméaria ndo esta tdo bem definido como o obtido em Xe
puro, uma vez que a menor amplitude o aproxima mais do ruido. Verifica-se
também uma maior mobilidade dos eletrées com o aumento do campo elétrico
reduzido de deriva (distancia temporal entre os dois sinais em a) e b)), como
seria de esperar.

Na figura seguinte podemos observar os sinais obtidos para os mesmos campos
elétricos reduzidos de deriva e cintilagdo (0.6 e 4.0 Vem'Torr!, respetivamente)

em misturas com 0.1% (a) e 0.2% (b) de TMA em Xe (800 Torr).
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Figura 47 — Sinal de cintila¢gio primaria (linha azul, eixo da esquerda) e sinal de
cintilacdo secundaria (linha vermelha, eixo da direita). Misturas com 0.1% de TMA (a)
e 0.2% de TMA (b) em Xe. & pressao total de 800 Torr. Campos elétricos reduzidos de
deriva e de cintila¢io de 0.6 e 4.0 Vem ' Torr!, respetivamente.

3.5.2.4 Conclusées do Estudo de Cintilagdo Priméaria

Os valores de w, da cintilagdo primaria em Xe encontrados na literatura,
obtidos com experiéncias semelhantes & nossa, tém valores diferentes 111+16 eV
em [142] e 7246 eV em [143] para raios X de 5.9 keV. Outra experiéncia em
misturas 90%Xe — Hel0%, a 20 bar, com radiacao y de 60 keV refere o valor
76+£12 eV [144]. Com este trabalho pretendeu-se clarificar a divergéncia.
Determinou-se um valor de w, de 80+12 eV, proximo dos valores apresentados
em [143] e [144], mas abaixo do valor apresentado em [142]. Embora este estudo
tenha utilizado um método semelhante ao referido em [142] e [143], corregdes feitas
podem justificar as diferencas. Podemos referir duas corregdes essenciais e
altamente influentes nos resultados, nédo mencionadas nos outros trabalhos:
exclusdo de sinais ndo provenientes de cintilagio secundaria com o MCA e
introducao de eficiéncias de detecao para cada cintilagéo, estimadas por simulagéo
pelo método de MC, em que foi tida em conta a reflexdo no filme de aluminio da
janela de entrada de radiacdo bem como nos outros materiais do interior do
detetor, a transparéncia das grelhas para diferentes angulos de incidéncia, e
difusdo dos eletroes primérios na deriva.

O valor wy aqui apresentado, é de 80+12 eV, para raios X de 5.9 keV incidentes
em Xe a pressao de 800 Torr.
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Estes resultados estdo publicados em Nucl. Instrum. Meth. A 1049 (2023)
168038 [145].

3.5.3 Cintilacao Secundéaria

Outra das caracteristicas de uma mistura gasosa baseada em gés nobre que
podera determinar a sua viabilidade como meio de detecio num detetor
eletroluminescente é o rendimento de eletroluminescéncia. O sistema experimental

desenvolvido permite o estudo dessa caracteristica.

3.5.3.1 Método Experimental

Como descrito anteriormente, a absorcao de raios X produz uma nuvem de
eletroes primarios pela termalizacdo dos eletrdes emitidos pelos atomos
fotoionizados, na zona de deriva.

Num detetor CGCP, no meio gasoso adequado (gés raro), na regiao de
cintilagdo, o campo elétrico tem uma intensidade tal que os eletroes adquirem
energia suficiente para excitar as moléculas de gas, mas nao para as ionizar. As
excitacoes do gas raro dao origem a fotoes no VUV, através de um processo
designado por cintilagio secundaria ou eletroluminescéncia. Como cada eletrdao
que entra na regidao de cintilagdo origina a emissdao de varios fotdes de
eletroluminescéncia (dependendo do meio, da intensidade do campo aplicado e do
comprimento da zona de cintila¢io) este mecanismo é um processo de amplificagao
do sinal primario, também designado por amplificagdo 6tica. Uma parte dos fotdes
emitidos (isotropicamente) ao longo do percurso dos eletrdes na zona de cintilagao
¢ detetada no fotomultiplicador (ou outro fotossensor) colocado num extremo
desta zona. O numero de fotdes recolhido é proporcional ao ntimero de eletroes,
por isso também proporcional & energia do fotdo incidente.

O estudo da cintilacao secundéria no CGCP tem como objetivo analisar o efeito
de potenciais aditivos moleculares (utilizados para diminuir a difusdo dos eletroes

nos gases raros) na eletroluminescéncia e na resolu¢do em energia do detetor,
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avaliar a viabilidade do uso de misturas como meio de detecao, por exemplo, na
experiéncia NEXT, mas também em outras aplicagoes.

Estudou-se a cintilacdo secundaria em Xe puro e misturas com TMA, com
concentracoes inferiores a 1.0%.

Na secc¢éo seguinte sdo apresentados os resultados para cada uma das misturas
estudadas. Os resultados apresentam-se como amplitude do sinal produzido pela
luz recolhida expressa pelo ntimero do canal do centréide do pico correspondente
no MCA (unidades arbitrarias) ou da resolu¢do em energia (percentagem), em
funcéo do campo elétrico reduzido aplicado na regidao de cintilagdo. Previamente
determinou-se que o campo de deriva ideal para a resolucdo em energia era de

0.6 Vem1Torr !, valor escolhido para Xe puro e misturas estudadas.

3.5.3.2 Resultados Experimentais

As misturas gasosas, como descrito no capitulo 2, foram realizadas pelo método
de diluig¢do da concentracdo de TMA em Xe. Apos a realizagdo da mistura, era
feita uma anélise da composi¢do da mistura com o RGA, através de sucessivas
medicoes das concentragoes de cada componente antes e depois das experiéncias.
As concentracoes de TMA em Xe tém uma incerteza da ordem de 0.05%. Este
valor pode ser significativo atendendo a que se estudaram misturas gasosas com
concentragoes inferiores a 0.1%.

No estudo das misturas foram usados os dois protétipos: PMT no exterior do
detetor (primeiro prototipo) e PMT no interior do detetor (segundo prototipo).
O segundo protoétipo tem melhor resolugdo em energia. No entanto, o primeiro
prototipo, como veremos em seguida, teve um papel fundamental no estudo das
caracteristicas da mistura como meio de detegdo ja que permitiu analisar o c.d.o.
da luz detetada, colocando filtros (bandpass) junto a janela do PMT e, deste
modo, analisar quais os processos envolvidos na producéo da luz recolhida.

Nas misturas de Xe — TMA ha dois processos para a emissdo de luz no
ultravioleta (UV): excitacio de Xe (172 nm, no VUV) e excitagio de TMA
(260 — 350 nm). A excitacio de TMA tem o limiar inferior ao de Xe (TMA —
4.6 eV [125]; Xe — 8.32 ¢V [154]). Um outro dado importante é de que o limiar de
excitacio de Xe (8.32 e€V) é superior ao limiar de ionizagdo de TMA (7.85 eV em
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[80], 7.9 eV em [82]), o que significa que a mistura Xe — TMA pode ser uma
mistura Penning. Isto significa que quando ha eletroluminescéncia de xénon
poderéd haver ionizacdo da molécula de TMA, por transferéncia de energia para
esta molécula, resultando em multiplicacdo de carga na zona de cintilacdo. Esta
multiplicacdo de carga, origina um aumento da cintilagdo secundaria, com o
aumento da concentracao de TMA. Por outro lado, existe diminui¢ao da luz VUV
detetada, dada a absorcdo pela molécula de TMA, que poderé ser compensada
pelo aumento do nimero de eletroes, como referido na seccdo 3.3 [122]. A
diminuigdo do sinal recolhido no PMT com o aumento da concentragido de TMA
¢ uma indicacdo de que a absorcao da luz é o fendémeno prevalecente.

Se por um lado existe mais emissdo de luz de eletroluminescéncia nas misturas
com maiores concentragoes de TMA (pelo aumento do ntmero de eletrdes), por
outro lado existe também maior absorcdo dessa luz. Nesta seccao estudamos a
origem da luz que chega ao PMT (composigdo espectral) em funcio da
concentracdo de TMA na mistura.

Uma outra concluséo deste estudo foi a redugéo significativa do potencial de
disrup¢do com a introducdo de TMA. Estudou-se também, o efeito da
concentragdo de TMA na mistura no potencial de disrupgao. A figura seguinte

mostra os resultados.

Campo Reduzido de Disrupcgao

40 b 1

3.2

E/p (Vem'Torr?)

2.8

2.4 L L L 1 L L L 1 L L L 1 L L L 1 L L
0.0% 0.2% 0.4% 0.6% 0.8% 1.0%

% TMA em Xe

Figura 48 — Campo elétrico reduzido a que ocorreu descarga elétrica em funcdo da
concentracdo de TMA em Xe. A linha a tracejado é uma linha guia. As barras de erro
verticais correspondem & incerteza do campo de disrupcio. As barras de erro horizontais
correspondem & incerteza na composi¢do da mistura, por analise com o RGA.
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Em Xe puro, obtiveram-se resultados experimentais para campos de cintilagao
até 9.0 VemTorr! sem que ocorressem descargas elétricas, de acordo com o
esperado. Numa mistura com 0.08% de TMA em Xe ocorrem descargas elétricas
para campos de 3.2 Vem!Torr!. Para concentracoes de 0.20% de TMA ocorre
um minimo, ou seja, ¢ a mistura para a qual as descargas elétricas ocorrem a
campos mais baixos (2.7 Vem'Torr!). Com o aumento da concentragdo de TMA
verificou-se de novo um aumento no valor do potencial de disrup¢do. A 0.98% de
TMA a disrup¢do ocorreu a 3.5 Vem!Torr!. Este facto deve estar relacionado
com a proporc¢ao da mistura mais eficiente relativamente ao efeito Penning.

Concluiu-se que os campos permitidos na regido de cintilagdo nas misturas
Xe — TMA teriam de ser inferiores aos normalmente usados em xénon. Este foi
um resultado importante para as misturas Xe — TMA: diminuigdo substancial do
potencial de disrupcéo, relativamente ao Xe puro, o que limita os valores de
campo elétrico reduzido a utilizar em detetores com estas misturas.

Devido a estas limitagoes, s6 se estudaram misturas de Xe — TMA, para
concentracoes de TMA inferiores a 1%.

Os graficos seguintes apresentam os resultados com o segundo protétipo, do
sinal de cintilacdo secundéaria e da resolucao em energia, para as varias misturas
estudadas, em func¢do do campo de cintilagdo. A amplitude do sinal traduz-se na

posicdo do centroide no espectro do MCA (unidades arbitrarias).
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Figura 49 — Resultados de eletroluminescéncia (a) e resolu¢do em energia (b) em Xe e
misturas Xe — TMA. Pressao total 800 Torr. Em (a) a janela & direita em baixo tem os
resultados para concentragoes de TMA mais elevadas numa escala ampliada para
permitir analisar melhor os resultados. Resultados obtidos com o segundo prototipo.

Os resultados indicam que, em qualquer das misturas estudadas, para campos
inferiores a 2.5 Vem!Torr! o sinal de cintilagio é sempre inferior ao sinal obtido
em Xe puro. Este comportamento pode ter cinco causas distintas:

- Absorcao da luz VUV de Xe, pela molécula de TMA;

- Menor energia média dos eletrdes, para o mesmo E/N, do que em Xe puro,
devido efeito de moderagéo (cooling) pelas interagoes dos eletrdes com a molécula
de TMA;

- Pela presenca de TMA no meio, mecanismos de inibicdo de formagédo do

’ * 2 . ~
excimero Xey , responsavel emissao de EL;
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- Captura de eletroes pela molécula de TMA, durante o movimento de deriva,
contribuindo assim para uma menor emissao de EL durante a deriva dos mesmos;

- Diminuigéo da probabilidade de coliséo dos eletrées com o Xe, com o aumento
de concentracao de TMA na mistura.

Uma das cinco causas possiveis que é mensuravel é a absor¢éo de luz VUV de
Xe, por TMA. Nesta configuracdo experimental, a presenga de TMA na mistura,
leva & diminuicdo da luz VUV de Xe detetada, com o coeficiente de absorcao
estimado de 0.43 cm 'Torr! [122]. Para as concentragoes estudadas, entre 0.08%
e 0.98% de TMA em Xe (800 Torr), a absorgéo da luz VUV de Xe varia entre
10% e 65%.

Nas figuras nota-se claramente o efeito da multiplicacdo de carga pelo
afastamento do comportamento linear dos resultados, que ocorre para a
E/p>2.5 Vem!'Torr!. Nas misturas de menor concentracio de TMA (0.08% e
0.09%) para campos elétricos superiores a 2.5 Vem 'Torr'!, o sinal tem maior
amplitude do que em Xe puro. O crescimento exponencial do sinal (indicativo de
multiplicagdo de carga) explica a razdo pela qual pequenos incrementos do campo
de cintilagao (0.1 Vem 'Torr!) produzem grande aumento na amplitude do sinal
(>50%). Para a concentragao de 0.08% verificou-se que a 3.1 Vem-'Torr! (campo
mais elevado aplicavel) o sinal de luz é cerca de quatro vezes mais intenso do que
o sinal de Xe puro, nas mesmas condi¢ées. Em Xe puro, aplicando um campo de
cintilagio de 6.0 Vem'Torr! o sinal é, aproximadamente, metade do sinal da
mistura com 0.08% de TMA para o campo de 3.1 Vem ' Torr L.

Para concentragdes de TMA superiores a 0.1%, a amplitude do sinal nunca é
superior & do sinal de Xe, jA que nao é possivel aplicar campos elétricos
suficientemente elevados dada a ocorréncia de descargas elétricas.

A resolucéo em energia deteriora-se significativamente mesmo com a adicao de
uma pequena percentagem de TMA (0.08%). Em Xe puro, o detetor tem uma
resolucao inferior a 10% para campos de 3.0 Vem ' Torr! e na mistura com 0.08%
de TMA (a mais baixa percentagem estudada) a resolu¢do em energia é superior
a 20%.

Comparando os resultados obtidos com os dois protétipos verificamos que, por
exemplo, a resolucdo em energia, para campos de 0.6 e 6.0 Vem'Torr! de deriva

e de cintilagao, respetivamente, com o segundo prototipo (8.7% em xénon puro
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para a fonte de ferro filtrada com crémio) é significativamente melhor do que com
o primeiro (12.9%), nas mesmas condigdes. No segundo prototipo verificou-se um
aumento significativo da amplitude do sinal de luz. O aumento foi da ordem de
100% (duplicou a intensidade de luz detetada), e decorre do aumento de angulo
solido do PMT e da eliminacdo da janela de quartzo, cuja transmissido nao é
unitéaria. Para além destes fatores determinantes, com o PMT no interior também
terdo sido eliminadas eventuais bolsas de ar, entre o PMT e a janela, que também
absorvem a cintilacéo.

No entanto, com o primeiro protétipo, que tem o PMT fora do detetor, foi
possivel usar os filtros apropriados (bandpass) para determinar a composi¢ao
espetral da luz. Foi utilizado um filtro bandpass Edmund Optics®, modelo U-330
[134] com transmissdao de 220 a 400 nm. Esta gama inclui a luz emitida pela
molécula de TMA (250-370 nm) e exclui a luz VUV de Xe (~172 nm).

Analisando a intensidade da luz detetada com e sem bandpass é possivel
calcular o racio entre a luz proveniente de emissao de TMA e a luz total emitida.
Para determinar esse valor foi necessario avaliar todos os processos envolvidos em
cada caso e fazer as devidas corregoes, concretamente: diminui¢do do angulo sélido
subtendido pelo PMT com o filtro (A2 = 0.816); transparéncia do filtro bandpass
para a luz de cintilagio de TMA (TFrya = 0.88); transmissdo da janela de
Suprasil e eficiéncia quantica do PMT, para TMA e Xe (TJrya = 0.91;
TJxe = 0.8; EQrya = 0.25; EQx. = 0.3); Coeficiente de transmissao da luz VUV
de Xe em TMA (T, xe varia com a concentragio de TMA na mistura).

Utilizando o filtro é possivel determinar a luz total emitida por TMA LT 74,

que se relaciona com o sinal detetado LDrtya, por

_ LDtpma
LTrma = TjTmMA EQTrMa AR TFTMA (3'20)'

Sem o filtro, o sinal de luz detetado LDy, tem duas componentes: luz de Xe

Lx. e luz de TMA Lpya

LDrotar = Lxe + Lrma (3.21)

com

Lrya = LTryma TJrma EQrma (3-22)-

Na determinacao da luz total de Xe emitida tem de se ter em conta as correcoes

de transmissao e de eficiéncia quantica para a luz de Xe e a transmissiao da luz
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VUV de Xe por TMA em cada mistura. A sua determinacdo pode ser feita a

partir da equacéo

Llxe = T EQL: Tiuz Xe (3.23).
A luz total emitida Lrota € a soma da luz total de Xe e de TMA
Lrotar = LTxe + LTrya (3.24).
Quando falamos em luz total emitida, referimo-nos a fragdo da luz total (4r)
emitida em diregoes contidas no angulo s6lido do PMT. Como nos interessam
razdes, ndo ha qualquer alteragdo nos resultados.
Através dos resultados obtidos com e sem filtro, a figura mostra o réacio entre
a luz emitida por TMA e a luz total, para vérias concentragdoes de TMA, em

funcao do campo elétrico reduzido aplicado. Estes resultados ja foram alvo das

correcoes referidas atras.
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Figura 50 — Relacéo entre a emitida de TMA e a luz total emitida, para diferentes
concentracoes de TMA, em funcdo do campo elétrico reduzido aplicado. Resultados
obtidos com o primeiro protétipo. Pressio total de 800 Torr. As linhas tracejadas sdo
linhas guia.

A analise da figura 50 permite-nos verificar que a origem da luz total emitida
é fortemente condicionada pela presenca de TMA: a concentracdes superiores a
0.42% a luz emitida é essencialmente de TMA. Quer isto dizer que a molécula de
TMA tem forte influéncia na inibicdo da formacio do excimero Xes®, na

moderagao da energia dos eletroes (cooling) ou na captura de eletroes durante a
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deriva. As colisoes diretas de eletroes com TMA em vez de Xe nido tem grande
expressao, dada a pequena concentracao de TMA na mistura. A absorcdo de luz
VUV de Xe esta incluida no estudo da razao entre a luz de TMA e de luz total

emitida.

3.5.4 Conclusoes

O trabalho aqui descrito consistiu no desenvolvimento de um dispositivo
experimental para estudar as caracteristicas da cintilacao primaria e secundaria
produzidas e a resolugdo em energia, neste caso em detetores gasosos CGCP com
xénon ou misturas de xénon na detecdo de radiacdo X. Numa primeira fase foi
desenvolvido um dispositivo com o PMT no exterior (primeiro protétipo), que
posteriormente foi convertido num segundo protétipo, com o PMT no interior.
Foram estudadas misturas de xénon com TMA, a pressoes de 800 Torr.

O primeiro protétipo foi utilizado para estudar a composicdo espectral da luz
recolhida no PMT. O segundo prototipo foi utilizado para o estudo de cintilagdo
priméria e secundéria, resolucdo em energia e o valor do campo de disrupg¢éo nas
misturas Xe — TMA em funcéo da concentracdo de TMA.

As misturas Xe — TMA foram estudadas para avaliar a sua viabilidade como
meio de detecdo. A primeira constatagdo foi a diminuicdo dos valores maximos
dos campos elétricos reduzidos aplicaveis sem a existéncia de descargas elétricas,
efeito observado para todas as concentracées de TMA. Enquanto em Xe puro nédo
ocorreram descargas elétricas até ao valor de E/p de 9 Vem!Torr!, em nenhuma
outra das misturas foi possivel aplicar um campo elétrico reduzido superior a
3.5 Vem'Torr!. Na mistura de 0.2% de TMA verificou-se que o valor méaximo
suportado foi de 2.7 Vem!'Torr!, o valor minimo dos méaximos de todas as
misturas estudadas.

Verificou-se também que uma pequena percentagem de TMA (0.5%) leva a que
a luz recolhida no PMT seja luz emitida por TMA.

A resolucdo em energia, tal como no CP, também se degrada com o aumento
da concentracao de TMA. O efeito é também explicado pelo aumento da variancia

do niimero médio de eletrdes produzidos por cada fotdo absorvido.
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O sinal de cintilacao secundaria em misturas Xe — TMA perde rapidamente a
sua caracteristica fundamental: o comportamento linear do aumento de eficiéncia
de cintilagdo com o aumento de intensidade do campo reduzido numa gama ampla
de campos elétricos (no caso do xénon puro, de 1 a ~6 Vem'Torr'!) ja que a
multiplicacdo de carga ocorre para um campo elétrico reduzido muito inferior ao
de xénon puro, produzindo um crescimento exponencial da luz recolhida em
consequéncia da multiplicacdo de carga. Por esta razao, o campo maximo sem que
ocorra descarga ¢ também inferior ao campo permitido em xénon.

O valor medido em xénon puro para w, (energia necessaria para produzir um
fotao de cintila¢do primaria) foi de 80+12 eV. Nas misturas Xe — TMA apesar de
ser observado sinal de cintilacdo secundaria na mistura de menor concentracao de
TMA (0.1%), néo foi possivel desenvolver esse estudo.

Foi observado que em concentragdes superiores a 0.42%, a luz detetada é
exclusivamente de TMA e que 0.05% de TMA na mistura da origem a ~6% da
luz total emitida. Este efeito esta associado sobretudo a trés causas: inibigdo da
formacao do excimero Xep'; moderacio na energia dos eletrdes (cooling); captura
dos eletroes durante a deriva.

Pode-se concluir, portanto, que TMA n&do é um candidato viavel a aditivo
molecular para Xe puro como meio de detecdo em detetores que utilizem a
eletroluminescéncia como meio de amplificacdo. Podera, eventualmente, haver
vantagens na utilizagdo de misturas com TMA com percentagens inferiores a 0.1%
no modo de multiplicacdo de carga pelas duas propriedades verificadas: absorcao
muito eficiente de fotoes VUV de xénon, o que faz deste aditivo um excelente
quencher, e a multiplicacao de carga surgir a campos reduzidos muito mais baixos
do que em xénon puro (<2.5 Vem!'Torr!) e uma maior mobilidade dos ides, que
permitiria a sua utilizacdo em ambiente de elevadas taxas de contagem.

No decurso das experiéncias pudemos verificar que, no caso de o sinal de
cintilagio primaria ser detetavel (i.e., se puder determinar o do instante do
acontecimento) podemos determinar a velocidade de deriva dos eletrdes. Esta ¢é

uma funcionalidade adicional do sistema experimental.
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4  (Coeficientes de Difusao

Os paradmetros de deriva de eletrées tém importancia fundamental em detetores
gasosos de radiagdo [155, 156, 157], uma vez que definem o meio gasoso de
enchimento e podem ser muito titeis no que respeita a simulagéo destes detetores.
Nas duas tultimas décadas, os detetores gasosos tém sido alvo de renovado
interesse, dada a sua versatilidade na escolha do meio de detec¢do (pressdo e meio
gasoso), na forma e dimensdes, etc.. A introdugdo de microestruturas [46, 158,
159] nestes detetores permitiu superar ou reduzir limitagdes existentes,
nomeadamente efeitos de carga espacial e de realimentacdo positiva de fotoes
[158]. Entre as aplicagdes recentes de detetores gasosos estdo a fisica de
particulas/astroparticulas [2, 4, 160 — 164|, com requisitos especificos de acordo
com os seus objetivos.

A multiplicidade de opgdes no que respeita a condicbes de operacdo permite
aos detetores gasosos atender a maioria das necessidades das novas aplicagoes.
Um dos requisitos mais comum ¢é a obtengdo da informacao relativa a posi¢ao de
interagdo da radiacdo no meio, essenciais em muitas aplicagdes, tais como na
detecdo de particulas, polarimetria de raios X ou detecdo de eventos raros
(pesquisas WIMP e 0-v{3) [4, 102]. A condi¢do mais importante para a
preservacio desta informacio (durante a deriva dos eletroes) é a pequena difusao
transversal dos eletrdoes no meio gasoso. Os gases moleculares conseguem
preencher este requisito, ja que, mesmo adicionados em pequenas quantidades a

um gés nobre, permitem melhorar significativamente os parametros de difusao de
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eletrbes sem, no entanto, em muitos casos modificar outras caracteristicas
essenciais em causa.

Numa perspetiva teérica, os pardmetros de transporte de eletrdes obtidos
experimentalmente tém grande importancia no d&mbito das secgoes eficazes de
difusdo de eletrées em meio gasoso: eles sdo frequentemente usados para
iterativamente obter um conjunto completo de seccoes eficazes [165]
fundamentalmente a baixas energias, onde as seccoes eficazes de difusao elastica
sdo experimentalmente muito dificeis de determinar ou sdo obtidas com baixa
precisao [166]; eles tém sido usados na comparagéo com os obtidos por simulagao
de Monte Carlo para testar as secgdes eficazes e outros dados ai usados [156].

Assim, o conhecimento dos parametros de difusdo e, particularmente, de
difusdo transversal, tornou-se um campo de pesquisa muito importante na area
dos detetores de radiacdo que utilizam gases como meio de detecao.

Neste contexto, foi desenvolvido um sistema para estudar a difusédo transversal
de eletroes em gases. Os gases testados neste novo dispositivo foram xénon e
metano, gases cujos coeficientes de difusdo transversal sdo bem diferentes, mas
conhecidos e bem estabelecidos na literatura, e que por isso servirdao para validar
o funcionamento do sistema e o método usado.

A necessidade do desenvolvimento deste dispositivo, vem da especificidade das
necessidades da aplicacdo em vista, que apenas requer informagéo de coeficientes
de difusdo de eletrées em misturas gasosas, baseadas em gases leves e pressoes
atmosféricas ou inferiores.

Os resultados apresentados estdo publicados em Nucl. Instrum. Meth. A [167]

e IEEE Trans. Nucl. Sci._[168].

4.1 Sistema Experimental

Para determinar a difusdo transversal de eletrées em meios gasosos foi
construido de raiz um novo sistema experimental com um desenho original. Como
para os restantes sistemas experimentais, os materiais utilizados na construgéo

deste sistema experimental foram, essencialmente, aco inoxidavel, ceramica
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Macor®

e anéis de Viton® e de cobre como vedantes. As pecas do sistema foram
construidas nas oficinas do LIP-Coimbra, passando seguidamente por um rigoroso
processo de limpeza para evitar impurezas no interior do sistema experimental.

O sistema, esquematizado na figura 51, é constituido por duas camaras: a
antecAmara, onde esta instalada uma lampada de xénon, e a camara principal,
onde estao colocados um fotocatodo (Csl), um GEM e um alvo multipistas. Como
a luz VUV de Xe ¢ fortemente absorvida pelo ar [169], a antecAmara tem o mesmo
gas do que a camara principal. A purificacdo é garantida pela circulacao do gas
entre as duas camaras através de orificios nos componentes que as separam.
Opticamente, as duas camaras estdao separadas por dois colimadores. A camara
principal tem dimensbdes aproximadas de 100 mm de altura e de 150 mm de
diametro.

Analisando a figura 51 (com maior detalhe a figura 52), podemos ver que a luz
emitida pela lampada é colimada e, ao atravessar a janela de Suprasil® incide no
Csl ai depositado, produzindo eletroes por efeito fotoelétrico, de modo que por
cada flash da lampada é produzida uma nuvem de eletrées. O campo elétrico
conduz os eletroes ao topo do GEM e, no seu interior, um campo elétrico intenso
produz multiplicagdo de carga e eletroluminescéncia. Abaixo do GEM, a 0.5 mm,
esta o alvo multipistas onde a carga é recolhida e medida em cada uma das pistas
num dado intervalo de tempo. A distribuigéo da carga pelas pistas para diferentes
distancias permite avaliar o espalhamento da nuvem no meio gasoso em fungéo
da distancia, associado a difuséo transversal dos eletroes a determinar. Os
parametros variaveis no sistema sdo o géas, a pressdo do gas, o campo elétrico de

deriva e a distancia de deriva.
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Figura 51 — Corte vertical do esquema do sistema experimental. A lampada de Xe estéa
no interior da antecAmara cuja atmosfera é igual & da camara principal. A dimenséo da
regido de deriva é variavel (3.5 — 60 mm). A camara principal tem dimensdes aproximadas
de 100 mm de altura e de 150 mm de didmetro.

O desenho e montagem do sistema foi uma tarefa muito desafiante, ja que era
um dispositivo completamente novo, fora da nossa area de competéncia habitual,
para um estudo também novo para noés. Assim, foi um processo de tentativa e
erro. A primeira montagem revelou um problema de projeto. Os orificios para
circulacdo de gas entre as camaras permitiam também a passagem da luz VUV
da lampada, observando-se por isso uma nuvem de eletroes dispersa por toda a
area do Csl, em vez da nuvem ‘pontual’ esperada. Simultaneamente, verificava-
se o aumento da carga recolhida com o aumento da distancia de deriva porque a
menores distancias de deriva a estrutura onde assentava o alvo “protegia” o Csl

dessa incidéncia indesejada de radiagao. O problema foi resolvido com a colocagao
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de uma pecga de aluminio que impedisse a passagem de luz VUV para a camara,
garantindo, ainda assim, a circulagdo de gas entre as cidmaras. Naturalmente,
depois do procedimento, a exposicdo do Csl ao ar obrigou a nova série de
deposigoes.

Uma nova avaliacdo revelou um desvio transversal do alvo multipistas, em
relagao ao local onde eram produzidos os fotoeletroes (origem das coordenadas),
que se manifestou num claro desalinhamento do sinal. Nao sendo notoéria a origem,
as hipoteses provéaveis eram deficiente centragem da posicao do passador linear
de movimento ou da posic¢ao dos colimadores ou ligeiro empenamento da haste do
passador linear. Fez-se o alinhamento dos colimadores e do alvo multipistas com
um laser e garantiu-se a manutencao do alinhamento da haste do passador linear
com trés pecas de Teflon® desenhadas para essa funcéo e construidas nas oficinas
do L.I.P.. Testou-se o alinhamento novamente com o laser, tendo-se verificado
um alinhamento perfeito para a cota maxima do passador enquanto para a cota
minima se notava apenas um desvio submilimétrico. Seguiu-se nova série de
depositos.

A lampada de xénon, pulsada, ¢ da marca Hamamatsu®, modelo L2435, de
15 W e frequéncia de impulso de 10 Hz e é alimentada por uma fonte de tensao
da marca Hamamatsu®, modelo C13315. A duracio de cada impulso de 0.15 J, é
de aproximadamente 500 ns. Para conseguir fornecer as tensdes de alimentagéo
da lampada colocada no interior do sistema experimental, foi necessaria a

® _ ceramica isoladora — com oito

construcao de uma peca de ceramica Macor
passadores elétricos do tipo “fémea’” no interior, para o acoplamento da lampada
e, no lado exterior, do tipo “macho”, para acoplar a base (socket) de alimentagao
da lampada. Na base da antecamara esta colocado um primeiro colimador circular
de 200 ym de diametro na abertura, da marca Edmund Optics Ltd.. E através
deste colimador, situado a 12+1 mm da lampada, que a luz entra na camara
principal. A distancia entre o &nodo e o catodo da lampada é de 1.5 mm. Segundo
[170], a regido onde ¢ emitida cerca 95% da luz tem uma largura de ~0.4 mm.
No topo da camara principal, a 1.15£0.10 mm de distancia do primeiro
colimador (que se encontra na antecamara), esta colocado um segundo colimador

circular, também da marca Edmund Optics Ltd., com 50 ym de didmetro de

abertura. A luz vinda da lampada atravessa os dois colimadores e incide numa
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janela de quarzo Suprazil® 311 [131], com 1 mm de espessura. Nesta janela ocorre
absorcao, reflexdo e transmissao da luz. A absorcéao e reflexdao néo serao objeto de
anélise visto que sdo fatores constantes. A transmissdo da luz VUV de Xe é
superior a 85% [132]. Na base da janela foram feitos trés depositos de filmes finos,
pela seguinte ordem: Al, Cr e Csl. O primeiro deposito, de Al, com 103 nm de
espessura, foi feito em toda a janela, exceto na regido central de 3.8 mm de
didmetro, para permitir a transmissao da luz de Xe e assegurar o contacto elétrico
que permite a polarizacao da janela. O segundo depoésito é de Cr e tem 7.0 nm de
espessura e ocupa 15 mm de didmetro na regiao central da janela. Este deposito
permite a passagem de ~40% da luz de Xe [171], e serve de substrato ao Csl. Por
ultimo, foi feita a evaporagdo de Csl (fotocatodo) com 53 nm de espessura. Os
valores publicados para a transparéncia do filme de 53 nm para a luz de Xe e,
sobretudo, a eficiéncia de extragdo de eletrdes, tém grandes discrepancias. A
diversidade de valores traduz a dificuldade em conhecer e avaliar com rigor todas
as condi¢oes que contribuem para alterar a eficiéncia quantica efetiva do
fotocatodo. Em [172] sdo apresentadas diversas razoes para estas discrepancias, a
saber: pureza do Csl e cuidados no manuseamento; condigdoes de vacuo no
momento do deposito do Csl; eventual excesso de tempo de exposicao do Csl ao
ar. Outros fatores relevantes, noutra perspetiva, sdao: calibragdo do fluxo de luz
incidente; campo elétrico; temperatura; composi¢do exata do meio gasoso. Estes
fatores vao afetar sobretudo a avaliagdo dos valores de transparéncia. A falta de
controlo, de monitorizagéo, ou de conhecimento destas condicdes sdo a causa das
diferencas nos valores da eficiéncia quantica atribuidos ao filme de Csl.

Para a espessura de 53 nm de Csl, a eficiéncia quantica ¢ de ~26%, segundo
[173]. No entanto, em [171], o maximo de eficiéncia quantica ocorre a 10 nm
(~20%) e a 53 nm a eficiéncia quantica é de ~2%. Este valor de 2% esta em maior
concordancia com o os valores apresentados em [174] — 18% em filmes com
espessura 20 nm de Csl e 12% para 30 nm, que refere ainda que ndo apresenta
resultados para 50 nm de Csl devida a baixa eficiéncia quantica do filme com essa
espessura. Apesar da diversidade de valores, admitimos como valor de eficiéncia
quantica do fotocatodo transmissivo de Csl com 53 nm de espessura, 2%.

A eficiéncia de extracdo tem uma dependéncia direta do campo elétrico de

extracgdo [126, 175]. Para os campos usados neste estudo (0.3 e 0.5 VemTorr!)

136



a eficiencia de extracdo é, respetivamente, 4.11% e 5.06%, em Xe, 57.02% e
63.48%, em CHy [126, 176].

Apesar das grandes discrepancias nos valores, e das davidas sobre a eficiéncia
quantica do filme de Csl, os eletrées produzidos sdo em ntmero suficiente para o
proposito da experiéncia. A escolha da maior espessura do depoésito 53 nm, em
vez de espessuras menores indicadas como tendo maior eficiéncia quantica, visou
diminuir a transparéncia do fotocatodo para a luz VUV e reduzir, deste modo, a
carga gerada por luz ‘parasita’® no interior da camara principal. Com este filme
de 53 nm de CsI a transmisséo otica para a luz VUV é da ordem de 20% [174,
177, 178].

As evaporacoes para produzir os depositos referidos foram feitas num sistema
de vacuo composto por uma bomba difusora e uma bomba rotativa, a uma pressao
de gas residual da ordem de 2x106 Torr, e foram terminadas ao ser atingida a
espessura desejada, determinada com um medidor de espessuras da marca
Inficon®, modelo XTM /2 — 758-500-G24. A taxa de depésito foi de 1-2 nm/s, nos
filmes de Al e Csl e inferior a 1 nm/s no filme de Cr. Como o CsI é higroscopico,
degrada-se rapidamente com a humidade presente no ar [123, 179|. Assim, apds a
evaporacao, foi rapidamente transportado e instalado no interior do detetor,
imediatamente apds o que se iniciou a evacuacdo do sistema. O tempo de
exposicdo do filme de Csl ao ar foi ~2 minutos. Foi feito vazio durante
aproximadamente 10 horas antes de ser colocado gés no sistema. A pressao do
gas residual no momento da colocacdo de géas foi de 1.1x10°6 Torr. A composicio
do gas residual, analisada com o espetréometro de massa, mostrou que os picos
dominantes eram de dgua (18 e 17 u). A pressdo parcial para m/z = 18 era de
4x10°7 Torr. O sistema foi enchido com 800 Torr de Xe. A temperatura ambiente
durante o enchimento (e no decorrer das experiéncias) era de ~25°C. O
enchimento com CHy4 foi feito em condigdes semelhantes. Dado que a quantidade

de impurezas nos gases é superior a existente no gés residual, nao foi necessario

3 Designamos por luz ‘parasita’ a luz que entra na cAmara principal e que podera libertar eletroes
do fotocatodo ou de qualquer outra superficie.

4 O equipamento referido neste paragrafo, utilizado para a realizagio das evaporagdes dos filmes
de Al, Cr e Csl séo pertenga do LibPhys sediado no Departamento de Fisica da Universidade de
Coimbra. As evaporagdes foram realizadas com a supervisdo do Dr. Fernando Amaro e do Mestre
Pedro Silva.

137



melhorar o vazio no sistema. Apos o enchimento, a purificacao do gas foi feita de
forma continua, com os purificadores apropriados para cada gas, como se descreve
no segundo capitulo.

A ‘camara principal’ tem trés distintas regides de campos elétricos: a ‘regidao
de deriva’, entre a base da janela de quartzo e o topo do GEM, com dimensao
variavel, entre 3.5+0.1 mm e 60.0+0.1 mm; a ‘regidao de multiplicagdo de carga’,
dentro dos orificios do GEM (50 um); e a ‘regido de recolha de carga’, entre a
base do GEM e o alvo, de 0.50+0.05 mm de espessura.

A colimagéo da luz da lampada, faz com que a irradiacdo direta da lampada
no Csl ocorra numa é&rea circular de ~100 ym de didmetro. Como o local de
emissao de luz estd a cerca de 14 mm, em primeira aproximacado, é razoavel
considerar que nesta regiao de ~100 ym de didmetro o fluxo de luz seja constante.
No entanto, a luz pode passar pelos colimadores com angulos superiores (por
reflexdes na antecamara) e a regido de Csl irradiada ira ter um didmetro superior,
estimado, por consideragoes geométricas, em ~270 ym, pouco superior a largura
de uma pista do alvo (200 ym). Assim, mesmo reconhecendo que a area central
de 100 ym recebe o fluxo de luz mais elevado, considerdmos 270 um como o
diametro da regiao irradiada pela lampada de onde provém a nuvem de eletroes.
Esta aproximacao s6 é valida porque a dimensao de uma pista é desta grandeza.
Caso contrario, terfamos de considerar a distribui¢ao do fluxo de fotdes. Ha ainda
fotdes que, passando no primeiro colimador, podem ser refletidos no aco inox entre
colimadores e atravessar o segundo colimador. N&o sendo possivel, nesta
experiéncia, quantificar o nimero destes fotdes, é de esperar que o seu nimero
seja inferior ao nimero de fotdes vindos diretamente da lampada. Ainda assim,
considerando esta possibilidade, o diametro total da area do fotocatodo irradiada
podera ser da ordem de 3700 ym, da mesma ordem de grandeza da largura total
das 19 pistas do alvo e da area central transparente a luz VUV (em que estao
depositados os filmes de Cr e de Csl), ~3800 pym. Esta irradiagdo, de menor
intensidade, mas abrangendo toda a area ativa do fotocatodo, vai gerar eletroes
que se vao distribuir por toda a area do alvo e que, como tal, vdo constituir uma
contribuicao para o sinal de fundo. Designamos este sinal como Fundo 1: luz vinda

diretamente da antecAmara, que irradia o fotocatodo, apos reflexdes nas paredes
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entre colimadores. Ha outros processos que levarao a outras contribuigoes para o
Fundo e que serdo discutidos oportunamente.

A figura 52 é um esquema representativo das regices do Csl irradiadas pela luz
VUV de Xe, quer por irradiagéo direta (tracos a vermelho), por irradia¢do com
fotdes provenientes de reflexdes nas paredes da antecAmara (pontos a azul) ou por
irradiacéo de fotdes provenientes de reflexdes na antecamera e nas paredes de ago

inoxidavel entre colimadores (trago-ponto — a roxo).
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Figura 52 — Esquema representativo do sistema experimental. As linhas vermelhas
(tragos) indicam a regido do fotocatodo irradiada por fotdes vindos diretamente da
lampada de Xénon. As linhas azuis (pontos) indicam a regido total do fotocatodo
irradiada pela luz vinda apos reflexdes nas paredes da antecamara. A linha roxa (trago-
ponto) indica a regidio méxima do fotocatodo irradiada pela luz refletida nas paredes da
antecAmara e entre colimadores. O esquema néo esté & escala.
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O alvo multipistas é constituido por 21 pistas, com 15 mm de comprimento em
que 19 pistas internas tém uma largura de 100 ym e as externas, designadas por
pista 1 e pista 21, 5 mm de largura. O espagamento entre pistas é igualmente de
100 ym. A regido entre pistas ¢ flutuante do ponto de vista elétrico, pelo que
consideramos que a largura total de cada pista é de 200 um (100 + 50 + 50 ym,
ou seja, a carga que possa acumular-se no intervalo entre pistas contribui para as
duas pistas adjacentes), sem espagamento entre pistas. As pistas 1 e 21 servem
de controlo, ou seja, para monitorizar carga néao recolhida no conjunto de 19 pistas
centrais do alvo.

O GEM utilizado é um modelo standard produzido no CERN. Tem dimensoes
de 16%16 mm, com area tutil de 10x10 mm. Tem duas superficies de cobre (com
5 um de espessura) separadas por 50 um de Teflon®, buracos biconicos de
70 pm/50 um de didmetro separados de 140 pm. A transparéncia otica é de ~23%
[54].

O alvo e o GEM estao colocados num suporte montado num passador de
movimento linear de precisdo que atravessa a base do sistema e permite o
movimente de alvo e GEM, em conjunto, na vertical. E, portanto, possivel
deslocar GEM e alvo verticalmente desde o topo até a base do detetor. O passador
de movimento linear de precisdo, adquirido para o efeito, ¢ da marca MDC,
modelo BLM-275-4. Tem uma precisdo no movimento de 0.025 mm.

As 21 pistas, bem como as ligagdes elétricas para a alimentagdo do GEM, estéao
conectadas, por um cabo multifios flexivel, ao exterior através da parede lateral.

A polarizagao da janela, onde esta depositado o filme de Csl, é feita por uma
fonte de alta tensdo da marca Caen®, modelo N1470 e a condutividade garantida
pelos filmes de Al e Cr. O topo e a base do GEM séo polarizados por uma fonte
alta tensio da marca Caen®, modelo, N471A. O alvo estd a terra. As tensdes
aplicadas sdo negativas e decrescentes, em modulo, desde a janela até ao alvo. A
leitura da carga foi feita com um eletrémetro da marca Keithley®, modelo 602.
Este eletrometro, de acordo com o fabricante, tem uma precisao na leitura de
carga de 5% e um offset de 5x103 pC s'1. Este valor de offset por ser um valor 2-
3 ordens de grandeza inferiores aos valores medidos na experiéncia e por os

resultados serem valores absolutos de carga, nao tem influéncia nos resultados.
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Apresentam-se resultados em Xe e CHy, em campos de deriva de
0.3 Vem ' Torr! (0.92 Td) e 0.5 Vem ' Torr! (1.53 Td). O campo elétrico aplicado
na ‘regidaio de recolha de carga’ foi de 3.0 Vem!'Torr! (9.16 Td). As tensoes
aplicadas no GEM foram, no caso de Xe, 400 V (topo: -525 V; base: -125V) e, no
caso do CHy, 525 V (topo: -650 V; base: -125V). Esta escolha de tensdes no GEM
permitiu que a recolha de carga total fosse semelhante em ambos os gases. O
intervalo de distancias de deriva® escolhido foi entre 3.5 mm e 11.5 mm. A
uniformidade do campo elétrico na regiao de deriva foi verificada por simulagao
com os softwares Salome [180] e Elmer [181].

No decorrer da experiéncia, a pressdo total foi de 800 Torr. A pressdo de
enchimento foi controlada com um medidor de pressao da marca MKS Baratron®,
modelo 722A (até 5000 Torr e precisdo de 0.5%) e posteriormente monitorizada
continuamente por um medidor WIKA (até 15 bar, com precisdo de 0.05 bar).

A purificagao dos gases foi feita pela circulagdo de géas (por convecgao) através
de purificadores da marca SAES® getters ST707. Os purificadores sdo apropriados
para os gases nobres. A temperaturas superiores a 200 °C, CHy é absorvido [76],

pelo que, com este gés, a temperatura das getters foi regulada para 120 °C.

4.2 Método e Tratamento de Dados

A nuvem de eletrées vai-se espalhando tridimensionalmente ao longo da
distancia percorrida: o espalhamento na dire¢io do campo elétrico (eixo dos z,
perpendicular ao GEM), é indicativo da difuséo longitudinal e o espalhamento no
plano perpendicular ao campo elétrico (eixos z e y, com z perpendicular as pistas),
da difusdo transversal. O sistema experimental desenvolvido tem como objetivo
estudar a difusdo transversal de uma nuvem de eletrdes sob agdo de um campo
elétrico de deriva.

Neste sistema experimental, a nuvem de eletroes forma-se pela irradiagao de
luz VUV num fotocatodo (Csl). A luz que incide no fotocatodo, depois de

colimada por dois colimadores de 50 e 200 ym, pode permitir uma incidéncia numa

5 E considerada distancia de deriva a distancia entre o fotocatodo e o topo do GEM.
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regido com ~3700 um de diametro no fotocidtodo, por reflexdes nas paredes entre
colimadores, embora se parega claro (dada a geometria), ainda que nao se possa
quantificar, que a maior incidéncia de luz ocorra numa regidao com ~270 ym de
didmetro (ver figura 52). Embora ndo haja dados para quantificar a carga
correspondente ao Fundo 1, serd possivel, no decorrer da anédlise dos resultados
fazer uma estimativa, por diferenca, desta contribuicao. Como a area em que se
distribui esta contribuigdo para a nuvem ¢é grande (da ordem da dimens&o do alvo
multipistas) sera de esperar que, com o aumento da distancia de deriva, o maior
espalhamento dos eletroes leve a menor eficiéncia de recolha, por haver mais
eletrdes que nao incidem na zona ativa do GEM e que, portanto, ndo vao ser
recolhidos no alvo. Assim, o Fundo 1 devera ter uma amplitude que diminui com
o aumento da distancia.

Outra contribuicdo para o fundo vem da interacéo da luz VUV que atravessa
os filmes de Csl, Cr e Al e atinge a superficie do GEM (Fundo 2). O Fundo 2
pode ter duas origens: fotoes refletidos na superficie do GEM que chegam ao CslI,
ou fotoionizagao na cobertura de cobre do GEM. Esta segunda hipoétese tem uma
probabilidade de ocorrer de 0.03% [182], ou seja, contribuindo para o sinal com,
no méaximo, ~0.2% e que consideramos desprezavel. Deste modo, o Fundo 2, sera
produzido por fotoes que sio refletidos no GEM e incidem no Csl.

O réacio entre o Sinal (nimero de eletroes recolhidos no alvo gerados no
fotocatodo por fotdes vindos diretamente da lampada Neijamp) € 0 Fundo 2
(ntmero de eletroes recolhidos no alvo gerados no fotocatodo por fotoes refletidos
no cobre do GEM N, ¢,) depende de diversos parametros: eficiéncia quantica do
filme de Csl transmissivo EQr e refletivo EQp; transparéncia do filme de CsI de
53 nm para a luz de Xe T¢yp; transparéncia 6tica do GEM Tggyy; indice de reflex@o
do cobre para a luz de Xe R¢y; eficiéncia de extracao dos eletrées do fotocatodo
nas diferentes condigdes (gas e campo elétrico) Efeyr.; fator de perda de eletroes
Fperda devido & luz refletida no cobre que incide fora da zona ativa do fotocatodo,
cujo valor depende da distancia entre o GEM e o CsI — para uma reflexdao 100%
especular, a regiao de Csl irradiada apos a reflexdao no cobre do GEM vai ter um
diametro de ~1900 ym com o GEM a 3.5 mm de distancia do CsI e de ~5040 ym

a 11.5 mm. Assim, a razdo entre o Sinal e o Fundo 2 vira:

Sinal _ Nelamp _ Nf EQT Efextr (4 1)

Fundo 2 Necu Ny¢Tcsi (1-TGeM) Rcu EQR Efextr Fperda
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Ny é o nimero de fotdes emitidos pela lampada e que entra na camara principal.
Considerando reflexao especular e EQr = 0.02 [178], EQr = 0.28 [123, 171, 172]
Tesr = 0.20 [174, 177, 178, Rcy = 0.40 [183] e T'gem = 0.23 [54], o limite inferior
(correspondente a Fyer4q, = 1) da razéo entre o Sinal e o Fundo 2 & ~1.16, ou seja
~54% dos fotoeletroes tem origem em fotdes vindos diretamente da lampada e
~46% em fotdes provenientes da reflexdo na superficie de cobre do GEM.

As medidas da difusao de eletroes, vao ser feitas entre o fotocatodo (formagao
da nuvem de eletroes) e o topo do GEM. Os parametros que influenciam a difusao
de eletroes sdo o campo elétrico, a pressdao do gas, a distancia de deriva e o proprio
gas. Neste trabalho foram estudados os gases Xe e CHy, a 800 Torr, com dois
campos de deriva de 0.3 e 0.5 Vem'Torr! e distancias de deriva de 3.5, 5.5, 7.5,
9.5 e 11.5 mm. Temperatura 298 K.

As tensdes aplicadas no GEM — 400 V (80 kVem!), no caso do Xe e 525V
(131.25 kVem!), no caso do CHy — permitiram criar a multiplicacio de carga
desejada e semelhante em ambos os gases (ver secgao 4.3). Em Xe, a multiplicagao
de carga no GEM é acompanhada pela emissdo de luz de cintilagdo que também
val dar origem a uma contribuicdo para o fundo, que designamos por Fundo 3.
Estes fotoes produzidos por eletroluminescéncia, ao incidirem no filme de Csl, véo
gerar novos fotoeletrdes (1# ordem) que produzem novos fotdes e assim
sucessivamente num processo de realimentacéo positiva. De acordo com o modelo
de simulacdo de MC em que o campo no GEM ¢é aproximado a um campo elétrico
uniforme [111], determinou que, em Xe, com um campo de 100 Vem'Torr! (as
condigoes experimentais), a razdo entre o nimero de ionizagoes e excitagoes é de
0.27 [184].

Para quantificar a contribuicdo do Fundo 3, desprezando a realimentacéo
positiva, determinou-se a relagdo entre o ntimero de eletroes recolhidos no alvo

Ne o € 0 Fundo 3 (de 12 ordem) através da expressdo

Nea Ne a
e Alvo = — _1e lvo (42)
Ne Fundo 3 —€400 _ EQR Efextr

027
em que (Ng amo-1)/0.27 corresponde ao numero de fotdes emitidos no GEM
(eletroluminescéncia de Xe), Q é o angulo solido (aproximado) a partir do centro
do GEM até ao Csl, EQr a eficiéncia quantica do Csl (filme reflexivo) e Ef.u, tal
como definido acima. A proporgdo entre o Fundo 3 (1* ordem) e a carga recolhida

no alvo é aproximadamente 1.1%, 0.7%, 0.4%, 0.3% e 0.2%, para distancias de

143



deriva de 3.5, 5.5, 7.5, 9.5, 11.5 mm, respetivamente. Tendo em conta a exigua
dimensao desta contribuigdo, nao foram analisadas ordens superiores.

Estas trés contribuigdes para o sinal de Fundo (Fundo 1 — carga recolhida no
alvo gerada pela luz vinda da antecAmara, apos reflexdes nas superficies entre
colimadores; Fundo 2 — carga recolhida no alvo gerada pela luz proveniente de
reflexdes no cobre do GEM; Fundo 8 — carga recolhida no alvo gerada por luz
proveniente da eletroluminescéncia do Xe (apenas em Xe) sdo inerentes a este
sistema experimental. Os valores referidos para as diferentes contribuicoes de
‘fundo’ sdo os valores maximos estimados, ja que os fotoeletrdoes néao gerados na
regido central do fotocatodo, podem n&o ser recolhidos no GEM por serem gerados
em regides afastadas do centro e, com a difuséo, ‘perderem-se’ no seu percurso de
deriva. Esta situagdo ocorre mais em Xe (com maior difusdo) e menos em CHy.

Entre o alvo e o GEM (0.5 mm), ‘regido de recolha’, os eletroes sao sujeitos a
um campo de deriva de 3.0 Vem'Torr!. A analise das linhas de campo proximo
do GEM |54, 158|, mostram que n&o hé alteragio significativa antes e depois do
GEM, pois a largura de cada pista é semelhante ao espacamento dos buracos do
GEM. A transparéncia do GEM em Xe, para os campos de deriva estudados (0.3
e 0.5 Vem 'Torr!), para tensdao aplicada no GEM de 400 V é de ~97% e ~95%,
respetivamente [54]. Em CHy, a 525 V, a transparéncia para os mesmos campos
de deriva é de ~98% e ~96% [54].

No alvo, a medida da carga recolhida em cada pista é feita individualmente,
com uma pista ligada ao eletrometro e as restantes a terra. Para confirmar a
coeréncia das leituras individuais fez-se a leitura de carga de todas as pistas em
simultaneo, antes e depois de se realizarem as medidas individuais. Verificou-se
que, para o mesmo intervalo de tempo, a soma das cargas individuais de cada
uma das pistas era muito proxima (dentro dos erros) da carga recolhida de todas
as pistas em simultaneo.

Todas as medidas cumpriram o seguinte protocolo: primeiro media-se a carga
com a lampada desligada (carga inicial), em seguida faziam-se quatro medidas de
carga por intervalo de tempo com a lampada ligada (carga total) e, novamente
sem lampada, media-se a carga (carga final). O resultado final (carga do sinal),
em pC/s, era a média das quatro medidas (carga total) a que se subtraia a média

da carga inicial e final, normalizadas ao mesmo intervalo de tempo. Este
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procedimento foi repetido para cada pista pelo menos trés vezes. Desta forma,
cada sinal de carga obtido em cada pista para cada um dos campos e para cada
uma das distancias, era resultado de, pelo menos, doze medidas.

Os resultados da carga do sinal por intervalo de tempo, que passamos a
designar por carga total recolhida, para cada campo e para cada distancia, sao
apresentados sob a forma de histograma em que cada coluna representa a carga
recolhida, por intervalo de tempo, em cada uma das pistas. A carga total recolhida
é a soma de duas parcelas distintas: a carga proveniente do sinal que se pretende
analisar (Sinal) e a carga atras definida como Fundo (ela propria com mais do
que uma parcela). A analise dos resultados, incluindo a contribuigao do Fundo e
a sua subtracdo, foi feita usando a biblioteca SciPy 1.0 do Phyton [185]. Através
desta anélise, foi determinada a curva normal que melhor se ajustava aos
resultados para cada histograma.

A figura 53 mostra um histograma tipico da carga recolhida por intervalo de
tempo em cada pista e a anélise/tratamento de dados que se lhe seguiu. Podemos
ver em a) os resultados originais, em b) a determinagao do fundo (com software
atras referido [185]), em ¢) o mesmo resultado sem os resultados das pistas de
controlo, 1 e 21, em que se amplificou a escala e em d) os resultados finais (fundo
excluido) com a representagio da curva gaussiana de ajuste aos resultados com
desvio padrao o (linha vermelha) (com o pacote de software atras referido [185]),
e as curvas que representam os limites da incerteza do fitting 0 — Ao (a roxo) e
0 + Ao (a verde). Notar que a distribui¢gao de fundo é, também ela, gaussiana,
porque as diferentes contribuigdes sdo também provenientes de fotoeletroes. No
entanto, em Xe, esta distribuigdo pode ser considerada um ‘patamar’ (devido ao

elevado o), decorrente da maior difusdo dos eletrdes (quando comparada com

CH,).
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Tratamento tipico de Resultados

Distancia ao Eixo Central (mm) Distancia ao Eixo Central (mm)
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Figura 53 — Sequéncia tipica de tratamento de resultados. Em a) histograma da carga
recolhida por intervalo de tempo. Em b) o mesmo histograma em que se representa
também a curva de fundo (linha laranja) determinada biblioteca SciPy 1.0 do Phyton
[185]. Em ¢) o mesmo histograma, sem as pistas de controlo (1 e 21), e com a escala
amplificada. Em d) o histograma dos resultados, com o fundo subtraido, e com a curva

gaussiana — calculada usando o pacote de software atras referido [185] — de ajuste
aos resultados com desvio padrdo o (linha vermelha) bem como com as curvas
representando os limites da incerteza do ajuste o- Ao (a roxo) e o+ Ao (a verde).
Distancia de deriva 3.5 mm, campo de deriva 0.5 Vem ! Torr!, 800 Torr de Xe.

Todos os resultados obtidos foram tratados de modo anélogo. Nos diversos
histogramas representativos de diferentes sinais, estdo sempre representadas as
trés gaussianas referidas atras para se poder, visualmente, comparar as incertezas
no ajuste em cada caso.

A analise dos histogramas produzidos com xénon e com metano revelaram que,

no caso do xénon, as pistas 1 e 21 tinham uma carga superior & das outras pistas
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e tanto maior quanto maior a distancia de deriva: para maiores distancias, as
pistas 1 e 21 registam um aumento de carga, enquanto as outras pistas registam
diminuicédo de carga. Este efeito ndo foi observavel em CHy. Este comportamento
é coerente com a maior difusdo dos eletroes em xénon, que leva a que parte do
sinal seja recolhido, mesmo a distancias pequenas, nas pistas laterais. Com o
aumento da distancia, o espalhamento do sinal aumenta e com ele a carga nas
pistas marginais, correspondendo a fracdes cada vez maiores do sinal. Em CHy,
pelo contrario, as pistas 1 e 21 tém o comportamento esperado relativamente as
pistas vizinhas, indicando que a carga recolhida corresponde apenas ao fundo,
mesmo a maiores distancias.

Através do desvio padrdo da curva normal de ajuste ao histograma para cada
distancia de deriva, pode determinar-se o coeficiente de difusdo transversal do
gas, para um dado campo elétrico reduzido.

Num meio gasoso, a dispersdo dos eletroes ao longo da sua deriva sob agao de
um campo elétrico E, depende do campo reduzido E/p (ou E/N), sendo p a pressao
e N a densidade de particulas de gés. A difusdo dos eletrées ao longo de uma
diregao i (= =, y, 2) pode ser representada por uma distribuigdo gaussiana com
variancia

o?=2D,t=2D;, < (4.3)

vq
onde D; é o coeficiente de difusdo segundo a direcdo ¢ e d, t e vy sdo,
respetivamente, a distancia, o tempo e a velocidade de deriva [186, 187]. D; e vg
dependem de E/p. A difusdo dos eletrdes pode também ser especificada em termos
da energia caracteristica &;(= e D; d E/vg, sendo e a carga elementar) associada

com a dire¢do i, também dependente de E/p,

2 d
of =2 e (4.4)
Para remover a dependéncia na distancia d, a difuséo é representada por
g2=%=22_pu (4.5)

t d Vg eE
De modo a representar a informacao relativa a difusdo dos eletroes mais
genericamente, independente da densidade do gas (N), os resultados devem ser
expressos em termos de energia caracteristica ou ser reduzidos a densidade: D; N,
0’2 N ou, mantendo as unidades, 6";> N/N,, onde Ny ¢ o ntimero de Loschmidt

(Ng = 2.687x10% m3 a 273 K e 1 atm, de acordo com [113]).
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Uma vez que, na deriva dos eletroes, na auséncia de um campo magnético, o
tnico fator de assimetria é o campo elétrico (assumido ao longo do eixo z), no
plano perpendicular a este, ambas as diregdes (z e y, com z perpendicular as
pistas) sdo equivalentes relativamente & difusdo dos eletrdes, sendo definido o

coeficiente de difusdo transversal (a 2 dimensdes, plano zy)
d

aTZ=ax2+ay2=2Dxf—d+2DyZ=4DTf—d (4.6)

Assim,

of =4 2 d =20} (4.7)
[188, 189], com Dy = D, = D,,.

No sistema experimental que construimos, pela descricao feita, pode ver-se que
a difusado ao longo do percurso de deriva é apenas uma componente da dispersédo
final da nuvem de eletrées, uma vez que existem componentes da dispersao
independentes da distancia. Podemos identificar duas componentes na variancia
final

0= of +0d (4.8)
em que g é a componente de dispersio com vérias possiveis contribuicoes, tais
como: largura da distribuigédo inicial dos eletrdes; difusdo na regido de recolha;
eventuais contribuigdes da eletronica associada. Estas contribuigées sao
independentes da distancia de deriva [188, 190].

Realizando vérias medidas de ¢ a distancias de deriva diferentes é possivel a
determinaciio de 02. Da equacio 4.8, na representaciio de o2 em funcio da
distancia, o declive da reta de ajuste ¢ ¢;%, que no nosso caso (1 dimensio),
corresponde a 0”2 definido na equacéo 4.5, e a duas dimensées corresponde a ;2.

Para cada gas e para cada distancia considerada, foram representados os
histogramas dos resultados, para os dois campos de deriva estudados. Cada
histograma corresponde pelo menos a duzentas e cinquenta medidas individuais.

A partir das equacoes anteriores, permitem a representacao dos resultados sob

a forma de energia caracteristica.

r2

exr =L eE (4.9)
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4.3 Testes Preliminares

Sendo este sistema completamente novo, nao s6 no desenho como na montagem
e operacao, foi necessario avaliar a sensibilidade do sistema e a estabilidade dos
resultados. Para isso foram feitas medidas a varias distancias, campos de deriva,
campos no GEM e foi testada a sensibilidade de leitura do eletrémetro. Verificou-
se que correntes de alguns pC/s eram suficientes para se conseguir medir
consistentemente a carga recolhida em cada pista. Essa informagéo permitiu-nos
ndo aplicar campos muito elevados através do GEM, evitando situacoes de
possivel descarga elétrica. No final dos testes, as condiges escolhidas para a
experiéncia foram: d.d.p no GEM de 400 V (80 kVem™), no caso do Xe e 525 V
(105 kVem?), no caso do CHy e campos elétricos de deriva entre GEM e alvo de
3.0 Vem'Torr! e entre fotocatodo e GEM 0.3 e 0.5 Vem ' Torr L.

Analisou-se de uma forma simplificada o fator de multiplicacio de carga em
funcgéo da tensdao no GEM, a varias distancias do fotocatodo. Para isso, obteve-se
o ganho de carga no GEM: razdo entre a carga total recolhida no alvo, com o
GEM polarizado, e a recolhida no topo do GEM, com a base do GEM e alvo
ligados & terra. A medida rigorosa do fator de multiplicagdo seria uma medida
mais complexa e, na verdade, este valor ndo é relevante para a experiéncia.
Apenas interessava testar o funcionamento do sistema até ao GEM e o
funcionamento do GEM. Para medir com rigor o fator de multiplicagdo seria
necessario considerar fatores como: a transparéncia do GEM a eletrées que
derivam através de um campo elétrico de 0.3 ou 0.5 Vem'Torr!; a razdo entre o
namero de eletroes recolhidos no bordo do GEM e na zona ativa (efeito mais
pronunciado em Xe e a maiores distancias do alvo); a carga néo recolhida no alvo,
mas na base do GEM.

Mostramos a carga recolhida no topo do GEM (figuras 54 e 56) e o ganho de
carga em fungao da tensdo no GEM (figuras 55 e 57), em Xe e CH4. De modo a
dar uma indicacdo da intensidade do campo elétrico no GEM, este ganho é
também mostrado (eixo secundério) em fungao do campo elétrico no GEM, obtido

usando a aproximagao de campo uniforme.
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Carga Recolhida no Topo do GEM
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Figura 54 — Carga recolhida no topo do GEM em funcao da distancia. Campo de deriva
de 0.3 Vem!'Torr! (azul) e 0.5 Vem ' Torr! (vermelho). 800 Torr Xe.
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Figura 55 — Ganho de carga em fung¢éo da tensdo no GEM. Distancias de deriva de 3.5,
5.5, 7.5, 9.5 e 11.5 mm. Campos de deriva de a) 0.3 Vem'Torr! e b) 0.5 Vem ' Torr .
800 Torr de Xe.

Analisando a figura 55 verificou-se o bom funcionamento do GEM em Xe. O
ganho inferior a 1 no GEM (perda de carga), para a tensdo de 200 V, deve-se a
haver carga que é recolhida no topo do GEM (sem tensdes aplicadas) e que é
perdida antes da recolha no alvo por fatores relacionados com as caracteristicas
do GEM: dimenséo reduzida da area ativa, transparéncia nao unitaria, e eventual

recolha de eletrées na base. A tensdo no GEM correspondente a 200 V nio é
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suficiente para haver multiplicacdo significativa, pelo que o ganho é inferior a 1.
A tensdes superiores, a multiplicacio supera as perdas e o ganho torna-se superior
a 1. A quantidade de carga produzida no GEM com polarizacéao de 400 V (campo
de 100 Vem ' Torr! — 80 kVem!) é da ordem de grandeza do referido na literatura
para este tipo de GEMs [191]. Verifica-se também que a carga recolhida quando
o campo de deriva é 0.5 Vem!'Torr! é superior a carga recolhida quando o campo
¢ 0.3 Vem!Torrl. A razdo entre as duas cargas ¢ de cerca de 0.75, valor também
da ordem de grandeza do referido na literatura (0.81 em [126]). Observou-se que
o ganho no GEM diminui com o aumento da distancia de deriva. Ha duas razoes
para este efeito: diminuigdo do angulo solido para os fotoes de eletroluminescéncia
emitidos no GEM atingirem o Csl, (Fundo 3) e, eventualmente, eletroes que nao
chegam a regido ativa do GEM devida a (grande) difusdo durante o maior
comprimento de deriva.

Com CHy foi feita uma analise semelhante.

Carga Recolhida no Topo do GEM

e CH, ]
10 | o, 1
[ T |
S . T Y
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Figura 56 — Carga recolhida no topo do GEM em funcao da distancia. Campo de deriva
de 0.3 Vem'Torr! (azul) e 0.5 Vem!Torr! (vermelho). 800 Torr CHy. As linhas a
tracejado sdo linhas guia.
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Figura 57 — Ganho de carga em fungéo da tensdo no GEM. Distancias de deriva de 3.5,
5.5, 7.5, 9.5 e 11.5 mm. Campos de deriva de 0.3 Vem ' Torr! (a) e 0.5 Vem ' Torr! (b).
800 Torr de CHa.

Verificou-se que a razdo entre a carga recolhida a 0.3 e 0.5 Vem!'Torr! é
constante, ~0.88. Este valor é muito proximo de ~90%, referido em [126]. Tal
como em Xe, o ganho do GEM é menor que 1 para tensdes até 200 V (perda de
carga) mas, ao contrario do observado em Xe, a carga recolhida ndao depende da
distancia. A justificagdo para esta observacao vem confirmar as causas evocadas
em Xe: grande difusdo dos eletroes em Xe bem como as variagdes inerentes a
incidéncia dos fotdes de eletroluminescéncia no filme de Csl, componente nao
existente em CHy.

Uma observagio mais cuidadosa dos resultados em CHy revela que o ganho no
GEM ¢ ligeiramente superior para 0.3 Vem'Torr! do que para 0.5 Vem 'Torr !,
o que decorre da maior transparéncia do GEM a campos mais baixos [54].

A analise aqui efetuada vai ajudar a anélise dos resultados da difuséo

transversal em Xe e em CHjy.
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4.4 Anéalise dos Resultados de Coeficientes de

Difusao Transversal de Eletroes em Xénon

A distribuicdo da carga recolhida em Xe foi obtida para campos de deriva de
0.3 ¢ 0.5 Vem!Torr!, para as distancias de 3.5, 5.5, 7.5, 9.5 e 11.5 mm. Em cada
caso, usando o pacote de software atras referido [185| foi avaliada e subtraida a
contribuicdo de fundo, como explicado.

A figura seguinte mostra um histograma da média da carga recolhida em cada
uma das pistas a 3.5 mm de distancia, para o campo de 0.5 Vem'Torr!, em Xe

a 800 Torr e a contribui¢do de fundo estimada assinalada.

Distancia ao Eixo Central (mm)
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Figura 58 — Histograma da carga média recolhida em Xe em cada uma das pistas por
intervalo de tempo. A linha laranja é o fundo estimado.

O procedimento adotado em cada medida foi o descrito na seccdo 4.2. Cada
histograma provém da média de varias leituras de carga por intervalo de tempo
em cada uma das pistas. Antes do inicio e no final da realizacdo das medidas foi

sempre feita a leitura da carga por intervalo de tempo de todas as pistas em

153



simultaneo (carga total) a fim de verificar que a leitura individual de cada pista
nao é alterada pela inducao de carga de cargas vizinhas.

O aspeto fundamental na anélise de resultados foi o de identificagdo do fundo
(soma das varias contribui¢oes atras referidas). A determinagdo do Fundo, como
descrito na secgao 4.2, foi feita usando o software atras referido [185]. No exemplo
apresentado na figura anterior, globalmente subtraiu-se a carga total (~13.6 pC/s)
o fundo (~7.0 pC/s). Ou seja, nestas condigoes, distancia de 3.5 mm e campo de
deriva de 0.5 Vem'Torr!, o fundo corresponde a cerca de 51.4% da carga total.

Como referido anteriormente, existe um Fundo 1 dificil de quantificar, um
Fundo 2, que podera ser, no maximo, de 46% da carga total recolhida e um Fundo
3 que, com o GEM a 3.5 mm, podera atingir, no maximo, 1% da carga total. Dada
a ordem de grandeza das contribui¢oes fundamentadamente estimadas, um fundo
total de 51.5% da carga total recolhida pareceu-nos adequado, com a incerteza na
contribuicdo do Fundo 1 que, nas condi¢bes presentes, ndo podemos quantificar.
Na verdade, a quantificacdo exata da contribuicdo de cada um dos Fundos nao é
essencial para a anélise dos resultados. As contribui¢des maximas estimadas de
cada componente tém apenas como objetivo verificar a razoabilidade e coeréncia
dos resultados.

A figura seguinte mostra os resultados obtidos (apo6s subtragdo do fundo) em
Xe a 800 Torr, para a distancia de 3.5 mm e campo elétrico de deriva de

0.5 Vem!Torr L.
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Distancia ao Eixo Central (mm)
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Figura 59 — Resultados obtidos para Xe a 800 Torr. Campo de deriva 0.5 Vem ' Torr .
Distéancia de deriva total 3.5 mm. Nos eixos verticais a corrente (pC/s) (esquerda) e a
fragéo relativa de carga (direita). Nos eixos horizontais o namero da pista (inferior) e a
distancia ao eixo do alvo (superior). A curva gaussiana (vermelho) é a curva de ajuste
aos resultados. As curvas a verde e a roxo sdo indicativas dos limites do intervalo de
incerteza no desvio padrdo determinado (6+A o), usando o pacote de software atrés
referido [185].

Como referido atras, usando o software indicado [185] determinou o desvio
padrao da curva (o) e a incerteza (60+A ¢). Sdo esses trés valores de desvio padrao
que determinam as curvas representadas: a linha vermelha corresponde & curva
gaussiana de ajuste aos resultados (0 = 1.38 mm); a linha verde corresponde ao
limite superior do intervalo de incerteza do resultado (0 + Ao = 1.42 mm); a
linha roxa corresponde ao limite inferior do mesmo intervalo (0 — Ao = 1.34 mm).

Os resultados obtidos para distancias diferentes (5.5, 7.5, 9.5 ¢ 11.5 mm) foram

analisados do mesmo modo e sdo apresentados na figura seguinte.
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Campo de deriva 0.5 Vem'Torr! ; 800 Torr Xe
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Figura 60 — Resultados da corrente (pC/s) para distancias de deriva de 5.5, 7.5, 9.5 e
11.5 mm. 800 Torr Xe. Campo de deriva 0.5 Vem'Torr!. A linha vermelha corresponde
a curva normal de ajuste aos resultados . As linhas verde e roxa representam os limites
do intervalo de incerteza no valor o determinado (6+A o). Valores determinados usando
o pacote de software atras referido [185].

Verificou-se que os valores absolutos de carga, bem como a fracdo
correspondente ao Fundo, diminuem com o aumento da distancia de deriva. Para
11.5 mm, a amplitude do Fundo correspondia a ~1.1 pC/s, com a carga total
recolhida de ~3.7 pC/s, i.e. 29.8% da carga total. A diminui¢ao do racio entre o
fundo e a carga total, em funcéo da distancia, esta de acordo com o previsto ja
que as trés contribui¢oes de fundo diminuem com a distancia, apesar da carga no
Sinal também diminuir. Mas como a carga Sinal é gerada numa regido mais

central do Csl, as perdas de difusdo sdo menores, levando a que as perdas no
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Fundo sejam mais significativas do que no Sinal, que se traduz pela diminuicédo
do racio entre Fundo e Sinal.

Ainda com Xe, obtiveram-se também resultados, para as mesmas distancias,
com campo de deriva de 0.3 Vem ' Torr!.

A figura seguinte apresenta o histograma construido com a carga total
recolhida, para a distancia de deriva de 3.5 mm, em que o fundo estimado é

representado pela linha a laranja.
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Figura 61 — Histograma da carga total média recolhida em cada uma das pistas por
intervalo de tempo. A linha laranja representa o fundo estimado.

Para a distancia de deriva de 3.5 mm, com campo de 0.3 Vem'Torr !, a carga
total recolhida foi ~7.5 pC/s e o Fundo estimado foi de ~3.3 pC/s. A fragao de
fundo (43.6%) é menor do que com o campo de deriva de 0.5 Vem'Torr! nas
mesmas condigoes. Este efeito foi discutido anteriormente, e serd ainda mais
notorio para campos de deriva menos intensos, a que corresponde maior difuséo.

A figura seguinte é o histograma dos resultados obtidos depois de retirado o

fundo.
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Figura 62 — Resultados em Xe, 800 Torr. Campo de deriva 0.3 Vem ' Torr!. Distancia de
deriva total 3.5 mm. Nos eixos verticais a corrente (pC/s) e a fracdo relativa de carga
(eixo esquerdo e direito, respetivamente). Nos eixos horizontais o ntmero da pista
(inferior) e a distancia ao eixo do alvo (superior). Estdo também representadas as curvas
de ajuste aos resultados (vermelho) e dos limites da incerteza do ajuste (verde e roxo)
correspondentes aos valores limite do intervalo de o (0+A o), determinados usando o
pacote do software atras referido [185].

Tal como para o campo de deriva de 0.5 Vem!Torr!, apresentam-se os
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resultados para as distancias de deriva de 5.5, 7.5, 9.5 e 11.5 mm.

158

RBAIYR[OY ©3Ie))



Campo de deriva 0.3 Vem'Torr! ; 800 Torr Xe
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Figura 63 — Resultados da corrente (pC/s) para distancias de deriva de 5.5, 7.5, 9.5 e
11.5 mm. 800 Torr Xe. Campo de deriva 0.3 Vem'Torr!. A linha vermelha corresponde
a curva normal de ajuste aos resultados . As linhas verde e roxa representam os limites
de incerteza no ajuste (c+A o).

Também neste caso, a contribuicio do fundo diminui com o aumento da
distancia de deriva: a 11.5 mm foi estimada ~0.9 pC/s de carga de fundo. A carga
total recolhida foi de 3.4 pC/s, ou seja, o fundo corresponde a ~27.8% da carga
total recolhida. Mais uma vez se verifica a diminui¢do do racio entre o fundo e a
carga total recolhida, para maiores distancias, tal como esperado.

A 800 Torr de Xe, os resultados da varidncia ¢? (mm?2) da distribuigio
transversal dos eletrdes em fungdo da distancia de deriva d (mm), estéo
representados na figura seguinte, em a) para campo de deriva 0.3 Vem ' Torr!

(0.92 Td) e em b) para campo de deriva 0.5 Vem 'Torr! (1.53 Td).
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2

Como descrito na seccao 4.2, g,“ corresponde ao declive da reta de ajuste aos

resultados representados na figura. Foram obtidos os valores de
0.474+0.037 mm?/mm, para 0.3 Vem'Torr! (0.92 Td) e 0.3544+0.031 mm?/mm,
para 0.5 Vem-'Torr! (1.53 Td). O declive da reta e a sua incerteza foram

calculados pelo método dos minimos desvios quadrados pesado.

Variancia em fungiao da distancia de deriva ; 800 Torr Xe
7 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T

| a) 0.3 Vem!'Torr! | b) 0.5 Vem'Torr?

|y 04T4x £ 0497 ] I y = 0.354x + 0.782
A R? = 0.995 + R? = 0.992 }
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1k ] L ]
0 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1
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Distancia de Deriva (mm) Distancia de Deriva (mm)

Figura 64 — Variancia ¢ em fungio da distancia de deriva d, com ajuste linear (a

ponteado). 800 Torr de Xe. Campo de deriva 0.3 Vem ' Torr! (a) e 0.5 Vem ' Torr? (b).

Através das equacoes 4.6 e 4.7, verifica-se que ¢’ é 0.30840.012 cm/v/cm para
o campo de 0.3 Vem!Torr! e 0.26640.012 cm/v/cm para o campo de
0.5 Vem'Torr 1.

Com a equacao 4.9, obteve-se o valor da energia caracteristica associada a
difusdo transversal dos eletrdes (gxr) de 5.754+0.45 eV e 7.154+0.63 eV para os
campos elétricos reduzidos de 0.3 Vem!'Torr! (0.92 Td) e 0.5 Vem!'Torr!
(1.53 Td), respetivamente.

A figura seguinte apresenta os resultados deste trabalho (pontos a vermelho),
de simulacdo de MC [126, 192] (linha a preto) e experimentais [153, 193, 194, 195]

(simbolos abertos a preto).
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Figura 65 — Compilacao dos resultados da energia caracteristica associada ao coeficiente
de difusdo transversal para eletrdes em xénon em fungdo do campo elétrico reduzido
(E/N). Os pontos vermelhos sdo os valores obtidos neste trabalho (campos elétricos
reduzidos 0.92 Td e 1.53 Td, 800 Torr de Xe). A linha preta corresponde aos resultados

obtidos por simulagéo de Monte Carlo [126, 192|. Outros simbolos correspondem a outros
resultados experimentais [153, 193, 194, 195].

Os resultados da simulacdo apontam para g, de 6.06 eV e 7.02 eV para os
campos elétricos reduzidos de 0.92 Td e 1.53 Td, ambos dentro dos intervalos de
incerteza dos valores aqui obtidos.

Por extrapolacdo dos valores experimentais da literatura sdo obtidos valores
de &, entre 6.04 — 6.70 eV para campos de 0.92 Td, e 7.04 — 7.74 eV para campos
de 1.53 Td, valores muito préoximos dos obtidos neste trabalho.

A tabela seguinte mostra resultados obtidos em xénon de: carga total recolhida;
carga no sinal; fracdo da carga total correspondente ao fundo; desvio padrao da
curva de ajuste aos resultados; declive da reta de ajuste aos valores da variancia
das curvas de ajuste aos resultados; e gr. Sado apresentados os valores para os
campos de: 0.3 e 0.5 Vem ' Torr'!, (0.92 Td e 1.53 Td). Mostram-se também os
resultados obtidos por simulagdo e (inferidos por extrapolagdo) de resultados

experimentais de outros autores.
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Tabela 7 — Resultados obtidos em Xe para os campos de 0.3 e 0.5 Vem ' Torr! neste
trabalho, simulagéo [126, 192] e outros autores [153, 193, 194, 195].

Xénon

0.3 Vem'Torr! (0.92 Td) 0.5 Vem'Torr?! (1.53 Td)

Distancia (mm) 3.5 55 75 95 11.5| 3.5 5.5 7.5 9.5 11.5

Crota (PC/s) 746 553 472 401 342 |13.61 848 581 472 3.69
Cgina (PC/s) 421 353 312 281 247 |6.61 448 341 3.02 259
Fundo (%) 43.6 361 33.9 30.0 27.8 514 472 413 360 29.8

Desv. P. (mm) 148 176 1.98 227 243|138 1.68 1.87 2.05 218

0’2 (mm2/mm) 0.474+0.037 0.35440.031
err (€V) Exprimental 5.7510.45 7.154+0.63
exr (€V) Simulacao 6.06 7.02
ekr (eV) [6.04 — 6.70]* [7.04 — 7.74]*

Outros Exprimentais

* Resultados Extrapolados

Pela comparacao entre resultados agora obtidos e os publicados na literatura,
podemos concluir que estao em boa concordancia com os obtidos por simulagao e

com a tendéncia dos valores experimentais.

4.5 Anéalise dos Resultados de Coeficientes de

Difusao Transversal de Eletroes em Metano

Realizou-se um estudo semelhante com CH,; para os mesmos campos e
distancias de deriva. A d.d.p. aplicada ao GEM foi de 525 V (105 kVem!) em vez
de 400 V (80 kVem!) em Xe. A necessidade de aumentar a d.d.p. no GEM deve-
se a o fator de multiplicacao de xénon ser superior ao de CHy nas mesmas
condigdes [196].

A figura seguinte apresenta um histograma da média da corrente recolhida em
cada uma das pistas, para o campo de 0.5 Vem!Torr!, a 3.5 mm de distancia

com 800 Torr de CHy.
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Figura 66 — Histograma da carga média recolhida em cada uma das pistas por intervalo
de tempo. A linha laranja é o fundo considerado.

Tal como em Xe, existe também uma contribui¢do de fundo em CH4. Em Xe,
como vimos, ha trés contribui¢oes para esse fundo. Em CHy, como n&o héa
eletroluminescéncia, apenas temos duas contribuigoes: Fundo I — luz vinda da
antecaimara apos reflexdes; Fundo 2 — luz proveniente de reflexdes no cobre do
GEM. Ambas as contribui¢oes de luz, tal como anteriormente, vao converter-se
parcialmente em eletrdes ao incidirem no fotocatodo. A determinagéo do fundo e
do desvio padrao da gaussiana de ajuste aos resultados, tal como no caso do Xe,
foi feita com usando a usando o software atréas referido [185]. Em CHy a avaliagao
do ajuste da curva de fundo pode ser feita pela observagdo da coeréncia entre a
curva de ajuste e a distribuicdo da carga pelas pistas, incluindo as mais externas
2 e 20 (em que, neste caso, nao ha carga proveniente do Sinal) e a sua extensao
as pistas de controle 1 e 21. Esta avaliacao nao é possivel em Xe, dado que o Sinal
se espalhava por todas as pistas, inclusive nas de controlo.

A figura seguinte apresenta o histograma do Sinal obtido depois da subtracéo
do fundo.
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Figura 67 — Resultados obtidos para CH4, 800 Torr. Campo de deriva 0.5 Vem'Torr .
Distéancia de deriva total 3.5 mm. Nos eixos verticais a corrente (pC/s) (esquerda) e a
fragdo relativamente de carga (direita). Nos eixos horizontais o numero da pista e a
distancia ao eixo do alvo (mm). A vermelho, a curva gaussiana de ajuste aos resultados
0. As curvas a verde e a roxo sdo indicativas dos limites da incerteza no desvio padrao
(0+A o), determinado, usando o pacote de software atras referido [185].

A técnica usada foi semelhante a usada em Xe.

A 3.5 mm de distancia de deriva, o fundo considerado foi de ~7.2 pC/s,
correspondente a 51.0% da carga total (14.14 pC/s). Pela anélise feita e discutida
na sec¢do 4.2, concluimos que o Fundo 2 podera atingir 46% da carga total e que
o Fundo 1 nado era quantificivel. Atendendo a que em CHy ndo ha
eletroluminescéncia (Fundo 8), estimamos que a contribui¢do do Fundo 1 seja
5% — 10% da carga total, a contribuicdo méaxima estimada para o Fundo 2 seja
46%, dado que o fundo retirado foi de ~51%. Os valores das contribui¢oes sdo
estimados, como foi dito. No entanto, o valor individual exato nédo é relevante.

Tal como em Xe, em CHy as contribui¢gdes do Fundo 1 e 2 (com as mesmas
origens que em xénon), deverdo diminuir com a distancia de deriva.

As figuras seguintes mostram os resultados em CHy com campo de deriva de

0.5 Vem'Torr!, para as distancias de 5.5, 7.5, 9.5 e 11.5 mm.
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Campo de deriva 0.5 Vem'Torr ! ; 800 Torr CH,
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Figura 68 — Resultados da corrente (pC/s) para distancias de deriva de 5.5, 7.5, 9.5 e
11.5 mm. 800 Torr CH4. Campo de deriva 0.5 Vem ' Torr!. A linha vermelha corresponde
& curva gaussiana de ajuste aos resultados. As linhas verde e roxa representam as curvas
correspondentes dos limites do intervalo da incerteza no valor o determinado (6+A o).

Com o aumento da distancia de deriva o fundo estimado diminui efetivamente
e o desvio padrao da curva de ajuste aumenta. A 11.5 mm, o fundo estimado foi
de 38.8% (3.82 pC/s de um total de carga recolhida de 9.85 pC/s). A diminuigao
do réacio de fundo com o sinal total em funcéo da distancia esta de acordo com o
previsto.

Também com CHy foram obtidos resultados (para as mesmas distancias) com

um campo de deriva de 0.3 Vem !Torr L.
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A figura seguinte apresenta um histograma dos resultados obtidos para o

campo de deriva de 0.3 Vem'Torr! e 3.5 mm de distancia, com 800 Torr de CHy.
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Figura 69 — Histograma da carga média recolhida por pista por intervalo de tempo. O
fundo considerado esta representado pela linha laranja.

Aqui também é possivel avaliar a coeréncia do ajuste com a distribuicao de
cargas. Notar que, em CHy, a curva que representa o fundo tem uma forma
visivelmente gaussiana, como discutido anteriormente.

O histograma seguinte corresponde aos resultados obtidos, apés subtragdo do

fundo, a 3.5 mm de distancia e campo de deriva de 0.3 Vem'Torr !, a 800 Torr
de CH4.
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Figura 70 — Resultados obtidos para CHa, 800 Torr. Campo de deriva 0.3 Vem'Torr !
Distancia de deriva 3.5 mm. Nos eixos verticais estd a corrente (pC/s) (esquerda) e a
fragéo relativamente de carga (direita). Os eixos horizontais indicam o nimero da pista
e a distancia ao eixo do alvo (mm). A curva gaussiana vermelha representa o ajuste aos
resultados. As curvas a verde e a roxo sdo indicativas do intervalo de incerteza do desvio
padréo calculado pelo pacote de software atras referido [185].

Nestas condi¢oes, o fundo total estimado foi de ~6.9 pC/s para uma carga total
de 12.6 pC/s, ou seja, 55.1%.

As figuras seguintes mostram os resultados obtidos com o campo de deriva de
0.3 Vem1Torr !, 800 Torr de CHy.
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Campo de deriva 0.3 Vem'Torr ! ; 800 Torr CH,
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Figura 71 — Resultados da corrente (pC/s) para distancias de deriva de 5.5, 7.5, 9.5 e
11.5 mm. 800 Torr CH4. Campo de deriva 0.3 Vem'Torr!. A vermelho, a curva normal
de ajuste aos resultados. As curvas verde e roxa indicam os limites do intervalo de
incerteza no valor calculado (6+A o).

Para a distancia de deriva de 11.5 mm o fundo total estimado foi de ~3.7 pC/s,
~9.1 pC/s de carga total, 40.9% do sinal. Mais uma vez se verificou a diminui¢do
da contribuicéo de fundo com a distancia.

Determinado o desvio padréo o da curva normal de ajuste ao histograma para
cada distancia, construiu-se, tal como anteriormente, o grafico da variancia o?
em funcado da distancia, para determinar o declive da reta de ajuste aos pontos.
Os gréficos seguintes apresentam os resultados de 2 em funcéo da distancia, para

0.3 e 0.5 Vem!Torr!. O procedimento seguido para CH4 foi semelhante ao

descrito para xénon na secgao 4.4.
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Tal como anteriormente, o5% (obtido pelo método dos minimos desvios
quadrados pesado) ¢ o declive da reta de ajuste aos resultados. Obtiveram-se
valores de 0.0054+0.0004 mm?/mm para 0.3 Vem!'Torr!  (0.92 Td) e
0.0048+0.0004 mm?/mm para 0.5 Vem'Torr! (1.53 Td).

Variancia em funcédo da distancia de deriva ; 800 Torr CH,
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Figura 72 — Valor da variancia da curva de ajuste (62) em funcio da distancia de deriva.
A linha tracejada é a linha de ajuste aos resultados (bolas a preto), calculada pelo método
dos minimos desvios quadrados pesado. Campo de deriva a) 0.3 Vem!'Torr! e
b) 0.5 Vem ' Torr!. 800 Torr de CHy.

Através das equacoes 4.6 e 4.7 obtemos o valor de ¢'p: 0.032940.0012 cm/v/em
para o campo de 0.3 Vem!Torr! e 0.031040.0013 cm/+vcm para o campo de
0.5 Vem'Torr 1.

Da mesma forma que em xénon, usando a equacao 4.9, obtiveram-se os valores
da energia caracteristica associada a difuséo transversal g, de 0.0654+0.005 eV e
0.097+0.008 eV para os campos elétricos reduzidos de 0.3 Vem'Torr! (0.92 Td)
e 0.5 Vem!'Torr! (1.53 Td), respetivamente. Os valores obtidos por simulagao
por MC publicados em [197] referem valores de g, de 0.058 eV e 0.085 eV para
campos elétricos reduzidos de 0.92 Td e 1.53 Td.
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A figura seguinte mostra os resultados obtidos neste trabalho (pontos a
vermelho), de simulacdo por MC [197] (linha) e outros resultados experimentais

[198 — 203] (outros simbolos).
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Figura 73 — Compilagdo dos resultados da energia caracteristica transversal dos eletroes
em metano em funcdo do campo elétrico reduzido (E/Np). As bolas vermelhas
correspondem aos valores obtidos neste trabalho (campos elétricos reduzidos de 0.92 e
1.53 Td). A linha preta corresponde aos resultados obtidos por simulagéo pelo método de
MC [197]. Outros simbolos correspondem a outros resultados experimentais [198 — 203].

Valores experimentais inferidos da literatura por extrapolagéo [193, 198 — 204,
sugerem valores de & entre 0.065 — 0.072 eV para campo de 0.92 Td e
0.098 — 0.106 €V para campo de 1.53 Td, valores concordantes com os obtidos
neste trabalho.

A tabela seguinte apresenta os resultados obtidos para varios parametros em
metano, nomeadamente carga total recolhida, carga do sinal, fragdo do sinal de
fundo, desvio padréo da curva de ajuste aos resultados, declive da reta de ajuste
aos valores da varidncia em funcdo da distancia de deriva e g . Os valores
apresentados s@o os dos campos estudados: 0.3 e 0.5 Vem'Torr!, (0.92 Td e
1.53 Td). Também se apresentam resultados obtidos por simulagio e

experimentais de outros autores (inferidos por extrapolagéo).
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Tabela 8 — Resultados obtidos em metano em campos de deriva 0.3 e 0.5 Vem ! Torr!,
neste trabalho, simulac@o [197] e outros autores [193, 198 — 204].

Metano

0.3 Vem'Torr! (0.92 Td)

0.5 Vem'Torr! (1.53 Td)

Distancia (mm) 3.5 55 75 95 11.5| 3.5 5.5 7.5 9.5 11.5
Crpor (PC/3) 12.58 11.43 1050 9.78 9.09 |14.14 13.12 12.19 10.90 9.85
Cgpt (PC/5) 565 542 517 530 538 | 693 648 6.66 6.3% 6.03

Fundo (%) 55.1 52.6 50.7 458 409 | 51.0 506 454 41.5 38.8

Desv. P. (mm)
o',2 (mm?2/mm)
gr (eV) Exprimental

exr (€V) Simulacao
exr (€V)

0.187 0.221 0.245 0.263 0.281
0.0054 + 0.0004
0.065 £+ 0.005
0.058

[0.065 — 0.072]*

0.195 0.217 0.241 0.264 0.274
0.0048 + 0.0004
0.097 + 0.008
0.085

[0.098 — 0.106]*

Outros Exprimentais

* Resultados Extrapolados

Também em CHy, se verifica que os resultados experimentais estdo de acordo
com os resultados obtidos por outros autores experimentais e de simulacao. A
analise do fundo indica que a contribuigdo para a carga total vai sendo
progressivamente menor com o aumento da distancia, como era esperado.

Uma constatacao relevante na analise da carga do sinal é a consisténcia dos
valores independentemente da distancia de deriva. Esse comportamento, tal como
foi sugerido na observacao dos histogramas, é explicavel pelo facto de a carga em
CH, estar a ser totalmente recolhida a qualquer das distancias, ao contrario do
que acontece em Xe. A diferenca de carga nos campos de 0.3 e 0.5 Vem!Torr!
deve-se & menor eficiéncia de extracdo de eletrées do filme de Csl que ocorre para
campos de menor intensidade. O racio entre os valores da eficiéncia de detecao
para os campos de 0.3 e 0.5 Vem!Torr! obtidos neste trabalho é de ~0.83,
concordante com o racio de 0.81 obtido para a eficiéncia de extracao de eletroes

de Csl em CHy, por simula¢do de MC com estes mesmos campos [126].
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4.6 Conclusoes

O trabalho descrito neste capitulo consistiu no desenvolvimento de um
dispositivo experimental para medir os coeficientes de difusdo transversal de
eletrées num gas sob acdo de um campo elétrico. A prova do conceito e de bom
funcionamento do sistema consistiu na medida dos coeficientes de difusao
transversal de eletroes em dois meios com comportamentos de difusdo bem
diferentes, para os quais os valores sio conhecidos. Estudou-se Xe e CHy a
800 Torr para campos de deriva de 0.3 e 0.5 Vem!Torrl. A validacio dos
resultados obtidos foi feita comparando-os com resultados existentes na literatura
obtidos por simulagéo pelo método de Monte Carlo e experimentalmente.

Em xénon, obtiveram-se valores para a energia caracteristica associada a
difusdo transversal de eletroes de 5.754+0.45 eV e 7.154+0.63 eV em campos de
0.3 Vem!'Torr! (0.92 Td) e 0.5 Vem ' Torr! (1.53 Td). Em metano, obtiveram-se
os valores de 0.065+0.005 eV e 0.09740.008 eV em campos de 0.3 Vem 'Torr!
(0.92 Td) e 0.5 Vem'Torr! (1.53 Td). Em ambos os casos, os intervalos dos
valores obtidos experimentalmente incluem os valores da literatura (simulagéo e
experimentais).

A conformidade dos resultados com outros da literatura é a confirmacao do
bom funcionamento do sistema e da validade do método de anélise de resultados.

Por outro lado, é também importante referir que a versatilidade do dispositivo
desenvolvido permite explorar uma gama de campos elétricos e de pressoes grande.
A simplicidade do sistema experimental, com as devidas alteragdes, permite
medidas de velocidade de deriva e difusédo longitudinal de eletroes.

Para este sistema, podemos também concluir que a contribuicdo para o Fundo
vem maioritariamente do Fundo 2 — proveniente de fotdes refletidos no filme de
cobre no GEM e que produzem fotoeletroes no Csl. A confirmagao desta hipotese
vem do facto de o valor desta contribuigdo ser da mesma ordem de grandeza da
carga de fundo estimada pelo pacote de software atréas referido [185].

Estes resultados estdao publicados em Nucl. Instrum. Meth. A [167] e IEEE
Trans. Nucl. Sci., Vol. 70, Issue 3 (2023).
https://doi.org/10.1109/TNS.2023.3244361 [168].
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5 Conclusoes e Trabalho Futuro

Para responder as necessidades que surgem em aplicagbes cada vez mais
exigentes, nomeadamente na detecdo de matéria escura, fisica de particulas ou em
astrofisica, os detetores gasosos de radiacao tém sido alvo de renovado interesse e
investigacdo, dado que sdo possivelmente os detetores em que ha mais equilibrio
entre custos e performance e, por outro lado, dos mais versateis e adaptaveis. No
caso de o problema dizer respeito ao meio de dete¢ao, um procedimento comum
¢ adicionar um componente minoritario, em geral molecular, cuja presencga vai
produzir as pequenas alteragdes necessarias nas propriedades do gas maioritario.
Exemplo deste procedimento sédo os quenchers nos meios de detecdo de detetores
com multiplicacao de carga. A novidade nestas novas aplicacoes sera as condicoes
de operacio (altas pressdes e eventualmente grandes dimensdes) e as
caracteristicas do gas maioritario que se querem ver alteradas. Em contrapartida,
h& as caracteristicas do gés maioritdrio que é obrigatério manter e cujo
comportamento, com aditivos nao testados, ndo é conhecido. Uma vertente desta
nova fase de desenvolvimento dos detetores gasosos passa, por isso, pelo estudo
de possiveis misturas que alterem as caracteristicas nao satisfatorias do gas
maioritario e mantenham as indispenséaveis, em que se baseou a escolha desse gas
como meio de detecao.

Neste contexto, no ambito desta dissertagdo, foram desenvolvidos sistemas
experimentais que possibilitaram o estudo das caracteristicas de diferentes
misturas gasosas como meio de detecdo da radiagdo. O gas maioritario alvo de

estudo foi o xénon e os dispositivos desenvolvidos tiveram como objetivo o estudo
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das propriedades especificas deste gas quer na perspetiva de alteracao quer na de
manutencao. Foram desenvolvidos sistemas experimentais que tornaram possivel
o estudo da cintilacdo priméaria e secundaria, multiplicacao de carga, mobilidade
ionica, transparéncia da mistura gasosa & luz VUV. O aditivo escolhido foi TMA.
Foi também desenvolvido um sistema experimental original para medir o
coeficiente de difusdo transversal de eletroes, no &mbito de uma outra aplicacao
para a qual a propriedade relevante é este parametro do gés.

O bom funcionamento dos sistemas experimentais desenvolvidos é comprovado
pelos resultados obtidos, concordantes com resultados literatura quando
existentes, ou pela aceitagdo para publicacdo em revistas cientificas corrigidas por
pares [82, 112, 122, 145, 167, 168|.

Foi assim concluido com sucesso o essencial do programa de trabalhos
inicialmente proposto: dotar o grupo de um conjunto de sistemas experimentais
que possibilitassem o estudo das caracteristicas de misturas gasosas como meio de
detecdo e estudo das caracteristicas (producao de cintilagdo priméaria e secundaria,
multiplicagao de carga, absorc¢do de luz VUV e mobilidade i6nica) de misturas de
xénon com aditivos. Apesar de néo terem sido estudados os coeficientes de difusao
transversal em misturas gasosas, os estudos realizados com Xe e com CHy
mostraram que o sistema desenvolvido estd apto para o fazer.

Na sequéncia do trabalho puderam tirar-se diversas conclusdes a cerca de
algumas propriedades de TMA, quer como meio gasoso, quer como aditivo de
xénon. A saber:

e A molécula de TMA tem uma energia de ionizacao de 7.9 eV, formando-se
o iao (CHs)3N*. A partir de 18 eV, dos varios ides gerados, o mais abundante é
(CH3)2CHaNT;

e O fator de correciio de gas no espetrometro de massa RGA (marca Hiden®,
modelo HAL IV RC) para TMA ¢ 3.2.

Do trabalho realizado nos diversos sistemas experimentais com misturas
Xe — TMA concluiu-se que:

e A molécula de TMA absorve a luz VUV de Xe (172 nm) com um coeficiente
de absorc¢do de 0.434+0.03 Torrlcm!, caracteristica que podera ser critica em

sistemas com reduzida EL ou que necessitem do sinal de cintilagdo primaria.
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e Ao contrario do que tinha sido sugerido, a molécula de TMA n&o reemite
luz apos a absorcédo de luz de Xe (172 nm), o que seria a principal vantagem deste
aditivo, pois serviria como conversor de c.d.o. evitando as perdas e dificuldades
dos 172 nm;

e A mobilidade i6nica em misturas Xe — TMA (~0.80 cm?V-!s'1) é superior a
mobilidade i6nica em Xe puro (~0.64 cm?V-lsl) e TMA puro (~0.56 cm?V-lsl),
uma vantagem significativa principalmente em detetores que utilizem
multiplicacao de carga e elevadas taxas de contagem:

e Usando misturas Xe - TMA num CP, verifica-se uma degradacao da
resolugdo de energia com o aumento da concentracao do aditivo, uma
caracteristica indesejada, por outro lado, ocorre multiplicagdo de carga a tensoes
cada vez menores, caracteristica que podera ter aplicacbes vantajosas;

e O valor de w, para a cintila¢io primaria em Xe é de 80£12 eV;

e Pelo motivo da molécula de TMA absorver a luz VUV de Xe, nao foi
possivel estudar o processo de cintilacdo primaria em misturas Xe — TMA;

e A cintilacdo priméria de xénon diminui substancialmente com a adi¢do de
TMA, deixando mesmo de ser visivel;

e O sinal de cintilacio secundaria em misturas Xe — TMA perde o
comportamento linear de aumento de eficiéncia com o aumento de intensidade do
campo reduzido, e com esta perda sofre uma degradacao da resolucdo em energia,
tornando este aditivo inviavel em detetores que utilizem EL como meio de
amplificacdo do sinal;

e Foi observado que em concentragdes superiores a 0.42% a luz detetada é
de TMA.

e TMA pode ser um aditivo interessante no modo de multiplicacao de carga
pelas propriedades observadas: absor¢do muito eficiente de fotoes no VUV
(excelente quencher para estes c.d.o.), multiplicagdo de carga a campos reduzidos
baixos (mais baixos do que em Xe puro) e maior mobilidade dos ides produzidos,
util em aplicagdes com elevadas taxas de contagem.

No ambito do estudo de coeficientes de difusdo transversal de eletroes,

verificou-se que:
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e A energia caracteristica transversal dos eletroes em Xe é de 5.75+0.45 eV
e 7.15+0.63 eV para os campos elétricos reduzidos de 0.3 Vem'Torr! (0.92 Td)
e 0.5 Vem ' Torr! (1.53 Td), respetivamente;

e A energia caracteristica transversal dos eletroes em CHy é de
0.0654+0.005 eV e 0.097+0.008 eV para campos elétricos reduzidos de
0.3 Vem'Torr! (0.92 Td) e 0.5 Vem ' Torr! (1.53 Td), respetivamente.

Estes sistemas experimentais vao permitir uma gama enorme de possibilidades
no ambito da caracterizagdo de misturas de gases nobres (ou outros) com aditivos
potencialmente interessantes para as grandes experiéncias que utilizam o meio
gasoso como meio de detecao da radiacao. O trabalho desenvolvido teve como fim
a aplicagdo nas colaboragoes internacionais Neutrino Fxrperiment with a Xenon
TPC (NEXT) em que o nosso grupo se encontra envolvido e Imaging X-ray

Plarimetry Explorer (IXPE), em que o grupo esteve envolvido.
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Figura 64 — Variancia 02 em func¢do da distancia de deriva d, com ajuste linear
(a ponteado). 800 Torr de Xe. Campo de deriva 0.3 Vem!'Torr! (a) e
0.5 VEmITOrr! (D). weeorieiiieiieet e 160

Figura 65 — Compilagdo dos resultados da energia caracteristica associada ao
coeficiente de difusdo transversal para eletres em xénon em fungédo do campo
elétrico reduzido (E/Np). Os pontos vermelhos sdo os valores obtidos neste
trabalho (campos elétricos reduzidos 0.92 Td e 1.53 Td, 800 Torr de Xe). A linha
preta corresponde aos resultados obtidos por simulac¢do de Monte Carlo [126, 192].
Outros simbolos correspondem a outros resultados experimentais [153, 193, 194,
LD ettt e 161

Figura 66 — Histograma da carga média recolhida em cada uma das pistas por
intervalo de tempo. A linha laranja é o fundo considerado..................ccceeeeen. 163

Figura 67 — Resultados obtidos para CHy4, 800 Torr. Campo de deriva 0.5 Vem-
ITorr-!. Distancia de deriva total 3.5 mm. Nos eixos verticais a corrente (pC/s)
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Figura 68 — Resultados da corrente (pC/s) para distancias de deriva de 5.5, 7.5,
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Figura 72 — Valor da variancia da curva de ajuste (02) em funcéo da distancia
de deriva. A linha tracejada é a linha de ajuste aos resultados (bolas a preto),
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