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RESUMO

Este trabalho apresenta uma extensiva série de resulta
dos experimentais da condutividade induzida por radiacdo X conti
nua, durante e apds a irradiacao, em amostras de PET e Kapton.As
medidas foram realizadas variando-se uma série de parametros,tais
como: o campo elétrico aplicado, a taxa de exposigao, a espessu-
ra da amostra, o tipo de eletrodo, a energia da radiacao e as
condicdes ambiente.

Foram feitas ainda medidas da corrente termo-estimula-
da em amostras irradiadas e nao irradiadas, que permitiram veri-
ficar a presenca de armadilhas nos materiais. Medidas da corren
te fotonica com diferentes eletrodos e espessuras das amostras,
constataram a influéncia do eletrodo no valor dessa corrente. Fi
nalmente um modelo tedrico foi desenvolvido, baseado na teoria
de balanco dos portadores generalizada, com a inclusao do efeito
do campo elétrico na taxa de geracao de portadores (efeito
Onsager). O ajuste tedorico-experimental permitiu a determinacao
numérica dos principais parametros de conducdo, tais como, mobi-
lidade dos portadores, coeficiente de recombinacaoc e densidade de

armadilhas, para os dois materiais estudados.
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ABSTRACT

In this work we present extensive results of
measurements of the prompt and delayed radiation-induced
conductivity of samples of PET and Kapton. Experimental parameters,
such as the effective energy of the radiation, the exposure rate,
the total dose, the value of the applied electric field, the
nature of the electrodes, and the ambiental conditions were changed
within wide limits,

We also report measurement of thermally stimulated
currents for non-irradiated and for irradiated samples which
allowed us to investigate the trap-structure of the materials.
Measurements of photo-Compton currents with different electrode
materials and sample thic¢knesses gave information about the
relation between the nature of the electrodes and the amplitudes
of the currents.

Based on the generalized rate theory of radiaticn-induced
conduction we developed a theoretical model which includes the
effect of the applied electric field on the carrier generation
vield (geminate recombination, Onsager effect). Comparison of
experimental and theoretical curves allowed us to determine
the values of the main conduction parameters, such as carrier
mobility, recombination coefficient, trap densities, for the

materials under investigation.
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CAPITULO I
INTRODUGAO

A utilizacdo generalizada de materiais poliméricos em
ambientes de intensa radiagéo como, por exemplo, em reatores nu-
cleares, artefatos espaciais, etc., tem aumentado O interesse nos
processos de interagao entre a radiagao ionizante e materiais iso
lantes. Uma importante variagao, sob o ponto de vista das pro-
priedades eletricas desses materiais, ocorre em sua condutivida-
de. A condutividade induzida por radiagao (RIC), nome pelo qual
essa variac¢ao & frequentemente conhecida, desempenha atualmente
um importante papel no estudo das propriedades elétricas dos po-
limeros. A analise do copportamento da RIC em dieletricos & de
fundamental importdncia para a compreensao da dinamica das cargas
elétricas em tais materiais durante a irradiacgao.

Neste trabalho foram estudados dois polimeros, o POLIE
TILENQO TEREFTALATQO (PET) e o POLI-4,4'-0XIDIFENILENO PIROMELITI
MIDA {(POLIIMIDA) ,materiais gue apresentam excelente resisténcia
quando utilizados em ambientes sujeitos a radiagaoc elevada.

Una extensiva série de medidas da RIC nos dois mate-
riais foi realizada, no vacuo e a temperatura ambiente, com um
periodo de radiacdo continua de até 7 horas. Tais medidas foram
ainda complementadas pelos resultados obtidos utilizando o meto-
do de corrente termo-estimulada (TSC), os quais permitiram a su-

posigao da existéncia de armadilhas profundas nos materiais.

1.1. POLIETILENO TEREFTALATO - PET

O filme de PET aqui estudado foi o MYIAR (Du Pont),

que & um filme de poliester ou, mais especificamente..o terefta-

e 1
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lato de polietileno, obtido pela reagdao de condensagao do etile-
no glicol com o a&cido tereftalatico. Suas propriedades excepcio-
nais tornam-no especificamente Util para as industrias elétricas
e eletrdnicas, camo substituto aos materiais isolantes convencio
nais,mais pesados e volumosos,

O PET & um polimero gue tem uma estrutura linear regu-
lar, cam o carbono éster ligado diretamente a um anel aromatico
na espinha dorsal da cadeia molecular. A sua formula estrutural &

a seguinte:

HO{CHZCHZOIC—QCOZ} CH,CH.OH

As propriedades especiais do PET permitem sua utiliza
¢do em uma série de fungdes: como embalagem, fitas magnéticas,fi
tas para cabos elétricos, etc. As excelentes propriedades dielé-
tricas desse filme combinadas a sua alta resisténcia, flexibili-
dade e estabilidade hidrolitica, permitem obter-se sistemas iso-
lantes elétricos superiores. E utilizado extensivamente em moto-
res elétricos, capacitores, transformadores, circuitos impres-—
sos, revestimento de fios e cabos e em muitas outras aplicagoes
eléetricas. Além disso, o PET é mais resistente aos efeitos da
radiagao que outras fibras nao orientadas, apresentando danos des
preziveis a uma dose absorvida de até 6 x 106Gy (6 X 108rad) [1].
A tabela I fornece algumas propriedades do Mylar, tipo C, utili-

zado neste trabalho.
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TABELA I
PROPRIEDADES DO MYLAR, TIPO C

PROPRIEDADES (23 Lm) VALOR TIPICO. a) (ref. 2)

Resisténcia maxima & Tensio 25000 psi (25°0C)

Densidade 1,395 g/cm’

Absorcao de unidade menos de 0,8% (imersao por 24h a
23°¢)

Fonto de fusio 250°% - 265 °C

Temperatura de utilizacao -60° a 150°C

Poder Dielétrico 2,75}{]_06 V/cem (259C e 60 cps)

Constante dielétrica ( J;—O ) 3,0 (25°C, 1MHz)

Resistividade de volume 10]'8 £ cm 25°¢)

Resistividade superficial 10" 2 ™ (23°c, 30% hr)

Resisténcia 3 radiacdo >10%y (10%rad) b

Percentagem de cristalinidade ~40% )

Temperatura de transicao (Tg) 70 °c

a) American Society for Testing and Materials, Philadelphia, Pa.
1968,

b) valor obtido da ref. 1,

c) valor medido no Laboratdrio de Polimeros do DEMA-~UFSCar.

1.2. POLIIMIDA (POLI-4,4'- OXIDIFENILENE PIROMELITIMIDA) -

- KAPTON

O Poliimida por ndés utilizado foi o Kapton tipo H (Du
Pont), um dos mais Gteis membros dos polimeros tipo imida,derivado do

cter de 4,4'-diaminodifenil e do dianihidrido piromelitico . Sua for-

mula estrutural & a seguinte:
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Kapton tem sido utilizado em aplicagCes sujeitas a gran
des variagles de temperatura, de -267° a 400°c. a 25°C as suas
propriedades mecdnicas saoc semelhantes as do Mylar, poreém a tempe
raturasmuito elevadas ou muito baixas, as propriedades do Kapton
sao menos afetadas, principalmente suas propriedades eleétricas.Por
isso esse material & muito utilizado para revestir fios e cabos,
em circuitos impressos, fitas magnéticas, motores, capacitores
e transformadores. O Kapton tem sido aplicado na industria aeroes
pacial fornecendo uma economia de 50% em volume e 25% em peso dos
condutores elétricos. Outras aplicacGes especificCas sdo: veiculos
espaciais, células solares, capas de protecao, tanques de estoca
gem criogénica para gases, etc.

Algumas propriedades do Kapton tipo H sao dadas na tabe

la IT.
TABELA IT
PROPRIEDADES DO KAPTON-TIPO H
PROPRIEDADES (25 ym) VALCR TfPICO1a) (ref. 2)
Resisténcia maxima a tensao 25000 psi3(2500)
Densidade B 1,42 g/cm
Ponto de fusao >900°

Poder Dielétrico

2,75x100 v/cm 12500,60 cps)
Constante dielétrica (

) 375 (25%. 1MHz)

Resistividade de volume ' ° loig 2 cm 5250C)
Resistividade superficial 10 (1 cm 9(25'0(:, 50% hr)
Resisténcia a radiacao 107Gy (107rad) b)

a) American Society for Testing and Materials, Philadelphia, Pa-
~1963.

b) Valor obtido da ref. 1.
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1.3. Condugao Eletrica em Isolantes Organicos

Assumindo, inicialmente, que a estrutura de banda de
energia possa ser aplicada em materiais amorfos ou policristali-
nos, encontramos cinco principails mecanismos de condugdo através

de um filme isolante.

a) Condugao idnica

b) Condugao por elétrons e lacunas

¢) Tunelamento

d) Emissao Schottky e Efeito Poole-Frenkel

e) Condugao por impurezas

a) Condugao idnica. Ocorre principalmente em polimeros

gue contem ions (ionomero%), Ou grupos capazes de serem ionizados
Ou naqueles em que materiais idnicos foram adicionados. Em tais
materiais a presenga de agua desempenha um importante papel, po-
dendo atuar como uma fonte de lons ou camo uma impureza de alta
constante dielétrica. A condugdo idnica também pode ocorrer devi-
do ao movimento de defeitos na rede sob a infludncia de um campo

elétrico aplicado.

b) Conducao por elétrons e lacunas

Em muitos isolantes organicos a condugdo ocorre  pelo
‘transporte de elétrons e lacunas existentes ou produzidos no mate
rial. A condutividade dessas substancias & dada por (J=e(unn+upph
onde e & a carga elementar,uT7 e sao as mobilidades dos ele-
trons e lacunas, respectivamente e nep sao as densidades de
elétrons e lacunas, respectivamente. Normalmente, i temperatura am
biente, a densidade de portadores livres & muito baixa nesses ma-
teriais e a condutividade intrinseca (dark conductivity) & bastan

-20 -13. -1 -1
-10 § cm

te reduzida (10 1 Q )



Alem da conducgao de portadores devido a condutividade
finita do meio, podemos ter ainda transporte de excesso de car
gas e difusdao de cargas. O primeiro ocorre quando cargas de um
sinal sdo injetadas no dielétrico pelo eletrodo, e o segundo gan
do existe um gradiente na concentracao de cargas livres ao longo
do material.

Como exemplo podemos considerar O caso em que um con-
tato metalico injetante & colocado em um dos lados de um isclan-
te. Elétrons sido transferidos do metal para a banda de condugao
do isolante, formando assim uma camada de carga espacial proxima
do eletrodo. Sob a agdo de um campo elétrico externo fluira no
material uma densidade de corrente de condugao (drift), dada por
pupyE, onde o0& a densidade média de carga livre injetada, lo¢ a
mobilidade dos elé&trons liv;es e E a intensidade media do campo
eletrico no meio. Esse & um tipo de transporte de excesso de car
gas e gerard uma corrente limitada por carga espacial. Proximo

ao eletrodo injetante, onde o campo & nulo, teremos também a con

tribuicdo de uma densidade de corrente de difusao, dada por
D %%% , onde D & o coeficiente de difusao relativo aos portado-
res livres e p a densidade desses portadores. Um estudo do

transporte de excesso de cargas e corrente limitada por carga es
pacial, para o caso de um dielétrico irradiado por um feixe de
eldtrons nac penetrantes, foi feito por Gross e Nunes [3,4] .Nes
ses trabalhos & demonstrado que o feixe de elé&trons pode funcio-
nar canc um "eletrodo virtual" injetante na regiao nao irradiada
do dieletrico.

Se uma substdncia isolante, sanduichada entre dois
eletrodos, for uniformemente irradiada em todo seu volume, elé-
trons e lacunas serao produzidos e igualmente distribuidos no ma-

terial. Este permanece eletricamente neutro e o efeito de carga
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espacial nac ocorre. Surgird no material uma condutividade induzi
da pela radiagio (RIC), normalmente muito maior que a sua conduti
vidade intrinseca (dark), e que depende da dose de radiagao rece-
bida. Sob a agdo de um campo elétrico sera produzida no material
uma corrente eldtrica dada por ac E , onde a & a area irradiada,
o a RIC e E a intensidade do campo aplicado. A baixas inten=
sidades do campo aplicado, a relagao entre essa corrente e o cam-
po obedece a lei de Ohm.

A presenca de armadilhas profundas de portadores no
isolante, um inevitavel atributo dos dieletricos reais, geralmen-
te resulta em uma consideravel redugao na magnitﬁde da corrente,
desde gue essas armadilhas, inicialmente vazias, podem capturar e
imobilizar portadores livres. Por outro lado, a existeéncia de ar-

madilhas rasas diminui sensivelmente a mobilidade livre (uo ) dos

portadores. Neste caso introduz-se a mobilidade modulada por arma

dilhas rasas (mobilidade efetiva), definida como U= uo ;, on-

m
de n & a densidade de portadores livres e m a densidade total de
portadores, livres e capturados. O valor da relagao O = —%—, nor-

L0 _ 3470 para muitos polimeros iso

malmente se encontra entre 10
lantes [ 45],

Como a corrente produzida em um dieléetrico depende for
temente do camportamento do eletrodo, faremos aqui algumas consi-
deragdes. Eletrodo produzido pela deposigdo a vacuo de um metal,
& um eletrodo blogueante a baixa e intermediaria intensidade do
campo aplicado. Ele impede a transferéncia de cargas do metal pa-
ra o dielétrico, porem aceita portadores deste. Portanto, se em
um dielétrico, com eletrodos bloqueantes, forem produzides porta-
dores de ambos sinais, com mobilidades significantemente diferen-
tes, ocorre uma polarizagdo no eletrodo de sinal igual ao dos por

tadores mais moveis. Isto ocorre porque a tensao aplicada ao die-

létrico retira dele os portadores de maior mobilidade, e o eletro
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do sendo blogueante impede a reposigéo desseg portadores.

Porém, sob radiacao eletrodos blogqueantes podem tornar
—se O&hmicos. Deste modo, nas medidas de corrente induzida pela ra
diagdo pode-se considerar os eletrodos como Ohmicos, o que leva a
uma neutralidade de carga na amostra nao havendo formagao de carga

espacial.

c) Tunelamento. Este modelo assume gue um eletron em um

orbital molecular - n de uma molécula, quando excitado para um ni-
vel de energia mais elevado, pode tunelar através de uma barreira
de potencial para um estado nao ocupado de uma molécula vizinha,ocom
conservagao de energia no processo. 0 tunelamento pode ocorrer tam
bém nas interfaces entre o condutor e o isolante, no caso de umna
estrutura metal-isolador-metal cam uma tensao aplicada. O princi-
pal problema neste mecanismo de condugdo & calcular a probabilida-
de de transmissio de um elétron através de uma barreira de poten-

cial utilizando a mecanica ondulatdria.

d) Emissdo Schottky e Efeito Poole-Frenkel. Como resul-

tado do alto campo elétrico obtido através de um fino filme isolan
te, a emissao Schottky de elétrons pode ocorrer do contato de me-
tal, com potencial negativo, para a banda de condugao do isolante.
Este mecanismo corresponde a ativagao térmica de elétrons sobre a
parreira da interface metal-isolante, com o efeito adicional da di
minuigao da altura dessa barreira causada pelo campo aplicado.Efei
to Poole-Frenkel também & baseado na diminuicac da altura da barrei
ra de potencial devido a um campo eletrico aplicado. Contudo, nes-
te caso, a barreira em questdo @& aquéla para excitagdo térmica de
elétrons, aprisionados em armadilha, para a banda de condugao do

isolante.
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e} Condugao por impurezas., Um elétron ocupando um ni-

vel doador isolado em um diel@trico impuro tem uma funcao de onda
localizada ao redor da impureza e uma energia levemente menor que
a minima energia da banda de condugdo. Como existe uma pequena, po
rém finita, superposigdo da fungdo de onda do el&tron de um doa-
dor com os doadores vizinhos, um processo de condugdo & possivel
em que o elétron se move entre os centros,sem ser ativado para a
banda de condugao. A condigdo necessdria para a condugao por impu
reza & a presenga de centros doadores e aceitadores. Os aceitado
res removem um nimero de el&trons dos doadores, permitindo o movi

mento de elé&étrons de um doador ocupado para um livre.

1.4, Unidades de Radiagao

Com a finalidade de tornar significante os calculos en
volvendo radiagao, definiremos algumas unidades em termos das
quais campos e efeitos de radiagao possam ser exXpressos quantita-—
tivamente. O sistema de unidades agui descrito, foi promulgado por
um Orgac internacional, a Comissao Internacional em Unidades e Me
didas Radiologicas (ICRU),e as definigdes a seguir sao as recomen

dadas por ele, desde 1971, e t&m sido adotadas em varios palses.

Exposicao. E um termo utilizado para descrever campo
de radiagao gama {ou X) no ar, e & definido como a relacdo entre
a soma das cargas elétricas de todos os lons produzidos no ar quan
do todos os elétrons liberados pelos fétons, em um dado volume de
ar, sao canpletamente freados, pela'massa desse volume. A unidade

de exposigao é o Roentgen (R) definido como:

4

1 R = 2,58x10 ~ C/Kg (1)
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que e equivalente a producao de uma unidade eletrostatica de car-
ga (3,33 x 1077%) de um sinal devido a interacdo da radiacdo em
1 cm3 de ar a 1 atm e 0°. & importante notar que o termo exposi=-
cao sb deve ser aplicado para radiagao Y ou X no ar. Contudo, fre
guentemente torna-se conveniente se referir ao valor da exposigao
ou taxa de exposigao (R/s) em um ponto interno de um material di-
ferente do ar. Neste caso, o valor deve ser interprétado como o}

valor gue seria determinado para uma pequena quantidade de ar co-

lecade no ponto de interesse.

Dose absorvida. E definida como a energia cedida pela

radiagac a uma dada substdncia, por wmidade de massa da substancia.A uni
dade de ds absrvida & o rad (radiation absorved dose), que cor-
responde a 100 erg/g.

1 rad = 100 erg/g (2)
No sistema MKS, teremos:

1 rad

N

100 erg/g = 0,01 J/Kg = 0,01 Gy (Gray)

1 rad -2 (3)

!
P
o
(]

W

A taxa de dose absorvida por uma substdncia (D) que se encontra
em um local em que a taxa de exposicao & X, pode ser encontrada

pela relagao:

£,
D = 0,874 e sub oy ()
() 4,
o ar
- e e 5 ; o
onde (p)Sub e | p)ar saQ, respectivamente, 0s coeficientes
de absorgao em massa da substdncia e do ar para a radiagao em

gquestao. A relagdo entre D e X depende,portanto, do coeficiente
de absorcao em massa do material, que por sua vez depende do nﬁmg

ro atdmico dos elementos gue o compoe e da energia da radiagao.Pa .
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ra substédncias de baixo nUmero atdmico podemos considerar, aproxi
madamente, a relagao:

b =0,9 X (5)

O calculo da taxa de geracdo de portadores (g) em um
dado material, isto &, o numero de portadores livres gerados pela
radiagao por unidade de volume e de tempo, pode ser feito a partir
da dose absorvida pelo material.

Da relagao (2}, temos:

13

1 rad = 100 erg/g = 6,25 x 10 ev/g

Para um material de densidade p(g/cm3), energia média
de ionizagao w (eV) e que recebe uma taxa de dose absorvida

D (rad/s), temos:

g = 6,25 x 10%3 . D em st (6)

1.5. Efeitos da Radiacao Ionizante em Isolantes Amorfos
Em doses relativamente baixas (< lO6 rad), o princi-
pal efeito da radiagao ionizante em isolantes poliméricos & a
criagac de pares elétron-lacuna, alguns dos guais se dissociam tor
nando-~se metaestaveis capturados em certas armadilhas ja existen-
tes no material. Estas armadilhas podem ser vacincias interstici-
ais, lons multivalentes, defeitos estruturais, etc. Altas doses
de radiagoes de suficiente alta energia (> 200 Kev), podem criar
novas armadilhas, particularmente wacancias intersticiais.
Os principais processos que ocorrem na interagao da ra
diagao com a matéria sdo: excitagdo, ionizacdo e deslocamento. Os
dois primeiros sao os responsaveis pelos danos aos materiais orgd

nicos através de reagoes guimicas do Ion excitado e/ou dos radi-
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cais livres. Deslocamento fisico de elétrons ou de atomos, levan-
do a disruptura da rede cristalina do material, & um processo gue
predomina em materiais metdlicos ou inorganicos. Em polimeros, no
estado sblido, a ionizacdo ou excitagdo das moléculas do mate-
rial formam radicais livres. Um nUmero de rea¢des quimicas  pode
ocorrer, as mais importantes levando a ligagBes cruzadas
(crosslinking) e cisdes. No primeiro caso longas cadeias podem
ser produzidas, formando uma rigida, tridimensional rede. Quando
as cisGes predominam, as longas cadeias podem ser quebradas em
pequenas mo léculas produzindo um material mais fraco.

Geralmente os danos causados pela radiacao dependem &s
condigSes ambientais (atmosfera, temperatura, umidade, etc.). Na
maioria dos polimeros a radiagdo acelera significantemente a degra
dagao oxidativa. Alguns po%imeros apresentam danos a radiagao maic
res em atmosfera de nitrogénio ou no vacuo que no ar. Esse resul-
tado pode significar gue para esses polimeros as reagoes oxidati-
vas podem inibir outras reagoes mais danosas. Todos esses proces
sos podem alterar significantemente as propriedades eletricas e
mecanicas dos materiais.

No caso particular dos polimeros aqui utilizados, uma
desprezivel degradagdao occorre para doses abaixo de 4 X lO7rad[2].
Para o PET, 50% de redugao & observado a 3 x 108rad e 50% de dimi-
nuicdo da resisténcia a tenséb apds 6 x 108rad. 0 mecanismo de
reaciao dominante & a cisao. Abaixo de 200°¢C ndo se observa nenhu
ma aceleracgao nos danos de irradiagdo com a temperatura. Desgaseli
ficagdo durante a irradiagdo & minima, e principalmente de H,.

Um efeito importante da radiacdo em polimeros, e que es
t3 diretamente ligado a este trabalho, & o da indugao de uma con-
dutividade elétrica no material. A radiagac ao atravessar uma
substancia produz eletrons secundarios de alta energia. Esses elée

trons sofrem varias interacoes no material até perderem toda sua
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energia. Nesse processo outros elétrons, de menor energia, 840
criados, aumentando deste modo a concentragao de portadores li-
vres no material,c que resulta em um aumento de sua condutividade
eletrica. O valor da energia necessdria para criar um portador 1li
vre em polimeros tem gerado muita controvérsia entre diferentes
autores, estando esse valor entre varias dezenas de eletron- volts

e algumas unidades de quiloelétron- volts [5,6) .

1.6. Corrente Fotonica

Quando a radiagao y (ou X) de baixa energia (<200KeV)
atravessa a matéria, o processo de absor¢ao dominante & o efeito
fotoeletrico. Nesse processo a radiagao cede quase toda sua ener-
gia ao elétron que & ejetado com uma energia igual a diferenga en
tre a energia do f£Oton incidente e a sua energia de ligagao. A o
babilidade absoluta de ocorrer o efeito fotoelétrico & descrita
pela seccao de choque atomica I (cmz/atomo). Estimativas tedri-
cas do valor de ér[7] mostram a sua forte dependéncia com o nime
ro atdmico do material absorvedor. Esta dependéncia, determinada
empiricamente, foi encontrada como sendo i = const Zn, para valo
res fixos da energia da radiagao. O expoente n aumenta do va-
lor 4 até 4,6 quando a energia da radiacao aumenta de 0,1 para 3

MeV, conforme ilustra a Figura 1 {(da ref. 8}.

] v F L 1 T TEI ¥

46 ar=tonst Z"

44

42

4'0 ] [ [ L T ]
0.1 02 €3 05 1 2 3

Photon energy in Mev

L]
T v 1 11

Figura 1. Variagao do expoente n com a energia de radiagdo.
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A distribuicac direcional dos elétrons ejetados pelo e
feito fotoelé&trico também depende da energia da radiagao. Para
baixas energias, os fotoelétrons tendem a ser ejetados na diregao
do vetor elétrico da radiagdo, isto é, na diregao perpendicular a
da sua incidencia. Radiacao de mais alta energia ejeta fotoelé
trons preferencialmente na diregao de sua incidéncia. Logicamernte,
a energia cinética dos fotoelétrons & a mesma para qualquer dire-
¢3o de emiss3o. A Figura 2 mostra valores tedricos da distribuigao
direcional dos fotoelétrons, por unidade de angulo sdlido, calcu-

lados por Davisson [7) para varias energias dos fb6tons.
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Figura 2. Distribuig¢dao direcional dos fotoelétrons por unidade de
Angulo sélido, para as energias marcadas. As curvas solidas sao
calculadas da formula relativistica de Sauter [ 9] ; a curva em
segmento descontinuo, da expressdac nao relativistica de  Fischer

[10] (Figura obtida da ref. 8).

Quando um feixe de raios-x atinge uma amostra, os ele-
trons ejetados por efeito fotoelétrico na diregdo de incidéncia da
radiagao ocasionam o aparecimento de um fluxo de elétrons nessa
diregao, dando origem a uma corrente, denominada corrente fotdni-
ca [lll. Surge, portanto, no material uma corrente positiva, sem-
pre de diregao oposta a da incidéncia da radiacao. A intensid ade
dessa corrente & medida comn a amostra em curto, e nas medidas da

RIC, os valores obtidos devem ser corrigidos samando-gse ou sub-
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traindo-se o valor da fotdnica, dependendo da polaridade da ten-

sao aplicada 3 amostra.

1.7. Trabaihos Anteriores

Os fundamentos tedricos para a interpretacdo da  RIC
em dielétricos foram muito bem descritos por Rose [12], Fowler
[l3],e Bube [14]. Um resumo de alguns resultados obtidos por tra
balhos experimentais, que investigaram o efeito da radiagao ioni
zante na condutividade do PET, sera dado a seguir.

O mais conhecido trabalho nessa adrea foi desenvolvido
por Fowler[l3] em 1956. Ele investigou a condutividade elétrica
induzida por raio-x em varios materiais isolantes, entre eles o
PET, interpretando os resultados por uma analogia com o modelo de
bandas de energia, baseado na conducaoc de elétrons livres, com
a inclusac de distribuigdes de niveis de armadilhas para  esses
portadores. Entre os importantes resultados obtidos por Fowler,
podemos citar a relagao entre a corrente induzida e a taxa de ex
posigao, a qual segue uma lei exponencial do tipo i a% , onde o
valor de 4 & uma caracteristica do material, encontrando-se en-
tre 0,5 e 1,0, dependendo do modo como as armadilhas se distri-
buem no material.  Porém o tempo de irradiacdo usado por esse pes
quisador foi insuficiente, pelo menos para o PET, para gue a RIC
estacionaria final fosse atingida, e todo estudo baseou-se na
RIC estacionaria inicial, que para o PET, como veremos, tem uma
duragao de apenas poucos minutos. Trabalhos posteriores[llS —22]
utilizaram radiagao pulsada, feixe de elétrons ou raio-x, com du
ragao de alguns nanosegundos ou periodos muito pequenos de irra-
diagdo. Em 1978, Maeda et al [ 23], irradiando amostras de PET de

- . . 60 ‘
bum com raios y provenientes de uma fonte de Co ~, e com campos
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elétricos de 5 x lO5 até 1,5 x 106V/cm, encantraramgue em todos os
casos a corrente induzida alcancava um estado estacionario ini-
cial, logo apds iniciada a irradiacao, que eles dencminmaramde cor-
rente primaria. Quando a intensidade do campo elétrico usada era
de 5 x lOSV/cm, a corrente induzida logo decrescia monotonicamen-
te como tempo. Para campo de 106V/cm, a corrente decrescia por
cerca de 10 minutos, porem novamente subia levemente até atingir
um valor de equilibrio. Com 1,5 x 106V/cm, a corrente induzida rao
decrescia, porém monotonicamente aumentava até atingir um valor

estavel. A variacgao temporal da corrente induzida encontrada por

Maeda, para os tres valores dos campos, pode ser vista na Figu-
ra 3.
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Figura 3. Densidade de corrente induzida em fungac do tempo, com
diferentes campos eléetricos (figura obtida da referéncia 23).

O aumento da corrente induzida para valores elevados
da intensidade do campo foi interpretado pelos autores camwo sendo de
vido a elevagao do campo elétrico proximo a interface metal-isola
dor, causada pelo aprisionamento de cargas de um sinal em armadi-
lhas préximas a essa interface, e que causaria a injegao de porta

dores pelo eletrodo.
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Em 1980, Hughes [24] irradiando amostras de PET de
3,8 umn com raio-x, com um campo elétrico aplicado de 1,6 x lOGVﬁmm
obteve um efeito semelhante ao observado por Maeda. A corrente in
duzida apresentava uma elevagao alguns minutos apds iniciada a ir
radiacao. Esse resultado foi interpretado por Hughes pelo modelo
de "Switching", cuja explicagao € semelhante a dada por Maeda.Con
vém salientar que mesmo nos dois trabalhos citados, os tempos de
irradiagao foram insuficientes para que a corrente induzida esta-
ciondria final fosse atingida.

Qutros trabalhos envolvendo a variagao da RIC no PET
foram posteriormente realizados [25—31], porém todos utilizando ra
diagao pulsada. Entre outros trabalhos & importante salientar os
realizados por Kurtz e Arnold [32—33] que, alterando as propriedades
de filmes de PET por dopagem (dopador-TNF), concluiram gque a mobi
lidade dos elé&trons nesse material e 100 vezes superior a mobili-
dade das lacunas. Esse resultado torna elétrons os portadores de
carga dominante no processo de fotogeragao, pelo menos a tempera-
turas ndo muito elevadas (abaixo de 180°C). Resultado semelhante
a esse, que atribui predomindncia de portadores negativos na con-
ducdo do PET, ja havia sido encontrado por Martin e Hirsch [ 17],
bombardeando amostras de 12,5 jym com um feixe pulsado de elétrons
de 4-8 KeV e observando a carga induzida em uma fracao da espessu
ra da amostra.

Utilizando a técnica da corrente termo-estimulada (TSC),
Kurtz e Arnold [34] revelaram a existéncia no PET de uma larga
distribuigao de armadilhas rasas. As amostras foram irradiadas por
raio-x a -150°C e os fotoportadores liberados das armadilhas no in
tervalo de temperatura de -150% a 50° C.

Até o presente, nao temos conhecimento de nenhum traba
lho experimental do estudo da RIC em Kapton com radiagao  conti-

nua. Recentemente, Parker [35] desenvolveu umn modelo tebrico do
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transporte de cargas injetadas por radiacao nesse mate-
rial. Ele considerou uma deposigao de carga em excesso pelo fei
xe, na regiao irradiada, bem como o transporte de cargas por di-
fusao e condugcao. Nesse trabalho uma amostra de 6,4 ym de espes-
sura e polarizada foi considerada como irradiada por um feixe de

elftrons de 28 KeV.

1.8. Validade da Teoria de Bandas de Energia para Substancias

Amorfas
Assumir que o conceito de banda de energia pode ser
aplicado diretamente para qualguer material isolante ndo & uma

suposigao Obvia, desde que, finos filmes de materiais polimeri-
cos sao frequentemente amorfos ou policristalinos, e a teoria de
banda esta normalmente associada com o campo elétrico periddico
da rede. Um critério para a aplicacac da teoria de banda vem do
estudo de sdlidos moleculares organicos. El&trons se movendo ao
longo de uma cadeia polimérica, em uma banda de energia, sdoc es-
palhados pela rede com um tempco de espalhamento el&tron-rede T .
Este valor nos fornece uma medida de como fortemente o elétron
interage com as vibragaes da rede, ou fonons. Se o elétron perma

nece na banda de energia de largura w, o principio da incerteza

~ e
requer gque WT >h, pa definicac de mobilidade ( u= ——71 ), con-
m
cluimos gue para o modelo de bandas ter sentido e necessario qe
he _
u oz , onde m* e a massa efetiva do elétron. Isto significa
m* w '

gue existe uma mobilidade minima requerida para gue a teoria de
banda possa ser aplicada. Infelizmente, a maioria dos isolantes
polimericos posgui mobilidade menor que a exigida pela relagao
acima.

Contudo, experimentos tem mostrado [36—33] que o es-
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pectro de energia de um semicondutor varia pouco na transicao da

fase sdlida para liguida, contanto que a ordem do nUmero de coor-
denagao nao varie. Isto significa que a perda de periodicidade da

rede tem pouca influéncia na estrutura de banda, e pode ser apli-
cada se as bandas de energia forem consideradas como resultado da

divisao dos niveis de energia discretos dos atomos, quando eles
se aproximam uns dos outros. Neste caso, o espectro de energia de
ve ser determinado pela distancia média entre os dtomos, indepen-

dente dessas distancias serem constantes ou variarem levemente,cg
mo no caso de substdncias amorfas. Esse fato sugere gue a estrutu-
ra de banda de energia & devido, ndo a periodicidade da rede, mas
as efetivas ligagoes quimicas entre os Atomos. Gubanov { 39] mos-
trou teoricamente gue o espectro de energia de ligquidos e semicon
dutores amor fos, consiste das mesmas bandas gue para cristais, po
rém a desordem no agrupamento atdmico causa um alargamento das han
das permitidas assim cano uma leve difusdo das  bordas das ban-
das. O modelo proposto por Gubanov [40] e Banyai [41] , que des-
creve de maneira realistica a condugao em sdlidos amorfos, foi de
senvolvido teoricamente por Mott [42] . Sugeriu Mott gue as carac-
teristicas essenciais da tecoria de banda pode ser aplicada em sO-
lidos amorfos, desde que duas modificagoes sejam observadas: a)

Parg estrututura desordenada, o "gap" & trocado por um "pseudo gep"
ou um minimo na densidade de estados eletrdnicos. b) Estados ele-
trénicos localizados no "pseudo gap", devem ser fortemente locali
zados, de tal forma que nac contribuam para a condutividade, exce
to através de processos como excitagdo térmica. Neste sentido, o

"pseudo gap" canporta-se do mesmo modo que um verdadeiro "gap" em
relagac a condugdo elétrica. Mott demonstrou ainda que a densida=-
de de estados eletrdnicos & um conceito gue permanece vdlido para
materiais nao cristalinos e sua forma pode ser determinada por

varios métodos experimentais.

. e e rene
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Varias formas ja foram propostas para a densidade de
estados em semicondutores amorfos, algumas delas saoc apresentadas
na Figura 4.

0 modelo de banda, aplicado para substancias nao cris-
talinas, tem até agora servido para explicar varios fendomenos de
transporte importantes, como a anisotropia da condutividade e da
mobilidade, a dependéncia da mobilidade com a temperatura, o efei
to Hall anomalo, etc. Para o caso particular do estudo da RIC em
substancias amorfas ou policristalinas, existem varios modelos ba
seados na teoria de bandas [ 18, 30, 31, 35, 44 -517 . Devemos
lembrar que um sdélido amorfo € aquele em que a periodicidade tri-
dimensional & ausente, porém o agrupamento dos dtomos ndo é intei
ramente aleatério, como para os gases. As forcas de ligagao entre
os atomos s3ao muito semelhantes 3quelas existentes em um cristal,
ainda que mais fracas. Alem disso, as longas moléculas poliméricas
podem ser consideradas como uma rede linear, e as propriedades ek
tronicas desses materiais podem ser compreendidas em termos da

teoria de banda, logicamente sujeita a algumas limitagoes.

mem e N K)

(a) (b) te) )

Figura 4. Varias formas propostas para a densidade de estados em
semicondutores amorfos. Estados localizados sao mostrados hachu-
rados. (a) Sobreposicao das extremidades das bandas de condugdo e
de valencia, como proposto por Cohen et al (1969), o mcdelo CFO; (b)
Um "gap" real na densidade de estados,apropriado para uma contima
rede aleatoria sem defeitos; (c) igual a (b) mas can uma parcial-
mente compensada banda de niveis de defeitos; (d) igual a (b) mas"
com sobreposigao das bandas dos niveis doador (Ey) e aceitador
(Ex), surgidos do mesmo defeito (figura obtida da referencia 43).
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1.9. Transporte Dispersivo em Materiais Polimericos

Como mencionamos no item anterior, existem limitagSes
na aplicagao do modelo de handa de energia para o transporte ele
trico em materiais onde a mobilidade dos portadores & muito bai-
xa. Muitas vezes o modelo de transporte dispersivo [53—55] pode
ser mais conveniente. Nesse modelo € considerada a existéncia
de estados localizados, onde os elétrons podem permanecer algum
tempo ate saltarem de um para outro estado. O nimero de salto e
a duragao de tempo em que permanece em cada estado sdo diferen-—
tes para cada portador. O transporte de portadores ocorre atra-
ves de saltos (hopping) de uma molécula para outra. A distribui-
cao temporal y (t) (funcdao distribuigado de tempo de espera)que goverma
esses saltos e proporciona\l a t~(l+o¢,2 onde o (0< o< 1) & um pa
rametro que descreve a dispersaoc e depende do mecanismo dos sal-
tos e da distribuicao e profundidade energética dos estados loca
lizados.

Desprezando-se efeitos de carga espacial, preenchimen
to total das armadilhas (trap filling) e recombinagao, pode-se
estender as equagoes do transporte dispersivo para descrever a
corrente induzida por uma excitag¢ac continua no tempo e uniforme

em todo o material. Como resultado,obtém-se para a densidade de corren

te:
J (t) o tm[l—-%-(—%-)a] para t < T
(7}
J (t) o Tu [ 1 - _%_ (—%—? ] para t > T

onde T & o tempo de transito para o centrdoide da distribuigao de

portadores. Destas equagOes pode-se obter gque, para radiagao con
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tinua, J(t) = t(ﬁ para t<«< T, e J(t) aumenta levemente até atin
gir um wvalocr constante, para t>> T.

Uma interpretagao fisica do transporte dispersivo em
meios desordenados foi muito bem dada por Tiedje e Rose [SQ.FeE
reira e Carrano [56] mostraram gue, em condigﬁes isotermicas,e-
xiste uma equivaléncia entre o transporte dispersivoe (Hopping)e
o transporte via estados extendidos (Banda de condugao e de va-
léncia) com armadilhas (estados localizados). A equivaléncia ma
tematica entre esses dois processos de condugao foi mostrada a-
naliticamente por Schmidlin [57] e Noolandi [79]: Portanto,ain
da que fisicamente distintos, os dois processos sao descritos
pela mesma equagao. Isto significa dizer gue podemos encontrar
para cada distribuicao particular de armadilhas uma equivalen-

te fungao de distribuigao de tempo de espera.

1.10, Teoria de Balanco dos Portadores

No item 1.7 deste capitulo, vimos que frequentemente
as teorias desenvolvidas para explicar a RIC assumem gque a con-
dutividade induzida atinge seu valor constante apds alguns minu
tos de irradiagao. Porém, como j& havia sido observado por
Fowler [13] e posteriormente por Gross et al [58] , o tempo de
irradiagao necessario para que a RIC estacionaria seja atingida
pode ser da ordem de horas. A teoria mais apropriada para uma
analise do transiente apresentado pela RIC antes de atingir seu
estado estaciondrio, & a desenvolvida por Weingart et al [ 18]
e Lee et al [6@. Esta teoria & baseada no convencional modél o
de bandas para isolantes, e assume condugao unipolar de elé-

trons enquanto lacunas sao aprisionadas no local de origem, fun
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cionando como centros de recombinagao [74]. Os portadores li-
vres podem se recombinar ou serem aprisionados em armadilhas e-
nergeticamente profundas. Recombinagdao s& ocorre entre portado-
res livres e aprisionados de sinais opostos. Um esquema do mod e

lo de banda utilizado nessa teoria € mostrado na Figura 5.

BANDA DE CONDUCAG

Nc nO
< f A Y 1
8 Nf—"'_- . e —— — Ny
2
w L | ¥
glt) L ¥
—— — -——.-———-—-_.——-..——.——m
> BANDA DE VALENCIA
—_—
ho ESPESSURA
Figura 5. Modelo de banda de energia usado nos trabalhos de

Weingart et al {18] e Lee et al [60] .

A equagao que descreve a variagac dos portadores li-

vres com o tempo &:

dn *
0 = - - - -

St g(t) + Klnt (N rb) King, (N nt) %fh(qj +-nt) (7)
onde n & a densidade de portadores livres, t o tempo, g(t) a

taxa de geracao de pares elé&tron-lacuna, NC a densidade total
de estados na banda de condugao, N, a densidade total de esta-
dog localizados (armadilhas), n, a densidade de portadores apri
sionados, <o o coeficiente de recombinagéo e K1 e Kl* os coefi

cientes de captura e de escape das armadilhas, respectivamente.

O material irradiado & assumido como eletricamente neu
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tro, deste modo a densidade de lacunas aprisionadas e no+nt. A

segunda eguagao descreve o balango de portadores aprisionados.

dnt *
—aE ~ Ko W) T Ky g (N (8)

Completando as equagdes acima, temos a equagao de cor
rente, dada por

I = auOnOeE (9)

onde I & a corrente, a a area da amostra, Mo, a mobilidade livre
dos portadores, e a carga elementar e E o campo eletrico aplica
'do. Esta equacdo assume que os eletrcdos sdo neutros (ou &Ghmi-
cos) mesmo com o campo aplicado; isto significa que a regiio;né
xima dos eletrodos nao acﬂﬁula carga. Esta hipdtese torna o cam
po elétrico homogéneo em todo material, nao havendo  transpor-—’
te de carga em excesso.

As equagoes (7) e {8) foram resolvidas supondo que gft)
2 dado por uma distribuicao Gaussiana no tempo, para o caso on-
de o dielétrico foi irradiado com pulsos de 40 nseg (FWHM)
[18] . A solucdo foi dada para tempos abaixo de 200 nseg.

Como podemos observar, a teoria de Weingart-Lee consi
dera um inico nivel de armadilha, o que foi adequado para a des
crigdao dos efeitos de curta duracao onde sC se observa, essenci
almente, a transigao da condugao livre para a modulada por ar
madilha.

Posteriormente essa teoria generalizadd foi aplicada
por Gross et al [47]para explicar os resultados experimentais db
tidos na medida da RIC, cam radiagéb continua, no Teflon-FEP.
Nessa generalizacao, a teoria foi complementada cam a introdugéo

de armadilhas rasas e, em consequéncia, da mobilidade maodulada
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por armadilhas. Além disso foi introduzido também o coeficiente
de recombinagao modulado por armadilhas. Com essas alteragdes
foi possivel obter uma comparag¢ao gqualitativa entre os resulta-

dos experimentais e 0s previstos pela teoria [58].
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CAPITULO ITI

DETALHES EXPERIMENTAIS

2.1, Amostras

As amostras estudadas foram cortadas de filmes comer
ciais de PET (Mylar, Tipo C) e Kapton (Tipo H), ambos produzidos
pela Du Pont de Nemours & Ca. Tinkham a forma circular, com did-
metro de 8 cm e espessura que variou de 6 ate 75 pm. Os eletro-
dos, feitos de metal evaporado a vacuo (~0,¥pm), situavam-se em
uma area central da amostra, de forma circular com 4 cm de did-
metro, e em ambos os lados da amostra. Em um dos lados da amos
tra foi evaporado também um anel de guarda, com 6 cm de diametro
interno e 6,6 cm de didmetro externo. O metal utilizado come
eletrodo fei o aluminio em gquase todas as medidas porém © ouro
também foi utilizado na verificagdo da influéncia exercida pelo
eletrodo. Todas as medidas foram realizadas com amostras nio ir
radiadas (virgens), ja que, comec veremos, a recuperacgao das
amostras & temperatura ambiente & um processo muito lento, po-

dendo atingir varios dias.

2.2. Sistemas de Medidas

Na medida da corrente induzida por radiagao, o siste
ma utilizado estad esquematizado na Figura 6. A amostra foi pres
sionada entre dois filmes, um de Kapton com 75 pm de espessura,
colocado sobre a amostra, e outro, do mesmo material e espessu-
ra da amostra, colocado sob ela. O primeiro, com eletrodo evapo

rado sO em sua face superior e que permaneceu aterrado, ‘permi-
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Figura 6. Esquema do arranjo utilizado nas medidas da RIC

(da referencia 84 ).
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tiu um fluxo continuoc de carga na amostra durante a irradiacao,

impedindo que a amostra se carregasse devido a saida de elé-
trons desta pela corrente fotdnica [ll]. 0 segundo, ¢olocado
sob a amostra, tinha eletrodo evaporado nas duas faces, sendo

que o da face superior estava conectado ao eletrdmetro, juntamen
te com o eletrodo inferior da amostra, e o eletrodo da face in-
ferior permaneceu aterrado. Este filme, denominado "amostra com
pensadora",teve por objetivo diminuir a corrente fotdnica que,
como vimos no Capitulo I, surge na amostra irradiada e deve ser
subtraida do valor da corrente induzida. Os eletrodos externos
dos deis filmes que sanduicharam a amostra, aterrados, serviram
também camo uma blindagem eletrostatica.

Um esguema detalhado do arranjo descrito pode ser
visto na Figura 7.

Esse conjuﬁto de filmes se apoiou em uma pega cilin-
drica 6ca feita de nylon, que permitiu manter uma certa distan-
cia entre os filmes irradiados e o fundo do sistema, evitand61£
que elétrons retroespalhados pelo sistema atingissem a amostra.
No interior dessa peca passou © contato que conectou o eletrodo
inferior da amostra ao eletrdmetro.

Sobre os trés filmes, pressionando-os contra o cilin
dro de nylon, foi colocada outra pega, também cilindrica oca,
de teflon,-no intericr da qual passou o contato elétrico que
conectou o eletrodo superior da amostra a4 fonte de tensaoc. So-
bre todc esse conjunto, foi colocado um anel de chumbo de 8 mm
de espessura, gue serviu para colimar o feixe de raio-x, permi
tindo que sd a Area da amostra com contato fosse atingida pela
radiagao. Todo sistema descrito foi ainda mantido firmemente
preso no interior de um cilindro 6co de aluminio, de modo a tor
na-lo compacto e rigido. Todos os conectores utilizados foram

do tipo UHF e os cabos de ligagao coaxiais.
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0 arranjo foil mantido no interior de um recipiente
vedado que permitiu a realizacao de vacuo da ordem de 10_4T0rn
e que esta esquematizado na Figura 8. O sistema de vacuo utili

zado esta esquematizado na Figura 9.
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Figura 9. Sistema de vacuo

A radiagao penetrou no recipiente através de uma ja-
nela de Mylar de 50 pm de espessura, e que suportou muito bem
a pressao exercida pela atmosfera. Entre o tubo de raio-x e a
janela do recipiente, foi adaptado um dispositivo mdvel, de
chumbo, gque permitiu a incidéncia e interrupgao da irradiacao
no material de modo bastante rapido.

Para as medidas de TSC, em circuito fechado, foi

utilizado o sistema esquematizado na Figura 10.
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Figura l0. Sistema suporte para medida de TSC.

O sistema foi introduzido em uma estufa FANEM-Modelo
315, com poténcia de 900W e temperatura maxima de 300°C. A tem
peratura foi medida cam um par termo-elétrico de ferro-constan
tan e controlada por um programador e um controlador de tempe-
-ratura. O esquema da montagem elétrica do dispositivo utiliza-

do € mostrado na Figura 11l.
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Figura l11. Esquema da montagem elétrica utilizada nas medidas
de TSC.

Os equipamentos utilizados foram os seguintes:

~

Fonte de tensao Keithley - Modelo 246

- Eletrometro Keithley - Modelo 610C
- Registrador ECB - Modélo RB-102

- Estufa FANEM - Modelo 315-SE

- Bomba Difusora

- Bomba Rotativa

- Unidade de raio-x Miller-MG-150, com corrente for
necida ao tubo variandec de 3 a 20 mA, e tensac a-
celeradora de elétrons de 50 a 100 KV. O tubo de
raio-x foi da marca Philips de anodo de Tungsténio,
modelo PW 2184/00. Em quase todas as medidas a ten
sao utilizada foi de 75 KV o que forneceu radia

cao de energia média em torno de 35 KeV,
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2.3. Determinacao da Taxa de Exposigao

2.3.1. Verificacao da Uniformidade da Dose Recebida pe
la Superficie da Amostra.

Na determinacgao da taxa de exposigao na regiao onde
se localizou a amosgtra (a 10 cm de distancia do tubo de raio
~-x), foram utilizados dois métodos. No primeiro, pequenos cris
tais dosimétricos termoluminescentes de CaF2 foram usados. A
Figura 12 mostra um circulo gue representa a drea da amostra
irradiada, e pequenos quadradinhos que representam as posi-—
coes onde foram colocados os oito cristais de CaFr, de 3 X 3
mm cada. Esses cristais foram irradiados por 30 segundos com
a corrente do tubo da unidade produtora de raio-x em 1l0mA e a
tensao acelaradora dos\elétrons no tubo em 75 KV. Esseg valo-
res foram escolhidos por terem sido os mais utilizados em nos
sas medidas da RIC. A dose total absorvida em cada cristal foi
lida numa cimara termoluminescente Victoreen, Mcdelo 2800, e

os resultados sao apresentados na Tabela III. Pode-se oObservar

uma boa uniformidade da dose absorvida na area irradiada.

TABELA III

DOSE RECEBIDA POR CADA CRISTAL DE CaF2

NQ do Crisgtal Dose Recebida (rad) |
1 7830

7740

6900

6510

8900

7830

7830

7560

oo =1 o e W
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O valor medio da dose recebida foi de 7637,5 rad,que
transformado em exposigao no ar, pela relagcao (5), fornece
% = 8486,1R

Como o tempo de exposigao dos cristais foi de 30 se-

gundos, a taxa de exposicao média foi de ~283R/s.

Figura 12. Esquema da area da amostra irradiada. Os quadradi -
nhos representam as posicgoes dos cristais de Car ,.

~

2.3.2. Medidas com Camara de Ionizacao

0 segundo método para determinagao da taxa de exposi
cao utilizou uma cdmara de ionizagao de ar livre, conforme es-
gquematiza a Figura 13, projetada e construida em nosso labora-
torio. Essa cimara, feita de aluminio e can iscladores de te-
flon, foi dimensionada para a medida da taxa de exposigao no
ar induzida por radiagao X de energia maxima de 75 KeV. Uma
placa de chumbo de 6 mm de espessura e com um orificio de 10mm
de didmetro, colimou o feixe de irradiagao. Deste modo, o volu
me cilindrico de ar irradiado no interior da camara, foi defi-
nido pelo orificio colimador e pela dimensao da placa coletora
na diregdo de incidéncia da irradiagao (cilindro de 4,7 em’) 0s
fétons incidentes nesse volume de ar, interagem com os_étomos,

ionizando-os, e produzindo deste modo elétrons secundarios ener
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géticos. Esses elétrons sao ejetadbs em todas as diregdes, co
lidindo com os atomos do meio, e causando outras ionizagaasem
um volume, também aproximadamente cilindrico, porem de raio
maior gque o volume inicialmente irradiado. A intensidade da
lonizagao produzida nesse cilindro maior & maxima no eixo cen
tral caindo a zero a um raio igual a distancia do elétron se-
cundario mais energético ejetado. Para que todos os lons pro-
duzidos pela radiagao no interior da cdmara sejam coletados,
o espago entre as placas coletora e de alta tensao, e as di-
mensOoes da camara na direc¢dao perpendicular & de incidéncia da
radiagéo, teocricamente devefiam exceder a duas vezes © alcanf
ce no ar dos elétrons secunddrios mais energéticos. Para o ca
so dessa maxima energia ser de 75 KeV, terfamos ~130 mm. Na
pratica, porém, & encontrado [59] que essas dimensdes  podem
ser bem menores, seﬁ que haja um érro apreciavel, desde que
poucos elétrons secundarios atingem o alcance maximo. Para ma
xima energia dos eletrons secundidrios de 75 KeV, as dimensodes
da camara podem ser de 75 mm com um &rro porcentual de perda
na colecao dos lons de sd 0,05%.

Com a camara de ionizagao colocada na mesma  posi-
caoc, em relacao ao tubo de raio-x, em que as amostras foram
irradiadas, mediu-se a corrente produzida em fungao da tensao
aplicada & cdmara. Deste modo, obteve-se as correntes de satu
ragac para varios valores da corrente do tubo de raio-x. o
grafico da Figura 14 mostra que a corrente de saturagdo @ atin
gida, mesmo para a maxima corrente do tubo de raio-x, com ten
soes acima de 8500V. Nos dois casos mostrados a tensao aplica

da a unidade produtora de raio-x foi de 75Kv.
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Figura 14. Corrente x tensdo para a cdmara de ionizagao de ar
livre.

Aplicando a caAmara uma tensao de 9500V, e va-
riando a corrente de elétrons no tubo de raio-x, obteve-se a
relacido entre essa corrente e a corrente de saturacao forneci
da pela camara.

Da relagao:

X = 1) R/s (10)
2,56 x 10 °m (Kg)

onde I{A) e a corrente de saturagao obtida e m(Kg) a massa de

ar no volume irradiado, obtem-se:

X = 6,08 x 10°T(a) R/s (11)

A Tabela IV mostra os valores das correntes de sa-
turagoes obtidas, para varios valoreg da corrente do tubo, e

suas respectivas taxas de exposigoes.
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TABELA v

CORRENTE DE SATURACAO DA CAMARA DE IONIZACAO PARA
VARIOS VALORES DA CORRENTE DO TUBO DE RAIO-X

L, (mA) 1x10"7 (A) X (R/S)
3 1,40 85
5 2,30 140
7 3,29 200

10 4,60 280

15 6,90 420

20 8,55 520

~

0 grafico da Figura 15 mostra qué a relagao entre a
taxa de exposi¢ao e a corrente aplicada ao tubo de raio-x e
linear, pelo menos para valores abaixo de 420 R/s.

Pode-se observar gque, com a corrente e tensao do tu
bo de raio-x nas mesmas condigoesutilizadas na determinagao
da taxa de exposigdc com os cristais termoluminescentes (10mA
e 75KV), o valor obtido com a cdmara de icnizagdo foi de
280 R/s, em excelente concordancia com o valor médio obtido

com o0s cristais (283 R/s).
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Figura 15. Relagdo entre a corrente do tubo da unidade produto
ra de raio-x e a taxa de exposigao,
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CAPITULO III
RESULTADOS EXPERIMENTAIS
3.A. MEDIDAS NO PET
3.A.1. MEDIDAS DA RIC

Uma extensiva série de medidas de condutividade induzi
da por radiagéo foi realizada, no vacuo (10"4 Torr) e a temperatu
ra ambiente (26°C). Em todos 0s casosrcom excessao dos apresenta
dos no item 3.2.3.,0s eletrodos foram de aluminio evaporado. As
medidas foram realizadas no vacuo para eliminar qualquer suspeita
de condugdo através do ar ionizado, como também para evitar a in-
fluéncia do ar difundido na amostra que, como veremos, pode alte
rar o comportamento da RIC. Antes de cada medida, a tensao foi a-
plicada & amostra por pelo menos 15 minutos antes de iniciada a
irradiacgao. Esse tempo foi suficiente para que o valor da corren-
te de absorgao dielétrica se tornasse desprezivel frente ao da

corrente induzida.
3.A.1.1. EFEITO DA VARIACAO DO CAMPO

A figura 16 mostra a evolugao da oondutividade induzida em
funcao do tempo, este em escala logaritmica, para uma taxa de
exposigao de 280 R/s e espessura da amostra de 23 pm, com diferen
tes campos elétricos aplicados. Logo apds o inicio da irradiagao,
a RIC apresenta um rapido aumento, atingindo um valor gue permane
ce quase estacionario por um tempo t'. Esse valor, para um campo

de 8 x 104 V/cm , € cerca de 400 vezes a condutividade intrinseca
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do material (condutividade medida apds 3 horas da aplicagao da
tensao) . Em seguida, a RIC comega a subir novamente, atingindo um maximo  em
um instante t", e cai lentamente, tendendo para um valor estacionario. O tempo
total de irradiacac para a RIC atingir esse valor estacionario é da ordem de 7
horas. Os valores t' e t" praticamente independem do campo aplicado para inten
sidades inferiores a 8 x lO4 V/cm. Para intensidades superiores, t!
e t" passam a depender fortemente da intensidade do campo. Para
4,8 x lO5 V/cm o estado estacionario inicial qguase nao & observa
do. Como exemplo, com intensidade do campo ce 8 X lO4 vV/cm, tenm-
se t' = 250 s e t" = 1400 s.

0 aumento da RIC, que tem inicio logo apds o estado es-
taciondrio inicial, foi atribuido por Maeda et al [23] e Hughes [24]
a injegao de elétrons pelo eletrodo, causada pela elevagao do campo
elétrico na regido préxima ao eletrodo, como ja citamos no capitu
lo I. Porém, os resultados experimentais por nds obtidos contradi
zem essa hipotese, como mostraremos no capitulo VIII. Considera
mos essa elevagao do valor da RIC como resultado da saturacao de
unn dos niveis de armadilhas profundas (trap filling). Essa satura
gac leva a uma diminuig¢ao na captura de portadores e, em conse-
gquéncia, a um aumento da RIC. Com o aumento do numero de portado-
res livres e capturados em armadilhas profundas, a recombinagéocg
mega a influir fortemente na RIC, diminuindo seu valor. Deste mo-
do, teremos o aparecimento do maximo observado. Apbs um longo tem
po de irradiagao (-7 h), ocorre o equilibrio entre a taxa de gera
cao de portadores, recombinagao, captura e liberacao das armadi-
lhas, e um estado estacionario € atingido. E interessante obser
var que a queda da RIC, apdOs seu valor maximo ter sido atingido,
& bem mais acentuada para intensidades do campo mais elevadas.

Para verificar a reprodutibilidade das medidas realizadas com

diferentes amostras, foram feitas duas medidas, em idénticas gon- .
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Figura 16. Condutividade induzida em fungdo do tempo, para

varias intensidades do campo elétrico aplicado

a amostra.

digaes, com amostras distintas, e o resultado € mostrado na figu-

ra 17. Como se pode observar a reprodutibilidade conseguida & sa-

tisfatdria.

estacionaria (atingida apdés 7 h de irradiacdo), em fungao da

As figuras 18 e 19 mostram o valor da corrente induzida

ten-

sao aplicada, para varios valores da taxa de exposicao e espessu-

ras das amostras. Esses valores foram obtidos por dois métodos:

a) A amostra, polarizada a uma dada tensao, foi irradia
da até que o valor estaciondrio final da corrente in
duzida fosse atingido. Nesse instante, variou-se a
tensao aplicada & amostra e os valores das correntes

induzidas para as varias tensoes foram obtidos.
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Figura 17. Verificag¢ao da reprodutibilidade na medida da
RIC com distintas amostras.

b) Varias amostras foram polarizadas a diferentes ten
soes, e irradiadas até que o valor da corrente indu-
zida estacionaria fosse atingido.

Nos dois metodos os valores obtidos foram coincidentes.

Pode-se notar que a corrente induzida estacionaria va-

ria linearmente com o campo, para intensidades inferiores a 8 x

lO4 V/cm (comportamento Shmico). Intensidades de campo superiores
a essa fornecem um comportamento super linear da corrente, cuja
variagao passa a seguir uma lei de poténcia do tipo I « En, onde
n= 1,33 t 0,01. Esse valor & praticamente independente da taxa
de exposigao e espessura da amostra, dentro do intervalo agui es-
tudado. O aumento super linear da RIC com o campo, gue pode ser
observado também na figura 20, em escala linear, sera interpreta-
do quantitativamente no capitulo VIII. Essa interéretagéo sera da
da em termos da teoria de Onsager [64] da recombinagdo geminati

va.

A figura 21 mostra a variagao da corrente induzida esta
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Figura 18. Corrente induzida estacionaria final em funcgao
do campo aplicado a amostra, para varias ta-

xas de exposicoes (escala dupla logaritmica).
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Fiqura 19. Corrente induzida estacionaria em func¢ao do

campo aplicado, para varias espessuras das
amostras. Os valores de n, para as duas in-
clinagoes das curvas, sao dados entre parén

teses para cada espessura.
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Figura 20. Corrente induzida em funcao do campo aplicado,
para uma amostra de espessura 23 um. A

passagem da condugao Shmica para a superdShmica

pode ser vista claramente gquando E =8 x 104

v/,

ciondria inicial,apbés 10 s de irradiag¢ao, em funcdo do campo a-

plicado. Neste caso também se observa um comportamento Shmico pa-
4 - . P

ra E < 8 x 10" V/cm, porém para campos superiores a dependénciada

corrente induzida estacionaria inicial & bem maior que da corren

te estacionaria final, sendo o valor de n para o primeiro caso i-

gual a 1,76.
3.A.1.2. EFEITO DA VARIACAO DA TAXA DE EXPOSICAC

A figura 22 mostra a RIC em fungao do tempo ., para
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Figura 21. Corrente induzida estacionadria inicial em fun

cao do campo aplicado.

amostras de 23 pm e campo aplicado de 8 x lO4 V/cm, com diferen
tes taxas de exposigao.

Neste caso, os valores de t' e t" saoc mais drasticamen
te alterados, até gue para i = 420 R/s, o comportamento temporal
da RIC se afasta bastante daguele observado para taxas de expo-
sigoes menores.

A corrente induzida estacionaria final (apés 7 h de ir-

radiagao) em fungao da taxa de exposigao & mostrada na figura 23,
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Figura 22. Condutividade induzida em fungdo do tempo de

irradiacao para diferentes taxas de exposigoes.

para varias intensidades do campo elétrico aplicado e diferentes

espessuras das amostras. Esses valores também foram obtidos por

dois meios:

a)

A amostra foi irradiada a uma dada taxa de exposicao
até atingir o estado estacionidrio final. Nesse ponto
a taxa de exposicao foi variada obtendo-se as respec
tivas correntes estacionarias.

Varias amostras foram irradiadas, sujeitas a um mes-

mo campo elétrico, com diferentes taxas de exposi-

goes, até que a corrente estacioniria fosse atingida.
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Figura 23. Corrente induzida estacionaria em fun¢ao da
taxa de exposigao, para varios campos apli-

cados e diferentes espessuras das amostras.,
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Neste caso também os valores obtidos foram coinciden
tes.
A relacao entre a corrente induzida estacionaria e a ta

xa de exposicao segue uma lei de poténcia do tipo:

I o XA

onde A = 0,93 : 0,01, para todos os valores do campo aplicado e
espessuras das amostras cobertas pelas presentes medidas. De acor
do com a teoria desenvolvida por Fowler [13], o valor de A préxi
mo a unidade e caracteristico de materiais que possuem distribui

¢ao de armadilhas uniforme em energia.
3.A.1.3. EFEITO DA ESPESSURA DA AMOSTRA

Foram feitas medidas da RIC para amostras de varias es-
pessuras, o resultado & mostrado na figura 24. O campo aplicado
foi de 2 x lO4 V/cm e a taxa de exposicao de 280 R/s. Os valores
de t' e t" praticamente independem da espessura da amostra, o mes
mo ocorrendo com o valor estacionadrio final. Porém este ultimo va
lor passa a ter uma dependéncia maior com a espessura para inten-
sidades do campo maiores. Este resultado € mostrado na figura 25,
para dois valores do campo;

E interessante notar que a RIC estacionaria inicial,que
tambem varia muito pouco com a espessura da amostra, diminui 1li-
geiramente com o aumento dessa espessura.

Na figura 24 & mostrada também a dependéncia da RIC com
0 tempo para uma amostra de 6 pum (A) de tipo diferente das amos-
tras utilizadas em todas as medidas (foi utilizada uma amostra de

Mylar tipé A} . O comportamento bastante distinto observado possi
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Figura 24. Condutividade induzida em fung¢ao do tempo pa

ra diferentes espessuras da amostra.

velmente se deva a diferentes quantidades de dopantes (que funcio
nam como armadilha), nos diferentes tipos de materiais.
Quando comparamos resultados de amostras de diferentes

espessuras, devemos levar em conta que normalmente essas amostras

tem diferentes processos de fabricagao.
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(&)
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26 20 %
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Figura 25. RIC em funcao da espessura da amostra, para

dois campos aplicados.



3.A.1.4. EFEITO DOS ELETRODOS

A influéncia do material utilizado como eletrodo tam
bém foi verificada. A troca do eletrodo de Al por Au aumenta a ta
xa de exposigao recebida pela amostra, sem alterar, no entanto, a
dependéncia da corrente induzida estacionaria final com © campo
elétrico aplicado. A figura 26 mostra a dependencia da corrente in
duzida estaciondria com o campo para duas amostras com eletrodo de
Al e sujeitas a taxas de exposicao de 280 R/s e 420 R/s. Na mesma
figura, temos essa mesma dependéncia para uma amostra com eletro-
do de Au e sujeita a uma taxa de exposigéo de 280 R/s. Pode-se no

tar a coincidéncia nos valores obtidos para esta {iltima medida |,
5,0 N

MYLAR,23 um

® 280 R/s - Al
© 420 R/s —Al

A 280 R/s - Ay

1,0

I{nA)

0,5

0,25

‘ L | .
OJZ 5 10 20 50

E (10%v/em)
Figura 26. Corrente induzida estacionaria em funcao do
campo para amostras com diferentes eletrodos

e taxas de exposicgao.
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com os obtidos para a amostra com eletrodo de Al e 420 R/s. A evo
lucao temporal da condutividade induzida com o tempo, para essas
mesmas medidas, com um campo aplicado de 2 x 104 V/cm, & apresen-—
tada na figura 27. Neste caso também se nota muita semelhanca en
tre os valores obtidos para as amostras com eletrodo de Al e Au e
diferentes taxas de exposicao.

Esses resultados nos permitem supor gque a troca do ele-
trodo de aluminio pelo de ouro aumenta a taxa de exposigao recebi
da pela amostra em aproximadamente 1,5 vezes. Este efeito surge
devido ao maior nlmero atdmico do ouro, em relacao ao do aluminio

que, como vimos no capitulo I, resulta numa mais elevada produgao

Fa A/_\.A
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Figura 27. Condutividade induzida em funcao do tempo para:
{0) amostra com eletrodo de aluminio e 280 R/s;
(#) amostra com eletrodo de aluminioc e 420 R/s;e

(A) amostra com eletrodo de curo e 280 R/s.
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de fotoelétrons quando o material do eletrodo sofre a interacao
com a radiagao. Esses fotoéletrons sdo injetados na amostra produ
zindo uma maior ou menor taxa de exposicdo, dependendo do nimero
injetado.

Como o alcance de elétrons de 35 KeV no PET & de ~ 22
um [61], e a espessura da amostra medida & de 23 um, é pouco pro
vavel ocorrer uma nao uniformidade em profundidade na geracao de
portadores no interior da amostra. Se isto ocorresse, poderia cau
sar a formagao de carga espacial com consequente distorcao do cam
po elétrico no interior da amostra [20].

Essa distorgao se manifestaria alterando o comportamen-
to da RIC para diferentes eletrodos. Porém, como vimos, a troca
de eletrodo de Al por Au, aparentemente tem como Unica conseguen
cia o aumento da taxa de exposicado recebida pela amostra. Porém ,
medidas da RIC em amostras mais espessas podem ocasionar o efeito
descrito acima.

Foram feitas ainda, medidas com amostras de 23 um con-
tendo eletrodo de Al em um dos lados, e de ouro no outro, o resul
tado @ mostrado na figura 28.

Dos resultados obtidos pode-se notar gque, tanto o ele-
trodo superior (no qual incide a radiacao), como o eletrodo infe-
rior, influenciam a taxa de exposicao recebida pela amostra. O e
letrodo inferior contribui, provavelmente , com fotoelétrons nele
produzidos e gue sao injetados em diregées que formam com a dire
¢ao de incidéncia do feixe de radiagao angulos superiores a 909,
atingindo, deste modo, a amostra. A curva representada pelo simbo
lo (d}, foi obtida para uma amostra com ambos eletrodos de ouro ’

porém o ouro utilizado na evaporagao continha muita impureza.
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Figura 28. Condutividade induzida x tempo para:
{(#) ambos eletrodos de aluminio:
(A) eletrodo superior de aluminio e inferior

de ouro;

(A) eletrodo superior de ouro e inferior de
aluminio; e

(o) ambos eletrodo de ouro.
3.A.1.5. VARIACAO DA ENERGIA DA RADIACAO

A energia media do raio-X pode ser variada pela varia-
gao da tensao de aceleragdo dos elétrons no tubo. Na figura 29 te
mos trés medidas realizadas com diferentes tensdes aplicadas ao
tubo. A corrente aplicada ao tubo foi de 10 mA, e o campo aplica

do a amostra foi de 3,2 x 105 V/cm, nas trés medidas.
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FIGURA 29. Condutividade induzida para diferentes ener

gias médias da radiacao.

3.A.2. CORRENTE INDUZIDA COM INVERSAO DO CAMPO.

As figuras 30 e 31 mostram o comportamento da corrente
induzida, quando o campo elétrico aplicado tem sua polaridade in-
vertida durante a irradiacao.

Se o efeito da corrente de absorcao & subtraido, a in-
versao de polaridade do campo aplicado s6 inverte o sentido da
corrente induzida, praticamente nac alterando seu valor absoluto.

Aparentemente a evolugao temporal da RIC nao depende do
campo elétrico aplicado, nem de qualquer efeito de  polarizacao

causado pelo eletrodo, sendo determinada pela interacao da radia

{ SIBLOTECA B WETHITD DF Ficiis & QUIMICA DE SA0 CARLUS . U3? |
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Figura 30. Corrente induzida com inversao do campo elée-
trico. X = 280 R/s e E = 2 x 10% v/cm.

cdo com o material e das caracteristicas intrinsecas deste. Foi
realizada ainda uma medida com a aplicagao intermitente do campo,
e os valores obtidos sao muito proximos daqueles com aplicagao

continua do campo.

3.A.3. CORRENTE INDUZIDA COM APLICACAO INTERMITENTE DA RADIA

CAO

Uma amostra de 23 um, sujeita a uma tensao de 184 V,foi
irradiada com uma taxa de exposigao de 280 R/s durante 350 segun
dos. Nesse instante a irradiacgao foi interrompida e a amostra per
maneceu, ainda sob tensao, por 330 segundos sem irradiacao, sendo

novamente irradiada por mais 1180 segundos. Novamente a irradia
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Figura 31. Corrente induzida com inversao do campo .
X =280 R/s e E = 8,7 x lO4 V/cm.

¢ao foi interrompida, agora por 5540 segundos, voltando outra vez
a incidir na amostra. O resultado & mostrado na figura 32,
Podemos observar que, na primeira interrupgao, reinicia
da a irradiagao a corrente induzida voltou ao valor que possuia
quando a irradiagao foi cessada. Houve uma perfeita continuidade
da evolugao temporal da corrente induzida, demonstrando gue seu
comportamento temporal sé depende da interacdo da radiagao com o
material e das caracteristicas intrinsecas deste, tendo o proces-
so cessado durante o periodo em que a amostra nao foi irradiada .
Porém, apds a segunda interrupgado, que durou 5540 segundos, reir-

radiada a amostra a corrente induzida atingiu um valor ligeiramen
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Figura 32. Corrente induzida com aplicagao intermitente

da radiacao.

te maior que aquele que possuia no instante da interrupgao. Essa
diferenga, ainda que pequena, pode indicar um leve efeito de pola
rizagao, que também poderia contribuir para a gueda monotonica da
corrente induzida. Durante o periodo em gue a amostra permaneceu

sem irradiacao, esse efeito poderia ter se dissipado, ocasio
nando uma corrente ligeiramente maior no instante da reirradiagao.
Um provavel efeito de polarizagao na amostra sera discutido no ca

pitulo VII.

3.A.4. RECUPERACAO DE AMOSTRA IRRADIADA

Sucessivas irradiagoes em uma mesma amostra, fornecem
resultados que dependem do intervalo de tempo entre as medidas ,
isto &, do tempo que a amostra permanece sem irradiagao. Amostras

virgens, quando irradiadas, apresentam sempre semelhantes compor- .
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mentos da corrente induzida com o tempo. Iniciada a irradiagao, a
corrente sobe rapidamente para um valor estacionario inicial,per
manecendo com esse valor ate um tempo t', subindo em seguida para
um maximo e, lentamente, caindo para um valor estacionario.
Porém, medidas realizadas com amostras ja irradiadas mos
tram diferentes comportamentos da corrente induzida, sendo que es
se comportamento depende do tempo decorrido entre duas medidas con
secutivas. Se esse tempo for inferior a lO5 segundos, a corrente
induzida vai para o valor inicial guase estacionario, assim que
se inicia a radiagaoc, e apds aproximadamente 400 segundos cai len
tamente para o valor final estacionario, nao apresentando qual-
quer elevacgao durante a irradiacao. Gradualmente, se observa a re
cuperacao da amostra com o aumento do tempo em gue ela permanece
sem irradiacao. )

A figura 33 mostra o comportamento da corrente induzida

20 ® VIRGIN SAMPLE
& REIRRADIATED AFTER 43 HOURS AT 26°C
o REIRRADIATED AFTER 112 HOURS AT 26°C
> 191 o REIRRADIATED AFTER 240 HOURS AT 26°C
T E =8.7x10%v/cm ..
T 10t X =280R/s ;.o o e
T =26°C & ao o
23 pm . 0 DDOU!E"Q.
0.5 0% %9 .
Py N A NI PN 7S
1 10 102 10° 10%

t(s)

Figura 33. Recuperacao da amostra irradiada (da referéncia
84) .
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quando uma mesma amostra €& reirradiada, apds ter permanecido pe
riodos crescentes sem sofrer irradiagao. Essa amostra, de 23 um, i
nicialmente virgem, foi irradiada com uma taxa de exposigéo de
280 R/s e sob uma tensao de 200 V, por 7 horas (e). Apds permane
cer por 43 horas, contadas a partir do término da irradiagéo ante
rior, a amostra foi novamente irradiada, nas mesmas condigaes {A).
Sucessivamente, a amostra foi reirradiada com intervalos de tempo
entre irradiagoes 112 horas () e 240 horas (o). Entre as irradia
¢Oes a amostra permaneceu em curto, a 26°C e pressao atmosférica
(60% de umidade relativa do ar). A recuperagao & lenta e, mesmo a
pOs 240 horas, ainda nao & total.

Em outro experimento, uma amostra virgem foi irradiada
por 7 horas, com i = 280 R/fs e E = 1x lO4 V/cm. ApOs esse perio-
do a amostra permaneceu em curto, a pressao atmosférica e a uma
temperatura de 85°C por 2 horas. Em seguida a amostra foi nova-
mente irradiada, nas mesmas condigoes anteriores. Os resultados
sdao mostrados na figura 34. Nota-se uma evidente aceleracao no
processo de recuperacao da amostra devido ao aguecimento.

Os resultados obtidos fortalecem nossa hipotese de que o au
mento da RIC, que tem inicio logo apds o estado estacionario ini
cial, & causado pela saturacao de um nivel de armadilhas. Esse ni
vel deve ter um tempo de liberacao {detrapping) muito longo a
temperatura ambiente, o que justifica a demora na recuperagaoc da
amostra. O aquecimento causaria a depopulagao das armadilhas por

ativagao térmica, acelerando o processo de recuperagao da amostra.
3.A.5. CORRENTE INDUZIDA ATRASADA (DRIC)

Depois de interrompida a irradiacac em uma medida da

RIC, esta nao desaparece instantaneamente, mas persiste durante
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Figura 34. Recuperacao por aquecimento. (e) Amostra nao
irradiada. (o) Amostra irradiada por 7 h e

aquecida por 2 h a 85 ©C.

algum tempo. Logo apds a interrup¢aoc da irradiacgao, a corrente in
duzida cai bruscamente para uma fragao do valor gue possula antes
da interrupcao. Essa fracao depende do tempo de irradiagao da a-
mostra, como pode ser visto na figura 37. Logo apés essa forte
gqueda, tem inicio um decaimento mais lento, cuja evolugao tempo-
ral & mostrada na figura 35, em escala log-log, para diferentes
campos e taxas de exposigao. Esta corrente gue permanece mesmo
apds cessada a irradiacac denomina-se corrente induzida atrasadas,
DRIC, e pode perdurar por varias horas.

A gqueda brusca inicial & causada pela interrupcgao da
geracao de portadores pela radiacao (g = 0). A corrente induzida

gue persiste por um tempo muito mais longo que o tempo de vida dos
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Figura 35. DRIC para diferentes campos e taxas de exposi-
cao (amostras irradiadas por aproximadamente 5

horas) .

portadores fotoexcitados no material, & causada pela reemissao dos
portadores aprisionados nas armadilhas profundas de volta a banda
de condugao.

ta figura 35 nota-se a presenga de doié niveis com tem
pos de emissocesdiferentes (detrapping time) . Pode-se observar ain
da como a emissao do nivel de maior tempo de escape inicia antes

na amostra que recebeu maior dose total de irradiagao (e). Esta
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tem suas armadilhas mais preenchidas e, deste modo, maior sera
sua taxa inicial de emissao. 0 nivel de menor tempo de escape pra
ticamente nao tem sua emissdo influenciada pela dose total recebi
da pela amostra. Este resultado pode estar demonstrando gue esse
nivel apds 5 h de irradiacdo, ja estard saturado com qualquer das
duas doses, e portanto terd o mesmo nlmerc de portadores aprisio-
nados.
Outra observagao interessante, ainda na figura 35, é
que as duas amostras gue receberam a mesma dose total, porém su-
jeitas a intensidades de campos diferentes, apresentam semelhantes
quedas das DRIC. Isto demonstra gue o campo esta tendo pouca ou
nenhuma influéncia na taxa de emissao de portadores das armadi-
lhas. Portanto, se estiver ocorrendo efeito Poole-Frenkel [62]sua
influéncia na emissaoc & muito pequena para a intensidade do campo
utilizada.
A figura 36 mostra o comportamento da DRIC, em fungaodo
tempo, para diferentes tempos de irradiacao sofrida pela amostra.
a) Irradiada por 3 minutos. A irradiagao foi interrompi
da gquando a corrente induzida se encontrava no esta-
do estacionario inicial (e).

b} Irradiada por 10 minutos. Nesse instante a corrente
induzida aumentava, guase atingindoc seu maximo valor
(&),

c) Irradiada por 5 horas, estando o estado estacionario
final guase atingido (o).

Pode~se notar claramente como a queda da DRIC na amos-
tra que sofreu sd 3 minutos de irradiagac & mais acentuada. Nesse
tempo, poucas armadilhas foram preenchidas, causando uma baixa

taxa de emissao.
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Figura 36. Corrente atrasada para diferentes tempos de

irradiacao.

E interessante observar a queda brusca da corrente a-
trasada, que ocorre no instante em que a irradiacac & interrompi-
da. A figura 37 mostra essa queda para as trés medidas citadas .
Para a amostra menos irradiada, a corrente cai mais lentamente no
inicio, porém, apds 7 segundos de cessada a irradiagao, sua queda
e mais acentuada que para as amostras mais irradiadas. A amostra
irradiada por 10 minutos, apresentou uma queda bastante brusca
na corrente atrasada nos 3 primeiros segundos, porém sua gueda

passou a ser a mais lenta desse instante em diante.
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3.B. MEDICAS NO KAPTON
3.B.1. MEDIDAS DA RIC

para o Kapton também foram realizadas varias medidas da
RIC em diferentes condigdes. Todas as medidas foram feitas no va-
cuo (10-4 Torr), a temperatura ambiente (260C) e utilizando ele-
trodos de aluminio (com excessao dos resultados apresentados no
item 3.B.1.4.).

3.B.1.1. EFEITO DA VARIAGAO DO CAMPO

As figuras 38 e 39 mostram a variagao da RIC com o tem-

1 l | | )
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Figura 38. RIC para diferentes campos {intensidades

baixas).
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po, este em escala logaritmica, para uma taxa de exposigao de
280 R/s e espessura da amostra de 25 um, com diferentes campos a-

plicados.
A RIC apresenta um rapido crescimento, assim gue se ini
{
cia a irradiacao, permanecendo em um valor quase estacionario por
um tempo t', em seguida tem um ligeiro decréscimo até atingir ou-
tro estado estacionario, no qual permanece um témpo t". Apds esse
tempo, a RIC apresenta um forte crescimento, que continua mesmo

apds 7 horas de irradiacdo. Os tempos t' e t" dependem do campo a

plicado, como se pode observar nas figuras 38 e 39. Como exemplo,

para um campo de 8 x lO4 V/cm, t' = 250 segundos e t" = 1800 se-
gundos.
e 8x10%v/cm o 5
o 16x10°V/cm . o 3
5 2.4x10°v/em X =280 R/s a
3 a 32x10%v/em 25um o 20
o 4x10°v/cm o 20
R g DO o o o g o fo e
'E 0 = o®
+° AU o 0 A
e 2T =) Ae
& 5 g p " Ce
T AV Y
'© A a a °
o A A A A %.
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’ A NN A A, A Aﬂ‘3)
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Figura 39. RIC para diferentes campos (intensidades

altas).
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A RIC estacionaria inicial e a estacionéria que antece
de seu forte crescimento, praticamente independem da intensidade do
campo aplicado para E <€ 6 X lO4 V/cm. Campos com intensidades su-
periores alteram fortemente esses valores. Esse resultado pode ser

visto na figura 40, que mostra a variacao da corrente induzida es

tacionaria inicial, apds 10 segundos de irradiagao, com © campo
aplicado. Para baixas intensidades do campo a RIC apresenta um
comportamento chmico. Com a aplicacac de campos superiores a

6 x lO4 V/cm a corrente induzida passa para um comportamento su-
perdhmico. Esse resultado sera interpretade no capitulo VIII se
gundo a teoria de Onsager [64].

Ainda na figura 39 pode-se observar gue o aumento do
campo nao sb6 influi no tempo de inicio do decréscimo da RIC, mas
também na intensidade desse decréscimo. Campos mais elevados cau-
sam diminuigao mais brusca da RIC.

0 forte crescimento da RIC, gque tem inicioc logo apds o
sequndo estado estacionario, pode ter como causa a saturagao de

um ou mais niveis de armadilha.
3.B.1.2, EFEITO DA VARIACAO DA TAXA DE EXPQSICAO

FPoram realizadas medidas da RIC com diferentes taxas
de exposigéo, conforme ilustra a figura 41. As amostras foram de
25 um e sob um campo de 8 x 104 V/cm.

Neste caso o aumento da taxa de exposi¢ao provoca ini-
cialmente um decréscimo mais acentuado na RIC e, posteriormente ,
uma antecipagao e intensificagao no seu forte crescimento. Essa
antecipagao cérrobora com a hipdtese de que a elevagao da RIC &
causada pela saturacao de um ou mais niveis de armadilhas. Maior

taxa de exposicdo leva a uma maior geragao de portadores, e mais
|
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Figura 40. Corrente induzida estacionaria inicial, apds
10 segundos de irradiacgao, em funcao do cam-
po elétrico aplicado.

rapidamente as armadilhas sao preenchidas.
0 valor da corrente induzida estacionaria, gue antecede
o forte crescimento, em fungéo da taxa de exposigao @& mostrado na
figura 42, para varios campos aplicados e espessuras das amostras.
A corrente induzida estacionaria para o Kapton segue u-

ma lei de poténcia semelhante a obtida para o PET:
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Figura 41. RIC para diferentes taxas de exposigao.
I a XA
onde A = b,93 * 0,01, independente do campo e da espessura da

amostra, para os valores cobertos em nossas medidas.
3.B.1.3. EFEITC DA ESPESSURA DA AMOSTRA

As medidas da RIC em fungao do tempo para diferentes es
pessuras da amostra estao na figura 43.

A influéncia da espessura da amostra & mais notavel no
Kapton qué no PET. Com excessac das amostras de 6 e 12,5 um, a
RIC estacionaria inicial & fortemente influenciada pela espessura

da amostra. O inicio e a intensidade do decréscimo apresentado pe
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Figura 43. RIC em funcao do tempo para diferentes espes-

suras da amostra.

la RIC também sao dependentes da espessura da amostra. Amostras

mais espessas apresentam essa diminuigao antecipada e mais inten-

sa. Esse efeito & semelhante ao causado pelo aumento do campo e

sera discutido no capitulo VII.

3.B.1.4. EFEITC DOS ELETRODOS

A figura 44 apresenta os resultados da medida da RIC pa

ra duas amostras de 25 uym, com E = 8 x lO4 V/em e X = 280 R/s ,

uma com eletrodos de ocurc (o) e a outra de aluminio (e). A troca

do eletrodo de aluminio pelo de ouro causou um aumentc no valor



=74~

Q
3,8
o]
- KAPTON, 25 pum e
E = 8x10% v/em °
32 X =280 R/s 0
Q
- " o
TE * ELETRODOS DE Al o
=L 24 © ELETRODOS DE Au o
[ ]
o | .
O o *
[ ]
1,6/
o o 000 .
L 60 0 00 0O 0000000 0O0ggp© O O o
(_ L}
[ ]
0,8F *
]
]
Lo o ¢ 200 & 00%00 00 0e,,,, .........o
J. L | 1
10 102 10° 10%
t(s)
Figura 44. RIC para diferentes eletrodos.
da RIC. Este resultado ja era esperado, uma vez que essa troca
causa um aumento na taxa de exposicao recebida pela amostra. Um

resultado inesperado foi a inexisténcia de qgualquer decréscimo da
RIC na medida gue utilizou eletrodo de ouro. Como vimos na figura
41, esse decréscimo é intensificado pelo aumento da taxa de expo-
sicao. Portanto era de se esperar uma diminuicao mais acentuada
na RIC quando o eletrodo de ouro foi usado. Porém, essa medida
nao aprgsentou, em nenhum instante durante a irradiagao, gualquer
diminuiééo da RIC. Aparentemente o efeito gue causa essa queda
no valor da RIC nao se manifesta, ou & desprezivel, guando eletro

do de ouro & usado. Este resultado serd discutido no Cap. VII.
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3.B.1.5. VARIACAO DA ENERGIA DA RADIAGEO

Variando-se a tensao aceleradora dos elétrons no dispo-
sitivo produtor de raio-X, pode-se variar a energia media da ra-
diacao. Nas medidas apresentadas na figura 45, a corrente do tubo
foi mantida constante e igual a 10 mA, e a tensao foi de 75 KV em
uma medida e 95 KV em outra. As amostras foram de 25 pm e sob um
campo de 8 x lO4 V/cm. Pode-se notar a pouca influéncia da varia-

cao da energia mé&dia da radiacgdc no comportamento da RIC.
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'E Ix=10mA ©
_0 1,61 . e 95 KV 2
" o
' O
? 42 °e
L) ? O.
o]
@] :..
0,8 .o
s ©& 00 8 09 * 8 o o0 a0 e g4 o ®
O4A°. o. 6 00 0 © 00000 000005 o o ; C:o.o.; o.o.o.on..
L
1 L | |
1 10 10° 10° 10*
t{s)

Figura 45. RIC para diferentes energias médias da radiagao.

3.B.2. CORRENTE INDUZIDA COM INVERSZZ DO CAMPO

A figura 46 mostra o comportamento da corrente induzida
quando a polaridade da tensao aplicada & invertida. Pode-se notar
que a inversao da polaridade causou uma ligeira diminuigao no va-

lor da corrente induzida. Este resultado, diferente daguele obser
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Figura 46. Corrente induzida com inversao da polaridade.
A medida iniciou com 400 V aplicado.Apbs 4570
segundos de irradia¢ao, a tensao teve a pola-
ridade invertida (- 400 V), permanecendo as-
sim por 4890 segundos. Em seguida a polariza

cao foi novamente invertida (400 V).

vado no PET, pode indicar a existéncia de um efeito de polariza
¢ao nesse material. Esse efeito, apesar de alterar ligeiramente
o valor da corrente induzida, nao deve ser o responsavel pelo for
te crescimento desta, pois, se fosse, a corrente deveria cair pa-
ra um valor proximo daquele que possula no inicio da sua subida ,
em cada gnverséo de polaridade. Discutiremos este efeito no capi-
tulo VII. A hipotese de que a elevagao da RIC seja causada pela
saturacao de um ou mais niveis de armadilhas fica agora mais for-

talecida.
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3.B.3. RECUPERACAO DE AMOSTRA IRRADIADA

Semelhante ao que ocorreu com o PET, amostras de Kapton
irradiadas apresentaram comportamento da RIC com o tempo diferen-
tes em uma segunda irradiagao. Na figura 47 sdo mostradas trés me
didas realizadas com uma mesma amostra, cuja espessura foi de 25
um.
a) Amostra ainda virgem. Irradiada por 7 horas, com uma
taxa de exposicao de 280 R/s e um campo eletrico de
1,2 x 10° v/cn (o).

b} Reirradiada, nas mesmas condig¢oes, apds nermanecer
por 15 horas sem irradiagéo, em curtc, no ar e a tem
peratura ambiente (o).

c) Reirradiada, ainda nas mesmas condigoes, apds perma
necer por 3 horas a 80°C, em curto e no ar (A).

Houve uma aceleracao no processo de recuperagao da amos
tra com o aguecimento. Foi observado também que a recuperacgao da
amostra & temperatura ambiente & muito lenta, nao sendo completa
mesmo apds 10 dias.

A suposicao da saturagao de um ou mais niveis de armadi
lhas, durante a irradiacao, fica agora mais evidenciada. O agueci-
mento auxiliaria a liberagao dos portadores aprisionados nas arma

dilhas profundas, recuperando mais rapidamente a amostra.

3.B.4. CORRENTE INDUZIDA ATRASADA (DRIC)

Foram feitas varias medidas da corrente atrasada para
diferentes campos aplicados e diferentes taxas de exposicao. As

figuras 48 e 49 mostram os resultados obtidos para a parte lenta
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Figﬁra 47. Recuperagao da amostra (da referéncia 84).
da DRIC.
Neste caso a gueda da DRIC com ¢ tempo parece indicar a
presencga de armadilhas distribuidas uniformemente. O aumento da

taxa de exposigao e da intensidade do campo s3 influiram no valor
da DRIC, praticamente nao alterando a intensidade da queda. Nova-
mente os resultados mostram gque, se houver efeito Poole~Frenkel
(62], sua influéncia & muito pequena para as intensidades de cam
posutilizadas.

Foram feitas, ainda, medidas da DRIC para amostras irra
diadas por tempos diferentes. Uma amostra, de 25 um de espessura
e sob um campc elétrico de 8 x lO4 V/cm, foi irradiada por 37 mi-
nutos, instante em que o estado estacionario da corrente induzida,
gue antecede a rapida subida, foi atingido. Nesse momento a irra-
diagao foi interrompida e a DRIC medida, estando o resultado na

figura 50 (o). Outra amostra foi irradiada, nas mesmas condigoes
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Figura 48. DRIC em funcao do tempo para diferentes taxas
de exposigao. As amostras foram irradiadas por

5 horas antes de cada medida.

da primeira, por 4 horas e 40 minutos, e cessada a irradiagao a
DRIC foi medida (e). Nota-se, claramente, a diferenga no comporta
mento temporal da DRIC para as amostras irradiadas, por tempos diferentes. A
DRIC da amostra irradiada por menos tempo cai mais rapidamente e apresenta
dois niveis de armadilhas com diferentes tempos de emissao.

£ interessante notar a diferenga na queda rapida da
DRIC, logo apds os primeiros segundos em que a irradiagao & inter
rompida, para os dois casos citados. A figura 51 mostra que para
a amostra mais irradiada, a queda da DRIC no primeiro segundo, a-
pOs cessada a irradiacao, € bastante acentuada. Por outro lado, a

DRIC para a amostra menos irradiada cai bem mais lentamente nesse
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Figura 49. DRIC em fun¢ao do tempo para diferentes cam-
pos aplicados. As amostras foram irradiadas

por ~ 5 horas antes de cada medida.

mesmo instante, resultando valores da DRIC praticamente iguais pa
ra as duas amostras, ap0s 1 segundo de interrompida a irradiagao.

Nos instantes seguintes a DRIC da amostra menos irradiada cai
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Figura 50. DRIC em

funcao do tempo para amostras irradia

das por tempos diferentes.

mais rapidamente, como ja haviamos observado.
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Figura 51. DRIC em funcao do tempo, nos primeiros segun

dos apds interrompida a irradiacao, para a-
il

mostras irradiadas por tempos diferentes.
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CAPTTULO IV

CORRENTE FOTONICA

4.1. PET

No Capitulo I nos referimos a corrente gue surge em
uma amostra irradiada mesmo sem tensao aplicada. Essa corrente
gerada pelo feixe direcional de raio-x que incide no material,
tem diregao oposta ao de incidéncia da radiagao. Portanto, em
todas as medidas apresentadas neste trabalho, esta corrente
foi subtraida ou somada a corrente induzida, dependendo da ten
sao aplicada a amost;g ser positiva ou negativa, respectivamen
te. Foram feitas varias medidas da corrente fotdnica, sem e
com a amostra compensadora mencionada no Capitulo II. A Figura
52 mostra a relagéo entre a fotdnica e a taxa de exposigéo,
para amostras de varias espessuras, sem a amostra compensado-
ra e com eletrodos de aluminio.

Essa corrente aumenta consideravelmente para amos-
tras de menores espessuras. A variacdo da fotdnica em  fungao
da espessura da amostra, para trés taxas de exposigoes, pode
gser vista na Figura 53.

Quando a amostra compensadora e introduzida no sis-
tema de medida, a corrente fotdnica diminui em cerca de 30 ve-
zes, tornando, deste modo, seu valor muito menor que o da cor-
rente induzida. A variagdo da fotdénica, com a amostra compensa

dora, em fungao da taxa de exposicao & mostrada na Figura 54.
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Figura 52. Corrente fotdnica em funcgao da taxa de exposigdo,
para varias espessuras da amostra, sem a amostra compensado-
ra (conforme ilustra esquema ao lado}.



-85 -

14

121 MYLAR

10k o B50R/s

0 280R/s

= o 85R/s
::q 8
e

6_

aql-

o]

| 1 L

|
10 20 30 40 50
e{um)

Figura 53. Corrente fotonica em funcao da espessura da amos-

tra, para trés taxas de exposicoes (sem amostra compensado -
ra).
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MYLAR, 23 um
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- } | I 1 | i
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Figura 54, Corrente fotdnica, com a amostra compensadora, em
funcao da taxa de exposicao. (Ver esquema ao lado da figura
55).

4.1.1. Influencia do Eletrodo na Corrente Fotonica

Se a corrente fotdnica & causada pelo fluxo de ele
trons energeticos que atravessa a amostra e, como uma boa par-
te desses eletrons & arrancada do eletrodo superior pela radia
¢ao, uma divida surgiu: qual a influéncia na fotdnica do mate-
rial utilizado como eletrodo?

Varias medidas da fotdnica foram realizadas, com
amostras possuindo eletrodos de materiais diferentes. A Figura
55 mostra os resultados para amostras com eletrodos de alumi-
nio ou ouro em ambos os lados,e amostras com eletrodo de alumi
nio em um dos lados e de ouro do outro. Em todos os casos foi
utilizada a amostra compensadora, conforme esquema ao lado da
Figura 55,

Pode-se observar que a utilizagdo de ambos eletro-
dos de ouro, nao sé aumenta o valor da fotdénica em cerca de 50
vezes, como também inverte seu sentido. Quando o eletrodo supe
rior (onde incide a radiacgac), & de ouro e o inferior de alumi

nio, a corrente fotdnica mantem seu sentido, porem aumenta em
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Figura 55. Corrente fotdnica em fungdo da taxa de exposigao,pa
ra diferentes eletrodos. (A corrente medida & a diferenga en-
tre a foténica produzida na amostra medida e a produzida na
amostra compensadora).

cerca de 50 vezes o valor da obtida com ambos eletrodos de alu
minio. Invertendo-se a posicao dos eletrodos, Af no superior e
Au no inferior, a fotdnica aumenta em cerca de 70 vezes, ainda
em relacdo a ambos de AL, e (nverte seu seniido. Esses resul-
tados, que mostram a grande influéncia dos eletrodos na inje-

cao de cargas na amostra,serao discutidos no Capitulo VIII.
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4.2. Kapton

Da mesma forma que para o PET, foram realizadas va-
.rias medidas da corrente fotdnica para o Kapton, com variagao
da taxa de exposicao e para varias espessuras da amostra. To-
das as medidas foram feitas sem a utilizagcao da amostra compen
sadora e com eletrodos de aluminio. Os resultados, mostrados na
Figura 56, sao semelhantes aos obtidos para o PET; o valor da
fotdnica & inversamente proporcional a espessura da amostra.Pa

ra o Kapton, a utilizagao da amostra compensadora também dimi-

nuiu o valor da fotdnica em cerca de 30 vezes.

12,5

KAPTON

100

75

(16"Aa)

Ig

5,0

2,5

o
o= = " | 1 R
100 200 300 400 500
X (R/s)

{
Figura 56. Corrente fotdnica, em fungao da taxa de exposigao,

para amostras de varias espessuras (sem amostra compensadora
- ver esquema ao lado da Figqura 52).
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Uma comparagao entre a variagao da corrente foténi-

ca, para o PET e o Kapton, em fungdo da espessura da
e mostrada na Figura 57.

amostra

8
o MYLAR
® KAPTON

6 X = 280 R/s

e

£d

IQ 4-_

2_
| 1 |
20 40 60 80
ESPESSURA (um)

X_

Figura 57. Corrente fotdnica, em fungao da espessura da amos-
tra para o Kapton (e) e para o PET (0), em ambos
280 R/s.

(sem amostra compensadoral.

os Ca s0s
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CAPITULO V

MEDIDAS DE TSC -~ CIRCUITO FECHADO

5.1. TSC no PET

A técnica de corrente-termo-estimulada (TSC) foi
utilizada para depopular armadilhas eletrdnicas profundas,preen
chidas por portadores produzidos durante a irradiacao do mate-
rial. 0Os resultados dessas medidas complementaram as informa-
goes obtidas pelos experimentos com corrente induzida. As amos
tras utilizadas foram idénticas as usadas nas medidas da RIC.

Com o dispositivo esquematizado na Figura 10, ja
descrito no Capitulo II, foram efetuadas varias medidas de TSC.
As amostras foram de 23 pm e polarizadas com uma tensao positi
va de 200 V (E = 8,7 X lO%meL Em todas as medidas, apds a
aplicagao da tensao, esperou-se um tempo necessario para  que
a corrente de absorgao dielétrica atingisse um valor quase es
tacionario. A taxa de aquecimento foi de l,OOC/min e a tempera
tura final de l2OOC. Nas medidas de amostras irradiadas, espe
rou-se 20 h apds a irradiagao para iniciar a medida de TSC. Es
ta espera foi necessiria para que a componente atrasada da corx
rente induzida atingisse um valor suficientemente baixo para
nao causar interferéncia.

As medidas realizadas, representadas na Fig. 58,

foram as seguintes:

a (o) - Amostra nao irradiada (virgem).

b {(e) - Amostra irradiada por 6 h a 280 R/s(6,05
MR) .

¢ (A) - Mesma amostra do item (b), apds resfria-

da a temperatura ambiente e realizado um
29 TSC.
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d (@) - A mesma amostra dos itens (b) e (¢c). Ir-

radiada por 1 h a 280 R/s (IMR) e uma no
va medida de TSC realizada.

MYLAR, 23 um, Al
200 V

1(10™°A)

Figura 58. Medidas de TSC

(o) Amostra virgem.

(#) Amostra irradiada por 6 horas a 280 R/s.

(A) Mesma amostra, 29 TSC.
(o)

Mesma amostra, irradiada por 1 h a 280 R/s.
(---) Diferenca entre as medidas (@) e

Aa).
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Dos termogramas obtidos pode-se observar que as
amostras irradiadas apresentaram um maximo na corrente de TG&C,
em torno de 80°C. Esse maximo & mais pronunciado para a amostra
que recebeu maior dose de radiagao. Isto significa que © au-
mento na dose recebida pela amostra provocou um aumento na car
ga liberada pela ativagdo térmica. Podemos, portanto, supor a
existéncia de uma distribuicdo de armadilhas profundas no mate
rial, as quais sdo preenchidas parcialmente pelos portadores
gerados pela radiagdo e, depopuladas durante © aquecimento da
amostra.

O maximo observado na medida de TSC poderia ter
sido ocasionado pela despolarizagdo termica de dipolos orienta
dos pelas tensoes sofridas pelo material duranté sua fabrica-
cao [63]. Porem, se\este fosse o caso, a amostra nao irradia-
da deveria também apresentar esse maximo, fato ndo observado.
Além disso, a amostra que ja sofreu um aquecimento, nac deve-
ria mais apresantar esse maximo em outra medida de TSC. Seus
dipolos ja teriam se desorientado durante o primeiro aguecimen
to. Porém, como mostra a Figura 58 (@), a amostra apdos ter so-
frido dois aquecimentos, apresentou o maximo no 39 TSC. Em vis
ta disso, a hipdtese de que o miximo observado na medida de
TSC & causado pela liberacao de cargas aprisionadas em armadi

lhas profundas durante a irradiagao, nos parece factivel.

5.2. TSC no Kapton

Com procedimentos iguails aos realizados para o
PET, foram efetuadas medidas de TSC também no Kapton. Uma
amostra de 25 um, sujeita a uma tensdo positiva de 200V (E=

=8 % lO4V/cm),foi aquecida a uma taxa de lOC/min da tempera-
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tura ambiente (2600) até 135°%c. os resultados, apresentados na
Figura 59, s3o referentes as sequintes medidas:

a (o) - Amostra ainda nao irradiada (virgem).

b (@) - Mesma amostra, apds resfriada & tempera-
tura ambiente, irradiada por 7 h e 30 mi
nutos a 280 R/s (7,56 MR). Ap0s 18 h de

cessada a irradiacao um 29 TSC foi reali

zado.
c (A} - Novo TSC na mesma amostra,apds resfriada.
d (o) - Diferencga entre as medidas (b) e (c¢).
Pode-se notar a existéncia de dois maximos de

corrente em torno das temperaturas 75° e lzdoc_Além disso, ob-

serva-se também que a medida de TSC realizada com a amostra vir

~

-

gem {(0) apresenta corrente maior que a feita na amostra ja
agquecida (A). Este resultado indica que mesmo antes de irradia
da, algumas armadilhas profundas presentes na amostra ja esta-
vam preenchidas com portadores. Estas foram depopuladas duran-
te o aquecimento, fornecendo maior corrente de TSC. Durante a
irradiagao essas armadilhas foram preenchidas e, no processo d
aquecimento, depopuladas, fornecendo os dods maximos observa-

dos (e).
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Figura 59. Medidas de TSC no Kapton

(0} Amostra virgem.

(@) Mesma amostra, apOs um tempo de irradiacao
de 7h e 30 minutos a 280 R/s,

(A) Mesma amostra, apos resfriamento.

(o) Diferenca entre as medidas (e} e (A).

5.3. Energia de Ativacgao

Com auxilio das curvas de TSC pode-se avaliar a ener
gia de ativagao para os niveis de armadilhas. Varios métodos fo
ram desenvolvidos para esse calculo [66-68], sendo aqui utili-

zado o calculado por Chen [67], onde cinética de segunda ordem

foi considerada., A expressao encontrada foi:



- 2 (2kTm) (31)

onde k € a constante de Boltzmann, Tm a temperatura associada
ao maximo valor da corrente termoestimulada, Tl a temperatura
associada a metade do maximo valor da corrente, do lado de me

nor temperatura e o,= Tm - T

1 1°
Para o PET, obtém~se Tm = 353 K, T, =328 Ke 4 ,=
= 25K. O valor calculado para a energia de ativagdo foi
0,66 eV.
Da FFigura 59,para o Kapton, obtém-se Tm = 346K, Tl=
327K e @, = 19K, para o 19 maximo. Tm = 393K, T, = 370K e
ay = 23K, para o 29 maximo. Desses valores as energias de ati

vagao avaliadas para as armadilhas foram 0,87 eV e 0,91 eV,
respectivamente para o 1?2 e 29 maximos. Esses valores
encontrados sao apenas avaliagoes, uma vez que Tm depende da
taxa de aquecimento.

Taylor [Ql], bombardeando filmes de PET (Mel inex)com
elétrons de 5 KeV e, em seguida, realizando medidas de TSC ob

teve energias de ativagao de 0,4 eV, 0,8 eV e 1l,5ev.Creswell

e Perlman [69], carregando amostras de PET (Mylar) pelo pro-

cesso de descarga carona, obteve armadilhas com préfundidades. de 0,55V,
0,85V e 1,4eV. O maximo carespmdente a energia de ativagao em tamo
dos valores 1,4eV e 1,56V, obtidos nos traballos citados, nao pode ser
kkmtﬁﬁcai)emrmss)exgﬂﬁﬁenu?pommﬁ,anéxﬂm1tam3nmmma atingida
em NOSP sistema, em que se mantinha Jinearidade entre a temperatu-
ra e o tempo, foi de 120°C. A energia de ativacgao de 0,66 ev,
obtida em nosso trabalho, pode ter sido resultado da superpo-
sigao dos maximos correspondentes as energias entre 0,4-0,5ev
e 0,8-0,85ev, encontrados por Tylor e Perlman, devido a baixa

resolugao de nosso sistema.
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CAPITULD vI
MED IDAS DA RIC NO AR

Recentemente foi observado por Farié e.Ferreira [70]
que a medida da corrente de absorgao dielétrica em amostra de
PET (Mylar) apresenté diferenga guando realizada no ar (60% hr)
ou no vacuo (10_3Torr). Nesse trabalho foi demonstrado tambem
a ocorréncia de uma despolariza¢do na amostra gquando, durante
uma medida de polarizagac efetuada no ar Umido, se faz vacuo.A
interpretagao dada a esse resultado foi a expulsaoc de dipolos
orientados do interior da amostra, que ocorre quando o ar tmi-
do & retirado. Esses dipolos foram identificados como sendo mo
leculas de agua.

Diante de t;l resultado podemos concluir que a difu-
gao de ar Umido no interior da amostra altera seu compor tamen-
to eleétrico. Para verificar a influéncia do ar umido nas medi-
das da RIC foi realizada uma séerie de medidas no ar, no vVacuo
e alternadamente nos dois meios.

Uma amostra virgem de PET de 23 jam, sujeita a um cam
po eletrico de 8 x 104V/cm, foi irradiada no vacuo (10_4Torr),
e 0 resultado & mostrado na Figura 60 (e) em escala linear. Oou
tra amostra, nas mesmas condigaes, foi irradiada no ar umido
(66% hr) (A). Em outra medida, ainda nas mesmas condigBes, uma
amostra foi irradiada inicialmente no vacuo por 20 minutos e,
em seguida, introduzido ar Umido (74% hr). Apos 21 minutos de
irradiagao fez-se novamente o vacuo (o). Uma outra amostra foi
irradiada,nas mesmas condigSes, no ar seco (l0%hr) {(@).

Pode-se observar que a medida realizada no ar umido
diminui e atrasa a subida que apresenta a RIC ap®ds uns poucos

minutos do inicio da irradiagdo. A medida da RIC no ar seco se

L LT
AR DT
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aproxima bastante da realizada no ar umido, o qgue pode indicar
que a diferenca observada nas medidas no ar e no vacuo nao de
ve ser causada pela umidade.
Procedimento semelhante foi feito com amostras de
Kapton. A Figura 6l mostra os resultados de duas medidas da ocor
rente induzida em fungao do tempo, realizadas com amostras vir
gens de 25 pHm e com um campo de 9 X 10 4V/am A primeira medi-
da iniciou no ar Gmido (60%hr) e a amostra foi irradiada por
14 h e 30 minutos com uma taxa de exposigdo de 280R/s. Cam se
pode observar no grafico da Figura 61 (#), a corrente induzi-
da nao apresentou seu forte crescimento que, nessas condi-
GOes e no vacuo,ocorre apds aproximadamente 5000 segundos de
irradiagao. Iniciada a irradiagéo, a corrente induzida vai ra
pidamente para um valor quase estacionario, permanecendo  al
por uns 10 segundos,.e em seguida cai monotonicamente tenden-
do para um valor estaciondrio. Passadas as 14 h e 30 minutos
de irradiagéo, foi feito o vacuo, e a corrente induzida come-
¢ou a crescer rapidamente. Na segunda medida (¢), iniciada no
vacuo (lﬁﬂTorr), a amostra foi irradiada por 5500 seg e, nes-
se instante, quando a corrente induzida ja se encontrava em
rapida ascensao, foi injetado ar Umido, caindo rapidamente a
corrente para o valor que teria se a forte elevagdo nao tives
se ocorrido. Feito novamente o vacuo, a corrente comegou sua
forte subida.
! Em vista dos resultados obtidos nos parece que
a difusao de ar na amostra introduz armadi;has ou centros de
recombinagao. O aumento na densidade de armadilhas retarda a
saturacao destas, diminuindo e retardando ¢ maximo valor da
RIC atingido no PET. No Kapton, essas armadilhas impedem a sa
turagao, provocando a ndo ocorréncia do forte crescimento da
corrente induzida. No Capltulo VIII discutiremos essas hipdte

ses com auxilio do modelo tedrico proposto.
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FFigura 61. Medida da corrente induzida no ar e no vaAcuo alter
nadamente.
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CAPITULO VII

MODELO TEORICO PROPOSTO

Este capitulo tem por objetivo apresentar um modelo ted
rico que visa explicar a variacao da RIC com o tempo, para ambos
materiais, com diferentes campos elétricos e taxas de exposigoes.
Este estudo considera valida a aplicagao da teoria de bandas para

0s materiails policristalinos agui estudados.

7.1. TEORIA DE BALANCO DOS PORTADORES GENERALIZADA

Mo capitulo I foi comentado que varios autores investi-
garam o comportamento da RIC no PET para o caso de curtos e inten
sos pulsos de radiagao, gquase sempre no intervalo de ps para ns.
Contudo, como j& havia sido observado por Fowler [13], o tempo
necessario para que o estado estacionario da RIC seja atingido pa
ra alguns materiais pode ser da ordem de horas. Porém a teoria de
senvolvida por Fowler so € valida para o estado estacionario da
RIC. Para descrever © transiente, que ocorre antes do estado esta
cionario ter sido atingido, & mais apropriada a teoria utilizada
por Weingart et al [18] e Lee et al [60] e posteriormente comple-
mentada por Gross et al [47].

Como foi visto no capitulo I, as equagoes dessa teoria
foram desenvolvidas para o caso da RIC gerada por um curto pulso
de irradiacao. Porém nenhuma das suposigoes da teoria a restringe
para esse caso particular. Podemos, portanto, generaliza~la assumindo que ela
permanece valida desde a aplicacac da irradiagac até que o  estado

estacionario da RIC tenha sido atingido |[47,58|. O modelo téorico aqui pro-
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posto se utilizard dessa teoria generalizada, com algumas modificagoes ,
como descreveremos a seguir, das quais a principal € a introdugao
da variagao da taxa de geracao de portadores com o campo aplicado,
explicada pela teoria de Onsager [64].

No capitulo I, vimos que resultados experimentais [17,
32, 33] concluiram que no PET os portadores predominantes sac os
elétrons. Em nosso modelo consideraremos condugao unipolar. Os
portadores predominantes serao os elétrons, enguanto as lacunas se
rao consideradas aprisionadas no local de sua origem. Os elé&trons
gerados pela radiagao podem passaf da banda de valéncia para a
de conducao. As lacunas capturadas se comportarac como centro de
recombinagao. A estrutura de armadilhas em um dielétrico real, ge
ralmente apresenta armadilhas rasas e profundas. Consideremos,por
tanto, esses dois tipos de\armadilhas. Os elétrons, na banda de
condugao, podem ser capturados nas armadilhas ou sofrer recombina
goes. O modelo de banda aqui utilizado & esquematizado na figura

62.

BANDA DE CONDUGAO

Ne o | PorRTADORES
Y A \L_? ¥ A "QUASE
< Ny ——+ —=— == | —~|—+ —— Ny LIVRES"
g Kj K?
w A 4
- : “
Ny — 1+ —— — — —— ===t — =Ny

r’j BANDA DE VALENCIA

Py

ESPESSURA

Figura 62 - Esquema do mcdelo de banda utilizado,

Em geral existe um grande nimero de niveis de armadi
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lhas na regiao de energia proibida de um isolante. Estas armadi-
thas consistem de estados localizados, causados por imperfeigdes
no material devido a defeitos estruturais ou a existéncia de impu
rezas. Os niveis discretos de armadilhas, normalmente, estio asso
ciados a impurezas quimicas, enquanto as distribuic¢oes quase con-
tinuas de niveis se relacionam a imperfeicdes estruturais do mate
rial.

Sera assumido que o equilibrio térmico entre os portado
res livres, na banda de condugéo, e 0s aprisionados nas armadi-
lhas rasas, seja atingido em fragoes de segundos. Apds esse tempo,
os portadores livres, n,, € o0s aprisionados nas armadilhas rasas,
ng o podem ser agrupados, fornecendo uma nova concentragao de por
tadores, n, que denominaremos de portadores "quase livres".

Estes portadoreé terao uma mobilidade efetiva dada por

u =0 Mo denominada mobilidade modulada por armadilhas rasas, on

de u_ €'a mobilidade livre e , _ e
(@] @—m[?ll.

A densidade de corrente de conducao sera dada por:
i(t) = (no + ns) e U E =nepyE (12)

onde e & a carga elementar e E & o campo elétrico aplicado. Logo
apds o transiente inicial, o nimero de portadores capturados nas

armadilhas rasas excede grandemente aguelas livres, portanto © &

-10

um nimero muito pequeno, entre 10 107 [ s].

Designando os niveis de armadilhas profundas pelo Indi
ce i, o balanco de portadores aprisionados no i-&simo nivel sera
dado pela equagao:

dnt.

1 _ - - *
Jt K; ng (Np = n ) = XK;*n.
1 1 1

(N, - ng)  (13)
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onde K, e Ki* sao, respectivamente, o coeficiente de captura
(trapping) e de liberacdo (detrapping) da i-&sima armadilha pro-
funda. N, & a densidade total de estados na banda de condugéo,nt.
e Nt. sao, respectivamente, a densidade de portadores capturado;
e a 3ensidade total de estados localizados no i-&simo nivel de
armadilha e t o tempo medido. Sendo © polimero eletricamente neu-

tro, a densidade de lacunas imOveis m sera:
m=n_+n_+12In (14)
= i

0 termo gue leva em conta a recombinagdao, podera ser

escrito como:
) = o nOm=oanm (15)

onde a = a_ O & o coeficiente de recombinagao modulado pelas arma
dilhas rasas. Convém novamente salientar que a introducgao desse
coeficiente de recombinacao modulado foi primeiramente utilizada
por Gross [47], complementando deste modo a teoria de Weingart -
Lee.

para descrever as armadilhas profundas, & conveniente intro-

duzir os tempos de captura e liberacao (trapping and detrapping

time) . Assim, teremos comc termo de captura:

Ny
K. n_ (N -n_) =K, n0ON [l - —-i]
i o ty ti i £ N °
1
n nti]
= — J1 - —= (16)
T. Ny
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cnde S TR ON € o tempo de captura modulado pelas armadi
i ti
lhas.
O termo de liberacdo, torna-se:
ng nti
* — = * - I =
Ki® my [Nc noJ K™ N P, [1 N ] T,* (17)
i i C i
onde T,% = & i N~ € o tempo de liberagdo do i-&simo nivel.
i C
O termo %—9 foi desprezado por ser muito menor gque a
c
unidade.

A equagao que determina a densidade de portadores "qua-

se livres" pode agora ser escrita como:

~

_d_nzg—unm—z%[l———l‘]'l'z = (18)
i i t. i i

A variagao da densidade de portadores capturados no i-é

simo nivel serad dada por:

dntl N [ nti] ntl
= - 1 - —= - =
dt Ty Ny T (19)
1
Complementando, temos ainda a equacgao que descreve e}

balan¢o de lacunas aprisionadas:

Formalmente, as armadilhas rasas poderiam ter sido es
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critas pela soma dos termos de captura e liberacaoc, como o foram
as armadilhas profundas. Contudo, sendo os tempos de captura e 1li
beragao extremamente curtos, foram incluidas no termo da esquerda
da equacao (18) gque por isso passou a ser escrito como %%.
Novamente voltamos a salientar que esta teoria conside-
ra os eletrodos neutros (ou Shmicos). Esta suposicdo & confirmada
pelos resultados experimentais, onde a corrente induzida se mos-
tra dependente exclusivamente do nimero de portadores "quase- 1li-
vres". Outra consideracao implicita na teoria & a uniformidade na
geragao de portadores ac longo da amostra. Essas suposigOes levam
a neutralidade de carga no material, nao havendo formagac de car
ga espacial. Deste modo a densidade de corrente de conducao total
na amostra se restringe ao termo dado pela equagao (12), nao ha-

vendo componente de difusao ou de transporte de excesso de carga.

7.2. APLICAGAC DO MODELO PROPOSTO

0 modelo proposto sera aplicado para explicar o compor-
tamento temporal da RIC para o PET e o Kapton, Em ambos os casos
serao considerados dois niveis de armadilhas preofundas e, deste
modo, o conjunto de equagoes que determina as concentragoes de

portadores pode ser escrito como:

dn dn
dn _ _ _ 1 2
at ~ 9 - et T oEy at (21)
dn n n
1l _n I S I |
i (1 ﬁ—] % (22)
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EEZ = - E%] - nz* (23)
dt Ty N, Ty
%% =g=-oanmj; m=n+mn, +n, (24)
Os indices 1 e 2 indicam os dois niveis de armadilhas profun
das considerados.
7.2.1. AJUSTE TEORICO-EXPERIMENTAL PARA O PET
O sistema de equacgoes diferenciais (21) - (24) foi re

solvido:numericamente pelo método de Runge-Kutta (5? e 62 ordem )
com auxlilio da subrotina éVERK. Em seguida, o ajuste entre a cur-
va tedrica obtida e os resultados experimentais foi feito pelas
subrotinas VAO5AD e MB11AD (HARWELL SUBROUTINE LIBRARY). O melhor
ajuste foi conseguido variando-se os parametros contidos nas e-
quagoes e utilizando o método gque minimiza a soma dos guadrados.

Os parametros g, U, Tir Ty Tl*, 12* e N, foram inicial
mente determinados como descritos a sequir,

O valor da taxa de geracgao de portadores, g, varia com
a taxa de exposicgao. Além disso, introduziremos aqui a suposigao
gue esse valor também depende da intensidade do campo aplicado.Es
ta suposigao serid justificada no capitulo VIII pela recombinagao
geminativa de Onsager [64].

Como valor inicial de g, utilizamoé a equacgao (6),
com w = 850 eV e p= 1,395 g/cm3 para o PET, Deste modo, obtém-se:

g = 1,026 x 101 D cn™> &1 (25)
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Para é = 280 R/s,gue com auxilio da equagao (5) resulta
emn b = 252 rad/s, obtém-se g = 2,58 x lO13 cm“3 shl. Este valor
foi utilizado como parametro inicial no processo de ajuste tedri
co-experimental, para E = 8 x lO4 v/cm.

Os valores das taxas de geragao para diferentes intensi
dades de campo e taxas de exposicgoes, foram determinados a partir
das relagoes obtidas experimentalmente entre g e essas grandezas.

No inicio da irradiacao pode-se desprezar os termos de

recombinacao e escape. Deste modo, a equa¢ao (21) torna-se:

dn _ _
at ~ 9

alu
l o

1__]
-

que fornece a solugao assintotica:

St

nit) =g1 (1L -e ) com T = {26)

A corrente inicial & controlada pelas armadilhas. Apds alguns se
gundos da irradiagao a RIC atinge um estado estacionario inicial,

cujo valor & dado por:
o=9gT@ue (27)

onde foi considerado n = g T . Para E = 8 x lO4 Vv/cm, o valor es-

l6 -1

taciondrio inicial da RIC foi de 3,9 x 107 @ cm"l. Pela anali

se da subida inicial da RIC, gue ocorre no instante em que a irra
diagao & aplicada, obteve-se T, = 0,8 s e T, = 5,0 s. Deste modo,
determinou-se o valor de u, pela equagao (27), obtendo-se 1,4 x

10-10 cmz/Vs. Este valor & da ordem de grandeza dos obtidos para



muitos polimeros com caracteristicas elé&tricas semelhantes as

PET [72, 73].

Os valores de Tl* e T2* devem ser da ordem de 105
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do

s, u-

. . ~
ma vez gue, como vimos no capitulo III, a recuperacgac de amostras

irradiadas nao se inicia antes desse tempo, e essa recuperagao de

pende do tempo de liberacao das cargas aprisionadas nas

lhas profundas.

sultados experimentais foram T,

1020

cm ,

armadi

0Os valores encontrados gue melhor se ajustaram aos re-

A densidade de armadilhas profundas N2 foi tomada

ra o PET.

* = 2 x lO5 s e T,% =

2

em concordancia com o valor obtido por Fowler [13]

4

7 x 107 s.

come

pa

Os parametros o, g e Ny foram ajustados de modo a se ©b

ter a melhor concordancia tedrico-experimental.

As figuras 63 e 64, mostram os ajustes da RIC

obtidos

para diferentes campos elétricos aplicados e taxas de exposicoes.

Os valores dos parametros utilizados em cada caso estao na tabela

V.
TABELA V
VALORES DOS PARAMETROS UTILIZADOS NOS AJUSTES
TEORICO-EXPERIMENTAIS
E=8x lO4 V/cm i = 280 R/s

PARRVETROS |X= 280 R/s |X= 330 R/s |%= 420 R/s |E=8x10%V/cm|E=3,2x10°V/cm| E=4,8x10°V/cm
sy s 1,4 x 1072001,4 % 107200 1,4 x 107191,4 x 10720 1,4 x 1070 |1,4 x 20720
(a3l [2,55% 1072 (5,8 x 101% |2,45% 101 |2,55x 1073 |5,62¢ 101%  {1,44x 10™

3 - - - - - - -
aemd sh 11,1 % 10 2,5 % 1077|9,0 x 10717|1,1 x 1077{1,65% 10717 |3,0 x 10717
T, (s) 0,8 0,8 0,8 0,8 0,8 0,8
T, (s) 5,0 5,0 5,0 5,0 5,0 5,0

. 5 5 5 5 5 5

Ty (s) 2 x10 2 x 10 2  x 10 2 =10 2 x 10 2 x 10
% (s) 7 x10% |7 x10t |7 x10? |7 x10* |7 x10* |7 x 10t
N, (em D) [1,8 x 10 {11 % 10%6 [9,5 x 101° |1,8 x 10%® [3,1 x 10'® |2,2 x 10%°
N, {m ) 1020 1020 1020 10%° 1020 1020
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Figura 63 - Ajuste tedrico-experimental para a RIC com
diferentes taxas de exposigOes (a linha con

tinua € a curva tedrica).

Com as equagoes (21) - (24), podemos determinar a dind-
mica dos portadores "quase-livres", capturados nas armadilhas de
nivel 1 e de nivel 2. Utilizando os mesmos parametros usados na
figura 64, para E = 8 x 104 V/cm e & = 280 R/s, determinamos as
concentragoes dos portadores em fungao do tempo de irradiacgdo, e

o resultado & mostrado na figura 65.



-110~

5ao T T ]

a MYLAR, 23 um
X =280 R/s

A 8x10% wem
0 32x10° v/cm

A 4,8x10° V/em

wm
O
T

. t(s)

Figura 64 - Ajuste tedOrico-experimental da RIC para dife

rentes campos aplicados.

As armadilhas do nivel 1 atingem a saturagao (traps fil
ling) apds ~ 1600 s de irradiacao. A densidade de portadores cap-
turados nas armadilhas de nivel 2 continua a crescer, se aproxi-

mando assintoticamente do valor N2. Pode-se observar claramente

gque a causa do maximo atingido pela RIC em sua evolugao temporal
€ a saturacao do nivel 1 de armadilhas.

0 valor da mobilidade para elétrons livres no PET (My-

3

lar) & da ordem de 10 cmz/Vs (80}, o que leva a um valor de 0

da ordem de 1,4 x 10_7. Portanto, o coeficiente de recombinacao li

- "'lO 3 -
vre o sera da ordem de 10 cm S l. Este valor, que concorda

em ordem de grandeza com o obtido por Hughes [24], & também coe-

rente com o conhecido valor de &, para os gases, da ordem de lO_6

3 -1 - . -
cm™ s . Uma vez que esse valor e inversamente proporcional a
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Figura 65 - Concentragao dos portadores "quase-livres"
(n), aprisionados nas armadilhas de nivel
1 (n;) e de nivel 2 (n,), em fungdo do ti
po de irradiacgao.

pressao, para um sdOlido o deve ser algumas ordens de grandeza me
nor. Um aproximado valor limite inferior para a mobilidade livre
pode ser obtido usando o valor de o, para o PET, determinado aci

o.
ma. Pela relac¢ao de Langevin [76] .z £ o - 8,3 x 10 4 cmz/Vs,

o e

concordante com o valor dado por Hughes [80].

Pela tabela V pode-se notar gue no procésso de ajuste
tedrico-experimental foram obtidos diferentes valores de coefi-
ciente de recombinacao para medidas realizadas com diferentes cam

pos e taxas de exposigoes. Na figura 66 & mostrada a variacao de
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Figura 66 - Variagac do coeficiente de recombinagao em
fungao da taxa de geragao de portadores quan
do a taxa de exposicao & aumentada (A), e

com a elevagao de intensidade de campo (o).

a com a taxa de geragdo de portaderes. Essa variagdo é linear pa
ra g variando pelo aumento da intensidade do campo (o). © mesmo
ocorre quando g aumenta pela variagao da taxa de exposigdo, porém
neste c;so a variacao & mais acentuada (A). Hughes [24] também
observou no PET uma forte dependéncia do coeficiente de recombina
gao com o campo.

Fisicamente este fato pode ser compreendido consideran-
do-se que, com o aumento da intensidade do campo elétrico ou da
taxa de exposigao, maior serd a taxa de producdo de portadores no

material. Isto leva a um aumento no nimero de elétrons "quase-li-

vres" e no numero de lacunas aprisionadas {(centros de recombina-
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¢ao) . Deste modo a taxa de recombinagdo deve também crescer, e is
to se reflete como um aumento no coeficiente de recombinagéo (na
equacao (21) temos o produto o n m, e um aumento de n e m tem e}
mesmo efeito que um aumento de a).

0 processo de aumento da taxa de geracgao de portadores
é diferente quando se eleva o campo ou a taxa de exposicgao. No
primeiro caso o aumento ocorre pela diminuigao da probabilidadede
ocorrer recombina¢ao geminativa (efeito Onsager). No segundo, o-
corre pela produgao maior de portadores pela radiagao. Por alguma
razao, ainda desconhecida por ndos, este fatc deve levar a diferen
te variagao de g com g nos dois processos.

A variacao da densidade de armadilhas no nivel 1, tam=-
bém constatada nas diferentes medidas, pode ter como causa a uti-

N

lizacao de amostras diferentes.
7.2.2. AJUSTE TEORICO-EXPERIMENTAL PARA O KAPTON

Para o Kapton foram feitas suposicoes semelhantes as
feitas para o PET, isto &, foi considerada condugao unipolar, sen
do os elétrons os portadores predominantes. Neste caso também fo-

ram considerados dois niveis de armadilhas profundas. Os calculos
t

dos parametros y, * e N, foram efetuados usando as

*
Tyr T T T 2

mesmas consideracoes e expressoes utilizadas para o PET. Pela ana

T T
lise da subida inicial da RIC, no instante em que a radiagao & a-
plicada, foram obtidos os valores de Tl e 12, sendo respectivamen
te 0,9 s e 70 s. Os parametros o, g e N, puderam variar até se
obter o melhor ajuste tedrico-experimental,

As figuras 67 e 68 comparam os resultados experimentais

com os previstos pela teoria (linha continua), para diferentes
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KAPTON, 25 um

3 X=280 R/s

o 8x10* v/em

e 2,4x10°Vv/cm

Figura 67 - Ajuste tedrico-experimental da RIC em fungao
do tempo para o Kapton, com diferentes cam-

pos aplicados.

campos e taxas de exposicoes. Os pardmetros utilizados estao na
tabela VI.

Com os parametros da tabela VI, para E = 8 x 104 V/cm e
X = 280 R/s, e as equagoes (21) - (24), obteve-se a variacac da
concentraéao dos portadores, livres e aprisiocnados, com o tempo
Os resultados sao mostrados na figura 69. A densidade de portado
res aprisionados no nivel 1 atinge a saturacdo (trap filling) a-
pds ~ 50.000 s de irradiacgao, sendo esta a principal responsavel
pelo forte crescimento observado na RIC.

Para o Kapton nao foi possivel uma comparacao dos valo
res obtidos para os parémetros porque nada foi encontrado na lite

ratura. No processo de ajuste tedrico-experimental para este mate
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KAPTON, 25 um
E = 8x10*v/cm
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Figura 68 - Ajuste tedrico-experimental da RIC em funcao
do tempo para o Kapton, com diferentes ta-

xas de exposigoes.

TABELA VI

PARAMETROS UTILIZADOS NO AJUSTE TECGRICO-EXPERIMENTAL DO

KAPTON
E =28 x 10% V/am X = 280 R/s
PARAMETROS | X = 280 R/s| X = 420 R/s |E = 8 x 10” V/cm |E = 2,4 x 107 v/an
b (e s | 1,42% 10710 1,42 10720 | 1,42 x 10710 1,42 x 10”10
g (cm s h 2,47 1073 | 3,56x 1012 | 2,47 x 1013 5,75 x 10°°
e (s Y 1,2x10% 1,2 x101% 1,2 x 10710 1,2 x 107
T, (s) 0,9 0,9 0,9 0,9
, () 70,0 70,0 70,0 70,0
. 5 5 5 5
(s) 10 10 10 10
1 5 5 5 5
¥ (s) 10 10 10 10
) (cm ) 8 x 1017 1018 8,0 x 1017 1,5 x 1038
N, (cn) 10%7 5 x 1087 |10V 5 x 10%7
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KAPTON, 25 pm Ny
X =280 R/s
E=8x10*V/cm
N2
e
.
§ n
121
11
| ] H | 1
1 10 10t 10° 10 10°
t(s)
Figura 69 - Concentracao de portadores "guase-livres" (n),
aprisionados nas armadilhas de nivel 1 (nl) e
nivel 2 (n,), em fungao do tempo, para E = 8 x

10 v/em e X = 280 R/s.

rial, nao houve variagdo do coeficiente de recombinacdo nem com

o campo nem com a taxa de exposicao. Por outro lado, os resulta

dos tedricos nao apresentaram o decréscimo da RIC tao evidente nas

medidas realizadas com campos mais intensos (figura 39), e com a-
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mostras mais espessas (figura 43). Essa diferenga entre os resul

tados tedricos e os experimentais serd discutida a seguir.
7.2.3. CONSIDERACOES SOBRE 0 MODELO TEORICO PROPOSTO

Os resultados experimentais da evolugao temporal da RIC
para o Kapton mostram um decréscimo da condutividade induzida lo-
go apds o estado quase estaciondrio (patamar inicial). Esse  de-
créscimo € mais acentuado para campos mais intensos, amostras mais
espessas e taxas de exposigoes mais elevadas, embora neste {ltimo
caso com menos intensidade (figuras 39, 41 e 43).

Os resultados previstos pelo modelo tedrico proposto for
neceram um comportamento temporal para a RIC ligeiramente dife
rente. A RIC atinge um est;ao quase estacionario inicial e, em se
guida, inicia seu forte crescimento, sem apresentar qualquer de-
créscimo em seu valor (figuras 67 e 68). Outro resultado experi-
mental nao previsto pela teoria aqui desenvolvida & o aumento do
valor da RIC quase estacionaria inicial com a espessura da amos-
tra, para amostras de mais de 12,5 um (figura 43). Essas discor
dancias tedrico-experimentais provavelmente ocorrem devido a exis
tencia de algum efeito no material n3o considerado pela teoria.

Uma hipdtese questionavel feita no desenvolvimento do
modélo proposto foi a uniformidade na geragao de portadores pela
radiagao ao longo da amostra. Essa suposigdo resultou na neutrali
dade de carga no material e, consequentemente, na auséncia de car
ga espacial. Porém, como serd discutido no capituio VIII, os foto
elétrons gerados no eletrodo de incidéncia e que penetram na amos
tra, contribuem de maneira significativa na producao de portado

res na amostra. Portanto, a hipdOtese de geragao uniforme de carga
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no material s & valida guando o alcance médio desses fotoelé
trons for da ordem da espessura da amostra. Em nosso caso a ener-
gia méd;a dos fotoelétrons foi da ordem de 35 KeV, o que leva a
um alcance no PET da ordem de 22 um [61]. Para o Kapton esse va-
lor nao deve diferir muito, ja que os dois materiais tem densida-
des bastante proximas.

Consequentemente, amostras de espessuras superiores a
22 ym nao devem apresentar uma geracao uniforme de carga em seu
volume durante a irradiacao. Maior taxa de exposigdo serd recebi-
da na regiao mais prdxima do eletrodo de incidéncia. A divisido da
amostra nessas duas regioes, mais e menos irradiada, poderia oca-
sionar a formac¢ao de uma densidade de carga espacial negativa na
interface entre elas [4]. Como a tensao aplicada no eletrodo de
incidéncia é positiva, ahcarga espacial aumentaria a intensidade
média do campo elétrico na regido mais irradiada e diminuiria no
volume restante da amostra. Isto provocaria o decréscimo da cor
rente induzida observado experimentalmente. Na figura 43 pode-se
observar que o decréscimo da corrente se acentua com a gspessura
da amostra, praticamente nao ocorrendo em amostras com menos de
22 ym, o que concorda com a nossa suposicao. O tempo decorrido en
tre o inicio da irradiagao e o instante em que a corrente induzi-
da comega a cair, seria o tempo necessario para a formagdo da car
ga espacial.

Maior taxa de exposigao també&m contribuiria para a for-
magao de uma carga espacial mais intensa e mais réapida, pois mais
elétrons seriam injetados na amostra pelo eletfodo. A figura 41
mostra que o aumento da taxa de exposicao realmente acentua a que
da da corrente, assim como diminui o tempo necessario para seu i-

nicio.
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A utilizagéo de eletrodc de curo, como vimos, causa um
aumento na taxa de exposi¢ao recebida pela amostra. Esse aumento
€ devido ac maior nimero de fotoelétrons injetados pelo eletrodo.
Portanto, a troca de eletrodo de aluminio pelo de ouro deveria a-
centuar ainda mais o efeito devido & formacao de carga espacial .
Porém, como se pode observar na figura 44, a medida realizada com
eletrodo de ouro nao apresentou qualquer diminui¢ao na corrente .
A explicagao para esse resultado, aparentemente contraditdrio, po
de ser a!seguinte: Essa medida foi realizada com eletrodos de ou-
ro na amostra principal e na compensadora. Desta forma a amostra
principal ficou com © eletrodo inferior com o dobro da espessura,
a espessura de seu proprio eletrodo e a do eletrodo superior da a
mostra compensadora (ver esquema a direita da figura 55). Este au
mento da espessura e, prin;ipalmente, o aumento do numero atdmico
causado pela troca do eletrodo de aluminio pelo de ouro, contri
buiram para uma consideravel elevagaoc no nimero de fotoelétronsre
troespalhados no eletrodo inferior e que atingiram a amostra. Es-
ses fotoelétrons, que também contribuem significativamente na pro
dugao de portadores no material, auxiliaram na uniformizacao da
geragao de cargasha amostra, evitando a formagdo de carga espa-
cial. Se essa medida tivesse sido feita com uma amostra bem mais
espessa, ou com eletrodos inferior e da amostra compensadora de
aluminio, provavelmente o efeito teria se acentuado, Medidas
como essas, que forneceriam mais dados para a comprovagao ou nhao
de nossa hipdtese, s0 nao foram realizados porque ja estavamos
na fase final de redagao deste trabalho, Porém, essas e outras me
didas sao sugeridas no capitulo IX, cujos resultados poderdo eluci
dar algumas davidas levantadas neste trabalho.

A figura 39 mostra que o aumento da intensidade do cam-
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po aplicado também acentua e antecipa a queda da corrente induzi-
da. Aparentemente esse efeito & influenciado igualmente com o au-
mento do campo ou da espessura da amostra. Esse fato nio pode ser
explicado, necessitando-se para tanto de outros resultados experi
mentais.

A figura 70 (A) mostra a mesma inversdo de polaridade da
figura 46, porém em escala linear. Na figura 70 (B) tem-se a cor-
rente de absorgdo ocasionada pela aplicagdo de 400 V i amostra
sem irradiagao. Dois resultados sao notadveis: a) Nio houve uma

verfeita continuidade na evolugao temporal da RIC quando a polari

400V
—— v=-400 v —=F*
= B,Ol- Xz 280 R/s h N < 80} X=0
» H 1
'© \ 2 400V
H 6,0t \ H 6,0t
\l
\-
~.
401 \"‘—'—-——. 4,0+ l
2.0 20t \.
\_\.
v.n..,______.._-__.
i 1 . L 1 N i -—-.___n_—_—:
0 20 40 60 80 0 20 40 60 80
1(s) t{s)
-2,0}
-40}
2he 37
~-8.0}F
' A B kapToN, 12,5 m
E=32.10° V/em

Figura 70 - (A) Mesma inversao de polaridade mostrada na
figura 46, em escala linear.

(B) Corrente de absorgao diel&trica para uma

aplicagao de tensao de 400 V, sem irra-

diagao.
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dade da tensao foi invertida. O valor da corrente apresentou uma
ligeira diminuicao apds a inversao, fato nido observado com o PET,
cujo valor absoluto da RIC nao foi alterado. b) A corrente de
absorgao elétrica que ocorreu na inversdo da polaridade (de - 400
V para 400 V), deveria ser o dobro daguela observada na simples po
larizagao da amostra. Porém, como se pode notar, os picos de ab-
sorgao nos dois casos sao aproximadamente iguais, podendo-se su
por que realmente deve existir um efeito de polarizagdo causado
pela radiagao, provavelmente devido a formagdo de uma carga espa-
cial, o gue fortalece nossa hipotese. Durante a formacao dessa
carga espacial, logo apds aplicada a irradiacdao, o efeito resul-
tante seria o aumento da corrente induzida com a espessura da a-
mostra. Apds formada, a carga espacial tenderia a diminuir a in-
tensidade do campo no volume menos irradiado da amostra e, em con
sequéncia, diminuiria també&m a corrente induzida. Essa diminuicdo
seria tanto mais acentuada gquando mais espessa fosse a amostra, o
que concorda com os resultados experimentais apresentados.

No PET esse efeito também poderia ter ocorrido em cam
pos elevados e amostras mais espessas. Porém nao se tornou tao e-
vidente porque o instante em que ele deveria comegar a se manifes
tar coincidiu com a queda monotonica apresentada pela RIC nesse
material (~ 1000 s apds o inicio da irradiacdo). Provavelmente, a
gueda da corrente observada nesse material tenha sido ocasionada
pela superposigdo de dois efeitos: dquele devido as caracteristi
cas intrinsecas do material (armadilhas e centros de recombinacao),
e a& formagao da carga espacial. De fato, pode-se observar que o
decréscimo da RIC apresentado pelos resultados experimentais é
um pouco mais acentuado gue o previsto pela teoria (figuras 63 e

64) .
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Outra suposigao feita no modelo tedrico proposto foi a
existéncia de dois niveis de armadilhas profundas. As medidas de
TSC mostraram que pode haver nos materiais uma distribuicao de
niveis de armadilhas. A relagao exponencial entre a corrente indu
zida estacionaria e a taxa de exposicdo, mostrada no capitulo III,
forneceu para os dois materiais A = 0,93, Esse valor proximo da
unidade, segundo a teoria de Fowler [13], & caracteristico de uma
distribuigao uniforme de armadilhas em energia. Provavelmente uma
melhor concordéncia tedrico-experimental teria sido obtida pela
introdugao de uma distribuigdo ou de multiplos niveis de armadi-
lhas.

De qualquer forma, era de se esperar que utilizando um
modelo tedrico relativamente simples como o agui proposto nao se
poderia exigir que todos os resultados experimentais fossem expli
cados.

Na tabela VII estac apresentados os parimetros obtidos
pelo ajuste tedrico-experimental, para os dois materiais. Os valo
res dependentes do campo elétrico e da taxa de exposicao sao da-

dos para E = 8 x lO4 v/cm e X = 280 R/s.
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TABELA VII

PARAMETROS OBTIDOS PELO AJUSTE TEORICO-EXPERIMENTAL, PARA
0S8 DOIS MATERIAIS ESTUDADOS

PARAMETROS PET KAPTON
g - taxa de geracao de portadores 2,55 x 1013 2,47 x 10
(c:mm3 s—l)
& - coeficiente de recombinacio 1,1 x 10717 [ 1,2 x 10
modulado (cm 3 s—l)
U - mobilidade modulada (efetiva) |1,4 x 107 %% | 1,42 x 10~
(cm2 V_l s_l)
0 - fator de redugao (= U/UO) 1,4 x 10_7 -
o, - coeficiente de recombinacgdo 10710 -
livre (cm3 s_l)
u, - mobilidade livre (cm2 vl s_l) 1073 -
Ty - tempo de captura modulado 0,8 6,9
(nivel 1) (s}
Ty = tempo de captura modulado 5,0 70,0
(nivel 2) (s)
Tl* ~ tempo de escape modulado 2 xlO5 lO5
(nivel 1) (s)
12* - tempo de escape modulado 7 xlO4 105
{nivel 2) (s)
Nl - densidade total de estadoi3 1,8 «x 1016 8 x 10
localizados (nivel 1) (cm 7)
N2 - densfdade total de estadoi,3 1020 lO17
localizados {(nivel 2) (cm 7)
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CAPITULO VIII
DISCUSSOES
Neste capltulc discutiremos alguns resultados expe-

rimentails apresentados nos Capitulos II, IV e VI.
8.1. Efeito do Campo na Geracao de Portadores

No capltulc III foi mostrado que a corrente induzi-
da estacionaria inicial para o PET apresentou caracteristicas
Ohmicas para E<X8 x 104V/cm. Para intensidades do campo superio
res, o comportamentc da corrente se desviou do ohmico passan-

do a variar com El'76

. O comportamento da corrente induzida
inicial para o Kapton foi semelhante, porém neste caso a cor-
rente induzida passa da caracteriIstica Ohmica para a dependén

cia El’8

com intensidades do campo superiores a 6 X lO4V/cm.E§
se compor tamento superlinear da corrente induzida & atribuidoa
dependéncia da taxa de geragdo de portadores com o campo.

0 modelo de recombinac¢ido geminativa, desenvolvido par
Onsager{(64] em 1934, foi inicialmente utilizado para explicar
o efeito de um campo aplicado na dissociagao eletrolitica em
fracos eletrdlitos. Usando a equacao do movimento Browniano na
presencga de uma atragac Coulombiana e com um campo elétrico su
perposto, Onsager determinou a dependéncia da eficiéncia de
dissociagac com o campo aplicado. A figura 71 mostra a eficién
cia quantica relativa ¢/¢, em funcao da intensidade do campo
elétrico aplicado, para diferentes valores da distdncia de ter
malizagao r, (separagdo inicial entre o elétron e o Ion positi
vo), a temperatura ambiente e para ¢ = 3.
0 raio critico r, 2 a distancia entre os lons quan-

do a energia de Coulomb e igual a KT.
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et (28)

dneey kT

r =
C

Esse valor & considerado a disti@ncia de separacdo que

t

distingue o0s portadores ligados dos livres.

1o~6 | | i |
102 103 10? 10° io® 10"
ELECTRIC FIELD (VOLTS/cm)

Figura 71. Probabilidade de escape em fungao do campo, predita
pela teoria de Onsager, para uma distribui¢do inicial isotrdpi-
ca de pares elétron-lacunas. T = 296K e € = 3 (da ref. 77)

O potencial de Coulomb na presenga de um campo elétri

co aplicado E, em coordenadas polares, € modificado para:

e2
U=~ —= -~ gFrcosg (29)

dmegyr
No processo de fotogeragao, os pares elétron-lacuna
gerados podem se recombinar, devido a mitua atracgao Coulombiana,
ou se separar em elétron livre e lacuna. A presenca de um campo
elétrico externo pode aumentar a probabilidade dessa dissocia-
¢ao, aumentando deste modo a taxa de geragao de portadores. No

caso de recombinagac geminativa & considerado gue a taxa de ge-
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ragao de portadores aumenta linearmente com a intensidade do
campo elétrico, para intensidades relativamente baixas; De a-
cordo com a estimativa tedrica de Onsager, o valor da relagdo
entre a inclinagaoc e a interseccgao da reta assim obtida e in-
dependente da distdncia inicial de termalizagdo entre o elé&-
tron e o ion do qual foi ele arrancado. Essa relagac & dada

por :

. , ~ 3
inclinagao _ e

. ~ ) (30)

intersecgao 8 meeg kT
onde ¢t e £ys30, respectivamente, as constantes dielétricas d
material e do vacuo, k € a constante de Boltzmann, T a tempe-
ratura ambiente em Kelvin e € a carga elementar.

Sendo essa relagao independente de uma particular
distribuicao de pares‘termalizados e naoc contendo nenhum para
metro ajustado, ela constitui um teste critico da teoria.

Utilizando a relagao 27, onde ¢ & o valor experimen
tal da RIC estacionaria inicial (10 segundos ap6s o inicio da
irradiagéo), pode-se determinar a taxa de geragéo de por tado
res para diferentes intensidades do campo aplicado. A Tabela
VIII fornece, para os dols materiais estudados, os valores da
RIC estacionaria inicial e da respectiva taxa de geracio de

portadores para varias intensidades do campo aplicado.
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TABELA VIII

TAXA DE GERACAO DE PORTADCRES PARA VARICS CAMPOS
ELETRICOS APLICADOS

E x 104ﬂVcn o x 10_16 Q"lc:m_'l g X lO13 cn*BS_l
!
PET FAPTON PET KAPTON
1,0 4,20 3,55 2,71 1,76
2,0 4,10 3,65 2,65 1,80
4,0 4,10 3,50 2,65 1,73
6,0 4,20 3,55 2,71 1,76
8,0 4,00 5,00 2,55 2,47
12,0 - 7,00 - 3,46
16,0 6, 60 8,50 4,27 4,20
24,0 - 11,63 - 5,75
32,0 8,70 15,25 5,62 7,54
48,0 22,30 - 14,40 -
3

As Figuras 72 e 73, mostram que a taxa de geracdao de
portadores aumenta de forma aproximadamente linear com o campo,
sendo que para o PET em intensidade superior a 8 x 104VVCm e pa
ra o Kapton, 6 x 104V/cm. Utilizando a equagao 30, onde T =
= 298K, obtem-se cano valores das constantes dielétricas do PET
e do Kapton 3,1 e 3,5, respectivamente., Esses valores estao em

excelente concordancia com aqueles encontrados na literatura e

apresentados nas Tabelas I e II do Capitulo I.
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MYLAR, 23 um ©
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Figura 72. Taxa de geragao de portadores para diferentes campos
aplicados (PET)
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Figura 73. Taxa de geragao de portadores para diferentes campos
aplicados (Kapton)
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Com os valores de g e utilizando a equagao (6 ), pode-
-se calcular a dependéncia com o campo da energia média necessa-

ria para a formagao de pares nos dois materiais. Os valores assim
obtidos estao na Tabela IX.
TABELA 1X

ENERGIA MEDIA NECESSARIA PARA A CRIACAO DE UM PAR DE
PORTADORES EM FUNCEO DO CAMPO ELETRICO APLICADO

W(eV) ]
E x 104v/cm PET ( p= 1,39Sg/cm% Kapton ( o= l,42g/cm%
1,0 810,7 1.270,7
2,0 829,1 1.242,5
4,0 829,1 1.292,8
6,0 810,7 1.270,7
5,0 86l, 6 905,5
12,0 - 646, 4
16,0 514, 5 532,5
24,0 - 388, 9
32,0 390,9 296, 6
48,0 152,6 -

Dos resultados obtidos vemos que para produzir um par
de portadores no PET & necessirio em madia menos energia do gue
no Kapton, na auséncia de um campo eldtrico, ou com um campo cu-
ja intensidade torne o efeito Onsager desprezivel. Por outro la-
do, o efeito Onsager se manifesta com menor intensidade de campo
e de maneira mais pronunciada no Kapton. Este resultado esta coe
rente cam os valores das constantes dielétricas dos dois mate-

riais: o que contém maior & possui menor atragao Coulombiana en-

tre o elétron e o lon do qual foi arrancado, e portanto sofre in
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fluéncia do campo para menor intensidade deste. Estes resultados
explicam os valores da corrente induzida estacionaria inicial em
fungao do campo aplicado para os dois materiais. Na Figura 74 po
de-se notar que para valores da intensidade do campo onde o efei
to Onsager influi na dissocia¢ao dos portadores produzidos de mo
do desprezivel, a corrente induzida estacionaria  inicilal e
maior no PET que no Kapton. Isto ocorre porque, sendo a energia
méddia necessaria para produzir um par de portadores menor no
PET, mais portadores sao gerados nesse material. Por outro lado,
a influéncia do campo no aumento da taxa de geragao de portado-
res, tem inicio no Kapton para menor intensidade do campo. Em
consequencia as correnteé induzidas no Kapton passam a ter valo-
res superiores aos do PET em campos de intensidades maiores que
7 x 104v/cm. )

Pelos valores experimentais obtidos ndo foi possivel de
terminar exatamente a intensidade do campo em que o efeito Onsa
ger comega a influenciar a taxa de geragao de portadores. Poréem
podemos dizer gue esse valor estd proximo de 6 x 104V/cm para O
Kapton, e de 8 x 104V/cm para o PET., Considerando esses valores
podemos calcular, aproximadamente, a distancia em gue ©s ions
se tornam livres, sob a influéncia de um campo, para oOs dois ma-
teriais, com auxilio da expressao 29. Fazendo U= 0, obtém-se
82 A e 78 A , respectivamente, para o Kapton e para © PET. Po-
de-se dizer que a distdncia de escape para ambos materiais & da
ordem de 80 A .

O raio critico, dado por 28, pode ser calculado para o
PET e para o Kapton, com T = 300K, fornecendo 180A e 1604 ,res-

pectivamente.
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Figura 74. Corrente induzida estaciondria inicial em fungao do
campo elétrico aplicado para o PET (e) e Kapton (o).

8.2. Variacao da corrente fotonica com a espessura da amostra

No Capitulo I vimos gue quando a radiagao x de  baixa
energia ( <« 200KeV) atinge a amostra, ejeta elétrons energéticos
provenientes da interacao fotoelétrica, e os elétrons que pos-

suem velocidade na diregdo de incidéncia da radiagao, ocasionam
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o aparecimento de um fluxo de elétrons. A esse fluxo deu-se o0 no
me de corrente fot6nica[ll] . Esses eletrons podem ser produzidos
na propria amostra ou nos eletrodos. O material que constitui o
eletrodo ( AL ou Au) possui numero atdmico muito maior que dos
elementos gue compoe a amostra (PET cu Kapton), portanto a pr oba
bilidade de ocorrer efeito fotoslétrico nos eletrodos e muito
maior gque na amostra. Porém, como a espessura da amostra € bem
maior que a do eletrodo, a producao total de fotoelétrons pela
radiacdao diretamente na amostra & superior a produzida no ele-
trodo.

Os fotoelétrons produzidos no eletrodo superior, onde
incide a radiacao, e que penetram na amostra,'tem uma distribui
gao de energia semelhante a distribuicao energetica do raio-x que
os origina. Como vimos no.Capitulo II, foi utilizado em nbs&nxmg
didas um tubo de raio-x cam anodo de tungsténio, e a tensao . de
aceleracao dos elétrons foi ae 75 KV. A distribuigdao energética

da radiacdo assim produzida & semelhante & apresentada na Figu-

ra 75.
6__
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Figura 75. Espectro continuo de energia do raio-x emitido por

elétrons de 80KeV e 40 KeV, incidindo em um alvo de tungsténio
(ref. 81).
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Podemos considerar entao que, alem da radiacao x, in-
cidem na amostra elétrons cam uma distribuicdo de energia seme-
lhante a dada pela Figura 75.

A curva de transmissdo de eldtrons com distribuigdo
continua de energia através de um meio, tem a forma aproximada-

mente exponencial, conforme ilustra a Figura 76.

Transmission

Background

Absorber thickness in g fem?

5

Figura 76. Transmissao de raio B, com um espectro continuo de
energia, em fungao da espessura do absorvedor. RM e chamadec al-
cance maximo (da ref. 8).

0 alcance maximo dos elétrons no meio pode ser deter-
minado experimentalmente (graficamente), pelo ponto em gque a
curva quase exponencial se torna horizontal, como mostra a Figu
ra 76.

No Capitulo VI foi mostrada a variagao da corrente fo
tonica em fungdo da espessura da amostra, para os dois polime-
ros usados (Fig. 57). Do valor dessa corrente para cada espessu
ra da amostra, podemos calcular o nimero de elétrons que atrawes
sa a amostré em cada caso.0s resultados estao na Tabela X, para

o Kapton e X = 280 R/s.
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TABELA X
ELETRONS/S EM FUNCAO DA ESPESSURA DA AMOSTRA

Corrente _ Elétrons/s x 108 Espessura da Amos-
-t 11
Fotonica x 10 A tra (cm)
6,09 3,80 6 x 1074
3,25 2,03 12,5 x 10”4
2,50 1,56 25 x 1074
1,65 1,03 50 x 1074
1,30 0,81 75 x 1074

Com esses valores, pode-se determinar a curva da inten
sidade de elétrons por segundo gque atravessa a amostra em funcao

da espessura desta. (Fig. 77)

4
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ESPESSURA (x10%cm)

Figura 77. Intensidade de elétrons/s transmitidos atraves da amos-
tra em fungao da espessura desta.
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Deste grafico, obtém-se o maximo alcance dos elétrons,
RM' cujo valor foi de ~85 um.

Utilizando a formula empirica discutida por Berger e
Seltzer [61], e que fornece a profundidade de penetragao de

elétron de energia E(KeV) no PET:

R, =4 x 1078 51,775 (29)

Para E= 75KeV, obtém-se R, = 8,517 x 10“5

m =85,2 um.

A excelente concordancia entre o valor de R, obtido ga
ficamente e o calculado pela expressao 29, nos permite supor que
a consideragao feita de gque, durante a irradia¢ao, incidem na
amostra el€trons vindos do eletrodo, cam uma distribuigao de
energia semelhante a do ralo-x que os originou, @ bastante acei-
tavel. Além disso, fica explicada a diminuicdo da fotdnica com o
aumento da espessura da amcstra.

Nao foram utilizados os dados obtidos com o PET para a
relégéo intensidade transmitida x espessura da amostra porgue nio
dispunhamos de f£ilme desse polimerc com espessura superior a
50 um, e, desta forma ficaria dificil determinar graficamente o
valor de RM' Porém, como as densidadeg dos dois materiais utili-
zados sdo muito prdoximas, podemos supor que o alcance dos elé-
trons no PET & da mesma ordem que no Kapton.

E em parte da interagdo desses fotoelétrons no  inte-
rior da amostra que resulta a producao de portadores livres, in-
duzindo deste modo uma condutividade no material. Isto explica o
aumento dessa condutividade quando ¢ eletrodo de aluminioc & tro-
cado pelo de ouro, para uma mesma taxa de exposigao. O ouro, pos
suindo maior numero atdmico, produz mais fotoelétrons que, ao
atravessarem a amostra, geram um nimero maior de portadores 1li-

vres no material.
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Os fotoelétrons que atravessam a amostra tem alcances
diferentes, ja que possuem uma distribuigao continua de energia.
Isto poderia resultar numa densidade de portadores produzidos
ndo homogenea no interior da amostra., Mais port adores seriam
produzidos proximoe ao eletrodo superior, e o numero deles dimi-
nuiria com a egpessura da amostra. Poréem, em nossoc caso, a ener
gia média dos elétrons arrancados do eletrodo e injetados na
amostra estda em torno de 35 KeV. O alcance no PET de elétrons
dessa energia & da ordem de 22 um [57] . Para amostras cuja eg
pessura seja menor ou proxima desse valor, pode-se considerar
que, praticamente, a produgao de portadores livres pelos fotoe-
létrons seja homogénea. Mesmo para amostras um pouco mais espes
sas,essa consideracgao ainda & valida, Ja que fotoelétrons re-
troespalhados pelo eletrado inferior da amostra, e gue também
penetram nela, podem auxiliar a homogenizagdo da produgao de
portadores ao longo da amostra. Porém amostras cam espessuras
muito superiores a 22 um podem ter uma geragao de portadores rgo
uniforme em profundidade, o que pode ocasionar um efeito de po-
larizagao, como ja discutido no Capitulo VII.

A hipotese de que elétrons ejetados do eletrodo infe-
rior pela radiagao podem atingir a amostra, & confirmada pelos
resultados obtidos na medida da RIC com diferentes eletrodos(Fi
gura 28). A medida que utilizou amostra com eletrodo superior
de aluminio e inferior de ouro,demonstra gue houve uma maior do
se de radiagao do que a que utilizou ambos eletrodos de alumi-
nio. Esse aumento de dose sO pode ter sido ocasionado pelos
el&trons retroespalhados no eletrodo inferior de ocuro e que a-
tingiram a amostra. O mesmo se aplica na diferenga de dose rece
bida pela amostra gque usou sd o eletrodo superior de ouro e a

que utilizou ambos eletrodos de curo,
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Nas medidas das fototOnicas em amostras possuindo di-
ferentes eletrodos, observou-se que a amostra com ambos eletro-
dos de ouro apresentou uma inversao no sentido da fototonica.
Este resultado parece conflitar cam as hipoteses até aqui fei -
tas, ja que mais fotoelétrons que atingem a amostra devem ser
produzidos no eletrodo superior que retroesgpalhados no infe-
rior. Porém, neste caso foi utilizada uma amostra compensador a
tambem com ambos eletrodos de ouro. A radiaggo incidente teve,
portanto, que atravessar uma egpessura de courc igual a duas ve-
zes a espessura do eletrodo antes de atingir essa amostra: a es
pessura do eletrodo inferior da amostra medida e a do superior
da compensadora (ver esquema ao lado da Fig. 55). 0 efeito foi
equivalente a de se utilizar na amostra compensadora, um eletro
do superior de ouro com o .dobro da espessura. Isto obviamente
aumentou o numero de fotoelétrons injetados nessa amostra, 0
que ocasionou um valor maior na sua fotdnica. Como o eletrdmero
media a diferenga entre as fotOnicas da amostra medida e da com
pensadora, e neste caso esta Ultima foi maior, o que se obser-
vou foi uma inversao no sentido da corrente.

Esse mesmo efeito foi observado na medida da fotoni-
ca em una amostra com eletrodo superior de aluminio e inferior
de ouro. Neste caso, como em todas as outras medidas da fotoni
ca com excessao da realizada na amostra com ambos eletrodos de
ouro, a amostra compensadora usada possula ambos eletrodos de
aluminio. Porem, o eletrodo inferior de ouro da amostra medida
injetou fotoelétrons na amostra compensadora, ocasionando nesta
um aumento da fotonica. Isto novamente levou a uma medida de
corrente de sentido invertido.

Esses resultados mostram gque a RIC ndo & causada 8O

pela produgdo de elétrons livres na amostra diretamente pela ra

diagao,Mas tambem pelos fotoeletrons, gJue nela penetram arrancados
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do eletrodo ou por ele retroegpalhado, o que explica a grande

inf luéncia do material usaldc como eletrodo nessas medidas.

8.3. Influencia do Ar nas Medidas da RIC

No Capitulo V foi visto que a evolugdo temporal da
RIC em medidas realizadas no ar, apresentou um comportamento di
ferente daquelas obtidas no vacuo (Fig. 60 e 6l). Para o PET
houve um retardo e uma diminuigao no crescimento gue a RIC apre
senta logo apds o estado estacionarioc inicial. Com um campo
aplicado de 8 x 104V/cm e uma taxa de exposicao de 280R/s, no
vacuo esse aumento iniciou apds 250 s de irradiagao e a RIC ma

9

xima atingiu 1,06 x 10 “A. No ar, esse aumento sO comegou apos

800 s de irradiagao e o valor maximo foi de 7 x 10710,

A influéncia do ar nas medidas da RIC realizadas no
Kapton foi ainda mais drastica. O forte crescimento da RIC gue
ocorreu nesse material no vacuo, apds aproximadamente 100 minu
tos de irradiagdo, nao foi observado nas medidas efetuadas no
ar (Fig. 6l).

Pelo modelo tedrico proposto no Capituleo VI, pode-se
obter as mesmas alteragoOes apresentadas na RIC quando realiza-
da no ar, para os dois materiais, aumentando-se a densidade de
armadilhas profundas e o coeficiente de recombinagao. Na Figu-
ra 78, a curva continua @ a mesma apresentada na Figura 64, pa
ra E= 8 x lO4V/cm, e a curva descontinua foi obtida usando os
mesmos parémetros da curva continua, e que se encontram na Ta-
bela V, com excessao dos valores de N

tivamente, para 2,7 x 10160

€ 0 gue passaram, respec
17

1

e 1,4 x 10 cm3/s. Ainda na Fi-

gura 78 foram incluldos também os resultados experimentais das
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medidas efetuadas no vacuo (e) e no ar (o).

Para o Kapton também se obteve resultado semelhante.
Aumentando-se a densidade de armadilhas profundas e o coeficien
te de recombinagao, a teoria proposta forneceu uma variagao tem
poral da RIC igual a observada entre as medidas realizadas no
vacu e no ar. O aumento dado aos pardmetros citados deram como
resultado uma RIC sem o forte crescimento observado no vacuo.

Esse resultado & mostrado na Figura 79, onde as duas
curvas foram obtidas, pela teoria propeosta, usando-se O0s mesmos

4v

par ametros apresentados na Tabela VI, para E= 8 x 10" "/cm e

-

X = 2B0R/s, com excessOes dos valores de Nl e 0, que foram al-

terados para 3,0 x l()lscm_3 e 9,5 x 10_19

cm3/s, respectivamente
(curva descontinua).

Conc luimos que, pela teoria proposta, a diferenga de
compor tamento gue ocorre na RIC, nos dois materiais, quando a
medida foi realizada no ar ou no vacuo, se deve a maior densida
de de armadilhas profundas e ac aumento da recombinagaoc que ocar

re quando a medida foi feita no ar.

No trabalho realizado por Kurtz e Arnold {327, j& ci-

tado no Cap. I, foil observado que se mergulhando amostras de
PET em uma solugdo de alcool benzil e 2,4,7 - trinitro-9-fluore
none (TNF), este se difundia na amostra dopando-a. Medindo a

RIC em amdstras nao dopadas e em amostras dopadas com difererntes
concentragoes de TNF, foi observada uma significativa diminui-
¢dao da RIC com o aumento da dopagem. Com auxilio de medidas de
TSC, conclﬁiram que o TNF, um aceitador de eldtrons, ao se di-
fundir na amostra funcionava como armadilha profunda, competin-
do com as armadilhas rasas intrinsecas existentes no PET na cap

tura de elétrons livres.



-140-~

Anal isando os resultados obtidos, e descritos acima,
nas medidas da RIC no ar, podemos supor que o ar, ou vapor d'a-
gua, se difundindo na amostra pode alterar o comportamento da
RIC funcionando como armadilha e centro de recombinagao, do mes
mo modo que ocorreu com o TNF.

Pela medida realizada em ar seco (Fig. 60), pode-se no
tar que o comportamento da RIC nao sb0 se aproximou bastante do
realizado no ar umido, como se afastou ainda mais dagquele obti-
do no vacuo. Esse resultaloc nos pareceu suficiente para excluir
a difusao de vapor d'agua como responsavel pela alteracao na
evolugaoc da RIC. Concluimos entdo que & a difusdo de 0, e N, na
amostra que causa a diferenga observada no comportamentc tempo -
ral da RIC. Esses gases, sob radiacao, funcionam camo armadi-
lhas e centros de recombinagoes para os elétrons livres, ocasio-

nando deste modo um aumento na densidade de armadilhas profun-

das e um aparente aumento no coeficiente de recombinacao.

15 MYLAR, 23um EXPERIMENTAL TEGRICA
y y o . )
X =280 R/s ® VACUO N,=1,8 x10%cm> o= 1,1 x 10 cmd /s
E = 8x1d v/em -
O AR UMIDO {66%%) —— — Ny=2,7x10'%m3 1,4 16 em3 /s

o (10" cm’)
?
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Figura 78. RIC em fungdo do tempo para o PET no ar umido (o) €

no vacuo {(e). As curvas continua e descontinua foram obtidas pe-
la teoria proposta com alteracao dos valores de N, e a.
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Figura 79. Curvas tedricas da RIC em fungao do tempo obtidas pe
la variagcao dos valores de N, e (Kapton).

0 tempo de difusao, td , necessario para se atingir um
fluxo estaciondrio durante a difusdo de um gds em um meio & da-

do por:

2

_ L
td = D (30)
onde £ & a espessura da amostra e D o coeficiente de difusac do
gis nesse meio. O coeficiente de difusao do 0, e do N, no  PET
policriétalino a 26°C sdo 4 x 10_9cm2/s e 1,5 x 1072 cm-z/s,respe_g

tivamente [78] . Para uma amostra de 23 x 10_4cm de espessura,

obtém-se tg= 220s e t 3= 587s, respectivamente, para o 0, e N,
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O transiente gue pode ser observado na Figura 60, du
rante a mudanga do vacuo para o ar, teve uma duragao aproximada
de 480s, estando portanto entre os tempos de difusio dos dois
gases na amostra. Este resultaglo nos parece corrOborar com a su
posigao feita de que & a difusdo desses gases na amostra que al
tera o comportamento temporal da RIC.

Quando a medida da RIC foi realizada no ar seco, ob-
servou-se um afastamento ainda maior do seu comportamento em re
lagao d realizada no viacuo. Se considerarmos que a menor quanti
dade de vapor, no ar seco, pemite maior difusio de O2 e N2 na
amostra, intensificando seus efeitos, podemos explicar tambeéem
esse resultado.

Uma maior compreensac dos efeitos causados nas carac-
teristicas dos materiais pela difusdo do ar poderd ser obtida

irradiando-se amostras no vacw, ar e atmosferas de 0. e Ny, e

2
se realizando medidas de TSC nas amostras irradiadas. Além dis-
so, medidas da RIC no vacuo e em atmosfera de O2 e Nz, alterna-

damente, também poderao fornecer resultados gue confirmem as su

posigoes feitas neste capitulo.

8.4. Injecao de Carga pelo Eletrodo (Switching)

No Capitulo I nos referimos ao trabalho de Hughes [24]
e agora vamos analisa-lo com mais detalhe, Nesse trabalho fo-
ram utilizadas amostras de PET (Mylar) de 3,8 um, com contato
de aluminio evaporado. Essas amostras foram irradiadas por raio—x
praduzido pPOr um equipamento que operou a 60 KV. A tensao
aplicada a amostra foi de 600V, o que produziu um campo elétri

code 1,6 x lO6V/cm.
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Hughes considerou a existéncia de armadilhas profundas
muito proximas da interface metal-isolador. Lacunas produzidas pe
la radiagao seriam aprisionadas nessas armadilhas e causariam um

aumento na intensidade do campo elgtrico nessa regido. Esse au-

mento seria dado pela expressao: E = Eg + N+, onde ¢ & a

E£E€ g
constante dielétrica do material, EB o campo externo aplicado
e N+ a densidade superficial de lacunas aprisionadas. O aumento
do campo causaria uma diminui¢ao na barreira de potencial exisg-
tente no contato metal-isolador, permitindo a injegdo de eétrons
do catodo para o material. Isto acarretaria um aumento na corren
te induzida apds alguns segundos do inicio da irrédiag&o
{(Switching). Esse aumento seria limitado a um determinado valor
devido a recombinacgao dos elétrons emitidos pelo eletrodo com as
lacunas aprisionadas. Desté modo, a carrente induzida atingiria
um estado estacionarioc apds alcangar seu valor maximo. A Figura
80 mostra uma comparagio entre os resultados experimentais (e)e
os obtidos a partir da aplicacao dessa teoria, para duas taxas
de geragao de portadores: 3,28 x,lO13 e 7,37 % lO12 por tado

res/cmBS.

ISRy

I T -t IILLL L PO | 11111 1 M |
? ! 5
i 10 m

Ly

Figura 80. "Switching" para amostras de PET de 3,8 um, com dife
rentes taxas de geragao %e portadores [24] . A tensao aplicada
foi de 600V ( ~1,6 x 10 V/m).
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Porem alguns resultados obtidos pof nos contradizem o
modelo de "Switching". A corrente induzida, apds o crescimento a
tribuido a4 injegao de eldftrons, nao atinge um estado estacionario,
como preve a teoria de Hughes. Pode-se observar na Figura 81, em
escala linear, gque a RIC decresce monotonicamente apos atingir
seu valor maximo. Nessa mesma figura,observa-se ainda qgue para
campo de baixa intensidade esse decrescimo & lento, dando a im-
pressao de se ter atingido um estado estacionario no ponto maxi-
mo da corrente. Todavia, a Figura 16 mostra que a corrente cai,
tendendo a um valor estacionario que sd® & atingido apds 7 horas
de irradiacao. Esse valor estacionario & ainda menor que o atin-
gido no inicio da irradiacao, antes da elevacdao atribuida ao
"Switching". Para intensidades do campo mais elevadas, mais acen
tuado € o decréscimo da torrente induzida, apds o seu maximo, e
maior a diferenca entre os valores estacionarios inicial e fi-
nal.

Além disso, se o crescimento observado na corrente in-
duzida fosse provocado pelo aumento da intensidade do campo elé-
trico na interface metal-isolador do catodo, uma inversao na po-
laridade da tensao aplicada deveria alterar a evolugdo temporal
dessa corrente. No Capitulo III, Figuras 30 e 31, vimos que isto
nao ocorre. A inversao na polaridade da tensdo s& inverte o sen
tido da corrente, praticamente sem alterar seu valor abscluto,Na
Figura 82 & mostrado o mesmo grafico da Figura 31, porédm com o
tempo em escala linear. Pode-se observar que o pico gue surge na
inversao de polaridade @ o pico causado pela corrente de absor-
gdo dielétrica, nao se notando qualquer efeito de polarizagdo.Nes
sa mesma figura pode-se ver também a perfeita continuidade da
RIC guando ocorreu a inversao, mostrando claramente que sua evo-

lucao temporal independe da polaridade da tensdo aplicada.
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Pelo modelo de "Switching”, a evolugao temporal da cor
rente induzida deveria depender também da fungao trabalho do ma-
terial utilizado como eletrodo. Porém, como vimos no Capitulo
III, a troca do eletrodo de aluminio pelo de ouro praticamente
sO0 teve como consequéncia o aumento da taxa de exposigao recebi-
da pela amostra.

Deste modo, nos parece evidente que a subida da corren
te induzida que ocorre no PET ndo deve ser causada pela  injegao
de elétrons do catodo, podendo, portanto, ter como causa a satu-
racao de um dos niveis de armadilhas, como prevé o modelo tedri-

co proposto neste trabalho.

14+
A MYLAR,23um
A .
B &, X = 280 R/s
12- 2 a :
e 4 a A
A
A o © o o o o a
-1OH A 0 ° ° 6 @ Aono
5% o 28 9.0
A c e ®*®*® %% eesse, R A Oﬂgsg
8t o ® *® 2 o 0 o . R Rp g
o ® ® 24 40
o®
e e .
o % * 2x10" V/em
o, Ce ® a
G0 o® E {4 o 8x10* v/em
a 32x105 v/cm
oL
! ! | 1 i
10 20 30 40 50

1t {min.)

Figura 8l1. RIC, em escala linear, para diferentes campos.
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Figura 32. Evolugao temporal da corrente induzida com inversao

de polaridade da tensao aplicada, em egcala linear.
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CAPITULO IX

CONCLUSDES E SUGESTOES

Este trabalho apresentou uma série de novos resultados

experimentais sobre a condutividade induzida pela radiacao (RIC)

no PET e no Kapton.

e gue ate

Os principais resultados obtidos para esses materiais

o presente eram desconhecidos,foram os seguintes:

a)

c}

d)

e)

g)

Evolugao temporal da RIC com radiagao continua e du

rante longo tempo (7h).

Influéencia na RIC da intensidade do campo elétrico,
espessura da amostra, taxa de exposigaoc e energia

da radiacgao.

Influéncia dos eletrodos na taxa de exposicao rece-

bida pela amostra.

Diferenga no comportamento da evolugao temporal da
RIC entre amostras virgens e irradiadas. Recuperagao
de amostras irradiadas a temperatura ambiente e por

agquecimento.
Influéncia do ar nas medidas da RIC.

Verificagao da ocorréncia do efeito Onsager nes dais

materiais.

Evolugao temporal da DRIC com diferentes condigoes

experimentais.
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h) Variagcao da corrente fotdnica com a espessura do

eletrodo, taxa de exposicao e tipo de eletrodo.

i) Provavel aparecimento de carga espacial, causado
pela nao homogeneidade de geragao de portadores pe
la radiagao no material, em amostras espessas e pa

ra altas intensidades do campo aplicado.

Foi usada a teoria de balanco dos portadores para o}
desenvolvimento de um modelo tedrico com o objetivo de explicar
o transiente da evolugac temporal da RIC. Nesse modelo foram
considerados dois niveis de armadilhas profundas, e mobilidade
e coeficiente de recombinagéo modulados por armadilhas rasas.
Foi introduzido ainda a variagac da taxa de geragao de portado-
res com a intensidade do campo elétrico, explicada pela tecria
da recombinacdo geminativa. Uma boa concordancia foi obtida en-
tre os resultados experimentais e os previstos pela teoria. Al-
gumas discorddncias observadas foram atribuldas a possiveis efei
tos nao considerados pelo modelo, aparentemente causados pela
ndo uniformidade na geragao de portadores pela radiacao ao lon-
go da amostra.

Algumas sugestoes sac dadas a seguir, para futuros
trabalhos, que poderac auxiliar a comprovagao ou nao de algumas
hipoteses aqui levantadas.

Para verificar se o ar difundido na amostra e sob ra-
diagao pode funcionar como armadilha, os seguintes procedimentos.

poderdoc ser realizados:

a) Irradiar amostras no ar e no vacuc, Com a mesma do

se total, e em seguida, efetuar medidasg de TSC. Se
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o ar difundido na amostra funcionar como armadilha
de portadores, caupetird cam as armadilhas intrin-
secas do material na captura dos portadores produ-
zidos pela radiagao. Desta forma, a corrente termo
~estimulada da amostra irradiada no vacuo devera
ser maior gque da irradiada no ar, porgue nesta al-
tima as armadilhas intrinsecas serdo menos preen-
chidas durante a irradiacgao.

Realizar medidas da RIC em atmosfera de O N e

2" 72
argonio e, alternadamente, nesses gases € no Vacuo.
Para o Kapton observar se o forte crescimento da

RIC nao ocorre em medidas feitas nos trés gases.

~

Qutra duvida levantada neste trabalho foi a causa do

aumento da RIC guase estaciondria inicial com a espessura da

amostra, para o Kapton, e o decréscimo da RIC que ocorre nesse

material apos esse estado quase estaciondrio. Uma verificacdo

da hipdtese agui levantada, de gue esses efeitos resultam da po

larizagao do material causada pela formagdo de uma carga espa-

cial, podera

ser feita com os seguintes procedimentos:

Realizar medidas da correﬁte induzida em amostras
espessas cu com campos intensos, e inverter a pola
ridade da tensao aplicada quando a corrente atin-
gir seu valor minimo. O resultado podera confirmar

a existéncia ou ndo de polarizaczo.
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b) Observar a influéncia nesse efeito quando amostras
espessas e com eletrodo superior de ourc e infe-
rior de aluminio sdo medidas. Inverter a posigao

dos eletrodos e verificar se o efeito & alterado.

c) Efetuar medidas da RIC, com aplicagao intermitente

da tensiao, em amostras egpessas.

Aldm disso seria interessante também um estudo mais
detalhado da influéncia da natureza e espessura dos eletrodos,
combinados can a espessura da amostra, na evolugao temporal da

RIC.
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