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2 - RESUMEN

El objetivo del presente trabajo consistid en investigar
las diferencias observadas en los picos de electrones”"convoy"
cuando se bombardean l&minas delgadas de carbono con proyecti-
les ¢ *6micos y moleculares de igual velocidad.

Las mediciones realizadas muestran un incremento en el ren-
dimiento del mecanismo de produccidn de dichos electrones para
tiempos de permanencia pequenos del proyectil molecular dentro
del sdlido.

Para tiempos de permanencia mayores se observan pequenas
desviaciones respectc del valor correspondiente al proyectil
atdémico, aungue en general tienden a disminuir las diferencias.

Confirmamos el mayor rendimiento usando HZ, pero solo cer-
ca del pico y no en las zonas alejadas del mismo. De esta for-
ma se explica el menor ancho de los picos obtenidos con HZ en
observacicnes anteriores.

Durante el desarrollo de las investigaciones se encontra-
ron aiteraciones producidas en los picos de electrones convoy,
en relacidn con el tiempo de irradiacidén sufrido por el blanco,
no reportadas en la literatura.

Se calculd en segunda aproximacién de Born la secc 0n efi-
caz doblemente diferencial de captura al continuo de un elec-
trén, en un estado inicial tipo hidrogenoide (ls), para dos
nrotones correlacionados por una distancia R (proyectil mole-
cular) en funcién de dicha separacidn.

Encontramos que la seccidén eficaz crece respecto del valor
obtenido para un proyccitil atdémico, para sepavaciones nternu-
cleares R: . .2 u.a. y tiende al va'or correspondiente a un pro-
vecti! de carcae 7= mara R nroximos a cero.

A medida cue Fncrementamos” la volocida. Je la c.lisién,
mejora la corcorcsnla Tara ambos 'Tmites de ¢ coceifn oficaz,

es (eCciy 72 AT



1.1-ABSTRACT

The aim of this work was to investigate the differences that
appear in convoy electron peaks when thin carbon foils are
bombarded with equal velocity nt and H; projectiles.

The measurements show an increase in the yield of such
electrons as the ion dwell time in the solid diminishes. Towards
long dwell times the yield ratio H;/H+ fluctuates around the
unity valuc. The amplitude of this dispersion decreases for
longer times.

A higher yield for H; projectiles is measured, Hut only for
electron velocities near the peak cusp. At the wings the H+ and
H; electron yields are almost the same. This agrees with the
narrower peaks obtained with H; projectiles xeported‘in previous
works.

‘Along the measurements we found changes in the convoy electron
peaks related with the target irradiation time.

Double differential cross section(DDCS) for electron capture
is calculated in second order Born approximation. A transition
from a 1ls state to the continuum of two correlated protons as a
function of their internuclear distance R is considered. As R
decreases fromnv.5 a.u. towards zero, the DDCS value increases
from that corresponding to the atomic projectil (Z=1) limit to
the united atom value (Z=2). It is found that thé higher is the

projectil velocity, the better is the DDCS value agreement with

both limits.



2 - INTRODUCCION

El mecanismo colisional de transferencia de electrones a
estados del continuo (ETC)* da origen a electrones que acompa-
nan al proyectil idnico en estados del continuo de este Gltimo.

Esquemé&ticamente la colisidén puede describirse segfin:

At +B » (at+ e ) + 8" (2.1)
A +B + (A" +e ) +B (2.2)
donde debemos distinguir dos situaciones diferentes.

La primera de ellas (2.l1) representa la colisidén entre un
i6n desnudo (A+) gue viaja con una velocidad Ki y un &tomo
blanco (B), el cual suponemos en reposo, obteniendo como pro-
ducto, la ionizacidén del blanco (B+) y un electrén (€ ) que
acompana al proyectil con una velocidad Je muy cercana, eh mb-

>
dulo y direccidn, a Ui. Este tipo de mecanismo se denomina
"captura de electrones al continuo" (ECC)*.

En procesos del tipo (2.2) donde el proyectil (A), neutro
® con al menos un electrdn es ionizado por el &tomo blanco (B),
la situacidn final es similar a la anterior, salvo que el elec-
trén (e ) que viaja en un estado del continuo del proyectil pro-
viene del mismo proyectil. Corrientemente se lo denomina
"pérdida de electrones al continuo" (ELC)*.

Salvo mediante el empleo de proyectiles completamente ioni-
zados, para los cuales solo es posible un proceso del tipo(2.1)
de captura, es de suponer gue ambos mecanismos coexistan para
una dada colisidn.

En 1966, Ruddly colaboradores descubrieron que la seccidn
eficaz doblemente diferencial para la eyeccidn de electrones
provenientes de &tomos bombardeados con protones, se veia in-
crementada para velocidades de los electrones préximas, tanto
en magnitud como en direccibén, a la del proyectil.

En 1970, Crooks y Rudd?observaron un fuerte incremento en
el nimero de electrones eyectados con velocidades prdximas a la
del proyectil para &ngulos cercanos a 0°respecto de la direc-
cidén del haz, estudiando la colisidn H'> He en condiciones de

colisidn Gnica.

* Las siglas corresponden a la denominacién de tales mecanis-

mos en idioma inglés.



Simultdneamente Harrison y Lucas?

encontraron un pico agudo
en distribuciones doblemente diferenciales en &ngulo y energia
estudiando la colisidn entre protones con ldminas delgadas de
carbono. Dicho pico con forma de clspide se localiza para una
energia de los electrones equivalente a la del proyectil, es de-
cir, Eeq.= Ui /2 (en unidades atdmicas).

A partir de estos descubrimientos y debido al desarrollo de
las técnicas experimentales y tebricas, numerosos investigado-
res han volcado su esfuerzo en esclarecer el origen del tan
pronunciado pico observable.

Diversos desarrollos tedricos llevados a cabo por Salin?
Maceksy Dettmann et ale, usando diferentes formalismos, conclu-
yen que en procesos de ionizacidén debidos a colisiones ién-&to-
mo, el estado final del electrdn no queda determinado solamen-
te por la transferencia de momento involucrada en la colisidn,
sino también por una interaccién Coulombiana de largo alcance
entre el electrdn y el proyectil luego de la colisidn; la cual
provocaria el acompanamiento del electrdn en un estado del con-
tinuo del idn.

6

Dettmann y colaboradores®realizaron el primer estudio sis-

temdtico utilizando blancos sb6lidos. Estos autores proponen
una teoria que describe la emisidén de electrones con 3e= 31
basada en suponer gque la captura se produce mediante una coli-
sién {inica ocurrida en las (ltimas capas del sélido.

Obtienen una seccidn eficaz de captura del tipo

2 ->
I

- —_ 1 ) +|
do/dve = ]fC(Z /Ue) F(vi,u ) (2.3)

>
donde Z' es la carga del proyectil y V' es la velocidad rela-

e
tiva entre el electrdn y el proyectil. E1 factor de Coulomb,
2
produce una divergencia en la seccidn eficaz con Ué (‘fc‘ +ZWZ'/Ué
para Ué<<Z‘) mientras que la funcidén F tiende a un valor fini-

to cuando Ué/Z' +0, lo cual mantiene la divergencia de la sec-
cidbn eficaz.

Comparando el rendimiento del proceso para proyectiles a-
témicos y meleculares (H+,H;), encuentran que dicho rendimiento
por nucledn es mayor en un factor 2 cuando utilizan H; a igual

velocidad que HY.




Teniendo en cuenta que el proyectil molecular pierde su
electrdén en las primeras capas atfmicas en su pasaje por el s6-
lido y simulté&neamente empieza la explosidén Coulombiana,causan-
te del alejamiento progresivo de los componentes, concluyeneque
el mayor rendimiento observado se debe a la correlacidén entre
los dos protones al abandonar el sb6lido; aunque no detallan la
naturaleza y forma de actuar de esta correlacidn.

7encontraron distribuciones angulares méas

Duncan y Menéndez
estrechas para H; incidiendo sobre l&minas de carbono en compa-
racidén con H+ a lgual velocidad, pero obtienen el mismo rendi-
miento del proceso de transferencia al continuo para ambos ca-
SOS.

Meckbach et al8también observaron picos mé&s estréchos en
espectros de electrones tanto longitudinales como transversales,
de acuerdo a una descomposicidn de 3e seglin los ejes UHE Vp Y
UL = Uy

Un mecanismo totalmente diferente para la produccidn de e-
lectrones convoy provenientes de la interaccibdn entre un haz de
iones con ldminas delgadas, fue propuesto por Neelavathi y otros?.
El mismo se basa en la excitacidn colectiva de los electrones
dentro del s6lido. De acuerdo a este modelo, un ién que se mue-
ve con una velocidad v, mayor que la velocidad de Fermi, produ-
ce alteraciones en el plasma de electrones; creando zonas de
mayor y menor densidad, las cuales se mantienen detrds del mis-
mo bajo la forma de una onda coherente.

Un electrdn puede ser atrapado en los pozos positivos de
potencial resultantes de estas alteraciones y de esta forma
transladarse con una velocidad muy prdxima a la del idn.

Cuando el proyectil emerge de la superficie, desaparece el
potencial creado y los electrones se redistribuyen preferencial-
mente en aquellos estados con mayor superposicidn con el esta-
do electrdnico dentro del sdélido.

Las predicciones resultantes de este modelo no muestran,
hasta el presente, coincidencias con los resultados experimen-
tales, en cuanto no resultan en un pico en forma de cfispide,
como el observado.

Efectos moleculares para diferentes mecanismos al estudia-

do, entre proyectiles ibnicos y blancos sélidos han sido obser-

vados por varios autores.



Brandt et aimencontraron que la carga de protones correla-
cionados, relacionada al frenamiento en s6lidos, era mayor que
la unidad. Los trabajos de Poizatl Gaillard y su grupo de Lyonl?
presentan un vasto panorama en el estudio de recombinacidén mo-
lecular a la salida de laminas delgadas bombardeadas con proyec-
tiles livianos (H;, H;).

El objetivo del presente trabajo es la realizacidén de un
estudio sistemédtico de las diferencias observadas en distribu-
ciones de electrones doblemente diferenciales, en &ngulo y ener-
gia, cuando se comparan espectros obtenidos con proyectiles a-
témicos y moleculares de igual velocidad, incidentes en l&minas
delgadas de carbono.

Los primeros resultados experimentales especificos’ sobre el
tema como asi también una interpretacidén tebrica del problema,
obtenidos en este laboratorio, de la influencia de la correla-
cidn existente en los fragmentos de disociacién molecular so-
bre los picos de electrones convoy, pueden verse en la ref. 13.

La magnitud que resulta como par@metro caracteristico en
este tipo de evento, es el tiempo de permanencia del proyectil
molecular dentro del sblido, y en base a ello se puede estimar
la separacidn media entre ambos componentes moleculares; la cual
en definitiva determina el grado de correlacidén entre los frag-
mentos moleculares, siendo esta la responsable del efecto obser-
vado.

Surge asi una de las necesidades bdsicas de este trabajo:
el conocimiento del tiempo de permanencia del proyectil en el
s6lido. A tal efecto se debe medir la velocidad del proyectil
y el espesor de la la&mina. Tales requisitos marcan los linea-
mientos de la situacidn experimental, los cuales pueden resumir-
se en los siguientes puntos:

i) Produccidén y aceleracidén de un haz de iones identificado se-
gln su especie (carga y masa) y su energia.

ii)Andlisis y deteccidén de los electrones producidos en la coli-
sidén entre los iones con el blanco.

iii)Andlisis y deteccidn de los iones, con y sin blanco inter-
puesto en su trayectoria.

Los puntos mencionados se describen en detalle en la sec-

cidédn 3.



3 - EQUIPO EXPERIMENTAL

La fig.l muestra un esquema del sistema experimental emple-

ado. A continuacidn detallaremos sus componentes.

L]

a) d)

FIG.1l: Esquema del sistema experimental. Zonas:

a) Acelerador y deflector de iones.

b) Cémara para cambio de carga y trampa fria.

c) Analizador y detector de electrones. Las colisiones se produ-
cen en el cilindro interior del analizador.

d) Analizador de 1ones.



3.1 - ACELERADOR DE IONES

Como fuente de particulas energéticas, se utilizd un ace-
lerador del tipo Cockcroft-walton'con tensiones de aceleracidn
variables en el rango de 50-300 KV. Una descripcidén esquemdtica

del mismo puede verse en la fig.2 .

@-=="

FIG.2: Esquema del acelerador de iones. Zonas:

1) Fuente de iones.-2)Entrada de gas:-3)Bobina para excitacidn
con radiofrecuencia.-4)Catodo con tensidén positiva para facili-
tar la extraccidén de iones.-5)Terminal con tensién de enfoque
del haz.-6)Conjunto con tensidn de aceleracidén del haz.-7)Linea
.de transporte del haz.-8)Imdn deflector a 90°.-9)Linea de trans-
porte del componente del haz seleccionado por el imdn.-10)Brida
de adaptacibén a las lineas experimentales.-1ll)Electrodo para me-

dicibén de la corriente total del haz.



La tensidén se proporciona mediante un transformador de alta
tensidn al cual sigue un circuito doblador rectificador.

Al conjunto se halla acoplada una fuente de tensidén continua
(0-40 KV,10 mA) la cual se superpone a la tensibn proporcionada
por el circuito doblador rectificador, compensando las fluctua-
ciones producidas en la zona de alta tensidén. Esta configura-
cidn proporciona una alta estabilidad en la etapa de acelera-
cidn.

La fuente de iones del tipo de radiofrecuencia, consisteen un
botelldn de vidrio ubicado en un extremo del tubo de acelera-
cidn. Una véalvula de aguja permite regular la entrada de gas
al sistema.

La descarga gaseosa se logra mediante una bobina circundan-
te al botelldn, la cual actfia como emisora de radiofrecuencia
produciendo el plasma dentro del botelldn.

Una vez producidos los iones son repelidos hacia la linea
de aceleracidn por medio de un electrodo positivo ubicado en el
otro extremo de la fuente de iones.

Un primer electrodo en la linea de aceleracidn permite el
enfoque del haz, mientras que los restantes producen la acele-
racidn del mismo por etapas. De esta forma se logra una mayor
homogenenidad en el campo eléctrico acelerante.

Producidos y acelerados los iones, se selecciona el compo-
nente del haz iénico deseado mediante el electroimé&n deflector,
de acuerdo a su relacidén carga/masa, el cual ubica el haz en
forma horizontal vy a su vez tiene la facilidad de poder rotar
alrededor de un eje vertical ubicado en la linea de transporte
del haz, permitiendo asi alcanzar diversas lineas experimenta-
les.

Por medio de un sistema de correas aislantes se transmite
la rotacidn a un generador aislado de tierra el cual proporcio-
na la energfia necesaria a los diversos circuitos que actfian en
la zona de alta tensidén(senal de radiofrecuencia, tensidn de en-
foque, etc.)

Los valores de tensidn alcanzados en el acelerador se dedu-
cen de la corriente que circula por un instrumento de alta pre-

cisidn obtenida a través de una cadena de resistencias calibrada.
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El ima&n deflector es alimentado mediante una fuente de co-
rriente regulada (160 V- 5 A max.), controlable mediante un po-
tencidmetro de 10 vueltas como ajuste grueso y uno de 3/4 de
vuelta para el ajuste fino. La fuente posee ademds una llave
inversora de polaridad la cual permite contrarrestar el campo
magnético remanente en las piezas polares del imén, facilitan-
do el enfoque del haz total directo sobre un electrodo aislado,
ubicado en el extremo de la linea de transporte.

La presibn de base del sistema es de 1x10—6 Torr.; la cual
se logra mediante una bomba difusora de aceite con trampa de
aire liquido y vacio preliminar brindado por una bomba mec&ni-
ca. Las presiones de trabajd varian entre 3 vy 6xlO_6 Torr. de
acuerdo a los requerimientos de corriente gque se preﬁenda ex-
traer del sistema.

Cercano al imdn deflector se encuentra un sistema de bom-
beo con las mismas caracteristicas gque el anterior, brindando

el vacio necesario en la linea de transporte.

3.2 - ANALIZADOR DE ELECTRONES

Los electrones emitidos son analizados en energia y en &n-
gulo con un deflector electrostdtico cilindrico coaxial. La
fig. 3 presenta un esquema del mismo.

Varios autores®han estudiado las propiedades y caracteris-
ticas de este tipo de analizador. Risleylerealizé una descrip-
cibén detallada de los paré&metros a considerar en el diseno de
estos analizadores.

No detallaremos las ecuaciones que rigen la Optica elec-
trénica del equipo, pero si mencionaremos algunas de sus ca-
racteristicas.

Bidsicamente consiste en dos cilindros coaxiales de radios
a y b, interior y exterior respectivamente, entre los cuales se
aplica una diferencia de potencial Vd’ causante de la deflec-
cidén de los electrones. El cilindro interior permanece conecta-
do a tierra mientras que sobre el exterior se realiza el barri-

do con una tensidn negativa Vd como ya menciondramos.



FIG.3: Esquema del analizador electrostidtico cilindrico coaxial.
El blanco se ubica en el punto de interseccidén de las dos lineas
de puntos. Los electrones son deflectados por el cilindro exte-

rior y colectados por el detector con forma de embudo. Los para-

metros que se mencionan se describen en el texto.
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La distancia ZO (ver recuadro fig.3) entre fuente-objeto y
fuente-imagen puede desarrollarse en serie de Taylor seglin va-
riaciones en energia AE y dngulo de entrada A0 de los electro-
nes provenientes de la fuente-objeto. Este desarrollo permite
estimar en que medida aquellos electrones gue posean una ener-
gia o un dngulo de entrada incorrectos alcanzarén la posicidn
de la fuente-imagen.

Si la primera derivada parcial (5Z/86[ZO) se anula, el e-
quipo brinda focalizacién de primer orden. Con una adecuada e-
leccidén de los pardmetros se puede lograr que el analizador ci-
lindrico coaxial tenga focalizacidn de segundo orden, es decir

gue la segunda derivada parcial (622/662 sea nula.

lZo)

Para una configuracidén dada, a partir de la eleccidn del
pardmetro d = ds+di gque determina las posiciones de los focos
objeto e imagen, los restantes parémetros (ZO,C,B,etc.) quedan
fijos si se desea focalizacidén de segundo orden.

Tomando ds = di = a,lo cual implica que tanto la fuente co-
mo su imagen se localizan sobre el eje Z del analizador gqueda
definido el &ngulo de entrada al mismo, siendo este igual a
0 = 42.3°,

De la Tabla 1 en la ref.l6 obtenemos los restantes parame-
tros, a saber: (b/a)E/Vd = 3.7 ; Zo = 6.13 , ambos en unidades
del radio interior del cilindro (a).

La constante del analizador definida como C = Vg/E , debe
ser mayor gue sen20 para evitar que los electrones con una e-
nergia E choquen contra las paredes del cilindro exterior.

A partir de un radio dado del cilindro interior sc obtuvie-

ron los restantes par@metros:

Radio del cilindro interior: a = 11.6 mm.
Radio del cilindro exterior: b = 25.5 mm.
Distancia fuente-imagen ZO= 71.1 mm.
Distancia imagen-detector : d = 71.6 mm.
Constante del analizador : CcC = 0.6

Delante del cono de entrada del detector ("channeltron") se

sit@a un disco giratorio sobre el cual existen seis orificios
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circulares de diferentes radios permitiendo asi variar la reso-
lucibn determinada por el &dngulo sdlido subtendido entre los
diafragmas imagen y el correspondiente al detector.

La Tabla I (ver seccibn3.5) muestra las caracteristicas del
analizador para cada uno de los diferentes diafragmas.

El conjunto formado por el cilindro interior y el detector
puede girarse desde el exterior del equipo posibilitando el a-
ndlisis de electrones con trayectorias fuera del plano determi-
nado entre el eje Z y el haz de iones; es decir aquellos elec-
trones que forman un angulo o # 0 con el haz.

Para un dado &ngulo de rotacidn externa ¢y la relacidn con

su correspondiente adngulo real de deteccibn o viene dada por

a = 2 arcsen(sen(y/2) x sen §)
donde 0 = 42.3°. Tal expresibén se obtiene mediante una relacién
geométrica sencilla entre &ngulos.

Las principales ventajas de este tipo de analizador, tenien-
do en cuenta las necesidades experimentales presentes, pueden
resumirse en los siguientes puntos:

I )Exploracidn de distribuciones de electrones longitudinales
y transversales, a través de mediciones de espectros de e-
nergia o velocidad como asi también distribuciones angula-
res incluyendo direcciones muy prbximas a la direccidn del
haz sin interceptarlo.

II )Conocimiento de la resolucidén en velocidad o energia del
espectrémetro y en particular la aceptacidn angular. Posi-
bilidad de cambiar esta aceptacidén mediante la eleccidn de
un 90 dado; es decir el semidngulo plano del cono determi-
nado por los diafragmas imagen y aquel situado frente al
detector.

III)Ajustes precisos en la alineacidén del equipo de forma tal
que la direccidn de los electrones detectados coincida con
la del haz de iones.

IV )Fondo experimental pequefio en los espectros de electrones
medidos.

V )Facilidad para cambiar de blancos sb6lidos a gaseosos.
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Luego de atravesar el analizador, el haz de iones penetra
en una copa de Faraday la cual presenta una ranura de aproxi-
madamente 0.7mm. en su parte posterior. Detrds de esta ranura
se ubica un electrodo aislado de forma tal de facilitar la ali-
neacién del equipo, sin blanco interpuesto en la trayectoria
del haz, maximizando la corriente medida en este electrodo.
Desde el exterior del equipo puede retirarse el electrodo para
permitir al haz su pasaje hacia el analizador de iones.

Las presiones de trabajo se encuentran entre 6lexlO—7Torr
cuando se emplean blancos s&lidos. Los sistemas de vacio estén
compuestos por bombas difusoras de aceite con trampas frias de

aire liquido y vacio preliminar provisto por bombas mecdnicas.

3.3 - ANALIZADOR DE IONES

A continuacidén del analizador de electrones se encuentra un
analizador electrostdtico cilindrico de 90°de defleccidn. Dadas
sus caracteristicas permite analizar en energia el haz de iones.

La defleccidén se logra por medio de un campo eléctrico a-
plicado entre conductores, los cuales son secciones de cilin-
dros coaxiales entre planos perpendiculares al eje comin.
Allison y colaboradores!’describen con detalle la construccidén
y calibracidn de este tipo de analizador.

La fig.4 muestra un esquema del equipo. El1 radio medio de
las placas es de 20cm. Tanto las ranuras de entrada como de sa-
lida pueden ajustarse por medio de tornillos micrométricos des-
de el exterior del equipo, posibilitando asi la alineacidén del
mismo, como asi también su ancho, permitiendo variaciones en la
resolucidén experimental.

El haz de iones deflectado, se colecta con una copa de Fara-
day y esta sehal es enviada a un instrumento para su lectura.

El analizador se encuentra montado sobre un sistema de mar-
cos mbéviles facilitando su alineacibn. El acople con la etapa
anterior (analizador de electrones) se realiza por medio de un
fuelle metdlico.

El vacio alcanzado en el equipo es de lxlO_7 Torr y €s pro-
porcionado por una bomba difusora de aceite con trampa fria y

y una bomba mecénica.
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FIG.4: Vista del analizador electrostiatico de 90°. Se observan
las ranuras desplazables con sus correspondientes tornillos mi-
crométricos. El1 haz de iones ingresa por la parte superior iz-
guierda, siendo deflectado y posteriormente colectado con la co-

pa de Faraday gque se encuentra en la parte inferior del dibujo.
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3.4 - SISTEMA DE ADQUISICION DE DATOS

Un esquema detallado del sistema puede verse en la fig.5.

CEMfL—————ﬁk{PRE}—{AMP}—HMSCJ%DNT|
+1oov 4,\
e
|
' | ELECT]
: | |
! -, |
—_— e L T — - |
_L ~ = Y
2;47 | ANALOG| !
-vD [VOLTIM. | -V, 4y, * [RECORD :
[FLUKE F1JA] ' |
I |
[FLUKE VAR [INTEGRADOR] L |
S L
[HP-DIG. |
INPUT
CH. ADV. PULSES
MICROPROCES MC A HP-9825) [PLOT
START
STOP TAPE
[+ ELECT
T | VEC
-V [FLUKE]
1
ElE'—@—‘[?’LUKE VAR]
[HP- DIG._ | INPUT
[[NTEGRADOR L apy PULSES
MICROPROCES MCA HP 9825} LPLOT
START
STOPT

FIG.5: Esquema del sistema de adquisicidén de datos. El recuadro
en la parte superior derecha del dibujo se amplia en la parte
inferior del mismo, donde se muestra una variante para la obten-
cién de espectros de iones. En el texto se detalla cada uno de

los componentes del dibujo.
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Veamos primero como se obtiene la informacién correspondien-
te al proceso de transferencia de electrones al continuo.

Los electrones producidos en la interaccién entre los iones
con la l&mina, ingresan en la zona comprendida entre los dos
cilindros del analizador. Alli encuentran un campo deflector su-
ministrado por la tensibn Vd proveniente de dos fuentes de ten-
sién marca Fluke; una de ellas se ajusta previamente a un valor
préximo a la zona de tensidn que se desea barrer. La otra fuen-
te, también marca Fluke, es de tipo flotante; es decir, super-
pone su tensién a la anterior, realizando el barrido en la zo-
na de tensidén elegida.

Una vez seleccionados los electrones segflin su energia, son
detectados por un canal multiplicador de electrones(CEM) el cual
envia un pulso convenientemente amplificado a un analizador mul-
ticanal (MCA), usado en el modo de multiescalimetro.

El monitoreo del haz de iones se realiza tomando la senal
de corriente proveniente de la copa de Faraday y envidndola a
un electrdmetro que actfia como integrador de la carga recibida
en la copa.

Hasta aqui vemos cuales son los par&metros a controlar.

El responsable de ordenar y ejecutar las diferentes etapas
es un microprocesador (6800-Motorola) convenientemente progra-
mado para tal fin.

La toma de un espectro se desarrolla de la siguiente forma.

Una vez cargado el programa en el microprocesador desde u-
na cinta magnética, se seleccionan los canales iniciales y fi-
nales correspondientes al MCA; se establece la tensidén inicial
y rango total de barrido y se ejecuta la instruccién de inicia-
cibén.

A continuacidén es enviada una senal desde el microprocesador
al MCA, colocando a este ltimo en posicibn de recibir datos.
Simult&neamente parte una senal digital a una fuente Hewlett-
Packard la cual comanda la fuente Fluke que proporciona el ba-
rrido de tensibn. Mientras tanto el microprocesador cuenta el
nimero de pulsos recibidos desde el integrador de corriente y
cuando recibe una cantidad previamente fijada de estos pulsos
hace avanzar un canal (o la cantidad de canales ya establecida)

al MCA a la vez que varia proporcionalmente la tensidn de barrido.
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El proceso continfia hasta que se alcanza el canal final.

De esta forma, vemos que cada canal tiene asociada una ten-
sién de barrido y el nGmero de cuentas totalizado en dicho ca-
nal es proporcional al nGmero de electrones con una energia co-
rrelacionada al voltaje aplicado en el deflector.

La operacidén puede repetirse en forma automdtica por medio
del microprocesador.

A pesar de ser ya una practica comin el empleo de sistemas
de adquisicidn de datos basados en computadoras, cabe destacar
un punto importante. En mecanismos como el estudiado, donde las
secciones eficaces involucradas son tan pequenas, es imprescin-
dible contar con un sistema de normalizacidén de la corriente
del haz empleado. El1 MCA permanece en cada canal, recibiendo
pulsos correspondientes a electrones detectados, no un interva-
lo de tiempo constante, sino que espera una cantidad fija de
carga recibida en la copa de Faraday para pasar al siguiente
canal. Concluimos asi, que los espectros medidos son independien-
tes de las fluctuaciones del haz de iones.

De la memoria del MCA, los espectros son pasados a una com-
putadora HP-9825 la cual permite la elaboracibén y procesamien-
to de los datos obtenidos, como asi también su grabacidn en cin-
ta magnética.

Retirando el electrodo que se encuentra ubicado en el fondo
de la copa de Faraday correspondiente al analizador de electro-
nes, el haz de iones alcanza el segundo deflector para ser ana-
lizado seglin su energia.

La adquisicidén de datos cuando se analiza el haz de iones
se realiza en forma similar a la anterior.

Una fuente de tensidén Fluke (0-10 KV) fija la tensidn nega-
tiva (—Vf) aplicada en la placa de defleccidn interior.Otra
fuente de iguales caracteristicas sitfia la tensidén de la placa
exterior en un valor cercano a +Vf. El barrido se realiza sobre
la placa exterior con una fuente flotante superponiendo la ten-
sién de barrido al valor dado por esta Gltima fuente (+Vf). El
control de esta operacidn también se realiza con ayuda del mi-

croprocesador.
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La senal de corriente recibida en la copa de Faraday, co-
rrespondiente al analizador de iones, es leida con un electrbme-
tro de alta sensibilidad, enviando este filtimo una tensidn pro-
porcional a la lectura del instrumento, a un convertidor de ten-
sidn a frecuencia de pulsos (TTL), el cual se emplea como senal
de entrada al MCA.

La normalizacidén se realiza tomando la sefal de corriente
de la copa de Faraday perteneciente al analizador de electrones.
A pesar de no estar el blanco interpuesto en la trayectoria del
haz, una pequena fraccidén de éste, incide sobre la ranura que
se encuentra en el fondo de la copa y esta senal se aprovecha
como normalizacidén de las fluctuaciones del haz.

Finalmente, los datos acumulados en el MCA son pasados a la

computadora para su procesamiento.

3.5 - CALIBRACION DE EQUIPOS

Se realizd un estudio detallado del comportamiento del ana-

lizador de electrones con ayuda de un filamento incandescente
como fuente emisora de electrones.

Un esquema del dispositivo utilizado puede verse en la fig.6.

El &ngulo determinado entre el eje del analizador y la di-
reccidn definida por la punta del filamento y el orificio prac-
ticado en la pieza semiesférica, coincide con el &ngulo de en-
trada del analizador ( 0= 42.3°).

La ubicacidén del filamento en el foco del analizador se lo-
grdé de la siguiente forma.

Por medio de una lampara ubicada en el extremo de la linea
de transporte del haz de iones y con ayuda de un catetdmetro,
se establecid la visual correspondiente a la direccidn de entra-
da y salida del haz luminoso del analizador, ubicdndola en el
centro del reticulo del instrumento 6ptico. Tal direccidn, por
construccidn, define un adngulo § = 42.3° con el eje del equipo.

A continuacidn se introdujo el filamento en el analizador,
desplazdndolo hasta que su posicién coincidid con el reticulo

perteneciente al catetdmetro.
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FIG.6: Filamento emisor de electrones. El campo acelerante se
establece entre el filamento y la superficie esférica que rodea
al mismo. El orificio que permite la salida de los electrones

tiene un didmetro de 0.7mm.

Aplicando una tensidn negativa al filamento (—Va), los elec-
trones son acelerados por el campo eléctrico radial establecido
entre el filamento y el sector semiesférico que lo rodea.

Se tomaron varias series de espectros variando la energia

de los electrones en funcidn de la aceptacidn angular del equi-

po.
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La fig.7 presenta un espectro tipico tomado con el filamen-

to como fuente emisora de electrones.

(-3
%o

10+~ °

CUENTRS (X100)

124 126 128 130
V, (VOLTIOS)

FIG.7: Espectro de energia de los electrones emitido por el fi-
lamento para una tensidn de aceleracidn Va=200V, empleando el

diafragma mis pequeno(F).

Con los datos obtenidos se calculd la resolucidn del equi-
po para cada diafragma (ver Tabla I), como asi también la cons-

tante de calibracidn en energia (fig.8).



ORIFICIO| DIAMETRO 6o 0, xlO2 R
mm. grados radianes %

A 6.25 2.50 4.36 1.67

B 5.0 2.00 3.49 1.62

C 3.75 1.50 2.62 1.57

D | 2.5 1.00 1.75 1.27

E 1.25 0.50 0.87 0.60

F 0.5 0.17 0.29 0.33

TABLA T: Caracteristicas del analizador de electrones para cada
uno de los diafragmas intercambiables. El significado del &angulo

0, se detalla en la seccidn 3.2

La resolucidn se obtuvo como R = AE/E donde AE corresponde
al ancho total tomado en la mitad de altura de cada pico y E es
la energia de dicho pico. La constante de calibracibén, ya defi-
nida en la seccidn 3.2 como C = Vd/E, resulta del cociente entre
la tensibén de defleccidn Vd correspondiente al pico y la energia
del mismo, tomando esta Gltima como E = e.va donde e es la car-
ga del electrdn y v, la tensidn de aceleracidén de los electrones.

Cabe destacar que en el cdlculo de la resolucidén (R), solo
se tuvieron en cuenta aquellos valores de Va donde R se hace
constante, lo cual indica que el ancho propio debido al fendme-
no de emisidn termoifnica es despreciable frente al ocasionado

por el sistema de andlisis electrostdtico.
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FIG.8: Constante de calibracibén en energia del analizador de
electrones. Bl valor de C para cada uno de los seis diafragmas

coincide para una dada energia.

Los resultados sobre la resolucidn en_energia del analiza-
dor fueron empleados en la ref.18 donde se discute ampliamente
la influencia de la resolucidén experimental sobre los picos ca-
racteristicos del proceso de ETC en colisiones de iones livia-
nos con blancos gaseosos.

En la fig.8 se observa qgue la constante de calibracidn au-

menta al disminuir la energia de los electrones analizados.



24

Para contemplar esta variacibn de C, se hizo pasar una cur-
va del tipo C = A+B/E por los puntos de la fig.8 y por el méto-
do de cuadrados minimos se obtuvo: A =(0.63+0.03)V/evV vy
B =(0.90+0.05)V , resultando la siguiente ecuacidn: E =(Vd—B)/A
para el cdlculo directo de la energia E en funcidn del voltaje
de defleccidn Vg

El analizador de iones se calibrd utilizando como valor de
referencia la energia de resonancia de la reaccidén nuclear
Bll(p,7)C12. Bombardeando un blanco de Bll grueso con protones
se contaron los rayos Y con un detector de centelleo hasta que
se ubicd el valor de la energia umbral de dicha reaccidn
( E. = (163.1+0.5)Kev) '?. A continuacién se establecié el volta-
je de defleccidn necesario en el analizador para dicha energia,
obteniendo asi la constante de calibracidén del equipo, siendo
este valor de : (19.45x0.15)KeV/KV.

Se verificd la linealidad del integrador de corriente para
los diferentes rangos de lectura del instrumento, encontrandose
que la misma se cumplia dentro del 1%.

Con ayuda del MCA se estudid el comportamiento en altura de
pulsos del detector de electrones (CEM) y su electrbnica comple-
mentaria, estableciéndose las condiciones 6ptimas para su fun-

cionamiento.

3.6 - PREPARACION DE BLANCOS

Como blancos s6lidos se emplearon laminas delgadas de car-
bono provistas por la firma Yissum Research Development Co.,
Jerusalem,Israel, con densidades superficiales nominales entre
2 y 20 ug/cmz.

Las ladminas se encuentran depositadas por evaporacidn sobre
portamuestras de vidrio, sobre los cuales se depositd, previa-
mente, una fina pelicula de detergente. Los portamuestras se su-
merjen lentamente y con un cierto &dngulo en agua destilada ca-
liente (50-70°C), hasta lograr que la l&mina se despegue del vi-
drio y quede flotando sobre la superficie del agua. A continua-
cién se levantan los trozos de lamina flotantes con los porta-
muestras, los cuales poseen un orificio central de 3mm. de dia-
metro, y se las deja secar unas 24hs. hasta su colocacidén en el

analizador de electrones.



25

El soporte portalé&minas tiene capacidad para tres portald-
minas. Mediante un sistema de tornillo se logra el desplazamien-
to a lo largo del eje central del analizador, permitiendo inter-
ceptar el pasaje del haz de iones con cualquiera de los tres
blancos sin necesidad de romper el vacio exiétente en el equipo.

Con un portaléminas especialmente disefiado se estudié la in-
fluencia en los espectros de electrones convoy cuando é&stos se
producen fuera del foco del analizador; verificdndose que la for-
ma de los picos, como asi también su rendimiento, no variaban
cuando el blanco se desplazaba 3mm. antes o después del foco ob-

jeto seglin la direccibén del haz de iones.
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4 - MEDICIONES

4.1 - PRELIMINARES

Las primeras mediciones realizadas mostraron que, en deter-
minadas situaciones experimentales, los espectros tomados con
H; como proyectil incidente diferian notablemente de aquellos
en que el proyectil usado era H+ a igual velocidad.

El criterio utilizado para afirmar que ambos tipos de pro-
yectiles producian electrones convoy a una misma velocidad, se
basbé en los mismos electrones convoy.

En efecto, tomado un espectro con H+ incidente, solamente
se duplicaba la tensién del acelerador para obtener H; como pro-
yectil, dejando invariables el resto de las condiciones experi-
mentales. De esta forma si en ambos espectros coincidia el ca-
nal con el mdximo nimero de cuentas, se daba por cumplido el re-
quisito de igual velocidad en los proyectiles.

La fig.9 muestra dos espectros superpuestos tomados con H+

% 47 incidentes a una velocidad v = 2u.a. (100KeV/u.m.a.) sobre

unazlémina de 2 pg/cm2 (seglin especificaciones del fabricante).
Dos caracteristicas importantes se observan inmediatamente. La
primera de ellas es el mayor rendimiento obtenido con el proyec-
til molecular para aquellos electrones que poseen una velocidad
muy prbéxima a la del proyectil (zona de la cfispide). La segunda
muestra la coincidencia de ambos espectros en las zonas aleja-
das de la cflspide.

Ante la necesidad de contar con un parametro que describie-
se en forma cuantitativa el efecto observado, se intentaron di-
versos procedimientos.

Debido a que los espectros tomados se encuentran normaliza-
dos por unidad de carga emergente de la ladmina (ver seccidn 3.4)
es licita la comparacién directa de los resultados experimenta-
les.

En un primer intento se optd por realizar el cociente entre
el nfimero de cuentas obtenido para cada médximo. Dicha magnitud
refleja la diferencia en el rendimiento de ambos proyectiles pa-
ra aquellos electrones que viajan con una velocidad muy préxima

a cero en el sistema de referencia del idén. El principal proble-
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FIG.9: Espectros de electrones convoy tomados con H+(+),H;(D)
para una energia de 100KeV/uma, incidentes sobre una lamina de
carbono de 2ug/cm2. En la parte inferior se graficd el cociente

entre ambos espectros canal a canal(x).

ma de esta evaluacidén radica en que ambos nlimeros se ven alta-
mente influenciados por las fluctuaciones estadisticas propias
del sistema experimental.

A continuacidn se procedid a tomar el cociente canal a canal
entre ambos espectros como puede verse en la parte inferior de
la fig.9 . Fuera de la zona correspondiente al pico de electro-
nes convoy dicho cociente tiende a uno mientras que a medida que

se aproxima al pico crece por encima de la unidad.
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FIG.10: Espectros de electrones convoy tomados con H+(+),H;(D)

para una energfa de 100KeV/uma, incidentes sobre una l&mina de
2 . . . s

carbono de 5ug/cm” . En la parte inferior se graficd el cociente

entre ambos espectros canal a canal(x).

La fig.1l0 muestra dos espectros tomados a igual velocidad
que los correspondientes a la fig.9 pero con una lamina de Sug/cmz.
Nuevamente se observa que ambos coinciden en las colas pero las
diferencias en la zona cercana al pico son menores que en el ca-
so anterior.

Como resultante de la comparacidn de varios espectros toma-

dos a diferentes velocidades de los proyectiles y espesores de
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las l&minas, concluimos que el pardmetro que rige el comporta-
miento disimil de los proyectiles moleculares respecto de los
atdmicos es el tiempo de permanencia del proyectil dentro de la
lé&mina.

Cuando el ion molecular (H;) ingresa en la l&mina pierde su
electrdn en las primeras capas del sblido, inicidndose la mutua
repulsidn entre los protones. Para una distancia inicial Ro co-
rrespondiente a un tiempo t=0 la separacibén R ir& creciendo de-

bido a la fuerza repulsiva Z Z2e2/R2 hasta un valor R(t) a un

1
tiempo10
£ =t x 212 4 1 xV A -0 P (4.1)
donde X = R/Ro y tO = (uRg/ZZlZZez)l/z, siendo p la masa reduci-
da.

Teniendo en cuenta la relacibén (4.1) podemos transformar la
escala de tiempo de permanencia del proyectil molecular dentro
del s6lido a una escala de separacidn media de los protones a

la salida de la ladmina como puede verse en la fig.ll

R (ANGS.)

1.29

s =%

! l
10 20 30
TIEMPO DE PERMANENCIA(FS)

o
FIG.11l: Gridfico de la ecuac.(4.1) para un Ro=l.29 A. Un FS equi-

vale a lO_15 seg.
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El principal problema aparecido durante la realizacidn de
las mediciones fue la falta de reproducibilidad de los espec-
tros en determinadas situaciones experimentales.

Entendemos que la mayor emisidén cerca del pico y la coinci-
dencia de los espectros en las colas es uno de los resultados
badsicos del presente trabajo. Por lo tanto todo el estudio de
la posible influencia proveniente del cambio de superficie, es-
tructura cristalina y espesor de laminas fué necesario para po-
der asegurar la igualdad de emisidn electrdnica en las colas.

Con el simple propbsito de lograr reproducibilidad en las
mediciones se decidid estudiar el comportamiento de la emisidn
secundaria (en particular la zona correspondiente a electrones
convoy), variando pardmetros tales como corriente del’ haz, pre-
sib6n en la cédmara de colisiones, tipo de proyectil, gas residual,

espesor de lamina, etc. .

4.2 - EFECTO BLANCO-HAZ

La no reproducibilidad de los espectros tomados bajo idén-
ticas situaciones experimentales, indujo a pensar gque la perma-
nencia del haz de iones sobre el blanco producia algGn tipo de
alteracibén sobre el mismo.

Variaciones de la emisidn total de electrones secundarios,
provenientes de ladminas de carbono bombardeadas con protones,
en funcibén del tiempo de bombardeo, ya habian sido observadas

10qy .

en este laboratorio?’ en condiciones de ultra alto vacfo(Pal0~

En los Gltimos anos se han realizado diversos tipos de estu-
dios relativos a los cambios producidos en ladminas de carbono
por efecto del bombardeo con diferentes proyectiles. El especial
interds en el tema radica en el empleo ampliamente difundido de
las laminas de carbono como agentes de intercambio de carga en
los aceleradores de tipo Tandem Van de Graaff.

El trabajo de Dumont et al?! sobre variaciones del espesor
de laminas de carbono en funcién del tiempo de irradiacidn,me-
dido en base a la reaccidn nuclear 12C(d,po)lBC, muestra que el
ensanchamiento de las ldminas es mayor cuanto mayor es la pre-
sencia de hidrocarburos en las proximidades de la misma, logré&n-
dose anular este efecto por medio de una trampa friIa cercana

al blanco.
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Sander y colaboradores??’?3

demuestran que el aumento en la
pérdida de energia de proyectiles livianos (H,He,Li) con energi-
as entre 100-400KeV, a medida que el blanco es irradiado, se de-
be principalmente a cambios en la estructura cristalogréafica
(transicidn de carbono amorfo a carbono grafito) como consecuen-
cia del calentamiento producido por el haz y no a deposicidn de
hidrocarburos en la superficie. Este hecho se debe a las condi-
ciones de ultra vacio limpio logradas por estos autores.

Nuestro equipo experimental no se encuentra preparado para
este tipo de investigaciones ya que no fué disenado con tales
fines. Por lo tanto, nos hemos limitado a estudiar los efectos
producidos por cambios en las l&minas bombardeadas, sobre los
picos de electrones convoy.

La sistemidtica empleada consistid, en términos generales,
en medir la pérdida de energia sufrida por el haz y de esta for-
ma deducir el espesof de la l&mina. A continuacidn se dejaba el
haz incidiendo sobre el blanco y se iban tomando espectros de
electrones convoy a intervalos regulares de tiempo. Por Gltimo
se media el frenamiento nuevamente.

Estas mediciones se realizaron variando diferentes parame-
tros, tales como corriente del haz, espesores de lamina y pre-
sidén en la camara.

La fig.1l2 muestra los resultados obtenidos en tres series
de mediciones distintas, donde hemos graficado el contaje en el
canal de la clispide y un contéje promedio entre 15 canales (a-
proximadamente v 6eV) para ambos lados del pico.

Para los tres casos vemos una disminucién de los contajes
en funcidn del tiempo de bombardeo. Las laminas empleadas en es-
ta oportunidad no habian sido previamente irradiadas.

Cuando se utilizaron l&minas previamente irradiadas (tiempos
de irradiacidn 2> lhora y corrientes v lxlO~8A) los resultados
son diferentes como muestra la fig.13 . En ambos casos el niime-
ro de cuentas en el pico aumenta mientras que en las colas se
mantiene constante 6 a lo sumo disminuye suavemente.

A continuacidn se realizd la siguiente prueba, empleando pa-
ra ello laminas frescas. Con el haz incidente sobre la l&amina

se fueron tomando espectros como en los casos anteriores.
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FIG.12: Variacidén de los contajes en tres zonas diferentes de
los picos de electrones convoy en funcidn del tiempo de irradia-
cién sufrido por la ld&mina. Los circulos(o) corresponden al con-
taje en el canal del pico. El signo (x) corresponde a un prome-
dio tomado en la zona de menor energia que el pico, mientras que
el signo (+) corresponde a un promedio tomado en igual forma que

el anterior pero en la zona de mayor energia respecto al pico.



33

[]
o°°°°
o

o
m-u-
o
o
»
a

¥
= L T D T T
s
~ } } = = o
un o ° ° °
T | .
=
Ll
-
(- 4

0 % % £ £ £ %

35 40 £o
TIEMPO DE IRRADIACION(MIN.)

FIG.13: Variacidén de los contajes en funcidn del tiempo de irra-
diacidén sufrido por lé&minas previamente irradiadas. Los simbolos

empleados corresponden a los detallados en la fig.1l2.

Sin retirar el haz de iones se aumentd un orden de magnitud
la presidén en el equipo permitiendo el ingreso de oxigeno en la
cadmara. Los resultados corresponden a las figs.l14 y 15. En la
primera de éstas (fig.l4) se observan cuatro zonas separadas por
lineas verticales. La zona (a) fué medida con una presidn de
4xlO_6Torr y a continuacidn se incrementd hasta un valor de

2x10_5Torr (zona (b)) dejando entrar aire en el equipo.
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FIG.14: Idem fig.l1l2 y 13, pero con diferentes presiones residua-

les en el equipo. Los detalles de cada zona pueden verse en eltexto.

Luego se mantuvo la presidn en 2x10—5Torr, pero ahora permitien-
do el ingreso de oxigeno (zona (c)). Finalmente se volvid a la
presidn inicial de 4xlO_6Torr tomando los puntos que se observan
en la zona (4).

La fig.1l5 muestra los resultados obtenidos con una la&mina
diferente, donde la zona (a) corresponce a una presidn de 4xlO_6T.

y la zona (b) a una presidn de 2xlO_5Torr de oxigeno.



: %o |
o ©
° ° '
° o !
°
|°°o° [ ]
| R
—_ l
ea) |
oz
T |
Q
— |
Py
= |
= 1
W |
@
= |
=
Ll
3 |
= |
|
i:”*"’ + +'
X x +e+ @
L3R T u'g*x: : : : : +
»
(a) ' (b)
|
|

’ ea ’ 158
TIEMPO DE IRRADIACION (MIN.)

FIG.15: Idem fig.1l2 y 13 con diferentes presiones residuales.

Las dos zonas se detallan en el texto.

Ambos grdficos (figs.l4 y 15) presentan iguales caracteris-
ticas. El contaje en los picos disminuye en funcién del tiempo,
manteniéndose constante el contaje en las colas de los espectros.

Por iltimo se disminuyd un orden de magnitud la corriente

9A) obteniendo los resulta-

incidente sobre las lé&minas (v 1x10
dos de la fig.l6. Vemos allf que se cumplen satisfactoriamente
los requisitos de estabilidad buscados para los espectros de e-

lectrones convoy.



36

o
o ° ° o
o
|
o
e
(am]
| —
=
=
n
a
—
=
L
0
uJ
+ + hd + + +
x x x ® x o
L | [ 1
T 1 T L}
40 80

TIEMPC DE IRRADIACION (MIN.)

FIG.16: Variacibébn de los contajes en tres zonas diferentes de

los picos de electrones convoy, en funcibén del tiempo de irra-
diacidén. Contaje en el pico(o), promedio de contajes en la zo-
na de baja energia respecto del pico(x), idem anterior pero en

la zona de mayor energia que el pico{(+). Corriente de hazwlx10~9A.
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El efecto logrado al disminuir la corriente de iones hizo
pensar que las variaciones observadas anteriormente se debifan
principalmente a cambios en la estructura cristalogr&fica de la
lédmina y que la presencia de impurezas adsorbidas en la superfi-
cie modificaban solamente la pendiente con que variaban los con-
tajes (figs.14 y 15).

A pesar de no poder obtener una presidn final mejor que
lxlO—GTorr en la cémara de colisiones, dadas las condiciones
experimentales, se intentd mejorar el vacio en las proximidades
de la l&mina. Con este fin se disend un soporte portablancos co-
mo muestra la fig.l7 . De esta forma las ladminas se hallan ro-
deadas por una superficie fria a temperatura de aire liquido23 .

Con esta configuracidn se lograron dos efectos altamente po-
sitivos, a saber: una mejor presidén final en la cémara(m6x10_7T)
debido al trabajo como bomba de adsorcién de todo el cuerpo del
soporte y reproducibilidad en los espectros de electrones con-

voy tomados con corrientes de haz mayores gque lxlO_gA.

FIG.17: Soporte portablancos con refrigeracidén de aire liquido.
Las flechas indican el sentido de circulacidn del refrigerante.
Las laminas se ubican donde aparecen las tres rayas verticales
equidistantes a la derecha del dibujo. Exteriormente a éstas

se encuentra la camisa de cobre, la cual se halla en contacto
térmico con el resto del cuerpo. Sobre la camisa se han practi-
cado ranuras convenientemente ubicadas para permitir el pasaje

del haz y de los electrones.



38

En todos los casos se observaron incrementos en la pérdida
de energia (hasta un 20%) a medida que las l&minas eran bombar-
deadas.

Un hecho interesante es que en ninglin caso se observd una
variacidén de la energia correspondiente a los electrones del pi-
co, al menos dentro de la resolucidn experimental.

Las figs.12 c),14 y 15 muestran que la disminucidén del ren-
dimiento de los picos no es acompanada por una disminucién en
la emisibn - -secundaria( contajes en las colas de los espectros)
dando indicios de oriIgenes disimiles para ambos procesos.

Una discusidén mé&s detallada de los resultados obtenidos en
esta seccibn, requerirfa una mayor cantidad de informacidén no
disponible hasta el presente y que, por otra parte, eécapan a
los fines de este trabajo.

Sin embargo, frente a lo sorpresivo de los resultados, ca-
be destacar que un estudio sistemitico sobre el comportamiento
de los espectros de electrones convoy en funcidén de parédmetros
tales como estados de la superficie, estructura cristalografi-
ca del blanco, etc. podria brindar interesante informacién so-
bre el origen de los electrones convoy producidos en blancos

sblidos.

4.3 - EFECTO MOLECULAR

Teniendo en cuenta los resultados obtenidos en la seccidn

precedente se realizaron las mediciones correspondientes al e-
fecto molecular empleando la sistemdtica que se describe a con-
tinuacidn.

En todos los casos se utilizaron corrientes de haz ;leo_gA,,
obteniendo contajes para los picos de electrones del orden de
5000 cuentas, lo cual representa una buena estadistica.

La toma de un espectro demandaba de 3 a 5 minutos, retiran-
do el haz de la la&mina inmediatamente después de concluida la
medicibn.

Como precaucidn adicional se trabajdé de la siguiente forma.
Se tomaba un espectro con proyectiles atémicos (H+), a continua-
cidn se duplicaba la energia del acelerador para obtener el haz

molecular (H;) de igual velocidad que el atdmico, procediendo a
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tomar otro espectro de electrones convoy sin haber variado nin-
gGn otro paré&metro experimental. Si la energia correspondiente
al pico obtenido con H; incidente coincidia (#1 canal) con aque-
lla resultante de la incidencia de protones, se daba por cumpli-
do el requisito de igual velocidad de los proyectiles. A conti-
nuacidén se volvia a tomar otro espectro con H' y si é&ste repro-
ducia el primero, dentro del error experimental, se consideraba
védlida la medicidn.

La fig.1l8 muestra una medicibén tipica del efecto molecular.
Mostramos sb6lo una de las dos mediciones realizadas con proyec-
tiles atémicos, ya que las mismas coinciden satisfactoriamente
en todo el rango de energias observado. Tambiefi es destacable
la coincidencia en las colas para ambos tipos de proyéctiles(H+,H;)

El cociente entre espectros graficados en la parte inferior
de la fig.1l8 muestra pequenas diferencias cuando se utiliza uno
u otro de los espectros obtenidos con proyectiles atémicos como
divisor. Como ya menciondramos anteriormente se realizé la inte-
gral de este pico cociente, normaliz&ndola por el intervalo en-
tre el cual se realizaba dicha integracidén. La diferencia entre
ambos valores asi calculados se empled como cota de error para
tal magnitud.

Cada medicién tiene asociado un tiempo de permanencia del
proyectil dentro del blanco seglin la relacidén entre espesor de
la l&mina y velocidad del proyectil.

El espesor de la lamina fué calculado por medio de la pérdi-
da de energia sufrida por el haz, haciendo uso de los valores
de frenamiento recopilados en las tablas de Zieglerz“.

La curva de la fig.ll1l brinda 1la relacibdn entre el tiempo
de permanencia t del proyectil molecular dentro del s6lido y u-
na separacidn media R entre ambos fragmentos de disociacién a
la salida de la l&mina, teniendo en cuenta una explosidn de ti-
po Coulombiano sin apantallamiento electrénico dentro del sbli-
do.

Esta relacibn es biunivoca para cada valor de separacidén i-
nicial RO; pero las moléculas de H; provenientes de la fuente
de iones pueden encontrarse en uno de los diecinueve estados vi-

bracionales ¥ =0,1,...,18 con una probabilidad fV y una distancia
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FIG.18: Espectros de electrones convoy tomados con H+(+),H;(D)
para una energia de 100KeV/uma, incidentes sobre una lamina de
carbono de (5.5t.4)ug/cm2 segln mediciones de pérdida de energia.
Se incluye s&lo uno de los dos espectros tomados con H+ por razo-
nes de claridad. En la parte inferior se observa el cociente en-

+ .+ o +
tre espectros (H2/H ) para ambas mediciones con H .
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. .al0 .
inicial Rov como muestra la fig.1l9 . Cada una de estas posibles
separaciones iniciales proporciona una franja de valores de R

para un dado tiempo de pasaje t, destruyendo asf la relacidén bi-

univoca existente.

0 5 10 v
0.2 : 4

0.1+

1.0 1.5 2.0

FIG.19: Probabilidad de ocupacidén de un estado vibracional VY para

una separacidn Rov dada segfin ref.10.
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Hemos tomado como cotas de error el mayor de los valores re-
sultantes entre la incerteza experimental con la cual se obtie-
ne el tiempo de pasaje y la indeterminacién proveniente de las
posibles separaciones iniciales.

Los valores obtenidos de ME (integral normalizada de los pi-
cos cociente) se encuentran graficados en la fig.20. Vemos que
para valores de R ;83 los puntos se agrupan aproximadamente bien
y tienden a valores mayores de ME a medida que R disminuye. Pa-
ra R >8A los valores de ME sufren dispersiones apreciables res-

pecto de la unidad.

1.5
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FIG.20: ME(integral normalizada de los picos cociente) vs. R(se-
paracidén internuclear calculada segln fig.ll). Las barras de e-
rror verticales fueron obtenidas como se detalla en el texto al
igual que las horizontales, de las cuales s6lo se muestran dos

por razones de claridad en el gré&fico.
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La curva trazada fué obtenida por cuadrados minimos y es de
la forma ME = A+B/RN donde los valores que hacen minimo el error
son: A = 0.95%0.02 , B = (0.6810.06)£ y N=1.07+0.05 ; por lo
tanto

ME = 0.95 + 0.68/R>"97

(4.2)
ecuacidn v&lida para valores de R ;lﬁ.

Debemos tener presente que los valores de R obtenidos son
el resultado de diferentes combinaciones de velocidad del pro-
yectil y espesor del blanco. Hemos intentado graficar los valo-
res de ME como funcidn de R distinguiendo cada punto en base a
la velocidad del proyectil y espesor de la l&mina, no habiendo
obtenido resultados que indiquen alglin ordenamiento sistem&tico.

La dispersidn que sufren los puntos de la fig.20 induce a
pensar que los mismos no solo dependen de las condiciones del
blanco sino también del estado del proyectil molecular.

De acuerdo con la fig.19, cada estado vibracional tiene una
probabilidad f, de encontrarse con una separacidén inicial Rov'
Pero tal distribucidn puede verse modificada por las condicio-
nes experimentales dadas en la fuente de iones (intensidad de
la radio frecuencia, tensiones de extraccidén y enfoque, presidn
del gas, etc.), favoreciendo ciertas separaciones iniciales con
una probabilidad mayor. Este hecho podria ser el causante de la
dispersidén que se observa pafa valores pegquenos de R (;8&) dadas
las diferentes (por no ser controlables) condiciones experimen-
tales en cada medicién.

La dispersifn que se observa en los valores de ME para valo-
res de R >8£ puede deberse a otras causas, ya que las barras de
error son bastante menores que las diferencias relativas entre
dichos puntos.

Una posible explicacién puede ser la siguiente. Llamemos B
al &ngulo formado entre el vector separacién internuclear y la
direccidén correspondiente a vi’ velocidad del proyectil. Por ra-

zones de simetria basta con analizar dicho &ngulo entre 0 y 7/2.
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Para aquellos fragmentos de disociacibén molecular gue emer-
gen de la l&mina con valores de f relativamente pequefios (8<20°)
puede ocurrir que la polarizacibén electrdnica del medio, ocasio-
nada por el protdn que viaja adelante, aumente o disminuya la
capacidad del protdn que viene en seqgundo término de producir
electrones convoy, dependiendo muy sensiblemente del valor de R.

Estas fluctuaciones (aumento 6 disminucidn) en el rendimien-
to estarfan reflejando las oscilaciones de la densidad electré-
nica a través del preciso instante en que el segundo proyectil
se encuentra en la zona distorsionada por el protdn que lo pre-
cede.

Fluctuaciones de esta posible naturaleza también se obser-
van cuando graficamos el cociente en el pico como funcidén de la
separacidén media entre los protones emergentes de la l&mina co-

mo muestra la fig.21
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FIG.21: Cociente en el canal del pico vs. R. Las barras de error

se obtuvieron en igual forma que las de la fig.20
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5 - DISCUSION DE RESULTADOS EXPERIMENTALES

La coincidencia de los espectros de electrones convoy en la

zona de las colas, cuando se comparan aquellos obtenidos con
proyectiles atémicos y moleculares (fig.1l8), muestra que la emi-
sibn de electrones secundarios no es afectada por mecanismos de
correlacidn entre los fragmentos de disociacidn molecular. Por
otra parte, las diferencias observadas en la zona prbéxima al pi-
co indican la diferente naturaleza del mecanismo de produccidn
de electrones convoy respecto del de emisidén secundaria.
Teniendo en cuenta la ecuacién (10) de la ref.l1l3, la seccidbn
eficaz de captura al continuo, doblemente diferencial, para un
proyectil molecular con una separacién internuclear R y un elec-
trén con momento relativo El en el sistema del proyectil, puede

expresarse como

Tp 2t R =23 5 @Y % (r/2,R) /5 (2/6)) |7 (5.1)

1r%q 1rkq 1

[l

donde Ei,z (H+) es la seccibn eficaz de captura para un protdn.
W? (R/2,R) "es la funcién de onda molecular de un electrdn del
continuo con impulsc zl’ evaluada sobre uno de los protones y
promediada sobre las posibles orientaciones de ﬁ 3% fc(Z/Kl) es
el factor de Coulomb donde Z es la carga del proyectil.

El término I@?l/fclz‘puede interpretarse como un factor de
correlacién, el cual influye sobre la distribucién de electro-
nes 2. |

Veamos ahora el efecto de este factor de correlacidn sobre
los espectros de electrones convoy.

La longitud de onda asociada a un electrdn, en un orbital
atémico del continuo, es asintbéticamente 2ﬂ/Kl; en las proximi-
dades de los nficleos dicha longitud de onda serd menor debido
a la presencia del potencial atractivo. Si varias de estas lon-
gitudes de onda se hallan contenidas en la distancia internu-
clear R, podemos esperar que la funcidén de onda del electrdn al-
rededor de cada protdn no sea mayormente influenciada por la
presencia del otro protdén y cerca de los nficleos puede aproxi-

marse por los orbitales atdémicos centrados en ellos.
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Por lo tanto el factor de correlacidn es igual a uno y se cum-
ple la condicibén de que la seccibén eficaz para un proyectil com-
puesto de dos protones no correlacionados es el doble de la co-
rrespondiente a un protdén solo. Este hecho se refleja en las me-
diciones, ya que en nuestro caso la coincidencia en las colas

se debe al sistema de normalizacidn de los espectros por canti-
dad de carga colectada en la copa de Faraday. Cabe destacar que

nuestro sistema experimental no registra las pequenas diferencias

. + . . .
en las fracciones de carga para H vy H; incidentes en laminas
de carbono, reportadas por Meggitt et al?>,

Veamos que sucede cuando R no es grande comparado con la
longitud de onda asociada al electrdn.

Pr6xima a los protones esta longitud de onda es del orden
de m/Z, asi para R <<n/Z el electrdbn "ve" una carga unificada
de valor 2Z y W%l(R/Z,R)z £.(22/k,). Por lo tanto, en la zona
préxima al pico de la distribucibén de electrones, es decir para

Kq <<Z, el factor de correlacibn es

Wk*l(R/z'R)/fc(Z/"l) 2
para R <<n/Z .

De esta forma vemos que el cociente entre las distribuciones
de electrones convoy obtenidas con 2H+ y H+ respectivamente, se
encuentra limitado entre 1 y 2 .

A mayores separaciones internucleares R, menor es el incre-
mento observado entre ambos tipos de espectros como vimos en la
fig.20.

Para un valor de R fijo (por ej. ver fig.9) se observa que
a medida que kK, crece, es decir alejé&ndose de la zona del pico,
la longitud de onda decrece y alcanzamos la regidén donde el e-
lectrbén puede tomarse en un orbital atbmico alrededor de cada
protén; siendo el factor de correlacidn igual a uno. Esta regidn
se alcanza para valores menores de Kq cuando se incrementa R(por
ej. ver fig.10).

Vemos asi que con argumentos fisicos muy simples podemos ex-

plicar en forma cualitativa las diferencias observadas en las
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distribuciones de electrones convoy. Pero no debemos olvidar

l13 se basa

que la deduccidn de la ecuacidn (10) de Ponce et a
en suponer la captura de un electrdn ligado a un atomo blanco

en una colisidén finica, sin tener en cuenta ning@n otro electrdn
activo durante la colisidn.

En un blanco sb6lido la situacidn es diferente. No podemos
hablar de una colisidén Gnica como en el caso del blanco gaseoso.
El proyectil sufre pérdidas de energia sucesivas por interaccidn
con los electrones del medio ( al menos para estas energias el
frenamiento electrdnico es el factor predominante). La carga e-
fectiva del proyectil sufre alteraciones debido a efectos de a-
pantallamiento ocasionado por los electrones. Ocurre una tran-
sicidén brusca en el medio que rodea al proyectil cuando emerge
através de la superficie de la ldmina.

Otra diferencia basica entre blancos gaseosos y s6lidos es
la capacidad de estos Gltimos de interaccidén colectiva con la
consiguiente influencia sobre el otro fragmento de disociacidn
molecular alin a distancias relativamente grandes de separacidn
internuclear. Este hecho estaria reflejado en las fluctuaciones

que se observan para R>8R en la fig.20 .
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6 - MODELO TEORICO

Numerosos autores han tratado el problema de transferencia
de electrones a estados del continuo en diferentes aproximacio-
nes"’°’% . En todas ellas el origen del pico se debe al factor
de normalizacidn del orbital del continuo, conocido como el fac-
tor de Coulomb, el cual diverge cuando la velocidad relativa en-
tre el electrdn y el proyectil tiende a cero.

Hasta el presente se han tratado diversas combinaciones de
proyectiles (simple y mGltiplemente cargados) y blancos (dife-
rentes estados iniciales); dependiendo de las aproximaciones u-
sadas, el rango de velocidades de validez de cada una de ellas.
En todos los casos se emplearon proyectiles atdmicos.

En este trabajo presentamos los resultados obtenidos del
cé8lculo de la seccidn eficaz doble diferencial en segunda apro-
ximacién de Born para la captura de un electrdn en un estado i-
nicial 1ls a un estado del continuo de un proyectil molecular.

Tanto la primera como la segunda aproximacién de Born han
sido ampliamente utilizada para este tipo de célculo. Dado que
la originalidad del trabajo reside en el empleo de proyectiles
moleculares, nos ocuparemos en primer término de las funciones

de onda del continuo de un electrdn en el campo de dos centros.

6.1 - FUNCIONES DE ONDA DEL CONTINUO

Bates et a12® realizaron los primeros cédlculos para la molé-

+ . 2 : ; . . . . 2
cula H2 en relacidén con el problema de fotoionizacidn del idn

molecular.

La dispersibn de electrones por dos centros de cargas Za;‘ézb

27

fué tratada por Shimizu“’, como asi también el problema de foto-

ionizacién de la molécula de hidr&geno.

28, en un trabajo mds reciente, brindan un

Ponomarev y Somov
algoritmo para el c8lculo computacional de las funciones de onda
del continuo de un electrdn en el campo de dos centros. Rankin
Yy Thorson?®® presentan una alternativa al método de Ponomarev et

al?® con considerables ventajas en tiempo de computacidn.

29 hemos obtenido

Gracias a la gentileza de Rankin y Thorson
una copia del programa FORTRAN IV, el cual adaptamos convenien-

temente a nuestras necesidades.



49

Las funciones de onda del continuo ¥ para el problema de un
electrdn en el campo de dos centros, de cargas positivas Za Yy Zb
separados por una distancia R, se definen como las soluciones de

la ecuacién de Schrodinger

2 > _
— Za/ra - Zb/rb) ¥> (r,R) = E

T X ‘I’y{ (r,R) (6.1)

(-1v
2

donde ra, r, son las coordenadas del electrdn relativas a Za’ Zb

b
respectivamente, como puede verse en la fig.22 . Salvo indica-

ciones en contrario haremos uso de unidades atdmicas a lo largo
de este desarrollo.

E, es la energia (en Rydbergs) del electrédn en un estado con

k
momento i, por lo tanto Ek = k™ .

o
Ry
o
®

MY
o

FIG.22: Coordenadas relativas para un sistema compuesto por dos
centros de cargas Za,Zb separados por una distancia R, y un elec-

trén.
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La solucidn ?(?,R) puede separarse en coordenadas elipticas

(&, n, &) ( 1<f<eo; -1zn<l ; 029227 ) y la podemos escribir

-1/2 me

¥ = (2m) N(k,R) X(¥) s(n) e’ (6.2)
donde N(k,R) es el factor de normalizacidn y las coordenadas

elipticas se obtienen segfin las relaciones
E=(rgtr))/R, n=(x-xr)/R, ¢

Por analogia con las funciones de Coulomb Fz(v,kr) para el
problema de un solo centro3? llamamos funciones de Coulomb elip-
ticas radial y angular a X(£) y S(n), respectivamente; las que

se definen como soluciones regulares de las ecuaciones

a/ar [ (§2-1)axX/at] + [qt+c??-m?/(E%-1)-A1X = 0 (6.3)

a/an [ (1-n)ds/dn] + [pn-c2n2-m2/(1—n2)+A]s = 0 (6.4)
donde los pardmetros p, g y c2 se definen

p = R(Z,-2)) , q=R(Z_+2) , c? = Er%/4

mientras que A y m son constantes de separacidn.

Para el limite de &tomo unido (R+0), la ecuacidn (6.4) tien-
de a la ecuacién para las funciones asociadas de Legendre Piml(n)
con A = L(L+1) y la ecuacibn (6.3) se comporta como la ecuacidn
radial para la funcidn esférica de Coulomb®?.

El factor de normalizacién N (k,R) se obtiene mediante la

condicibn
*
fd; q’;,(—f,R) ‘Ilk(—f,R) = [ dr v ,(E:'fl,(b;R) ‘ljk(g ,"7,¢7R)
= § (k-k"') (6.6)
donde

sar = (R/8) 17 ag 11 an 2"ap (52n?)



51

6.1.1 - SOLUCION DE LA ECUACION ANGULAR

Las soluciones de (6.4) deben ser regulares en el intervalo

-1l< m <1. Por analogia con la ecuacibén para E<0 se elige29 el
siguiente desarrollo
= m|

S(n) =g d, p,m ' (m) (6.8)

2= |m|

el cual da origen a la relacibn recursiva

c2[(z—[ml)(z—lml—l)/(22—3)(22—1)]d2_2 - pl (e=|m[) /(2e-1)14a, _

1
+ (Lo (2+1)-Al+c? 20 (2+1) ~2m°-1] /(22-1) (22+3) }d,
= pl (a+|m|+1) /(24+3)1d, 4
+ Gl (g+|m[+2) (g+[m{+1)/(22+5) (2243)]d,,, = O (6.9)
Los coeficientes d2 se normalizan de forma tal que
Li s%(n) dn = 1 (6.10)

6.1.2 - SOLUCION DE LA ECUACION RADIAL

La soluciébn de la ecuaciébn (6.3) tiene la forma asintética’?

X(E) = (B/r) sin[ kr+(g/2c)1ln(kr) +6] (6.11)

donde r es la distancia al electrdén desde el centro geométrico,
B es la constante de normalizacidén y 8 es el corrimiento de fase.

Proponiendo una solucidén del tipo

X(£) = [ (¢-1)/(£+1)1 1172 p(g) (6.12)

vemos que F(§() satisface la ecuacidn diferencial
2 2,2
(E7=1)F" () + 2(|m|[+E)F'(§) + [c"E +gE-AlF(E) =0 (6.13)

La solucidén F(f¢) se genera de la siguiente forma. Para 1<£<2,
F(¢) se desarrolla en serie de Taylor tomando como variable (£-1),
obteniendo una férmula recursiva de cuatro términos para los co-

eficientes. Luego se continfia ({>2) por integracidén numérica
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de (6.13) por el método predictor-corrector de paso variable de-

bido a Adams-Moulton—Bashfort33

hasta un valor de ¢ apropiado,

de forma tal que la solucidén pueda empalmarse con la forma asin-

tbética (6.11).

La forma asintbtica de las soluciones para la ecuacidén (6.13)

puede escribirse

leii[c£+(q/2c)ln(5+l)]u+

FE(E) = (+1)° S (f)

y tomando

]n

u® (&)

§ bil 2/c(£+1)
los coeficientes bi satisfacen la relacidn

ol n(n+|m|)-(q/4c”) Fi(g/2¢) (2n+[m])] bE_,
- {n(n+l1) -

Y 4i(n+1)p = 0

S o~

+1

+ _ +
con b_l =0 , bo = 1

El corrimiento de fase 8§ se determina haciendo
F(¢) = Dlel®F () + e %P ()]
F'(£)= Dlel® " (£)+ 1% (1))

y obteniendo a.

q®/4c?) +qre®-ATi[ (q/2¢) (2n+1) -2¢ (2n+|m|+1)] }b3

(6.14)

(6.15)

(6.16)

(6.17)

Trabajando con las ecuaciones (6.14) y (6.17) obtenemos

X(£) ~ [T/(§+1)] sin[cé+(q/2c)ln(c(E+1))+8]

donde

6 = o - (g/2c)1ln(c) + m/2

(6.18)

(6.19)

El requisito de normalizacién de las funciones de onda (6.6)

en la escala de energias (Rydbergs) requiere32

T = 2/R(nk)1/2

(6.20)
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Nos hemos limitado a la descripcidn dada en la ref.29, in-
clusive usamos la misma notacidén, por una cuestién de simplici-
dad en el manejo del programa de célculo. Una descripcidn deta-

llada del problema puede verse en el trabajo de Ponomarev et a12§

6.2 - SECCION EFICAZ DE CAPTURA EN PRIMERA APROXIMACION DE BORN

Queremos describir el proceso de captura de un electrdn a

un estado del continuo de un proyectil molecular para velocida-
des de la colisién relativamente altas (v ~10-20 u.a.).
Suponemos un electrén en un estado inicial (1ls) ligado a un
blanco hidrogenoide y un proyectil molecular (dos protones se-
parados por una distancia ﬁ) gue viaja con una velocidad v . La

£fig.23 muestra el sistema de coordenadas,

FIG.23: Sistema de coordenadas para la colisidn 20" » H(ls).

donde Mp’ Z_ es la masa y carga de cada uno de los protones

(Mp=1,Zp=l); M2,Z2 es la masa y carga del nficleo blanco. Las

- . . - P4
coordenadas Tyr I, corresponden a la posicidn del electrdn en

el sistema del proyectil o del blanco respectivamente; mientras
gue ﬁl es el vector posicibén del sistema P+P+e respecto de Z2 Yy
vy B, el correspondiente al sistema P+P respecto del blanco(22+e).

Las relaciones entre sistemas de coordenadas y masas reduci-

2

das son:
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= = = i=l,2
Ml 2Mp L Mi/(Mi+l) PV Mi(Mj+1)/(Mi+Mj+l) i#i=1,2 (6.21)
> >
Y ;2 = ﬁ1;;“1r1
2 = HpRytlyky-l)ry
e} (6.22)
> >
1 “2;2'§2 R
Ry = B Ryt (Lowgpy) T
y también
_ > 2 - _, =
Ry = uyEy-f; , Ry = Ty-mT
Los potenciales de interaccién son
Vo(r,) = - Zp - 2y V. (r,) = -2./r. (6.23)
1'71 ! 272 2772 :

|2,-R/2]  |T,+R/2]

Las funciones de onda del electrdén, inicial y final las to-
mamos

_23mY/
¥, (r,) =(25/m)

2 72y, ;% () (6.24)
1

mientras que los estados inicial y final del sistema son

= eiﬁi§2 ¥ S(r

15 (F2)
51
Xg = 1KeRy wkl(?l,ﬁ)

(6.25)

donde vemos que el electrdn ha sido capturado desde un estado
inicial 1ls a un estado del continuo del proyectil con momento
relativo Zl

Ki vy ﬁ% son los momentos iniciales y finales para el movi-
miento relativo en los canales inicial y final.

Las relaciones entre los momentos asintdticos en los cana-

les directo y de intercambio se pueden obtener fécilmente por

medio de mec&nica clésical"
+ —
K; =7, dﬁz/dt|t=_°° = v,
P _
R = vy dﬁp/dt|t=°° (6.26)
> >
K_ = dr_/dt =1,2
p = Hp p/tle-e P
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y usando las relaciones (6.21), (6.22) y (6.26) el momento trans-
ferido por el proyectil P =§i-?§ lo podemos escribir en términos
de los momentos correspondientes al canal de transferencia de

carga

P =Ri-k§ Ry o R+ (k-1 E]

1 >
Ky v g R /v 40 5 (1omyw )Ry /by

y teniendo en cuenta que
Vou,/Vy = By o Vo(l-pgm,) =y
resulta
= % -y Bl
2 L o

1 (6.27)

Para definir el estado final con tres particulas libres ele-
>

gimos P y
_ > _ 1
k=, u2? = —u R +Rg (6.28)

de forma tal que la matriz de transicib6n en primer orden de la

aproximacién de Born queda expresada como
1 _
Tie= <xglVylxy>

> i(ﬁ.ﬁ —flﬁ ) *
= -z, fdﬁzdr2 et 1 RiT2 TRy i%l(rl,ﬁ) x
1 1

[ > + -> ]
|2,-R/2| |z +R/2]

X Wis(rz)

y usando las relaciones (6.22) expresamos Tif en términos de las

> >
coordenadas D)

R 1.~
™ - _z  saz ol (B K RO)T, o

if b 2 1s ) x (6.29)

(r2

x [fdr i

: 1>
3 et (Ry-m R | S+ 1B (),
|z, -R/2] |z +R/2] 1
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La primera de las integrales en (6.29) es la transformada
de Fourier del estado inicial @as(rz),
.2l -+
1 _ > -i(Ko-u K.)r
¥ (Rg HR) = s df, e £7727172 ¥ (r,) (6.30)
Reemplazando (6.30) en (6.29) y teniendo en cuenta (6.27) y
(6.28) resulta

. > >
Tt - ,zp%is(ﬁ) It e_l(?_xl)rl[ 1 1

if > + > >
|7 -R/2| |Z+R/2

1
(6.31)

Vamos a escribir el elemento de matriz (6.31) en la forma

més similar posible al elemento de matriz para un proyectil até-

mico
1 v > —i(?—z )ﬁ/z > —i(?—z ); * > >
Tif_—ZpWis(K)[e 1 fdx e _ 1 @?1(X+R/2,R) +
R -> . -> -
APFNR2 g S1PEDR & an ) 6.32)
X 1

El problema ahora se reduce al célculo de integrales del tipo

- -'(ﬁ-? ); * >
I = sdx e * 1% ¥ (x2R/2,R) (6.33)
X 1
donde |F-El] = v es grande. Cambiamos la variable de integracidén
llamando
-»> > > > o -> ->
P- k1 =11 , P-k X = , ﬁ =1
P-4 [P | y |11
IP—Kll

de modo tal que (6.33) queda

s ->

172 ray R I YO N S
e K ﬁ—y

Y 1 l -Kli 2

Vemos que el valor de I queda determinado por el valor de

2>
I = lP—Kl

la funcién de onda préximo a ;1=i§/2 como mostramos desarrollan-

*
do @? alrededor de este punto.
1



_ > ;=2 > -iﬁ§ * > > > * > ->
1= PR |7° say e [ RRB+V % (5B .z _¥ +
7 1 2 171 17" 13 =
2 IP—KlI
5 5 N7 -+ Y. Y.
+1%j or, . &r, . +1(rl’§)l¥1=i_§_ +l+ 2 * &
1i 15 2 IP—Kll (6.34)
El término mds importante de la expansidn (6.34) es
F=2 *
{?-Ell ¥ (:R,R) 4rm (6.35)
Kl p)

teniendo en cuenta que

>
-illy w w© -
;dy e Y - oon g dy 2sin(y) = 47 1lim / dy sin(y) e €Yy -
Y = lim04w 1 = 47 €0 ¢
€0 2
1l+e

Por lo tanto el término principal en el desarrollo de Ti

potencias de v es de la forma

Lo__amay (g (iR )ﬁ (&, %) 4ol

N ot

(6.36)
La seccidn eficaz doble diferencial, definida por unidad de

. + -~ -
volumen en el espacio de momentos K, del electrdn transferido es

3

] = /a9, 7 (6.37)
donde
3 _ 2 2 1,2
] = (v,/2m) " (K¢/K;) |T; ¢ (6.38)

y dQ es el diferencial de &ngulo sdlido correspondlente a la
dlrecc1on de dispersidén final del proyectll
El Apéndice 1 muestra el desarrollo de dQ en términos de

la transferencia de impulso P de modo tal que
5 .
= P
afy (l/Ki) Pt d N ay (6.39)

>
segin la descomposicidén de P en 31, ﬁt como muestra la fig.24.
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FIG.24: Relaciones cinemidticas entre las velocidades y momentos
involucrados en la colisifn. Para el caso de captura al continuo

xlmo p KWy Pl=v/2.

De esta forma (6.37) puede escribirse

2,.2,.3 1,2
(v,/27) “(Kg/K]) J aP_ P s 4y [Tifl

[l \Y

(6.40)
!2

(1/2m0)% ;@ P_ s ay |TI,
Antes de reemplazar (6.36) en (6.40) para obtener Ei vamos
a hacer una simplificacibdn en los t&rminos que aparecen en (6.36).
Teniendo en cuenta {(6.4) vemos gue para un valor de A exis-
te un desarrollo S(n) seglin (6.8). Podemos tomar cada una de es-
tas series e identificarlas seglin su valor de L (recordemos que
para R+0, A=L(L+1) ). Dado que (6.8) expresa la solucidn angu-

lar en serie de los polinomios de Legendre tendremos que
L
S(n=-1) = (-1)7 S(n=1) (6.41)

por lo tanto podemos expresar @? (E,ﬁ) en términos de Ek y L como
12
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> > L >
v (R,R) = (-1) v (-R,R) (6.42)
Ek’L > Ek,L

D] oy

la cual surge como consecuencia de la paridad de cada estado a-
través de su dependencia con los polinomios de Legendre.

De esta forma a (6.36) la escribimos como

-5

ol Iy . > > 1P R L iB-K )k
TN kL2
|P-k, |
(6.43)

S6lo nos resta expresar la transferencia de impulso B segflin

sus componentes Pl’ Pt como muestra la fig.25. El producto es-

calar ?.ﬁ tiene la forma

F.ﬁ = R.Pl = R(Pl cos(f) + P, sin(8) sin(y) ) (6.44)

0 t

con If;|2 = Pi + Pi y ©v.P = Py

Para procesos de captura al continuo la componente de la
transferencia de impulso seglin la direccidén de J(Pl) puede to-

marse36

P, = v/2 (6.45)

Reemplazando (6.43) en (6.40) obtenemos

L ,

5 510 2 > > D P, (1+(-1)"cos(RP,cos(B))J, (RP sing))
i = Y | ¥ (R,R)|" s~ ap

1 02 ) o Tt 2 202 2. 2.4

(P1+Pt) (1+Pl+Pt)
(6.46)
N,

donde hemos reemplazado3u 4&S(K)=8Z§(n22)1/2 /(Z§+K2)2

El Apéndice 2 muestra el desarrollo del término entre parén-
tesis de (6.43) y su integracidén en el &ngulo .

En (6.46) hemos hecho la aproximacién Kl<<P la cual es v&ali-
da para captura al continuo en la zona donde Kl+0 y velocidades

de colisidn altas, vs>>1
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FIG.25: Relaciones entre coordenadas involucradas en la colisidn.
El vector separacidn internuclear R define un plano junto el vec-
tor velocidad U y entre ambos forman un &ngulo B . Descomponemos
la transferencia de impulso P segln Pl vy Pt' Esta iltima define

el dngulo ¥ con la normal a v comprendida en el plano antes men-

cionado.
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La seccidn eficaz asi calculada depende de los pardmetros
R, Ek’ L y B. Por lo tanto para un dado juego de valores R, B8 y

E, debemos sumar la contribucidn para cada valor de L y de esta

k
forma obtener la Ei de captura.

6.3 - SECCION EFICAZ DE CAPTURA EN SEGUNDA APROXIMACION DE BORN

La matriz de transicién es ahora de la forma

2

+
Tie = <XelVyGovy x> (6.47)

+
donde Vl Yy V2 0

pagador de particulas libres del desarrollo en términos del o-

se encuentran definidos en (6.23) y G, es el pro-

perador de Green, es decir

1

+ : -
GO = (E+17—H0) (6.48)

_ 1 2 _ 1 2 _
donde HO = T VR o Vr , p=1,2
p p p p

En ambas aproximaciones (Tif’ Tif) no hemos considerado los

potenciales internucleares pues ha sido demostrado que su con-
tribucibn es despreciable en el primer orden de un desarrollo
en v.

2 .
Para el desarrollo de Ti vamos a pasar al espacio de momen-

f.
tos, definiendo la transformada de Fourier como

Y > > ~ikT
W(k) = f dr Y¥(r) e (6.49)
obteniendo asi
12 = (2m)7% sak atr ¥ (R-%,) v, (R-ENY F-B¥, _(Ench &,k
ig = (2m) ¥, 17 Yy WYy 1s o (kv
(6.50)
donde
T P2 OB+ +iy)+( ﬁ—g)f—gﬁ'——l—(i'— T<>)2+0(1Li)]_l
Gy = l(-5 +vP+e ) +iv)+ k4, 28, Hy v

(6.51)



> o, 7 7
%l(ﬁ-i) = saz o H(P-K)r [ _ b ___p
lr-R/2] {T+R/2]|
> >
. g (e iP-RIR/2 | i(P-R)R/2 4 i (6.52)
P |P-k|
Vo (R-k')= - ——EZEZ— (6.53)
2 ) ' |R>_']'{*,]2 °

4" 4"}
Las transformadas de Fourier 4&8, ﬁ? correspondientes a au-

tofunciones en un potencial Coulombiano, se encuentran centradas
- - . ")
en k=0 y decrecen més rdpidamente que los potenciales V; m&s pre-
. . -4
cisamente, su decrecimiento es de la forma k para estados s.

La dependencia en X de Ti estd dada por:

£

vk
foar ¥ (%-%,) V. B-%) ¢t %Y (6.54)
hl 1 1 0

Tomando el término principal de un desarrollo en v, la in-
tegral en kK (6.54) se reduce a
s P*_—» . ‘*_-r ->
> > e i k)§/2+e1(P kK)R/2 1

_ + 0.1 E b (- ]
4nsz0(0,k )y sdk @% (k xl) [ I —= 5

(6.55)
1 [P-k|

=

N
Dado que la funcidn @? tiene valores apreciables en un ran-
- 3 -2 .
go pequefio de valores de K% donde |P-X| es casi constante,
reemplazamos %? por una funcidén delta multiplicada por un fac-

tor que represe%ta el drea sombreada de la fig.26.

A4

K
mostrada aqui como funcidén de una variable unidimensional.

. 2 . PUN v > > L >
FIG.26: Representacién simbdlica de ¥ (k—Kl) en funcidén de k,
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Por lo tanto tenemos

> >
R N +R
Yo oL st sat W @) tiFm -
Kl 1 1 Kl 1
->
>R -> >
= 5 (k%)) sak KRS R 1R DT _
1 >
* R s +_B
= 5(?-?1) rd¥ (F,R) e*1f rak e ik (¥ 5 -
1 >
> .+ R
= (2m)3 5 (k%)) m§ (tg,i) RV (6.56)

1

El mismo procedimiento puede emplearse para la integral en
X', obteniendo asf la siguiente aproximaciédn:

Y. (%) = (2m)° s(%') ¥. (0)

lS ls (6.57)

Finalmente, reemplazando las aproximaciones desarrolladas
en (6.50), podemos expresar la Ti

g como
, (am)%z_z, . % LBEHE . 3 2
e ——3 2w 0 1y &b TV e (S )
[B-%, | "k 1 1
P2 > . >, > #2 2 ,-1
X [—5 + vP + €1q + iy + (uzﬁ—v)xl + 5 K] ] (6.58)

Para obtener la seccidn eficaz doble diferencial en segun-
da aproximacidén de Born (Eg),lretornamos a (6.40) teniendo en

cuenta la suma de ambas contribuciones, es decir

2 _ 2 1 2,2
22 = (1/27v) fdPt Pt s dy |'l‘if + Tifl (6.59)
Antes de reemplazar Tif,Tif en (6.59), reescribimos el se-
gundo de los términos entre paréntesis de (6.58) dejando sola-
mente los factores dependientes de v dado que suponemos Kl<<l.
Por lo tanto llamando G a este término
2 By 2

- > -
G = [ -2 +3Bre, +iyt(n B-D) R +2 K217t - [-% s St (6.60)

y teniendo en cuenta (6.44) y (6.45)

i 2 .2 -1 (6.61)
G = [ (3P}-P}) /2]



64

Reemplazando en forma explicita lTif+Tif!2 en (6.59) obtenemos

L .
9 ,10,2 % » 7w Pt[l+(—l) cos(RPlcosﬁ)Jo(RPt51nB)]
z, = 7 Y, (3R 7 [aPy 2 2.2 X
v ! 0 (P + P?)
1 t
.l 1 N 1 _ 2 |
2 p2.4 2 p2,2 2 p2,2 2 52 32 pl 2 2 52
(14PT+P7) (P1+P2) 2 (3PT-PY) (PI+PL) (L+P7+P7) % (3P1-P2)

(6.62)

o reagrupando términos

L .
2 2 2101{2 % & 7w Pt[l+(—l) cos(RPlcosﬁ)Jo(RPt51nB)]
Ty =i+ |Y LR [TLaP 7 7 2 X

v ¢ 0 (P + P9
1 t

x [ 1 - 2 ]

2 52,2 2 52,2 2 52 2 2.2 2 52
(P2+P2) 2 (3P7-PY) (PI+P7) (14P4P%) “ (3P]-PY)

(6.63)
donde nuevamente hemos despreciado Ky frente a P. La integracidn
en la variable ¥ se detalla en el Apéndice 2.

Vemos asi gue conociendo el valor de la funcidén de onda del
contfnuo sobre uno de los protones correspondientes al proyectil
molecular y realizando en forma numérica la integracidén en (6.63)
podemos calcular la Eg de captura al contfnuo para un proyectil

molecular.
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7 - DISCUSION DE RESULTADOS TEORICOS

Conocida la expresidén de la funcidén de onda molecular ¥(6.2)

a partir de los desarrollos expuestos, hemos calculado la densi-
dad electrbnica (IQEIZ) (0<n<l, 1<£<2) en la direccién del eje
internuclear, para algunos valores de separacibn internuclear,
como puede verse en la fig.27. En la misma vemos que para valo-
res de R muy pequenos la densidad electrbénica sobre uno de los
protones tiende al valor que se obtiene para el limite de &tomo
unido (R=0, Zl=2). A medida que R crece la densidad electrbnica
sobre una de las cargas tiende ré&pidamente al valor correspon-
diente a un protén aislado (R-=, Zl=l) mientras que alej&ndose
de los nficleos (r#0) dicha densidad disminuye pero mantenié&ndo-
se por encima de los valores correspondientes al caso atémico
(Zl=l).

La fig.28 muestra los resultados del c&lculo de la seccidn
eficaz en primera y segunda aproximacidén de Born (ecuaciones
(6.46) y (6.63) respectivamente) para una velocidad de colisidn
v=10a.u..

Vemos que el incremento en la seccibn eficaz para ambos ca-
sos, respecto del limite de &tomos separados (Zl=1), se produce
para valores de separacidn internuclear R muy pequenos ( meno-
res afin que la separacidén media entre los dos protones componen-
tes de la molécula HZ).

El hecho m&s interesante se refleja en las fluctuaciones ob-
servadas cuando variamos el éhgulo 8 (ver fig.25). Para =0 vy
B=m/4 existe una pronunciada disminucidén en Ei % Eg para valores
de Rv:5 au. mientras que para f=0 dichas fluctuaciones se mantie-
nen afin para valores de R relativamente grandes (Rv8a.u.)

Fluctuaciones de igual naturaleza se observan en la fig.29
(idem fig.28, pero con v=20a.u.), aunque con detalles diferentes.
Este hecho se debe principalmente a la dependencia de Ei Yy Eg

con P1=v/2 a través del término cos(RPlcosﬁ) el cual incluye tam-

bién el &ngulo B.
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v | (w.d.) | 2,=2(z=0)

=.02 Ry.

1 1 L
4 2 0 2 4
r (distancia al nficleo u.a.)

FIG.27: Densidad electrfnica de dos protones,separados por una
distancia R, uno de los cuales se sitfia en r=0 y el otro hacia
la izquierda del gr&fico una distancia igual al valor dado por
cada uno de los R. La densidad electrdnica resulta como suma de
las diferentes contribuciones para ‘cada L. La curva Zl=l muestra

la densidad electrdnica para un protdn aislado.
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FIG.28: Seccibn eficaz doblemente diferencial (SEDD) en funcidn
de la separacidn internuclear R para una velocidad de colisidn
v=10 u.a. y una energia del electrén capturado E=.02 Ry. en el
sistema del proyectil.({o)-f=0. (+)-f=nr/4. (x)-B=n/2.

(a)12 Aproximacidn de Born. (b)22 Aproximacién de Born.



68

(a)

SEDD (X 16-10 U.A.)

o4
o 5N
4.
e =
.
.

(e 5
.=

4 L (b)

SEDD (X 10-10 U.A.)

2 S 10
R (U.A.)

FIG.29: Seccidn eficaz doblemente diferencial (SEDD) en funcidn
de la separacidén internuclear R para una velocidad de colisidn
v=20 u.a. y una energia del electrdn capturado E=.02 Ry. en el
sistema del proyectil.(o)-$=0. (+)-f=m/4. (x)-f=m/2.

(a)1l® Aproximacidn de Born. (b)22 Aproximacidén de Born.
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La concordancia entre la relacibn existente para la prime-

ra y segunda aproximacién de Born, es decir3*
2 2
22 = ,2946 El

mejora cuando pasamos de v=10 a v=20 a.u., poniendo de manifies-
to el rango de validez de la aproximacidn empleada.

Como comprobacién de la aproximacidén de pico realizada al
haber tomado solamente el valor de la funcidn de onda sobre uno
de los protones, realizamos el cilculo para la Ei manteniendo
W% (;l,ﬁ) en (6.31) dentro de la integral y verificamos que la
seécién eficaz asf calculada concuerda satisfactoriamente con

los valores provenientes de (6.46).
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8 - CONCLUSIONES

Los resultados obtenidos demuestran primero, el mayor ren-
dimiento observado® en la emisién de electrones convoy para pro-
yectiles moleculares en comparacidn con proyectiles atémicos;
como asi también el hecho de mostrar anchos medios para altura
mitad (FWHM) més estrechosa, lo cual surge como consecuencia na-
tural de que el mayor rendimiento s6lo se produce en la zona del
pico de electrones convoy, mientras que en las colas ambos tipos
de espectros coinciden.

Cabe destacar que afin para separaciones internucleares re-
lativamente grandes (leO—ng) se producen efectos de correla-
cibn entre ambos protones. Como ya menciondramos, este hecho
reflejaria procesos de excitacibn colectiva de los eléctrones
del s6lido, los cuales pueden modificar los mecanismos de pro-
duccidén de electrones convoy.

El hecho que los espectros obtenidos con ambos tipos de pro-
yectiles (atémicos y moleculares) coincidan en las zonas aleja-
das del pico, verifica la diferente naturaleza entre el mecanis-
mo de emisién secundaria y la produccidén de electrones convoy.

La limitacidén en energia de los proyectiles, impuesta por
el sistema experimental empleado, hace aconsejable proseguir con
este tipo de mediciones con aceleradores que permitan alcanzar
velocidades mayores, logrdndose de esta forma separaciones in-
ternucleares menores a la salida de la l&mina.

Los cdlculos realizados presentan los primeros resultados
obtenidos con proyectiles moleculares para este tipo de procesos.
Si bien se observa un incremento en la seccidn eficaz para el
proyectil molecular, el mismo se produce para valores de R muy
pequenos.

Por otra parte el rango de validez de las aproximaciones em-
pleadas no permite una comparacibén directa con los resultados
experimentales. A pesar de ello es importante destacar las fluc-
tuaciones observadas en la seccibn eficaz para ciertas orienta-
ciones del proyectil molecular.

Los resultados presentados en la seccibén 4.2 muestran la in-
fluencia del estado, tanto cristalino como superficial, del blan-
co, en los espectros de electrones convoy; orientando asi posi-
bles futuras investigaciones relacionadas con los mecanismos de

produccibén de dichos electrones.
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APENDICE 1

Queremos relacionar dQ con dP donde df¥= sinf d6 4y

Para ello descomponemos P segln Pl’P (ver fig.25) y escribimos

> 2 2 2 - 2 . oo
P = Ki Kf = (Ki Kf cosf) v - Kf sinf t
P ='k . K2 osf = K —K2+ 2 22 + O(K204m v_z)
1- 4 £ COST = R4 Ke 2 £ 2
teniendo en cuenta que 8§ ~ V;l y usando que
2 2 2
/2V2 + K2/2u2 = Ki/ZV2 e
. 2
despejo Kf
2 2
K 2v K
2_ .2 o "2 172 2 L _2y1/2,
Ke= [Kj+2v (e o= 5 )] = Kl 1+ —5 (e = o))
2 X', 2
i 2
1 “2 o
= K.+ (e, - 55;) + O(v/u,)
y reemplazo en Pl y Pt
K2
1 2
Pi= 3t o, ~ f1s) Y O/u,)
2 . _ .
Pt— Kf sinf = Ki sinf +‘O(v/v2)

pero Pl=v/2= constante. Por lo tanto

27>

a’P_ = ap_P_ay
dPt = —Ki cosf df = -Ki da¢ + O(v/vz)
d2Ft = Ki sinf A6 dy = K- AQ
Finalmente
aQ = —L ap, P ay
k2t t
1
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APENDICE 2

Llamando U al término entre paréntesis de (6.43) y tenien-

do en cuenta (6.44) tenemos que

e g . >
U= (e i®PEPR/2 L 1Bk R/
donde
cosz[g (Plcosﬁ + Pt sinf cosy)] si L: par
U2= .
L 2. R
sin [7 (PlcosB + Pt sinf cosy)] si L: impar

De esta forma el paso anterior a (6.46) queda expresado como

p
t

2
+PY) (14P

2 Zloﬂ l

1 2
v

-
R > 2 ©
0\ (=, R) ; dar
Ek,L 2 l 0

2 6ﬂ dy U

2

t 2 2 52,4 L
(Pl l+Pt)
La integracibn en dy se puede resolver en forma analitica

de la siguiente forma

o

2cosz(a+bcosw) day =éw 1+ cos[ 2(a+bcosy)] dy =

T+ cos2a f7r cos(2bdos¢) dy - sin2a 6” sin(2bcosy) Ay =
0

7 (l+cos2a JO(2b))

donde fﬂ sin(2bcosy) d¢ = 0
0

En forma andloga

f7r ZSinz(a+bcosw) dy = w(l-cos2a J0(2b))
0

donde hemos reemplazado

oo

D
P cosf

Pt sinf

lop
il
NP

Finalmente, reemplazando la forma explicita de la entegral

en dy obtenemos (6.46).
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