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RESUMO

Neste trabalho obtivemos curvas de corrente induzida por
“raios-X no teflon FEP que apresentou as seguintes caracteristicas.

a) Inicialmente a corrente subiu, atingindo um méximo em
torno dos 10s; b) Decaiu lentamente durante aproximadamente meia-
hora, e; ¢) Atingiu um estado estacionario dai por diante. Ao se
desligar a radiagao, registrou-se a componente atrasada desta cor
rente. Usamos amostras de 25um de espessura e a area irradiada
foi de 12,50m2;.o campo aplicado da ordem de lO4 V/cm e a taxa de
exposigéo da ordem de 102 R/S. Verificamos que depois de completa
da uma medida da corrente induzida numa amostra, esta nao voltava
a se repetir se realizada depois de algumas horas; a corrente en-
tao nao apresentava um maximo, indo diretamente ao valor estacio-
nario; porém se recuperava com O tempo, repetindo a primeira medi
da depois de algumas semanas. Para mostrar que esta subida e des-
cida da corrente induzida nao era devido a um efeito de campo,rea
lizamos uma medida onde aplicamos o campo intermitentemente por
curtos periodos de tempo, enquanto a amostra era irradiada. O re-
sultado se mostrou igual aos realizados com téhséo aplicada perma
nentemente.

Estudamos ainda a dependéncia da condutividade induzida
com a taxa de exposicao e com o campo. Finalmente construimos um
modelo tedrico para o material que permitiu a obtencao de parame-
tros do mesmo concordantes com o esperado. Acrescentamos a este
trabalho uma curva que mostra o efeito da variagao da temperatu-

ra sobre uma medida longa da absorgao dielétrica.
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ABSTRACT

In this work we measured X-ray induced currents in
teflon FEP wich show the following features: a) At the beginning
the current increases and reaches a maximum at about 10s, b) It
decays slowly during 30 minutes, when a steady state is reach
ed the delayed conductivity was also measured. The sample were
25um thick and the irradiated area was 12,5 cmz; the applied
field was of the order of lO4 V/cm and the dose rate of the order
of lO2 R/S. It was observed that a new measurement of the indu -
ced conductivity does not duplicate the first one, but after a
few hours it come backs to the original one.

In order to show that the increase and the deacrea
se of the Current is not caused by an electric field effect we
realized a measurement where we polled the sample intermitently
while it was irradiated. The current thus obtained had about the
same values of the first measurement, when the voltage was ap -
plied all the time during the measurement.

We also measured the absortion current of a teflon

sample wich shows after some days the effect of its variation

due the variation of the ambiental temperature.
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CONTRIBUI{OES ORIGINAIS

1. Observagao de um pico na corrente induzida pela ra -

diac3o em teflon irradiado por raios-X.

2. Elaboracao de uma pequena teoria que explicou muito

bem os resultados observados.

3. Obtengao de uma curva de absorgao dielétrica que al-
cangou mais de 350 horas e atingiu correntes da ordem de lO—lSA.
Nesta medida foi observado a variagao da corrente devido as osci

lagoes da temperatura ambiente.



I. INTRODUGAO

Desde ha muito tempo os efeitos de radiacio sobre mate-
riais isolantes vem sendo pesquisados e geralmente os resultados
destes trabalhos tem aplicagao tecnoldgica em curto prazo.

O assunto desta tese & uma contribuicao a mais ao estu-
do da condutividade induzida pela radiagao (RIC) em pclimeros,
no caso o teflon. O interesse neste tipo de problema, surgiu ori
ginalmente dos efeitos nocivos sob influéncia das radiagoes X e
gama, nos isolantes utilizados em camaras de ionizagéo, capacito
res e cabos coaxials, necessarios para monitorar e controlar e-
quipamentos associados com intensas fontes de radiagao.

Logo a seguir faremos um breve histdrico que tem dois
objetivos; o primeiro, de simplesmente fazer um pouco de histd-
ria; e segundo, situar nosso trabalho dentro dos problemas até a
gora encontrados no campo, visando comparar os resultados por nos
encontrados com os demals, sempre alertando para as diferencas

das condigoes experimentais de cada um.

1.1. HISTORICO

71.1.1. PRIMEIRA FASE - ATE 1930

Os primeiros trabalhos realizados sobre os efeitos da
radiagao em dielétricos, apareceram ja no final do s&@culo passa
do e inicio deste, isto &, leqgo apds o descobrimento dos raio-X.

J.J.Thomson e Mac Cléllandl(l896) encontraram que a con

dutividade elétrica da cera de parafina, aumentava quando era



irradiada com raios-X e que ela obedecia a lei de Ohm.

Perreau2 (1899) mostrou que a resisténcia intrinseca do
selénio aumentava apreciavelmente sob a aplicagao de raios-X du-
rante seis dias seguidos, e recuperava rapidamente seu valor sob
o efeito de luz visivel.

A condutividade da cera de parafina depois da irradiada
com raios-y foi observada por Becquere13 (1903), e apresentava
um decaimento ripido no inicio, e mais lentamente em seguida obe
decendo uma lei hiperbdlica.

Joffé4 (1906) estudou a condutividade induzida pela ra-
diagao em quartzo, encontrando que este efeito persistia por mui
to tempo depois de cessada a irradiacao, confirmando a existén -
cia da componente atrasada da condutividade induzida.

Jaffé5 (1908) (nao confundir com Joffé&), num trabalho
muito cuidadoso, usando parafina liquida, cera de parafina, ebo-
nite e vaselina, e usando como fonte de radiagao o radio produ-
tor de raios y, demonstrou também a condutividade induzida nes-
tes materiais. Ele distinguiu dois tipos de portadores de car -
gas tendo mobilidades muito diferentes, que pensou serem ions e
elétrons.

Novamente Joffé6 (1923) encontrou gue a condﬁtivida@ado
quartzo aumentava devido as radiagoes alfa, beta, gama e X, e
também por luz ultravioleta, e recuperava seu valor inicial va -
rios meses depois de desligada a radiagao.

7 e -
Em 1927, Neumann verificou que, tanto para enxofre rom

bico guanto para o prismatico, a curva logaritmo da corrente in-



duzida contra logaritmo do tempo, depois de cessada a irradiagéo,
era uma linha reta.

Nasledow e Scharansky8 (1929) encontraram gue a conduti-
vidade induzida na cera de caresina por raios-X, rapidamente al-
cangava um maximo e caia lentamente ainda durante a radiagao (fi-
gura 1) . Verificaram também gue esta condutividade aumentava pro-
porcionalmente a raiz gquadrada da taxa exposta; eles explicaram
este ultimo comportamento, assumindo que a geragao de portadores
e a recombinagéo no dielétrico irradiado segue as mesmas leis dos

‘gases.
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1.71.2. SEGUNDA FASE - 1830 ATE HOJE - SURGIMENTdDOS POLIMEROS
SIRTETICOS

.

Os primeiros trabalhos sobre efeitos de radiacao em poli
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meros sintéticos datam do infcio da d&cada de 40, quando
9,10,11

Far -
me publicou artigos tratando do pousivel uso destes mate-
riais em instrumentos radioldgicos. Ele mostrou gue sob a irradig
¢ao X a condutividade do polistireno aumentava por um fator de108
ou mais, dependendo da guantidade de radiagcao, e este efeito de -
morava dias a desaparecer depois de desligada a radiacgao.

Em 1949, Armstead, Pennock e Mead12 mediram o comporta -
mento da condutividade induzida por uma fonte de raio-X de = 2.5
MeV, em trés tipos de polimeros. Eles maﬁtiveram as amostras numa
pressao de 1 micron de Hg durante ias medidas. Em Okoseal (poli-

vinil clorido) (figura 2) a condutividade cresceu rapidamente lo-

go gue se iniciou a radiagao, e depressa alcancou um valor de e -
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quilibrio que dependia da taxa de radiacao. Este valor era de a-
proximadamente trinta vezes a condutividade original e a taxade
radiagao cerca de 400 R/min. Depois de desligada a radiagao, a
recuperagao de 50% da resistividade se deu em 30 minutos, e de
nove décimos em 16 horas. Com Saran (vinilideno clorido) o resul
tado foi bem diferente. A condutividade cresceu lentamente duran
te um periodo de duas horas, com uma taxa de exposicgao de 2000
R/min. e alcangou trés vezes o valor original. A recuperagao tam
bém se deu de forma bastante lenta, porém foi completa depois de
oito horas. Ja as medidas com polistireno contradisseram os re -
sultados obtidos por Farmer, visto que para uma taxa de exposi -
géo de 1000 R/min., a condutividade aumentou somente por um fa-
tor de 103. Observamos que apesar de nao sabermos o valor da ta-
xa de radiagao utilizada por Farmer, sabemos gue para um aumento
de 108 na condutividade do polistireno ele usou uma radiagéo to-
tal de 4000 R, enquanto que no exemplo citado acima utilizou - se
5500 R.

Até agui os trabalhos citados mostraram um decréscimo
na resistividade dos isolantes durante as p;imeiras horas sob ir
radiagao. Coleman e Bohml3 em 1953 registraram o efeito contra-
rio. Irradiandd varios materiais, tais como: polisturano, polie-
tileno, polimonoclorotrifluoretileno, poliéster e outros, regis-—-
traram um aumento da résistividade utilizando uma fonte de 25 mC
Sr 90 de raios B. As figuras 3 e 4 mostram o resultado obtido em
polisturano. Para uma descricao tedrica da resistividade induzi-
da, Bohm propds uma teoria baseada no efeito de armadilhas sobre

elétrons e buracos. Os portadores criados pela radiacao seriam
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capturados pelas armadilhas num tempo menor que um segundo e libe
rados depois de aproximadamente 30 segundos. SupOe-se que depois
de algum tempo haja um equilibrio de carga devido ao efeito de re
combinagdo elé&tron-buraco; isto explicaria o valor minimo da re-
sistividade apresentada na figura 3. Posteriormente a radiagao
criaria novas armadilhas no material causando o crescimento da re
sistividade. Observamos agui, que Bohm, implicitamente, propoe um
modelo baseado na teoria de bandas para estes materiais.

O trabalho mais elaborado e mais completo que apareceu a
td hoje, sobre o efeito da radiagao na condutividade de materiais
.altamente isolantes, foi feito por Fowlerl4. Ele também construiu
um modelo para estes materiais que permite ajustar muito bem os
resultados tedricos com os experimentais, e também calcular al-
guns parametros fisicos para cada material. Nao nos deteremos mui
to neste momento no trabalho de Fowler, porque logo mais iremos
detalha-lo melhor e, posteriormente, compararemos nossos resulta-
dos com o dele. Anotaremos simplesmente que ele observou que em
varios isolantes, principalmente polietileno, a condutividade au-
mentou em varias ordens de gréndeza sob o efeito da radiagao X,
utilizando uma taxa de exposigao da ordem de 10 R/min.

Quase gque simultaneamente com Fowler, trés pesquisadores
da Califdrnia, Mayer, Bougquet e Alger15 (1956),.publicaram um ar-
tigo tratando do mesmo assunto, utilizando amostras de teflon e
polietileno. Anotaram que at®d aquela data, sO existiam resulta -
dos detalhados sobre condutividade induzida para taxas de radia -
géo inferiores a 100 rad/min. Eles foram os primeiros que levaram

em conta a corrente criada na diregao do feixe de radiagao inciden
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te, subtraindo-a da corrente induzida com campo aplicado.Esta cor
rente, gque aparece sem campo, 3 devido a interagao Compton ou fo-
toelétrica com os atomos constituintes do material. Mais adiante,
apresentaremos um modelo tedrico elaborado pelo professor Gross
para este efeito3l. Estes pesquisadores verificaram que para. uma
taxa de centenas de rad/min., a condutividade alcanga um equili-
brio em aproximadamente lO--ld(ohm.cm)—l entre 20 e 40 segundos, e
permanece constante durante o periodo de»irradiagéo. E quando aeg
ligada a radiagao, a condutividade cai imediatamente por um fator
de 100 e entao gradualmente retorna a seu valor inicial. Encontra
ram também que a relagao entre a condutividade e a taxa de radia-
cao é aproximadamente linear, e anotaram que para o polietileno
se variou a taxa entre 0.7 a 1200 rad/min. Discutiram também con-
sideragoes sobre o modelo tedrico calcado na teoria de bandas, le
vantando a hipdtese da existéncia de armadilhas rasas e profun -
das.

Martin e Hirsch16 em 1971, realizaram um trabalho sobre
RIC em polietileno, polistireno e polietileno teraftalato com pul
sos de radiacdo eletrbnica da ordem de nanosegundos. As amostras
utilizadas foram da ordem de 10um de espessura, e a energia do
feixe 5 keV contendo em cada pulso 10_12C/m2, o que equivale a u-
ma taxa de aproximadamente lO9 rad/seg. Seus resultados estao em
concordancia com os anteriores em relagao & dependéncia da RIC
com a taxa de radiagdo. Porém chamam atengao de que nao fica cla-
ro se um verdadeiro estado estaciondrio é alcangado. Dizem que se
o pulso persistir por mais tempo, a corrente induzida comega a

cair.
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O professor Gross, juntamente com G.M. Sessler e J.E.
West12 realizaram um trabalho onde mostram que a RIC em teflon &
grandemente reduzida, depois de um maci¢o bombardeamento eletrd-
nico. Este fenOmeno ja foi observado por Bohm e Coleman em ou -
tros polimeros, e apesar das taxas de radiacao aplicadas serem
diferentes, as taxas totais sao da mesma ordem. No trabalho ago-
ra citado, a taxa total de radiagao foi cerca de 50 Mrad.

Chamamos agora a atencao para O resultado de um traba -
lho sobre irradiagéo gama em teflon FEP, realizado recentemente
por B. Gross e J.E.Westls. Trabalhando com amostras de espessura
de 25pum e taxa de radiagéo de 120 R/seg., e campo 3,6 x 104V/cm,
obtiveram a curva de corrente induzida contra tempo mostrada na
figura 5. Com a‘radiagéo aplicada a corrente cresce, alcanga um

1 2

pico no valor de 4,6 x 10 0A/cm em 5 segundos, e entao decai.

Depois de aproximadamente 12 minutos alcanca um aparente estado
estacionario, onde a corrente vale 1,7 x 10_10 A/cmz. Um resulta
do parecido com este foi observado a 50 anos por Nasledow e Scha
ransky8.

Por Gltimo, apresentamos o trabalho dos japoneses H.Mae
da, M.Kurashige e T, Nakakitalg, publicado no inicio deste ano .
Trabalhando com polietileno-teraftalato e com radiagéb gama,eles
observaram basicamente trés novas informagoes: a) que a RIC e o
valor de A dependem do campo elétrico, guando este varia entre os
valores de lO4 a lO6V/cm; b) que a RIC e A dependem da espessura

da amostra; e ¢) um lento crescimento da corrente com o tempo a-

parece para voltagens acima de 106 V/cm.
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1.2. CONDUTIVIDADE INDUZIDA EM GASES

Até a década de trinta, era comum utilizar-se dos resul-
tados tedricos da condutividade induzida em gases densos para ex-

plicar os resultados da condugao induzida em isolantes. E com cer

ta razao, visto que os dois fendmenos tém muitos pontos

comuns.

L 4

Passamos entao a descrever tal modelo, ji que pela sua simpliéidg
de nos ajudara muito a compreender o que acontece nos sélidos-dig
létricos.

Em primeiro lugar vamos definir as grandezas que aqui a-

parecem e que serao encontrados ao longo deste trabalho.

pP.... poder de ionizagao, isto &, nimero de portadores criados

por unidade de volume e por unidade de tempo devido 3 irra-

diagao [cm-3.segfl .
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coeficiente de recombinacao, isto &, numero de portadores

Oeewne
gue desaparecem ::uma unidade de volume por unidade de tem -
po, devido 3 recombinagao de portadores de cargas contrari-
as. [cm3.seg_1]

U.... mobilidade dos portadores, isto &, coeficiente resultado da

relacao entre a velocidade dos portadores e o campo elétri-

co aplicado. [cmz.v—l.seg—l]
vamos supor um condensador plano, cujo recheio dielétri-
co & um gas. Quando se irradia o gas, ha uma criagao de portado -
res positivos e negativos em igual numero. Para estudar a conduti
vidade induzida aplica-se uma voltagem neste condensador, e para

cempos fracos despreza-se a perda de cargas at;aves dos eletro -

dos. Assim, podemos escrever a equagao de balang¢o idnico:

dn _ 2

onde n & o numero de portadores de cada sinal.

Resolvendo-se esta equagao diferencial, encontramos
- -l e

que
o crescimento de n durante a irradiacao segue a lei,
2v opt ' - :
_ e ST -1 , ‘
n=n_ - ' 1.2
© 2/ apt :
e + 1

Mas, num determinado momento, alcanga-se o equilibrio
- 14
isto &, dn/dt = 0, e dai tira-se que o valor do nimero de portzdo

res neste estado vale,

no - //g I.3
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Desligando-se a irradiagao, p = 0, obtém-se a lei de que

da de n com o tempo,

CONCLUSOES::

a) Na aproximagao de campos fracos, vale a lei de Ohm e portan
i ; an-

to gque a condutividade & proporcional a n,

g = 2yne

b) Sendo p diretamente ligado a taxa de radiacdo X, a condutivi-

- - . - . - . - )
dade no equilibrio sera proporcional 3 raiz quadrada da taxa

de radiagao,

_— kl/Z

* -
c) A componente atrasada da condutividade induzida decresce no

tempo, obedecendo nesta relagao, uma lei hiperbdlica

1.3. MODELO DE FEOSE-FOWLER

fu] - . .
O modelo gque passamos a discutir agora foi um marco no
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estudo da condutividade induzida em isolantes devido a radiagao

ionizantel4. Foi desenvolvido por Fowler a partir do modelo de

bandas para fotocondutores, brilhantemente elaborado por RO
20,21
se .

Iniciamos a descrigao com as assungoes escritas por

Fowler: "E assumido que a radiagao ionizante produz elétrons 1i-

vres (e igual nGmero de buracos positivos) através do volume da
-~ . 3 ~ - -

substancia. Desde que 1 em 10~ destes serao eldtrons rapidos pro

duzidos por ionizagao primaria, & assumido que a maioria dos e-

létrons livres tem energia térmica. O arrastamento destes elé

trons (ou buracos), quando um campo elétrico & aplicado, & medi-

do como uma "corrente induzida". Elé&trons de condugao podem, e &

assumido, serem capturados por armadilhas eletrdénicas de natureza

nao especificada, das quais mais tarde serao libertadas termics-

mente, originando uma constante de tempo que pode ser muito

lon-

=4

ga. Condugao idnica é assumida ser desprezivel , porque energiazs

por

de ativagao muito altas seriam necessirias Para movimentar um

tador de carga tao grande quanto um &tomo através de substanci as

amorfas". ) .

Eletrons de condugao quer dizer elétrons que estio nos

.

niveis de condugao. As armadilhas estariam situadas num intervalo

de energia localizada entre os elé@trons ligados -(banda de wvalan-

cia) e os elétrons livres (banda de condugao) .

Para uma melhor compreensao deste modelo se faz necessi-

rio explica-lo de maneira detalhada. De forma alguma isto & ivre-

levante, visto que durante este trabalho raciocinaremos sempre

«

tendo esta representagao tedrica em mente.



14

1.3.2. MODELO DE ROSE

A figura 6 nos da uma visao muito boa do modelo proposto
por Rose que serve tanto para semicondutores como para isolantes.
Nele vemos a banda de conducao, onde eldtrons s3o livres para se
mover sob a agao de um campo elétrico, e a banda de valéncia, on-
de sao livres os buracos. No intervalo de energia proibido, entre
as bandas de valéncia e de condugao, encontram-se os centros de
recombinagao e as armadilhas para elétrons e buracos. Se nio exis
tirem armadilhas podemos considerar que o nivel de Fermi est3 pPro

ximo dos centros de recombinag¢ao. Designamos P_a densidade de cen

_bcmdd _ge [+ ) e ) n
conduc¢ao ' 1 nt
armadithas p/___ __1 v __ S | o o
elétrons e —
_ A v

centros de —~>~ —¢ e — —e- —Pr
recombina¢Go

-— - —- ©°- 5 —— 0o — _—e.nr

armadithas p/

_ .
buracos u - >-Pt
banda_de

vaiencia o o -9

Fi@uraG’
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tros desocupados por elétrons e n_a densidade de centros ocupa-
dos por elétrons. Os estados p,. e n_ sao chamados estados de re-
combinagao porque um elétron livre capturado num dos estados P,
(portanto convertendo-o num estado nr) capturara um buraco livre
antes de ser termicamente reexcitado para a banda de condugao. O
mesmo acontece com os buracos que serao capturados por estados
n_.

Nos estados de armadilhas, um elétron livre capturado
por um estado desocupado, sera termicamente reexcitado para a
banda de condugao antes de capturar um buraco livre. O elétron
no estado de armadilha é dito estar em "contato térmico" com a

banda de condugao. O mesmo acontece com oS buracos que estao nas

armadilhas e a banda de valéncia.

1.3.3. MATERIAIS AMORFOS E ORIGEM DAS ARMADILHAS

Nesté momento aparece uma dﬁvidé que & necéSsério dissi
par: Podémos aplicar o modelo de teoria de bandas para materiais
amorfos? Sao de Rose as palavras que seguem:

"A descrigao detalhada da "banda de condugao" em mate-
riais amorfos pode ser duvidosa, mas o fato de que existe ener -
gias nas quais os eldtrons sao mOveis e outras nas quais eles nao
s30 mdveis & irrefutdvel. Em breve, uma pura existéncia da estru
tura de bandas podera ser derivada da proximidade dos atomos e
de suas propriedades atOmicas, nao necessariamente requerendo um

N

arranjo periddico dos atomos".

A origem de armadilhas em materiais amorfos foi propos-
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ta por Frohlich em 1945 e sintetizada por Simpson em 194922. E im

portante registrar que nao existem materiais com estrutura sd pu-
ramente amorfa ou sO puramente cristalina. Muitos polimeros sao
constituidos de regioes cristalinas, sendo randomicamente embebi-
das numa massa amorfa. Citamos abaixo possiveis tipos de armadi-
lhas eletrodnicas.
a) Aquelas devido a auséncia de Ions negativos num ponto regular
da rede.
b) Aquelas devido a fons intersticiais de um dos constituintes da
rede ou de substancias estranhas a ela.
c) Aquelas devido a substituigao de um constituinte da rede por
um fon ou atomo estranho.
d) Aquelas devido a descontinuidades na estrutura da rede, tais
como deslocamentos, fronteiras entre regioes cristalinas, etc.
Este Ultimo tipo & considerado o que existe em maior nua-
mero nos amo;fos e aparece distribuido continuamente em energia ,
desde a banda de conducdo até um valor fixo, nao muito profunda.
Fowler utilizou-se dessas proposicgoes, e idealizou séu
modelo, contendo uma distribuigéo continua de armadilhas, e pro-
poOs dois tipos: a) uniforme, e, b) decrescendo exponencialmente
com a profundidade. Estas distribuigaes s3o mostradas na figura7.
Em seu trabalho, considerou que sO os elétrons podiam se mover
livremente sob a agéo de um campo elétrico. Isto vale, em boa a-
proximagao, para materiais onde a mobilidade eletronica € bem ma
ior que a mobi%idade dos buracos. O mesmo vale colocando buracos

moveis e elétrons fixos.
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e nivel de Fermi - m
m . — induzido -

Figura 7

1.3.4. VALOR ESTACIONARIO DA CONDUTIVIDADE INDUZIDA

Definimos as grandezas_que serao uUteis daqui em dianté.

p .... numero de eletrons por cm3 por segundo liberados para os
niveis de condugdo devido & radiacio ionizante.

n .... nﬁmero de eletrons por cm3 na\banda de conduééo (BC).

m .... namero de elétrons por cm? presos nas armadilhas.

n+m .... numero de buracos por cm3 na banda de valéncia (EV).

@ .... coeficiente de recombinagao entre elétrdns na BC e bura-
cos na BV. Icm3/seg|
O coeficiente de recombinagaoc & dado por a = vq.

V .... velocidade média dos elétrons na BC.

q .... segao de chogque para recombinagao de um elétron e um bu-

raco.

A corrente induzida numa amostra é diretamente proporcio
. L

nal & densidade de portadores de condugao, e considera-se valida

-

a relagao
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>

3 = nepE 1.5

.... densidade de corrente

e Q4

«... campo elétrico aplicado na amostra.

Define-se a condutividade induzida o como,

0 = neyp 1.6

Sabendo ent3o o valor de n, tira-se o valor de o. Assu -

me-se durante a irradiagao a igualdade entre a taxa de criagao de

portadores livres e seu desaparecimento por recombinacdo. Escre -

vendo este balango numa forma algébrica, tem-se:
p = on{(n + m) 1.7

Postula-se que haja um equilibrio térmico entre os elé -
trons presos e os livres, e assume-se qﬁe a densidade‘de elétrons
presos nas armadilhas, m, € aproximadamente igual ao numero de bu
racos; isto implica que m >> n. .

Em primeiro lugar considera-se a distribuicao uniforme
de armadilhas em energia, isto &, m(E) = K. Pode-se ent3o escre -

ver,
dm = cte dE - 1.8

Integra-se o primeiro membro de zero a m, enquanto o se-

gundo vai de E_ a E

F v’ onde EF € a energia de Fermi e E

a energia
v g
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no topo da BV. Obtém-se o seguinte resultado,

= cte. =
m cte (EV EF) 1.9

Para calcular o valor de cte., integra-se a equagéo 1.9
de E,. a E,. E, & a energia no fundo da BC e & considerado zero.

C v C
Isto da o numero total de armadilhas M no material.

M

cte = I.10
EV
Dai,
E.. - E
- \'4 F
m =M B 1.11
v
Vé-se entao, que para Ep = Eg e © nimero de elétrons nas
armadilhas é zero, e se EF = EC, todas. as armadilhas estao rechea

das de elétrons.

Substituindo I.11 em I.7, fica,
v .
P = oanM —E I-12

a, Me EV sao valores constantes e dependem do material

em gquestao. E_ & constante para uma certa quantidade de el&trons

F

aprisionados, e no estado estacionario considera-se que este nime

ro varia muito pouco. Entao n varvia linearmente com p. Por sua

vez, p € diretamente proporcional a taxa de radiagao exposta X.

Conclui-se que,
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Consideramos agora a distribuigao exponencial de armadi-

lhas. O nimero de armadilhas entre E e E + dE &€ dado por,

dm = Ae—E/le dE

onde T1 & uma constante do material e vale a relagéo

Calculando m da mesma forma anterior,

m = Alee—EF/le

ja que e Ep/kTy oy oTBy/KTy

O numero total de armadilhas agora vale,

Ey

M= 2 Je'E/le aE
o
- donde,
M = Ale
Finalmente,

T< T,.
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A aproximagao classica para o nimero de elétrons na ban-

da de conducao é dada por

n = N o Eg/KT I.17
e,
“Ep/kr n ,T/T
e 1l = (ﬁ—) 1 1.18
c
Substituindo em I.7, na aprox. de m >> n obtem-se,
T + Tl
M T
P = o n 1 1.19
N /Ty
c
ou entao,
~-A
N /Ty |
c
T
_ 1
onde A = TF T
1
Da maneira anterior, concluimos que,
o n XD )
e vé-se que para T = o, temos A = 1, e para T = T,, A = 0.5.Por-~

1’

tanto A varia entre 0.5 e 1.
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1.3.5. COMPONENTE ATRASADA DA CONDUTIVIDADE INDUZIDA

Durante uma medida da condutividade induzida, ao se cor
tar a irradiagido, seu valor nao vai imediatamente a zero, senao
gue, inicialmente aparece uma queda abrupta, e logo em seguida
passa a decair mais lentamente. Fowler se importou em explicar
detalhadamente esta queda mais lenta.

O postulado do equilibrio térmico entre os elétrons pre
sos e os de coﬁdugéo que Fowler utilizou para o calculo anterior

continua valido para o decaimento da condutividade.

SupSe—se agora um equilibrio entre o numero de portadores
que se recombinam e aqueles que sao liberados das armadilhas por
efeito térmico. Nao existindo mais a produgao de pares, a popula -
cao eletrdnica na BC ira diminuir substancialmente, e portanto o
numero de elétrons nas armadilhas também ira diminuir a medida gque
sao excitados -para a BC.

O numero de portadores, dependentes do tempo, na BC, se-

gundo os calculos de Fowler vale,

Do
n = I.21

Ty
1+ ano—T—- t

Esta ultima equagdo mostra que a queda de corrente & tan-
to menor guanto menor for Tl/T' isto &, quanto menor for o coefici
ente A.

A gueda répida no inicio que citamos acima, deve ser,'deg
tro deste modelo proposto por Fowler, devido ao fato de que o equi

1ibrio térmico entre o escape das armadilhas e a recombinagao nao
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se estabelece imediatamente, ja que no inicio esse escape & menor
do que a taxa inicial de recombinagao.
Chamando S a "frequéncia para tendéncia de escape" a pro-
babilidade para o escape de uma armadilha de energia E sera:

o = se E/KT

onde S & da ordem de 1010 seg—l. O tempo de vida na armadilha se-

ra:
_ 1 E/kT
’[-——S-e 1.23
_ _ T+ T
Nao havera queda inicial se S > aNc —~T~—l— e
Ep - Ey . . cr .~ .
S 3 aNc —%g — ¢ Ppara distribuigoes exponencial e uniforme res

pectivamente. O importante & que estas previsdes sao confirmadas

experimentalmente.
1.3.6. RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Apresentamos agora, alguns resultados experimentais pu-
blicados no artigo de Fowler, todos eles realizados com polieti-
leno. Em forma tabular, Fowler sumariza resultados obtidos com
varios outros materiais.

As figuras 8 e 9 mostram o aparecimento da RIC durante
a irraddiagao com raios-X e a componente atrasada depois de desli

gada a radiagao, para duas temperaturas diferentes, 80,5°% e 20°

respectivamente. Nelas vemos claramente o rapido aumento da cor-
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rente, o valor estacionario durante o periodo de radiagéo, a ra-
pida queda seguida de uma mais lenta depois de desligada a radia
¢ao.

Na figura 10, confirma-se a variagao ¢ " %% no grafico
log i contra 1log i para varias temperaturas. i variou de 0.05 a
60 R/min e o valor de A encontrado foi de aproximadamente 0.81
dentro, portanto, do previsto teoricamente.

Ja na figura 11, tem-se a configuraggo do decaimento hi

perbdolico no tempo da componente atrasada da condutividade. A u-

< o — .
ma temperatura de 81,5°C e para taxas de radiagao variando entre

| I )
|
g R (rad /)

Figura 10
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0.05 R/min e 15 R/min, construiu-se o grafico da figura 12 de
no/n contra t. Todas as curvas sao retas o que esta de acordo
com a teoria. Os valores entre paréntesis indicam o coeficiente
angular de cada reta.

A tabela abaixo contém dados e informagGes tirados da

teoria e dos resultados experimentais para muitos materiais.

0O 2 4 6 8
tempo {min) .

Figura 11
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Material
Polietileno
Polietileno
Polistireno

TABELA DE PARAMETROS PARA CADA MATERIAL

teraftalato 0.83
.81
.75

.63

*

E(eV)

0.18

g a ZOOC

.6 x 10720

9 x 10'17

1l x 10—18

8 x 10‘17

1
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II. RESULTADOS RECENTES SOBRE TEFLON FEP

Neste capitulo descreveremos alguns trabalhos realiza -
dos recentemente e que revelam importantes informagoes a respei-
to do teflon FEP. Estas informag¢des darao subsidios para o desen

volvimento tedrico que iremos propor e também serao iteis para

OS nossos calculos.
2.1. TSC EM AMOSTRAS PREVIAMENTE IRRADIADAS

Através de medidas de TSC em teflon FEP, amostras de
25ﬂm de espessura, previamente irradiado, Gross, Sessler e
West23, obtiveram importantes dados a respeito deste material.
As primeiras medidas foram feitas com amostras nao irradiadas, e
O resultado aparece na figura 13. A curva I da o aumento da cor-
rente devido. ao aumento constante da temperatura, ja a curva II
mostra a diferenga entre a curva I e a medida da corrente devido
ao decréscimo da tempefatura. O pico nesta curva, que aparece em
torno de 1959C, indica a existéncia de portadores presos em arma
dilhas. Concluem também o0s autores que dévé existir portadores
de ambos os sinais em nimero aproximadamente igual, visto que me
didas de indugao de carga realizada em amostras metalizadas num
sO0 lado mostraram pouco excesso de carga.

O campo aplicado na amostra durante esta medida foi de
3,6 x 104 V/cm, e a 2009C o valor calculado da condutividade in-

1

trinseca foi de 7 x 10—17(Qcm)_ , € da constante dielétrica

2 x 10-13F/cm.
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Utilizando o circuito da figura 14, batizado em inglés
24 .

de "Split-Faraday-cup" e irradiando a amostra pelo eletrodo da
frente com um feixe eletrdnico de energia 40KeV, os autores obti
veram os termogramas da figura 15. A voltagem tem sua polaridade
aplicada no eletrodo frontal, enquanto que o eletrodo de tras é
ligado & terra. Os elétrons ndo sao transpassantes, e  atingem
uma profundidade que & uma fragao da espessura do filme.

Na regiao irradiada aparece uma condutividade induzida,
e na regiao nao irradiada o material permanece com sua condutivi
dade intrinseca. Ao se aplicar uma tensao na amostra, O campo em
purra portadores criados pela ionizagao da regiéo ionizada para
a nao ionizada. Com tensao positiva, os portadores empurrados sao
os buracos, e com tensao negativa, sao os elétrons que abandonam
a regiao irradiada, e sob o efeito do campo aplicédo atravessam
a regido nao irradiada. Na figura 15, com a amostra polarizada
positivamente (curva IV), aparecem dois picos de corrente, um em
torno de 909C e outro em torno de 1609C. Isto prova que existe
uma regiao de armadilhas rasas e outra de armadi lhas profundas

para os buracos.
2.2. RELAGAO ENTRE AS MOBILIDADES DOS BURACOS E DOS ELETRONS

Utilizando o circuito da figura 14, Gross e outros23 R
mostraram que a mobilidade dos buracos & maior que a mobilidade
eletrdnica. Este resultado estd em concordancia com os ja obti -
dos por Sessler e Westzs. O grafico da figura 16, mostra as cor-

rentes registradas nos medidores colocados nos eletrodos da fren
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te (Il) e de tras (Iz). Para esta experiéncia, a amostra & irra-
. .

diada com um feixe eletrdnico de corrente igual a 10—7A e ener -
gias de 40KeV e 50KeV. A polaridade‘no eletrodo frontal variou
entre -600V e 600V, enquanto se irradiava a amostra. Com o feixe
de menor energia, a corrente de fundo (Iz) éermanecem zero para
voltagens negativas, e crescéu lentamente para voltagem positi -
vas, alcangando um valor aproximadamente iqual a 7,0 x 10_8 A ,
quando a tensao era maxima. Com o feixe de energia maior(50KeV),
observou-se o fluxo de corrente para ambas polaridades, porém as
correntes que aparecem com a polarizagao positiva sao maiores
comparadas com as cérrentes'devido a polarizagéo negativa.

Calculos mostrando um valor aproximado para a mobilida-

de dos buracos numa regiao nao irradiada, foram feitos por Gross

-9 cm2

e Nunes26, e encontréram o valor de 1.3 x 10 "———
v.seqg.

. Em seguida
mostraremos dois trabalhos que nos permite avaliar o valor da mo
bilidade dos buracos no teflon FEP, que estao em concordancia

com este valor.
2.2.1. TECNICA DO TEMPO DE VOO

Este trabalho foi publicado em meados deste an027, e se
utiliza da técnica do transito de excesso de cargas através de
materiais de baixa condutividade. Para introduzir esse execesso
de carga, irradiou-se o teflon com pulsos de elétrons de baixa
energia e de 1 segundo de duragao. Aplicou-se uma voltagem medin
do a corrente que flui através da amostra. A amostra tem 25um de

espessura, e repetiu-se a medida para varias tensoes. O circuito
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utilizado estd mostrado dentro da figura 17. O alcange dos elé -

trons, devido sua baixa energia, é muito menor qﬁe a espessura
da amostra. O campo devido ao execesso de cargas é considerado
muito menor que o campo externo aplicado. Na figura 17 ve-se a va
riagEo de corrente no tempo Qevido a um pulso de elétrons para
algumas tensoes aplicadas. A corrente cresce durante o periodo
de irradiagao devido deslocamento dos buracos. Cessada a irradia-
G3o, a corrente cai rapidémente devido a recombinagdo na regiao

jrradiada diminuindo o nimero de portadores livres. Dai a corren-

20

corrente 1G° A

e - - - -
- -

0] 10 20
tempo (seq)

Figura 1%
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te tende a se estabilizar permaneceﬁdo quase constante por alquns
segundos. Isto se deve ao arrastamento de um pacote de buracos ,
prevenientes da regiao irradiada, na regiao nao irradiada. Esse
pacote se mantém devido a falta de recombinagao na regiao que nao
sofreu o efei;o da radiagao. Quando ela atinge o eletrodo trasei-

ro a corrente cai. Esse tempo gasto para atravessar a amostra é

denominado tempo de transito.
2

mV /'’
& a espessura do material, V a voltagem aplicada, encontra-se um

Utilizando a formula do tempo de transito, onde £

valor para a mobilidade, tirando os valores de V e t das curvas,
- 2

ignal a 2 x 10 9cm /v.seg. garante-se que nas medidas apresenta-

das, os tempos de transito sao proporcionais a 1/V.
2.2.2. TECNICA CORONA

Um valor concordante com o encontrado acima foi obtido
por nosso grupo utilizando-se da técnica de descarga corona sobre
o teflon, e investigando a curva de potencial das amostras carre-

gadas28:2. | .
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III. MEDIDAS DE RADIAGAO

Vamos discutir neste capitulo duas maneiras diferentes
que utilizamos para medir o valor da taxa exposta da radiagao.Uma
utilizando uma camara de ionizagao, e outra através da relagao e
xistente entre a energia radiante de um fluxc fotonico que atra -
vessa uma substancia e a intensidade de corrente criada por este
fluxo. O aparato produtor de raios-X; uma unidade Muller MG 150 ,
produz fdtons com energia entre 50 a 100 KeV e a intensidade é da
da por uma corrente eletronica que se choca com um anticatodo de
molibdénio. Esta corrente varia entre 2,5 e 20 m A. Cuidados fo -
ram tomados para que o feixe de fotons fosse uniforme ao atingir

a amostra.
3.1. CAMARA DE IONIZAGAO

No capitulo I, mostramos a dependéncia da corrente de io
nizacido, numa cadmara de ionizagio de placas paralelas, com a taxa
exposta. Foi mostrado que ela atinge um valor estacionario quando
o equilibrio entre o nimero de portadores criados pela radiagao e
o nimero que desaparece pela recombinagao & alcangado.

Para encontrar o nuimero total de portadores, fixa-se a
intensidade de corrente na unidade de R-X e aumenta-se a tensaona
cimara de ionizagao até que a corrente para de crescer. Nesta si-
tuagao podemos afirmar que todos portadores criados estao colabo-
rando para a corrente. A figura 18 mostra a corrente em fungao da

tens3o. Com auxilio da fdérmula empirica dada abaixo (eq.III.1),pO
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demos calcular o valor da taxa exposta para qualquer intensidade

2a corrente aplicada na fonte de raios-X.

R

1 seg = 2.58 x10 ° A/KG .ev.-.. TI11.1
s
oo
°
:‘ e ¢ o © o © o ° °o o o © ©° °
e ’ °
L]
2 °
2
z °
- 2.5
E °
20
) 18 YOLTS -
Figura 18 .

A exposicao X, & o quociente dQ por dm onde d0 &€ o va
lor absoluto da carga total dos Ions de um sinal, produzidos no
ar quando todos os elétrons liberados pelos fétqns num elemento
de volume do ar tendo massa dm estao completamente parados. A ta
xa de exposicao, X, & o quociente de dX por dt ende dX & o incre

mento da exposigao no intervalo de tempo @t30.
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Com o circuito da figura 19, e uma camara de ionizagao

de placas planas paralelas, onde a area dos eletrodos vale 12,5

cm2 e a espessura de lmm, registramos a corrente de saturagéo pa

ra varias taxas de exposicao. Com o auxilio da foérmula III.1., e

_sabendo a massa de ar contida na camara (6 = 1.3 x 1078 Kg/cm3),
calculamos os valores de X para varias correntes aplicadas na u-

nidade produtora de raios-X. O grafico da figura 20 mostra que a

dependéncia da taxa de radiggéo sobre a corrente aplicada na fon

te & linear. E através deste grafico saberemos sempre o valor da

taxa exposta de radia¢ao que estaremos aplicando na amostra.

R-X

-----1

e eees

A o ] Figura 19

—
- —
-

Circuito da cdmara de ionizagGo

3.2. CORRENTE FOTONICA

Ja nos referimos ao aparecimento de uma corrente na di-
recao de um feixe ionizante num solido dielétrico. Em todas nos-

sas medidas detetamos essa corrente, e passaremos a chama-la de
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corrente fotdnica. Esta corrente é mais conhecida quando aparece
sob o efeito da radiagao y sem tensao aplicada, e leva o nome de

15’31’32. A energia dos fdotons y & da ordem de

corrente Compton
MeVs, energia adequada para o espalhamento Compton, dai ©  nome
corrente Compton. Como as energias utilizadas.por nos estao em
torno de 50 KeV, a interacao féton-atomo & uma interagao fotoelé
trica.

A figura 20, nos mostra também uma curva entre a corren
te fotdnica e a intensidade de corrente aplicada na fonte. Este
resultado experimental mostra que a curva foge um pouco da linea
ridade. E &€ de se esperar que ela seja linear porque acredita -
se que o numero de portadores criados no material deve ser dire-
tamente proporqional ao numero de fotons que o atravessaﬁ. Vamos
apresentar um modelo tedrico apresentado pelo professorB.Grosé
que fenomenologicamente encontra uma relagao linear entre a cor-
rente produzida e a energia do feixe de fotons. Verificémos que

a aplicacao deste modelo em nossas medidas, mostra uma boa con -

cordancia entre os resultados experimental e tedrico.
3.2.1. MODELO TEORICO PARA A FOTOCORRENTE

Em primeiro lugar segue algumas aproximagBes'que se fa-
zem necessarias para a simplificagao dos calculos.
a) O alcance dos elétrons secundarios & muito pegueno
comparado com o alcance do feixe primario, que & definido pelo
&

reciproco do coeficiente de absorgao. O alcance do elétron é su-

posto também ser pequeno comparado com a secgao transversal do




39

k R/S ' 3
50‘ - . X 45

._
\o
|
W

CORRENTE ~ FOTONICA

L 1 |
. ; . |
@) 5 |O 1 ‘5 fﬂA
C do tubo de roi0 X
Figura 20

feixe de radiagao.
b) E assumido uma relagao linear entre o alcance dos elé

-«

trons e sua energia. Este efeito estada calcado no "breakdown" em
sdlido dielétricos33.

c) A emiss3o dos elétrons Compton & tratado como um pro-
blema unidimensional, facilitado pela geometria do aparato experi
mental. A divergéncia angular dos elétrons & considerada pela in-’
trodugcao de um coeficiente empirico de redugéo..

Vamos definir as grandezas gue aparecem~nestes calculos:

X ceeeennnas espessura do absorvedor, {cm),

P(X)eeeennn. a energia do fluxo radiante (Ség),

|




ce com a

onde %gl

40

B(X)eeeeann . a energia maxima dos elétrons produzidos na
profundidade s, (erg),
R(X)eooeoeoo o alcance maximo dos elétrons produzidos na

profundidade x, {cm),

PI(X) eeeeoonn intensidade de corrente eletrdnica. (a),
N(x)eeeeeens fluxo eletronico, (seg_l),
f(x,e)de....'espectro diferencial de énergia dos elé-

trons produzidos na profundidade x-por uni-
dade de comprimento de tempo, (cm—lseg‘l),
g(x,r)dr.... espectro diferencial de alcance produzido na
profundidade x por unidade de comprimento
por unidade de tempo, [cm_lseg_l),
Vs;OsHeeoss .. coeficiente total, de espalhamento e de ab
sorgdo-do feixe fotdnico, (cm—l)

O fluxo de energia radiante de um feixe fotdnico decres-

profundidade, de tal forma que,

_dp; , ap,
ax + ax I11.2

218

L 4

& o decréscimo devido a absorgao e dP;/dx devido ao

espalhamento. A absorgao é a responsdvel pela criagao dos elé-

trons Compton, ou em nosso caso, dos fotoelétrons. Portanto es-

te termo

deve ser igual a energia total dos elétrons.

E

Cax - f(x,¢e)de 111.3

o
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0 fluxo dos elétrons através de uma secgao transversal
da amostra numa profundidade x & devido aos elétrons produzidos
dentro de um alcance entre x e x — R. O nimero de elétrons pro-
duzidos por segundo na profundidade x - R. O nimero de elétrons
produzidos por segﬁndo na profundidade x - s num intervalo ds é
dado por ds vezes a integral sobre g(x-s,r)dr, onde r vai de ze
ro a R. Mas somente elétrons com alcance r > s atinge a profun-
didade de x. O fluxo total para x > R & a soma da contribuicao

de todos elementos ds e s variando de zero a R,

R R
n(x) = V¢ |ds |g(x-S,r)dr I11.4

O O

Introduziu-se na eguagao o fator de redugao Y, gque €&
menor gue um, COmo ja foi considerado na suposigao c.

Ja que o alcance dos elétrons € muito pegqueno compara
" do com O alcance dos fotons (em nosso experimento estes Gltimos

s3o transpassantes), a taxa de produgao de elétrons pode ser con

siderada constante ao longo do material, isto quer dizer que,
g(x-a,r) = g(x,r) para 0< s < R I1I.5

Desprezando, também, a variagao de R com X, ©O numero de

elétrons produzidos por segundo fica,

R
n(x) = ¢ s g (x,s)ds " II1.6

(o}
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A assuncao b) diz respeito a linearidade na relagao al-
cance-energia para os elétrons produzidos. Escrevemos entao .a re-

lagao,
s = at ’ I11.7

onde a & uma constante. Estabelece-se agora uma relagao Gnica en-
tre o espectro diferencial de energia f(x,e)de e o espectro dife-
rencial de alcancg-g(x,s)ds. O nimero de elétrons produzidos en-
tre os alcances s e s+ds, € igual ao numero produzido com ener-

gias entre € e e+de. Tem-se entao,
g(x,s)ds = f(x,e)de I1II.8

Com R = a E, a equagao III.6 fica,

E
n(x) = a ¢y le £(x,e)de I1I1.9
ke

A corrente Compton & dada pelo seguinte produto,
i(x) = n(xle I11.10

Substituindo III.3 e III.9 na equagao acima temos,

dp;

I11.11
ax

i(x) = —aye

b t

Considerando que a absorgao de um feixe de radiagao mono
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energetico & exponencial,

-VX

P(x) = Po € o , IIT.12
e

Vo= u+o : I11.13
resulta,

%gi = —p P(x) I11.14

Com a devida substituigao, obtém-se,
i(x) = vYa e u P(x) II1I.15

Esta expressao da a intensidade da corrente Compton  em
funcao da intensidade do feixe de fotons incidente no absorvedor.
O coeficiente ¥y tem de ser determinado das condi¢6es experimen-

tais, e nao foge muito da unidade.
3.2.2. CALCULO DA CORRENTE FOTONICA

Utilizando a equagéo IIT.15 e os valores de u e P(xX) ex
traidos de nossa experiéncia, pcdemos calcular quanto vale a cor
rente fotdnica para uma dada taxa de radiagao e confronta-la com

o valor registrado em nossas experiéncias.
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A massa de nossa amostra € cerca de 6x10—2g, a taxa de

radiac3o 110 R/S e como 1 R/S = 90 Soseg + resultaP(x)=600°:3

Como a radiagao & praticamente totalmente transparente,
a energia do fluxo radiante nao depende de x. |

Da figura 21, grafico da variagéo da intensidade de cor
rente contra a espessura do material (I = 1Oe—ux); extraimos o
valor de p (coeficiente de absorgéo), que valeu 2 cm_l.

O valor de a vale l,65x1050m.erg—l.

Substituindo entao estes valorgs na equagao da corrente
fotdnica, encontramos que esta valé,

i o= 3,2x10 1A

Como ¥ ¢ 1, este valor setd em torno de 3,0x10—11A, con
cordando com o resultado experimental como podemos'ver na figura

19.

@)

\,3‘

log I (10° A)

20 - 40 00 80
espessura do Te:ﬂon( mm)

Figura 21
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IV. AMOSTRAS E SISTEMAS DE MEDIDA

4.1, AMOSTRAS E CONTATOS

Como ja foi citado, utilizamos amostras de Teflon FEP.Es

ta substincia é um copolimero, cientificamente denominada tetra -

fluoretileno - hexafluoropropileno, e sua formula estrutural é a
seqguinte,
F F F F F
-¢ - ¢ - Cc - €Cc - C-
F F CF3 F F
Copolimeros sao compostos poliméricos contendo mais de
uma unidade monomérica em sua cadeia. No caso, substitui-se al-

guns atomos de Fluor de Teflon PTFE (politetrafluoretileno) pelo
composto CF§4. 7

Nossas amostras foram obtidas de filmes comerciais de
25um de espessura. Tem a forma circular com diametro de 8 cm, e o
contato elétrico, estabelecido em ambos os lados, tem também a for
ma circular, cobrindo a parte central de 4 cm de diametro.

Como contato elé&trico usamos grafite suspenso em alcool
isopropilico (Dag), e também contatos metdlicos de aluminio e ou-

ro evaporados. Como justificaremos mais adiante, abandonamos o tra

balho que vinha sendo feito com os contatos de grafite, devido a
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dificuldade de se conseguir uma boa aderéncia. As medidas com os
contatos de aluminio e ouro foram bastante semelhantes, porém ve
rificamos que o Al difundia dentro do Teflon sob’irradiagéo pro-
longada e -campo aplicado; Isto nao interferiu em guase nada nas
medidas, mas depositamos uma confianca maior nas medidas realiza
das com as amostras evaporadas com Au.

Com o tubo de raics-X operando com 10 mA e 75 KV encon-
tramos que o coeficiente de absorg¢ao do Teflon vale 1 cmz/g. A
figura 21 mostra o grafico monolog. de Ii contra X (espessura da
amostra), de onde extraimos o coeficiente éngular U, que é o p;é

prio coeficiente de absorqéo. Consideramos aqui, valida a equa -

950 I = Ioe—ux' onde I & a corrente induzida ja no estado estaci
onario.
}
fonte —— \\ amostira

.|‘

7
elefrometro ) -

registrador

——
———

Gircuito modo de corrente

Figura 22
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4.2. SISTEMA DE MEDIDAS

O circuito da figura 22 foi o usualmente utilizado por

-

nos. E denominado circuito fechado, ou modo de corrente, devido
ao fato gque dele registramos a corrente que passa através da a-
mostra, engquanto que a ddp entre os polos da amostra permanece
constante. A fonte de tensao foi construida com varias baterias
em série e fornecia os seguintes valoréé'de tensao: 18 Vv, 36 v,
54 v, 72 V e 90 V. Tinha também uma chave que invertia o sentido
de polarizagao da tensao. Operamos as medidas com um eletrdmetro

610 C Keithley. As resisténcias do eletrdmetro utilizadas varia-

10
ram entre, lO7 a 10" Q.

Procuramos entretanto trabalhar com a menor resisténcia

- o - . -~ .
possivel, ja que a capacitancia das amostras giravam em torno de

3 - . .
10"pF (calculada e medida). A maioria das medidas foram feitas

. - 8 -
utilizando-se 1079, o gque permitia um tempo de relaxacao de 10_1

seg. para as correntes capacitivas cada vez que se aplicava ou

variava bruscamente a tensao aplicada.
.
Para se evitar esta interferéncia, cada vez que se ia

aplicar uma tensao sobre a amostra, mantinhamos o eletrCmetro em

curto por 30 segundos aproximadamente. Assim evitavamos também

valguer danificagao no medidor.

WQ

O registrador gue usamos foi um

modelo de fabricagio nacional.

A figura 23 mostra em detalhe o aparato que construimos

para podermos madir durante a irradiacao. Nao fol necessirio o

vacuo, e por este motivo a amostra era prensada entre duas pla

~ ) 2 . . .
cas de Teflon de 0,2 cm de espessura, que evitavam o efeito de
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correntes superficiais e permitiam uma uniformidade na irradia -
¢ao sobre a amostra.

Os fios de ligagao foram devidamente protegidos da ra-
diagao para evitar possiveis ruidos e fugas, e também foi coloca
da uma mascara de chumbo acima da amostra, que agindo como um
diafragma fazia com gue a unica regiao da amostra que recebia ra
diagéo era a parte que possuia eletrodos.

Nenhuma corrente foi observada quando uma medida era
realizada com amcstra sem eletrodos. E também, ao se inverter a
tensao, a corrente imediatamente se invertia. Tudo isto mostra

que a corrente induzida registrada obedecia a tensio aplicada so

bre a amostra, afastando a possibilidade de fuga através do ar.
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V. RESULTADOS EXPERIMENTAIS

Nossas amostras nada mais sao que capacitores tendo como
recheio dielétrico o Teflon FEP.

A parte os fendmenos de absorgao dielétrica, o que se de
veria observar ao se aplicar uma tensao entre seus eletrodos, era
a superposigao entre uma corrente capacitiva com uma constante de
tempo RIC e uma corrente V/qé) onde Ri & a resisténcia interna do
dielétrico. |

Adicionando o termo devido a absorgao dielétrica, pode -
mos escrever a forma completa da corrente elétrica que se obser-

va neste tipo de medida,

£
S oAV L v, lav
I=Cgx +t gt |g7 ¢t-mdr V.1
o
onde ¢(t1) & a fungao de absorgao definida de maneira que

Ca = l¢(r)dr representa-a carga reversivel (por unidade de ten-

sao) que se armazena no capacitor apos uma carga de duragao infi-

nita.

Praticamente o que fazemos, em nosso caso especifico, &
aplicar uma funcao degrau V(t) = VOS(t) que substituida em V.1. .,
resulta

I N 1 |
I(t) = |C8(t) + R + ¢(t) VOS(t) V.2

A componente capacitiva da corrente nao nos interessar3i,

e nem mesmo iremos registra-la. Iremos extrair alguns dados da com
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ponente devido a absorgao dielétrica, porém, o mais importante em
nosso trabalho & estudar a variagao de R com a radiagido. Como o
termo capacitivo se dissipa rapidamente, e o termo de absorgéo é
cerca de duas ordens de grandezas menor gue o induzido, n3o encon

tramos dificuldades na obtengao de uma boa medida.

5.1. ABSORCAO DIELETRICA

Na figura 24 aparece uma curva de corrente contra o tem-
po devido a carga e a descarga sobre uma amostra, e realizada no
sistema mostrado na figura 25. Este sistema & anadlogo ao mostrado
na figura 23, com a diferenga de que nao pérmite medidas durante
a irradiagéo, mas & bastante conveniente na realizagéo de medidas
com varia¢ao de temperatura. Neste caso a area de contato na amos
tra foi de 3 cm2 e a tensao aplicada de 30V.

Esta absorgao dielétrica & devida a interacao do  campo
com as cargas livres e ligadas do dielétrico causando seus movi -
mentos. Estes movimentos tém como efeito o aparecimento de uma
corrente eldtrica no circuito. Este efeito & conhecido a mais de
um século e muitas explicacgoes tém apareéido para diferentes mate
riais dielétricos.

Em campos baixos, em geral, podemos citar alguns proces-

. . 35
sos conhecidos " :
/
a) polarizagoes de espécies rapidas, isto &, devido a
ressonancias e alguns tipos de orientacgoes dipolares;

b) tipos lentos de polarizagao de relaxagao dipolar;

c) fluxo de corrente de condugao causada pelo movimento
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de cargas injetadas dos eltrodos ou gerada por ioni-
zagao térmica de impurezas ou do proprio dielétrico;

d) polarizagao de relaxagao do tipo Maxwell-Wagner cau-

sada por micro ou macro-heterogeneidades de natureza
continua ou discreta;

e) polarizagao nos eletrodos devido & eletrodos blogue-

antes;

f) portadores em armadilhas no volume do dielétrico.

A corrente devido a absorgao dielétrica demora muito a
desaparecer. Seu decaimento comumente se expressa segundo a lei
I = Iot-n, onde n & um nimero proximo de um.

A figura 26 mostra o efeito da temperatura sobre uma cur
va de corrente da absorcao dielétrica. Aquecemos lentamente a a -
mostra e obsefvamos gque a corrente aumenta com o aumento da tempe
ratura. Depois de esperar muito tempo, cerca de 150 horas, a cor-

rente & muito baixa, da ordem de 10_-14

A, e & possivel entao obser
var variagdes na corrente devido a pequenas variagoes da tempera-
tura émbiente. Por exemplo, durante o dia a temperatura permane-
ceu em torno de 25°C e durante a noite em torno de 23OC..

As ondulagoes na curva Ixt que & mostrada na figura 27 &
causada por estas variacgoes de temperatura. A seguir tragamos um
grafico log-log(Ixt), mostrado na figura 28, onde verificamos que
o coeficiente angular para temperaturas diferentes nao se altera,
isto mostra que n,independe da temperatura.Este é-um resultado in
teressante e pretendemos estuda-l1lo mais minuciocsamente no futuro,

porém no capitulo 7 faremos algumas especulagoes prévias sobre

este fenomeno.



55

—
-

o
|

dielétrica 10™ A

-

corrente de QosSOCaoO
-.Q
|
[~}
/o

‘ 1 2 '3 4
0 terpo (x10° min)

Figura 26

5.2. MEDIDAS DA RIC PARA DIFERENTES- CONTATOS

Ja adiantamos que medidas feitas com contatos de alumi -

nio e ouro nao apresentaram diferengas. Porém as medidas com con-

tato de grafite coloidal foram totalmente diferentes e de pouca

reprodutibilidade.

Ao medirmos a capacidade das amostras com uma ponte de
capacitancia, encontramos gue os valores das que possuiam conta-

tos metalicos eram de aproximadamente 1000pF, concordando com o

valor calculado. Mas os valores das amostras com contato de ara-
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fite apresentaram valores inferiores, da ordem de 700pF. Isto d-u
indicio de qﬁe o grafite nao fazia um bom contato, o que foi com-
provado mais tardé guando verificamos que entre a amostra e o con
tato existiam pequenas bolhas de ar que ficavam retidas no proces
so.

Para esta comprovaqéo fizemos uma medida usando como con
tato elétrico uma fina folha de aluminio que permitia uma certa
.quantidade de ar entre o filme e o contato. O resultado foi anélg
go aos encontrados com agueles cujo contato eram de grafite. Dafi

por diante abandonamos definitivamente o uso do grafite.

5.3. CORRENTE INDUZIDA CCMO FUNGAO DO TEMPO

A figura 29 mostra a corrente induzida, e o corresponden
te valor da condutividade induzida em fungéo_do tempo. As taxas de
exposicao da radiagao variaram de 55 R/seg.(curva I) até 220 R/s

(curva V). A polaridade na amostra foi aplicada de tal forma que

W

[al]

s
08

0.4

10 ic? 103
- LOG 1 (s)
Figura 29
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a corrente fotdnica estd em sentido oposto. E as medidas apresen-
tadas ja contém a devida corregao.

Com a tensao ja aplicada na amostra, ao se aplicar a ra
diagéo a corrente induzida cresce, alcanca um maximo, decresce du
rante um periodo de meia-hora aproximadamente e finalmente atinge
um valor estacionario. O valor maximo da corrente & alcangado em
torno do décimo-segundo segundo. Este tempo & ligeiramente menor
para as curvas com taxas de exposicao maiores.

Este decréscimo na RIC ja foi observado anteriormen-

te8,18

e apareceu em todas medidas que fizemos. Foi observado tam
bém que a condutividade induzida de uma variedade de dielétricos
. C - = 13

decrescem durante a irradiagao com elétrons energeticos ~. No ca-
so particular do teflon foi observado um endurecimento em sua re-

A . s Lz - 17 .
sistividade devido a irradiagao prolongada com eletrons . Acredi
tamos que todos estes resultados tratam do mesmo efeito.

Outro ponto importante a destacar & que medidas realiza-
das em condigoes iguais as nossas, diferindo apenas na intensida-
de da radiacao, que sao bastante inferiores, nao mostram o perio-
do transiente da RIC, senao que alcangam rapidamente o estado es-

. - . 12,14,;15
tacionario .

Batizamos aqui a variagao na RIC durante a irradiagao de
transiente da curva, o qual & o estudo fundamental desta tese.Com
parando nosso resultado (feito com taxas elevadas) e os citados lo
go acima (feitas com taxas bem inferiores as nossas), concluimos
gque este transiente parece diminuir até desaparecer a medida que

a taxa de radiacao utilizada vai baixando. Observando a figura 29

vemos que esta idéia tem sentido, e assim podemos dizer que as
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medidas feitas por Fowler sao um caso de limite inferior e que
seu modelo se aplica as nossas curvas subtraindo-se ¢ transien-

te.

5.4. RECUPERAZAO

Se logo apds o término de uma primeira medida completa
da corrente induzida realizarmos uma segunda, o transiente nao
apareceri. A corrente ird imediatamente para o valor estaciona -
rio, isto &, registrara o 4ltimo valor de cérrente da primeira
medida. Na verdade nao & necessario que a primeira medida alcan-
ce o estado estacionario para verificar que a medida seguinte &
uma continuacao perfeita da anterior. Interessante notar aqui ,
que se irradiarmos a amostra durante uma hora sem campo aplica -
do, o efeito de transiente desaparece ao se aplicar a tensao.

CONCLUSZO: O efeito de subida e descida da condutivida-
de induzida & devido Gnica e exclusivamente 3 interagao da radia
cao com o material.

Mas se mantivermos a amostra sem sofrer irradiagao por
periodos relativamente longos, ela vai recuperando seu estado i-
nicial. A figura 30 mostra o comportamento da corrente induzida
guando a amostra & reirradiada depois de ter permanecido perio-
dos crescentes sem sofre irradiacao. A recuperacgao & lenta e so
& total depois de algumas semanas. O espago de tempo sem irradia
cao entre as curvas I e II & de trés horas; entre as curvas II e

IIT, um dia; entre as curvas I1I e 1V, trés dias; entre as cur -

vas IV e V, oito dias; e entre as V e VI, 15 dias.
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5.5, AUSENCIA DE POLARIZAGZO

E comum atribuir a queda de corrente com campo aplicado
a um efeito de polarizagao causado por eletrodos blogqueantes, es
pecialmente devido a formagao de uma barreira de Schottky. E era-
este o argumento, a principio, gue achavamos mais provavel para
a explicagéo do fenomeno com o gual estavamos nos defrontando.Po
rém esta‘interpretagéo foi derrubada pelas-experiéncias que enge
nhamos no intuito de confirmar nossas expectativas.

Na figura 31 apresentamos o resultado de um experimento
que seguiu os seguintes passos, a) sem aplicagao de radiagao me-
dimos a polarizagao e despolarizagao da absorgao dielétrica, b)
irradiamos a amostra com l,lxlOZR/s durante 3 horas sem campo a-
plicado, c) aplicamos a voltagem mantendo a radiagao e d) curto-
ciréuitamos a amostra. Olhando para a curva vé-se que ao aplicar
mos a tensao (passagem do Iitem b para o c¢), a corrente acusa o
seu valor estacionario, somando-se evidentemente com a corrente
da absorcao dielétrica. Nao apareceu o transiente, e isto indica
que O campo elétrico ndo & o causador do ‘acréscimo e do decrés-
cimo da corrente. Ao que parece o causador de tal fenOmeno & a
propria interagdo entre a radiagao e a matéria. Conclue-se entao
que a corrente depende sonmente da exposigao e da taxa de exposi
gcao; ela nao & influenciada pela aplicagao ou nao da voltagem du
rante o periodo de irradiagéo precedente a medida.

Corroborando esta conclusao a figura 32 mostra o resul
tado de uma medida feita com aplicagao intermitente da voltagem

sob irradiacao continua. Entre os intervalos de aplicagao da ten
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sao, a amostra era mantida em curto-circuito. Tomamos o cuidado
para que o tempo em que a tensao se mantinha aplicada fosse su-
ficiente para minimizar o efeito da absorgao dielé&trica. O re -
sultado desta medida mostrou que a curva obtida & analoga aqual
quer outra em que se manteve o campo aplicado durante todo tem-
po.

Pode~-se notar que a curva da figura 32 permaneceu 1li -
geiramente abaixo da sua correspondente na figura 29. Esta pe-
quena diferenca entre as duas curvas ests perfeitamente dentro
das variagoes encontradas nas medidas.

Fica portanto, depois destes experimentos, definitiva-
mente afastada a possibilidade de efeito de campo como causa do

acréscimo e do decréscimo da corrente induzida.*/
5.6. VARIACAO DA RIC CONTRA X

A dependéncia da corrente induzida pela radiacdo Ir so
bre a taxa de exposigéo X & mostrada na figura 33 numa escala
dupla-logaritmica. A curva B da o comportamento da corrente no
estado estaciondrio. Uma maneira de fazer esta medida & usando
uma unica amostra, e irradiando-a com uma taxa constante até que
o estado estacionario seja alcangado. Dail entao, varia-se a ta-
xa de exposicao e anota-se os valores de corrente para cada ta-
xa aplicada. Uma forma alternativa, e que da o mesmo resultado,
& realizando as medidas com amostras diferentes sob diferentes

taxas de radiagéo. A curva B da o valor médio das medidas reali

zadas por ambos os métodos.
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A curva A mostra o resultado do mesmo experimento s que
para os valores de corrente extrapolados para o tempo zero.

Como ambas as curvas sao lineares no éréfico log-log ,
conclue-se que a corrente induzida varia com a taxa de exposicgao
de acordo com a lei de poténcia, isto &, Ir ~ in, mas n difere
para os dois casos. O valor inicial da corrente varia linearmente
com k, enquanto que para o estado estacionarion = 0.64.

Podemos escrever que a condutividade induzida varia da

seguinte forma com X,

X, € normalizado para 1 R/s.

Realizando os calculos encontramos que 0, bpara a corren-

te no tempo zero vale 7,3x10—l7ﬂ—lcm_l, e para a corrente esta -
cionaria 7,5x10—169—lcm—l. Portanto a equagéo V.3. em cada caso
fica,
e . -17:
valor inicial o = 7,3x10 X
valor estacionario o = 7,5x107165(0'64

Concluimos entao que na auséncia de irradiagdo as armadi
lhas existentes no material sao neutras, isto € estao desocupa -
das. Portanto no inicio a corrente é limitada pela queda de porta
dores nas armadilhas o que da uma relagao linear entre a conduti-
vidade induzida e a taxa de exposigéo. Depois de algum tempo as
armadilhas sao preenchidas, e no estado estacionario elas estao
praticamente cheias agindo como centros de recombinagao. A corren

te & entao limitada pela recombinagao e cresce com a exposigao num
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expoente menor que a unidade.
' ~ ‘n .~ .

A relagao 0 v X com n < 1 e a transigao do preenchimen-
to das armadilhas para a recombinagao & compativel com a teoria
de Rose-Fowler, e mais ainda, o indice de n encontrado por Fowler
para o teflon PTFE &€ igual ao que encontramos para o FEP. As es -
truturas destes dois materiais sao muito parecidas como ja foi

mencionado no inicio do capitulo anterior.
5.7. VARIACZO DA RIC CONTRA O CAMPO

Na figura 34 é mostrada, numa escala dupla logaritmica ,

a variagao da intensidade de corrente induzida devido ao campo a-

plicado na amostra. Com a aplicagao de duas taxas de radiagao di-

ferentes (110 e 200 R/s), chegamos ao mesmo resultado. A curva

mostra uma lei exponencial entre Ir e o campo elétrico da forma
3 .

Ir ~ El’ 5. Como Ir depende linearmente de or e este 1linecarmente

com o campo, podemos construir uma lei de dependéncia entre or e
E 0,35
© campo, Or = 0 (E_) , onde Ej = 1 VvV/cm, e 0, a condutividade

o

com O campo EO. Uma das explicagoes possiveis para este resultado
é a dependéncia da mobilidade dos portadores com o campo. Esta de

A i = . . =3 -~ 36 .
pendencia ja foi encontrada em muitos s6lidos orgdnicos” . Em mui
tos materiais a mobilidade dos portadores diferem muito. Para o)
teflon tem sido mostrado que a mobilidade dos buracos & muito
maior que a dos elétrons. A temperatura ambiente os elétrons s3o
praticamente imbveis. Portanto a transferéncia de carga & devido

exclusivamente ao movimento dos buracos e a dependéncia da mobili

dade com o campo deve aplicar-se a eles.
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O crescimento de ¢ com E pode também ser explicado om

. - . ~ . .3
termos da teoria de Onsager da recombinagao germinativa '. Esta

teoria diz gque apds a sua criagao devido a radiagao, o par de por
tadores elétron—-ion se recombinam voltando a constituir o

mesmo
3tomo neutro de antes. A medida que o campo aumenta, a taxa des-
ta recombinagao diminui, aumentando portanto o nimero de portado
res livres.

«

O efeito Poole-Frenkel também mostra uma dependéncia da

condutividade com o campo elétrico. E este efeito tem se mostra-
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do presente em campos da ordem de 104 V/cm, concordante com
por nds utilizado.

Tentamos~verificar se 0s nossos resultados experimen -
tais podiam ser interpretados sob a luz destes dois efeitos:0 de
Onsager e o de Poole-Frenkel. Porém n3o coletamos dados experi -~
mentais suficientes para tal. O gue conseguimos perceber € gue
o efeito por nos observado & mais fraco que o previsto pelos e-

feitos acima citados.
5.8. COMPONENTE ATRASADA DA CONDUTIVIDADE INDUZIDA (DRIC)

Assim gue retiramos a radiagao sobre a amostra, sua con
dutividade induzida nao desaparece instantaneamente, mas leva cer
ca de 3 a 4 dias para desaparecer.. Na figﬁra 35 podemos verifi -
car que a componente atrasada pode ser dividida em duas partes,
inicialmente uma gueda curta e bastante rapida, seguida de um

lento e duradouro decaimento.

Dividamos o estudo da componente atrasada comegando pe-

la parte mais lenta. . .
Como consequéncia do decaimento da condutividade induzi-

da sob irradiagao, e esperado que o comportamento da componente .a

trasada dependa do tempo de exposicido da medida. Esta hipbdtese &
confirmada por resultados experimentais gue sao moétrados na figu
ra 36. A figura refere-se a uma amostra que fol irradiada com uina
taxa de'exposigéo de 110 R/s sob um cazmpo de 3,6x104 V/cm. A cur-
va I foi obtida depois de a emcstra ter sido irradiada curante 20

seg, o gue da uma taxa total de 2.200 R. No instante em gue se re
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tirou a radiagao o valor da corrente era bem proximo do valor ma

ximo. A curva II foi obtida depois de a amostra ter sido irradia-
da durante 30 minutos, acumulando uma taxa de aproximadamente -

5 .
2x107R. Depois deste tempo a corrente praticamente ja tinha alcan

’

¢ado seu valor estacionario.
Comparando as duas curvas, vé-se que a curva II comega
com um valor de corrente bem inferior ao da curva I, mas posteri-

ormente caminham juntas. Em tempos maiores que 50 minutos a cor -

6 e
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; -1

rente em amboS: 0OS Casos, decrescg proporcionalmente a t ~, en-
guanto que para tempos menoresAdecrescem mais lentamente. ;. varia
¢do na curvatura da curva II & mais pronunciada que na curva I.

Voltando atras, no capitulo I, vé-se que segundo o mo
delo de Fowler, o decaimento da componente atrasada & proporcio'-
nal a t—l.

A figura 37 mostra curvas da parte inicial da DRIC con-
tra o tempo num grafico monolog. A curva I representa a medida

ao se interromper a radiagéo quando a RIC estava no seu valor ma

ximo e a curva II quando a RIC tinha alcangado seu valor estacio-

1o~10

.O—H

LOG 1, (A)

LOG t {rmin)

Figura 36
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nario. Durante seu primeiro segundo, ambas as curvas, apresentam
uma gueda aproximadamente exponencial, e se tornam praticamente

constante em seguida. Egquacionando estas curvas, temos:

Dos graficos podemos tirar os valores de I, I, e B pa-

ra as duas curvas.

Curva I : Io = l,8x10~ A ; Il = 5x10_10A
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™
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Curva I11: IO = 3,2X10_ A; I. = 9X10_11A : S
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VI. DISCUSSAO E TEORIA

O aspecto mais importante, e também original, em nossos

resultados & o aparecimento da variagéo na RIC, gue costumamos

chamar de transiente da condutividade induzida. Maeda et al19

observaram um decaimento na corrente induzida, mas com campeos
bem acima dos por nds utilizado e, atribuiram a esta queda um c-

feito de polarizagao, que por evidéncias experimentais ja mostra

L 4

mos gue Nnao & O NnOosSso Caso.

Muitos autores, tém até agora trabalhado com baixas ta
5

- . 5
e tambZm WlntleBJ. To

xas de exposicao, Fowlerl4, Meyer et al.1

dos nao encontraram gue a corrente induzida varia com o tempo.Ou

) . . o - . . ~ 16,3
tros autores trabalharam com altas intensidades de radiagao™ ' 9

o fizeram através de pulsos r&pidos o gue impedia de perceber se
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a corrente induzida decorrente desta radiac3o variava ou nio com
o tempo. Por outro lado, curvas similares &s nossas foram obser-
vadas, no mesmo material utilizando bombardeamento de elétrons e

. 18
radiagao vy~ .

6.1. PRIMEIRAS INTERPRETA(OES

No inicio da irradiacdo a corrente € limitada pelo pre-
enchimento de portadores nas armadilhas ao invés de ser limitada
pela recombinagao. Portanto atribuimos o crescimento inicial da
corrente ao preenchimento das armadilﬁas ja existentes no mate -
rial pelos buracos gerados pela radiagao. Temos demonstrado tam—
bém, que o decaimento da corrente & excluéivamente causado por
um processo de interagao entre a radiacao e o material dielétri-
co, independentemente da presenca de um campo elétrico.

Inicialmente pensavamos que a radiagéo/criava defeitos
na estrutura do material que agiam como armadilhas para os porta
dores. Esta hipotese encontrava sﬁporte no fato de que & bem co-
nhecida a geracao de defeitos devido a radiagao tanto em dielé -

tricos quanto em metais. Procuravamos explicar assim o transien-

te da corrente induzida observada em nossas medidas.
6.2. ESTRUTURA DAS ARMADILHAS

Injegao de elétrons em folhas finas de Teflon FEP por
um feixe eletronico parcialmente penetrantes gera uma camada de

carga espacial negativa cuja dissipa¢ao em circuito aberto, a
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temperatura ambiente, é praticamente desprezivel. Esta conclusao
- . . . 25,40 . .
& tirada nos trabalhos feitos por Sessler e West . Isto indi
ca que tanto os elétrons primarios quanto os sccundarios sao cap
turados em armadilhas profundas e, a sua libertagao para a banda
de condugado & desprezivel. Assim o niimero de elétrons na banda.
de conducao e nas armadilhas rasas & extremamente baixo. Entao a
temperatura ambiente, os elétrons nao contribuem para a corrente
de condugao que portanto & uma corrente unipolar de buracos. En-
. 20,21 -
tretanto, de acordo com a teoria de Rose , estes eletrons a-
gem como centros de recombinagao para os buracos livres.
= : s . -
£ visto em nossas medidas que depois de um periodo de
irradiagdo aparece uma corrente estacionaria. A condugdao unipo-
lar somada ao fato da existéncia de uma corrente estacionaria mos

tra que os eletrodos sao ohmicos. Podemos verificar isto utili -

zando a equagao de Maxwell. A densidade de corrente j(t) atra -

vés da secgao transversal adjacente ao eletrodo positivo pode
ser escrita da forma j(t) = jc(0+,t) + EEEL%%iEL, onde jc & a

densidade de corrente de condugao e E J3E/3t a densidade de cor -
rente de deslocamento. Como a tensao aplicada se mantém constan-
te, e como nao ha a formagao de barreira de potencial, 3E/3t=0 ;
logo para manter a densidade total de corrente constante e dife-
rente de zero & necessario que jc(0+,t) seja constante e diferen
te de zero. Conclue-se, entao, que o eletrodo positivo nao pode
ser blogqueante, mas permite a continuidade da corrente de condu-
cao através da interface eletrodo-dielétrico. Esta conclusao é

substanciada pelo fato de nao termos detectado qualquer polariza

cao significante em qualquer estagio do processo de condugao. O
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comportamento neutro do eletrodo & também implicito na teoria de
Fowlerl4.

Vimos que devido a estrutura das armadilhas para elé-
trons, pouco destes portadores habitam a banda de condugao. Nos-
so problema consiste agora em esbogar um quadro das armadilhas pa
ra os buracos, gue sao os‘portadores da corrente de condugao no
teflon.

Medidas da condutividade induzida com pulsos de radia -
géo da ordem de useg. mostram a existéncia de armadilhas com um
tempo de captura muito pequeno39. No capitulo II vimos que o va-

lor da mobilidade dos buracos & u = 2x10—9cm2V—lseg_l~ um valor

i
tao baixo que sO pode ser explicado como sendo de uma mobilidade
modulada pelas armadilhas. Deve, entao, existir uma regiao de ar
madilhas rasas que proporciona um equilibrio térmico entre os
portadores livres e aqueles que habitam essas armadilhas. Ainda
no capitulo II vimos que correntes termoestimuladas em filmes de
teflon pré-irradiados por feixes eletrdnicos, mostraram a exis -
téncia de armadilhas profundas para és buracos. Esta conclusao

foi corroborada recentemente por medidas com amostras carregadas

- 41
atraves de descarga corona .

6.3. PARZMETROS

Supomos gue os buracos na banda de valéncia tem uma mo-
bilidade constante M- A "mobilidade de arrasto" u dos portado -
res & bem menor porgue boa parte da populagao dos portadores per

manecem imobilizados nas armadilhas. A esta mobilidade denomina-
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se mobilidade modulada. A relagao entre estas mobilidades & defi-

42 .
nida segundo a igualdade un = Uono . Agqui n=n_+n

onde n &
o r’ o ©

a concentragao de portadores livres e n. a concentragao de porta-
dores nas armadilhas rasas. Conclue-se portanto que n & a concen-
tragao total de buracos que participa do processo de condugido. Pa
ra simplificar introduzimos o fator 6 = no/n, ficando y = o, -
Segundo a teoria de Rose-Fowler, recombinagao ocorre so-
mente entre portadores livres de um sinal com os portadores de si
nal oposto presos nos centros de recombinagao (ver paragrafo
I.3). Em nosso estudo, como n3o existem elé&trons livres, a recom-
binagao acontecera entre os buracos livres e os elétrons presos
nos centros de recombinagao. A esté concentragao de elé&trons deno
minaremos com a letra m. Entao o termo de recombinagdo & dado por
c D M, onde a & o coeficiente de recombinagao livre.Langevin de-
duziu uma expressao para o coeficiente de recombinacio para gases
em alta presséo43. Esta expressao, que & ag = euo/e, foi mostra-
da mais tarde ser valida também para s6lidos desde gue ndo haja
outro tipo de forga gue nao a Coulombiana entre os portadores. As
grandezas e e € sao respectivamente a carga eletrbnica e a cons-

tante dielétrica do meio. Esta igualdade pode ser escrita como

o = eu/e, onde a & o coeficiente de recombinagdo modulado pelas
9

armadilhas. Considerando p = 2x10 CmZV—lseg , € = 1-9X10_13F/mm

- -1 -
tem-se: o =~ 1.7x10 15cm3seg . Fazendo as devidas substituicoes o
termo de recombinagac pode ser escrito como anm.
A taxa de geragao de portadores & dada por p = ¢ ¢ D W—l,

onde D & a taxa de radiagao absorvida, § & a massa especifica da

substancia, W a energia necessaria para gerar um par livre de elé
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tron-buraco, e c¢ um fator dimensional . D & medido em rad.seg
e 1l rad = 1,1 R, € X & medido em R/seg. W & medido em el&tron-

volt, § em g.cm_ e p em cm .seg_l, e c = 0,625x104 e

-1

V.rad—l.g—l.Resulta de tudo isto que p=5,6x1013(6/W)&cm—35eg
Encontramos na literatura um trabalho sobre recombinagao elétron.
-buraco em Antraceno excitado por raios—X44, onde o valor da e-
nergia de criagao deste par & encontrado ser igual a 2.700 eV.
O valor de 8§ para o teflon FEP ée 2 g/cmzf Introduzindo estes va-
lores na expressao acima e utilizando X = 110 R/seg, encontra-
mos P = 3,0x1012cm—3seg—l.

Da mesma forma que diferenciamos a mobilidade livre com
a modulada, o coeficiente livre de recombinagao com o modulado,
podemos diferenciar tempos de captura dos;buracos pelas armadi -
lhas. O tempo mé&dio compreendido entre o instante em que o bura-
co & criado e o instante em que & capturado por uma armadilha pro
funda denominaremos de 1. O tempo de permanéncia do buraco na ban
da de valéncia de o To € menor que T. A T chamamos de tempo de
captura modulado pelas armadilhas rasas e compreende a soma de
T, &0 tempo que os portadores gastam preso nas armadilhas ra -
sas. Tem-se T = 6 T.

O aumento linear da corrente induzida e tempo tm gasto
para se alcangar o valor maximo desta corrente dependem fracamen
te da taxa de exposigéo, mostrando que durante o periodo de cons
trucao a corrente & controlada pelas armadilhas profundas. A or-
dem de magnitude do tempo T é a mesma do tempo tm, que & lO—lseg.

Para explicar a existéncia da corrente estacionaria de

nossas medidas, consideramos que a partir de um determinado ins-
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tante os buracos que cairam nas armadilhas profundas comegam a se
rem devolVidos para a bandavde valéncia, tornando—ée novamente 1i
vre para a condugao elétrica. O tempo de liberagao destes portado
res 1* & o tempo em que eles permanecem presos nas armadilhas, is
to &, o tempo compreendido entre os instantes de captura e de 1li-~
beracdo. Este tempo t* & da ordem de tempo necessario para tornar
a corrente induzida estacionaria, que é da ordem de lO3seg. A di-
ferenca de magnitude entre T e T* mostra que o comportamento ini-
cial da condutividade induzida, isto &, o transiente, praticamen-

te independe do tempo de liberacao dos buracos.

6.4. EQUACAZO DE BALANGO

Para que se consiga descrever O pProcesso de condugao '
num material sob irradiacao, com um campo estatico aplicado, é
preciso que se coloque numa mesma equagao os fatores que alteram
o namero de portadores livres. Especificamente em nosso estudo, a-
través de um modelo prbposto para o material em questéo,'a varia-
¢io dos portadores livres consiste na combinagao entre os buracos
criados pela radiagéo, menos agueles que se recombinam com elé -
trons nos centros de recombinagido e tamb@m aqueles que sao captu-

rados pelas armadilhas profundas, acrescidos dos que delas sao 1i

berados. Isto tudo & sintetizado sob forma analitica,

- -~ . n _c
£ - P - oonm - o 4 VI.1.
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Nesta equagao n & a concentragao de buracos que estaona
banda de valéncia somado aqueles que estiao nas armadilhas ra -
sas; ng € a concentragao de buracos que estao presos nas armadi-
lhas profundas e m & a concentragio de elétrons que & igual a so
ma n + n, .

A variagao da concentragao de portadores nas armadilhas
profundas & o resultado da diferenca entre o nimero deles que

caem nas armadilhas e o numero que sao liberados em cada instan-

te. Analiticamente,

_n '
aE T 1 T T VI.2

Portanto, a variagao do nimero de eldtrons no material
é dado pelo nimero gerado pela radiagdao subtraido daqueles que

se recombinam com os buracos condutores por unidade de tempo,

9 = P — onm VI.3
A corrente de condugao induzida pela radiagio &:
Ir = aenuE vi.4
Onde a &€ a &rea da regido irradiada do dielétrico e E o
campo externo aplicado.

Fica implicito nestas equagoes que estamos tratando com

eletrodos ohmicos e com neutralidade de carga dentro da amostra.
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Recentemente foi publicado um trabalho sobre fotocorrente e reconm
binagéo gue constroi um modelo assumindo eletrodos blogqueantes e
formagao de carga espacial no volume da amostra, tal como na teo-

. -~ » . -~ 45
ria da camara de ionizagao .

6.4.1. CASOS LIMITES

Da equagao VI.l. podemos obter uma solugdo para tempos
pequenos, onde o termo devido a capturagao dos portadores pelas
armadilhas € mais importante que o termo da recombinagao. O termo
devido a liberagéo dos portadores coﬁ muito mais razao pode ser

desprezado, e a equagao fica,

dn n
- VI.5

A solugao desta equagao diferencial de primeira ordem &,

n = pt (l-exp(-t/1)) VI.6

t/T

Para t << T expandimos e =1 - t/1, e encontramos
n = pt. Nos primeiros instantes a corrente cresce linearmente com
p e portanto com X como mostra a curva A da figura 33. Encontra-
mos aqui a primeira concordancia entre o nosso modelo tedrico e
os resultados experimentais.

Podemos agora saltar para o limite oposto, t + =, e veri

ficar quais termos da equagao VI.1 serdo dominantes. Para tempos

longos a curva se encontra no estado estacionario, portanto nao
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ha variagao do numero de portadores de condugao. Pelo balanc¢o de

talhado podemos escrever,

P = anm

o VI.7
n _ "t
T T*
Revendo os calculos feitos no ftem 1.3.4., extraidos do

artigo do Fowler, encontramos gque n n pA, onde 0,5 < A < 1.A cur
va B da figura 33 mostra que o crescimento da corrente estaciona
ria contra a taxa de radiacao obedece a relagao Ir n x°7 04 Mais
uma vez encontramos concordancia entre o previsto pela teoria e

o realizado na experiéncia.
6.4.2. PERTODO DE TRANSIENTE

Convencionamos chamar de transiente em nossas medidas
o periodo compreendido em torno do valor maximo de corrente. Nes
te intervalo de tempo, que & de aproximadamente 200 seqg., prati-
camente nao ha liberagao dos portadores das armadilhas profun -
das; estamos querendo dizer que T* deve ser maior que 200 segq.
com estas consideragBes podemos escrever a equagéo que descreve

este periodo,

n
gt P - onm = 7 VI. 8
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Os resultados desta equagao sao validos somente para
t/T* << 1.

No capitulo seguinte iremos calcular esta equagao, dis-
cutir seus resultados e obter valores das grandezas p, a e T.
Compararemos estes valores com os obtidos teoricamente no capitu -
lo 5.3 e com os gue serao calculados pelo ajuste que farémos pa-

ra outras partes da curva experimental.
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VIT. BESULTADOS E CONCLUSOES

Para efeito de calculos, ou melhor,para a obtencgao dos
valores dos parametros, podemos considerar nossa curva de corren
te induzida subdividida em quatro partes:

a) o crescimento da condutividade induzida sob radia -
cdo, que compreende os primeiros cinco segundos;

b) o transiente da condutividade induzida compreendido
entre o quinto e o duocentésimo segundo aproximadamente;

c) o periodo de condutividade estacionaria;

d) a componente atrasada da condutividade induzida.
7.1. CRESCIMENTO DA RIC

Na secgéo 6.4.1 , discutimos casos limites do fenodmeno
da condutividade induzida e através de uma aproximagao encontra-
mos para o inicio da curva que n = pt. Entao o nlimero de portado
res livres criados pela radiacgao, cresce linearmente com o tempo
nos primeiros segundos. Considerando a equagao VI.4, e buscando
um ajuste com as curvas experimentais, obtivemos,

12 -3 -1
cm . seg .

p = 5.0x10

7.2. TRANSIENTE

Esta parte da curva foi a que permitiu um ajusté mais

detalhado e que propiciou a obtengao do maior nimero de parame -
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tros. E bom lembrar aqui mais uma vez, que esta & parte original
de nosso trabalho. Os calculos foram feitos com a ajuda do compu
tador devido a dificuldade de se resolver duas equagdes de pri-

meiro grau acopladas. Lembramos aqui as equagoes,

o gpg - D
e

e _on

dat T
e também que m = n + n_.

t

Para facilitar a montagem do programa, transformamos as
grandezas dimensionais em adimensionais utilizando dos seguintes

artificios,

Assim obtemos a equagao,

an' 1

4T = p' - n'm' - n' VII.1
v o T - 1

onde p a P e T = aa

Todas as letras com apdstrofe sao adimensionais ligadas

as dimensionais pelas relagoes acima escritas.
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As figuras 38, 39 e 40 mostram os ajustes dos resulta-
dos experimentais com os tedricos para as taxas de radiagao ,

165 R/S, 110 R/S e 55 R/S, respectivamente. Abaixo fazemos uma

tabela dos parametros que utilizamos em cada uma dessas curvas.

TABELA DOS PARZMETROS AJUSTADOS

% (r/s) u(vggg? P{EET%EET) afcm®/seg.) T (seg.)
55 2,0x10 ° 3,8x10'2 ©7,0x107 16 4,7
110 2,0x10"° 5,8x101!2 5,3x107!'°® 5,4
165 2,0x107° 7,0x10!'? 5,1x10"'*® 6,5

7.3. COMPONENTE ATRASADA DA RIC

Como ja discutimos no capitulo anterior a componente a-
trasada pode ser dividida em duas partes, a queda brusca e rapi-
da no inicio, seguida de uma queda mais lenta e duradoura que &
mostrada na figura 33. O resultado mostra que depois de aproxima
damente 50 minutos a DRIC decresce hiperbolicameﬁ£e no tempo, es
tando de acordo com os calculos desenvolvidos por Fowler e des -
critos na secgao 1.3.5.

Nos interessa agora extrair alguns dados no ajuste, ted
rico-experimental, da queda rapida. A figura 37 nos permite con-
cluir que nesta curva existe uma superposigéo de uma queda expo-
nencial e um valor guase constante de corrente. Com 0 nosso mode
lo podemos montar a equagao que descreve esta situagao. Nao ha -

vendo mais criacao de portadores pela radiagao, p nao entra na e
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quagao,

+nt
T* VIiI.2

l

|

Q

5

=

J
Als

Considera-se m_ como sendo o nimero de elétrons no ins -
tante em que se desliga a radiagao, e despreza-se sua variagao no
inicio da queda. Isto encontra suporte no fato de que n, >> n A

£ .

equagao fica simplificada,

dn _ _ 1 1 1
35 = (OLmO +-T- +‘T‘;)n +;?; mo VII.3
cuja solugao &,
' 1 . 1,1 1
_ %% lamy, + 7 + Tx)t 70
n = (nO - ! 1 )e + i i VII.4
amg * 7 fIE O ¥ Tt T*

Comparando as equagoes V.4 e VII.4, encontramos que,

I.m
N =n_ - 1* o
o o 1 1
am_ + = + =,
o} T T
_ 1 .1
8 =oam  + - + -, VII.5
1m
N. = T* o
1
1 1



89

onde N =

A ..... area da regiao irradiada da amostra
€ ..... carga eletronica
¥ ..... mobilidade dos buracos na amostra

E ..... campo elétrico aplicado.

Curva I : N

n

l,lxlO]'?’cm—3 N, = 3,0x1012cm—3

0
=

Curva II: N = 2,OX]_012cm“3 N ~ 5,5Xlollcm—3

i

A curva I representa a medida realizada quando interrom
pemos a radiagéo no valor maximo de corrente. Com os valores que

j& encontramos até aqui podemos escrever,

%;mo = 3,Ox10128, . curva I
%%mo = 5,5xlOllB,, curva II

Para t* daremos o valor 200 seg, sd para efeito de ava-

liagéo do valor de mO em cada um dos casos.

7,5x1014cm—3 curva I

3
in

2,2x1014cm_3 curva 1T

=
1R

Podemos ainda calcular o valor de a. Para isto despreza
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1 . -
remos © termo = visto gque ele & bem menocs que o termo % .

1
_Po=
=
o
o gue da .
o = 1,3x10_15 cm .seg~l curva 1
o = 5,5x10_15 cm3.seg—l curva 1II

Os resultados nos dizem que a gueda da curva I & menos a
brupta que da curva II. Se pensarmos que nos primeiros instantes
da radiagao, as armadilhas se encontram praticamente vazias, é de
se esperar que a queda da curva I seja mais violenta que da cur-
va II. No final com quase todas as armadilhas cheias o desapareci
mento de portadores da banda de valéncia deveria se dar através da
recombinagao com oS elétrons. Aqui aparece uma discrepancia do mo
delo com os resultados experimentais. O coeficiente de recombina-
c3o a, também ndo estd de acordo com o calculado na secgao anteri
or. Outra coisa gque parece nao estar muito de acordo com o espera
do & o fato de que m_ € maior no ponto de maximo I. A intuigao
nos diz que o nimero de elétrons comega praticamente do zero, au-
menta durante o transiente, saturando depois de algum tempo guan-
do a curva alcanca o estado estacionadrio. O resultado mostra que
no instante em que o numero de buracos livres & maximo, o nimero
"de elétrons & maior do que quando o numero de buracos & estaciona

rio.
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Vemos que apesar de conseguirmos extrair o funcional da
equagao V.4 da teoria, os resultados obtidos nao sao satisfatg -

rios.

7.4. CONDUTIVIDADE ESTACIONARIA

Pela sequéncia logica esta seccao deveria preceder a an
terior. Porém as trés secgoes anteriores forneceram amplo mate-
rial para calculos e discussoes, enquanto que esta serviri como
teste dos resultados obtidos. Como o nome diz, tem-se dn/dt = 0,
e através do balango detalhado entao o nimero de portadores cria
dos igual ao nimero recombinado na unidade de tempo e, nimero de

portadores que caem nas armadilhas igual ao nimero dos liberados.

p = anm VII.é6
e
no_ Tt :
T pr VIiI.7
v N _ 12 -3 -1
amos supor que n, = m, € que p = 5,0x107"cm " .seg ’
T =5 seg, 1% = 200 seg e a = 5,0x10—16cm3.seg_l. Resolvendo o

sistema de equagoes, fica,
/T p
n = —¥E VII.8

Substituindo os valores acima, encontramos gue
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_ 13 -3 _ 14 -3 ~
n=1,6x10""cm " e n, = 6,0x10""cm ~. Entao, no estado estacionj-
rio o ntmero de buracos presos & cerca de quarenta vezes maior

que o numero de buracos livres. Isto est3 inteiramente de acordo

com O esperado.
7.5. ABSOR{AO DIELETRICA

A curva da fig. 27 mostra o efeito da variacgao da tempe
ratura ambiente sobre a corrente de absorgdo dield@trica sob um
campo aplicado nas amostras de teflon nao irradiadas. Acrescenta
mos este efeito em nossa tese porque, apesar de nao estar direta-
mente ligado ao assunto que estamos abordando e, nao termos reali
zado medidas quantitativamente mais elaboradas, a curva & muito
rica em informagdes. Em primeiro lugar observamos gue na média a
corrente continua caindo com o tempo. Em segundo lugar vemos que
a temperatura exerce um efeito muito grande na condutividade do ma
terial. Este efeito & perceptivel quando a corrente alcanga valo-
res abaixo de 10—14A. Os picos da figura 27 apareceram durante o)
dia quando, naturalmente, a temperatura & maior, e os vales duran
te a noite.

O mesmo resultado & apresentado na figura 28 numa escala
dupla logaritmica, donde obtém-se a mesma inclinagao nas retas de
corrente contra tempo para temperatura diferentes. Podemos inter-
pretar esta variagéo na corrente devido a portadores presos gue
sao excitados pela temperatura e se tornam livres. Especulando os

resultados obtidos, onde sem duvida nenhuma vale a lei de decai -

-n .
mento I = Iot , podemos estimar o valor da energia de excitacgao.
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T = 24,5°C 1. =1 0.8
. 1 o
1
T = 23% 1. =1 ¢ 081
2 0
2
I, Iol .
resulta T~ = T VII.9
2 o
2
. . -15 -
Devido a baixa corrente, alcangada (v 10 A), o que da
-2 -
uma condutividade da ordem de 10 0 (Q.cm) l, suporemos que ja se

esta proximo do valor da condutividade intrinseca do material, on

de vale a equacao,

-u/KT
0 =0 _e 4

o Vii.1o0

Das equagoes VII.9 e VII.10, e de valores colhidos na fi

gura 27, tem-se,

I, o
E_l = 8—l = 1.6 VII.11
©3 ©, .
ou entao,
w1,
1.6 = e K Ty Ty VIT.12
que 4da,
T. T
H = K 7172*:_—,1,—1"'21'1 1.6 VII-13



94

T, = 297,5°K
(@]
T, = 296°K
kK - 8.6x10 > &Y
O

K

Resulta, p = 2,3 eV.

0 valor da energia de excitagéo'encontrado através desta
especulacao é alto, e poderia ser interpretado como sendo a ener-
gia de armadilhas bastante profundas, e que, naturalmente, sd te-
ria efeito visivel quando a corrente fosse bastante baixa, como é
o caso presente.

Este efeito pode ser minucicsamente estudado e dar impor

tante contribuigéo ao aperfeicoamento do modelo do Teflon.
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