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Resumen

En esta tesis, se han desarrollado diversos estudios de captura electréni-
ca por iones colisionando sobre atémos y moléculas bajo el método
de trayectorias clasicas Monte Carlo (CTMC). El objetivo central del
trabajo consistio en mejorar la descripcion del blanco, ya que se ha
demostrado en la literatura que una correcta descripcién del blanco

es importante a la hora de obtener secciones eficaces precisas.

El estudio se ha enfocado en procesos de captura electrénica selectiva
para el rango de energias bajas e intermedias de colisién. Se calcularon
las secciones eficaces totales, las secciones eficaces de captura electréni-
ca selectiva y las secciones eficaces de lineas de emisién foténica que
provienen del decaimiento radiativo que le siguen a los procesos de

captura electrénica a estados excitados del proyectil.

Las investigaciones realizadas son relevantes desde el punto de vis-
ta de lograr un mejor entendimiento de los mecanismos fisicos que
median en los procesos de colisiones, principalmente en el canal de
captura electronica. Asimismo, las secciones eficaces calculadas son
una herramienta necesaria en diversas areas de la fisica aplicada. Las
secciones eficaces calculadas en esta tesis tienen especial relevancia en
el diagnostico de plasma en los reactores de energia por fusién y en
astrofisica, puntualmente en colisiones entre los iones del viento solar

y los gases en la coma de cometas o en atmésferas planetarias.

Se presentan secciones eficaces totales de intercambio de carga y sec-
ciones eficaces de captura a estados selectivos y se comparan con las
obtenidas por diferentes métodos tedricos, asi como con datos experi-

mentales presentados por de diferentes laboratorios del mundo.






Abstract

In this thesis, electron capture processes in ion collisions with atoms
and molecules have been studied by means of the classical trajectory
Monte Carlo (CTMC) method. The main objective of this work was to
improve the description of target, provided that a correct description
of the target has shown to be essential in order to obtain accurate

cross sections.

The study has been focused on state—selective electron—capture pro-
cesses for low to intermediate impact energies. Present calculations
involve total cross sections, state—selective cross sections and photon—
emission—lines cross sections which originate in the radiative decay

that follow electron capture to excited states of the projectile.

The investigations carried out are relevant in order to identify the
physical mechanisms which mediate collisions processes leading to
electron capture channel. Besides, theoretical cross sections are a ne-
cessary tool for applied physics. The cross sections calculated in this
thesis are relevant to plasma diagnostics in fusion power reactors and
in astrophysics, specifically in collisions between solar wind ions and

cometary particles and planetary atmospheres.

Total and state—selective charge—exchange cross sections are presented
and compared to those obtained by other different theoretical methods

as well as to experimental data from different laboratories worldwide.
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Capitulo 1
Introduccion

Las primeras reflexiones en los que se plantea la naturaleza de la materia fue-
ron hechas por filésofos Griegos. En particular siguiendo las ideas de Anaxédgoras
(500-428 AC), Empédocles (484-424 AC), Leucipo (cerca del 450 AC) y su pupilo
Demécrito (460-370 AC) argumentando que el universo consiste de espacio vacio
y particulas indivisibles, los dtomos (del griego “atom” que significa indivisible),
con diferentes formas, posiciones y arreglos. La hipotesis atomica fue rechazada
por Aristételes (384-322 AC), quien tenia una concepcién de la materia como si
esta fuera un continuo.

No fue hasta los tiempos modernos que la civilizacién occidental volvio a
indagar en el tema a partir del descubrimiento experimental de la ley de los gases
desarrollada por R. Boyle en 1662 y posteriormente la interpretacion de esta ley
en términos del modelo cinético de D. Bernoulli en 1738. La teoria cinética de
los gases desarrollada a través del siglo XIX por R. Clausius, J. C. Maxwell y
L. Boltzmann, fue capaz de explicar las propiedades de los gases asumiendo que
un gas consiste en un gran numero de particulas llamadas moléculas en colision
eléstica entre si.

La primer evidencia experimental que la carga eléctrica no es infinitamente
indivisible, y se encuentra discretizada, fue obtenida por M. Faraday. El descu-
brié la ley de electrdlisis en 1833 y denominé a los dtomos cargados (o grupos de
atomos cargados) como iones. La primer medicién directa de la carga electrénica
fue iniciada por J. J. Thomson llevada a cabo por su estudiante J. S. Townsend

1897, y el valor exacto fue encuentrado por R. M. Millikan en 1909.
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A partir de ese momento, surge la pregunta de como la masa y la carga se
distribuyen dentro del atomo. La respuesta fue provista por una serie de experi-
mentos llevados a cabo por H. Geiger, E. Marsden y E. Rutherford entre 1906 y
1913, en los cuales se estudio6 la dispersion de particulas a sobre hojas metélicas
de varios espesores. Este experimento llevé a un modelo atémico en el cual cierto
nimero de electrones orbitan alrededor de un nticleo masivo.

Desde el punto de vista tedrico, la primer seccion eficaz clasica para una
colisién atémica fue obtenida por Thomson en el afio 19121 para un proceso de
ionizacion por electrones de Radium.

En 1926, E. Schrodinger y W. Heisenberg desarrollan el formalismo de la
mecanica cuantica, siguiendo las ideas de L. de Broglie, quien en 1924 postulaba
la hipétesis de dualidad onda—particula. A partir de ese entonces, sabiendo que
los procesos de colisiones atomicas son puramente cudnticos, se desestimé el uso
de aproximaciones y métodos clasicos para realizar calculos de secciones eficaces.
Sin embargo, en 1959 Gryzinski®l demostré que los métodos cldsicos podrian
usarse para calcular aproximaciones analiticas de secciones eficaces ttiles para
una amplia variedad de procesos con buenos resultados respaldados por datos
experimentales.

Hasta los anos 1950s se median principalmente secciones eficaces totales ya
que las técnicas de vacio existentes no permitian obtener otro tipo de secciones
eficaces en forma precisa. El desarrollo de mejores técnicas de vacio en los anos
1960s, permitié obtener en los anos 1970s las primeras secciones eficaces dife-
renciales, que identificaban la distribucion del electréon ionizado en su espacio de
momentos!?). A mediados de los 1990s, se logré otro paso conceptual importante
al lograrse los primeros experimentos denominados cinemdticamente completos.
Estos experimentos fueron realizados mediante la técnica COLTRIMS que poste-
riormente se describird!!. De esta forma, en la actualidad, es posible obtener en
forma completa la dindmica de los fragmentos involucrados para distintos tipos
de procesos.

El método de trayectoria clasica Monte Carlo (CTMC) se originé con Hirsch-
felder en 1936, quien estudi6 la reaccién de intercambio de carga entre H y Dy
usando una calculadora mecénical”. Con el surgimiento de las computadoras, el

método CTMC se aplicé activamente a un gran nimero de sistemas quimicos
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para determinar las velocidades de reaccién y los estados finales de poblacién y
vibracién®. En problemas de fisica atémica, un paso importante fue introducido
por Abrines y Percival en 1966!7 quienes emplearon las leyes de Kepler y el mo-
delo de Bohr-Sommerfield para investigar captura electrénica e ionizacién para
las colisiones a velocidades intermedias de HT + H.

En la actualidad, el método CTMC tiene una amplia gama de aplicabilidad
a sistemas fuertemente acoplados, tales como colisiones que involucran iones al-
tamente cargados. En tales sistemas, los métodos de perturbacion fallan y los
métodos cuanticos de expansiones en funciones de orbitales atémicos o molecu-
lares como el AOCC y el MOCC encuentran limitaciones y dificultades para
representar los estados de iones altamente cargados en sus bases finitas(®).

Desde el punto de vista experimental, las colisiones atémicas, ionizacién y
otros procesos inelasticos proporcionan un campo de pruebas adecuado para des-
cribir el problema de la evolucién de un sistema de multiples particulas en funcion
del tiempo. Ademas, la comprension de estos procesos es importante para diversos
campos, ya se en fisica pura y fisica aplicada a la investigacion, como la astrofisi-
cal’l, 1a fisica del plasma y fusién termonuclear!'?! y el estudio de superficies y
materiales!'!.

Desde el trabajo de Abrines y Percival en 1966!7, el método CTMC ha sido
muy utilizado y adaptado a distintos procesos de colisiéon ion—atomo, especial-
mente en el rango de energias de impacto bajas e intermedias. Los precursores en
calcular secciones eficaces de intercambio de carga bajo esta metodologia fueron
Olson y Salop en sus trabajos de 19763 En 1981, Olson publica un modelo
CTMC para calcular las secciones eficaces de captura selectiva para iones colisio-
nando sobre H!.

Luego de estos trabajos destacados en el método CTMC numerosos trabajos
han sido publicados adaptando y mejorando esta metodologia a distintos procesos
de colisiones relevantes. Hardie y Olson en 1983 presentaron una mejora en la des-
cripcién del blanco de H, logrando una representacién mas exacta de la distribu-
ci6én radial electrénica del estado H(1s) respecto a la distribucién microcanénica
clésical’l. Esto condujo a un mejor acuerdo con los datos experimentales para
captura electrénica como para ionizacion electronica. En este trabajo se destaca

la importancia de una buena descripcién del blanco para el calculo de secciones
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eficaces mas precisas. Otro trabajo que destaca este punto es el de Montemayor
y Schiwietz de 1989, quienes presentan un modelo dinamico de dos electrones
activos sobre el blanco atémico de He. Presentan resultados en buen acuerdo con
datos experimentales para los canales de ionizacién y captura electrénica (simple
y doble), intercambio de carga més ionizacién y excitacién 1.

En comparacién a las colisiones de ion—atomo, el estudio de las colisiones de
ion—molécula plantea un desafio adicional ya que la naturaleza molecular del blan-
co debe ser tomado en consideracion. Los procesos electronicos que intervienen
en las colisiones lentas entre iones altamente cargados y moléculas y la dindmica
de la fragmentacién molecular poscolisional son los principales desafios. Desde el
punto de vista tedrico, una correcta descripcién del blanco es fundamental para
una correcta interpretacion fisica de los procesos.

En contraste con los diversos calculos tedricos en colisiones de ion—atomo, los
modelos tedricos rigurosos en las colisiones de ion—molécula son muy raros, sobre
todo en la regién de energias bajas e intermedias. Algunos pueden argumentar
que los modelos tedricos desarrollados para las colisiones de ion—atomo, como los
modelos de expansion en bases de funciones, se pueden generalizar para estudiar
las colisiones de ion—molécula. Sin embargo, en la realidad esto no se ha hecho a
excepcién de los calculos preliminares de Kimura!'™!'® utilizando expansiones en
bases de orbitales moleculares para H" y Ar™ colisionando con H,. La comple-
jidad computacional es la razén principal detrés de la falta de cédlculos. Por un
lado, hay que tratar con funciones de onda moleculares del blanco de dos o mas
centros, lo que aumenta el tamano de las bases de funciones necesarias para el
calculo. Por otro lado, los efectos de diferentes orientaciones moleculares en las
secciones eficaces de captura electronica deben tenerse en cuenta. Los calculos de
las secciones eficaces de captura electrénica para las colisiones de ion—molécula
en diversas aproximaciones se han llevado a cabo por unos pocos autores. En la
regién de la energia keV/amu, los modelos de Sural et al. y Sidis et al.'>*! que
han empleado métodos de expansiones en bases. Sin embargo, estos resultados
tienen pobre acuerdo con los datos experimentales.

Los estudios para procesos de colision en ion—molécula referentes al método
CTMC realizados possen una descripcion del blanco molecular muy pobre. Una

descripcién se basa en un blanco molecular considerado como un tnico centro
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nuclear, metodologia utilizada por Otranto y Olson quienes calcularon secciones
eficaces de lineas de emisién entre diversos iones colisionando sobre H,OP! y
Simcic et al. que calcularon secciones eficaces de intercambio de carga multiple
entre iones de Fe y moléculas de CO y CO, 4. Un modelo CTMC de tres centros
para la describir la molécula de HyO fue desarrollado en 2011 por Illescas et al..
Este modelo de un solo electrén activo interactia con los nicleos de la molécula
a través de un potencial de tres centros utilizado para calcular secciones eficaces
de fragmentacién molecular por impacto de iones®?

En esta tesis, se han desarrollado diversos estudios de captura electronica por
iones sobre atémos y moléculas (fase gaseosa) por medio del método de trayec-
torias clasicas Monte Carlo (CTMC). El objetivo central del trabajo consistié en
mejorar la descripcion del blanco, ya que la mayor parte de los modelados en la
literatura se basan en aproximaciones hidrogenoides de un sélo electréon activo.

En el Capitulo 2 se presenta el método de trayectorias clasicas Monte Carlo
utilizado a lo largo de todo el trabajo. Se realiza el desarrollo tedrico para un
modelo de colisién de tres cuerpos y se presenta el calculo de las secciones eficaces
de la metodologia. Se discute las limitaciones del método y se compara un proceso
de ionizaciéon con uno de captura electronica. En particular para un proceso de
captura, se describe la metodologia para cuantificar los estados (n,l,m). Por
ultimo se describe el mecanismo de captura electrénica multiple y las transiciones
Auger con sus consecuentes lineas espectrales de emision foténica.

Los primeros estudios fueron enfocados a blancos moleculares diatémicos. En
el Capitulo 3 se estudia la captura simple selectiva de He' sobre H,, se realiza
un estudio tedrico—experimental en el que se utiliza la técnica espectroscopica
de momento de iones en retroceso en blanco frio (COLTRIMS) del acelerador
Cockroft-Walton del Centro Atémico Bariloche. En este trabajo se obtuvo un
buen acuerdo tedrico—experimental en las distribuciones de momentos del blanco
en retroceso, a partir de las cuales se convolucionaron las secciones eficaces de
captura selectiva.

Siguiendo en la linea del estudio de moléculas diatémicas. En el Capitulo 4 se
modela la molécula de monéxido de carbono (CO). Se desarrolla un modelo de la
molécula asimétrica con 8 (ocho) electrones activos en el que se estudié captura

electronica de iones en el rango carga de +3 a +10. Se obtuvo buen acuerdo
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con los datos experimentales del Jet Propulsion Laboratory (JPL-NASA) tanto
a nivel de secciones eficaces totales como secciones eficaces de captura selectiva.

En el Capitulo 5, se estudia la relevancia de procesos de captura miltiple, por
iones cargados desde el blanco neutro de Argdn, en la emision foténica de rayos X.
Dicha emision particularmente relevante en el contexto astrofisico. Puntualmente,
en la emision foténica desde cometas y atmosferas planetarias como consecuencia
de intercambio de carga con particulas del viento solar.

Por 1ltimo, en el Capitulo 6 se realiza una descripcién clasica de hidrégeno
atomico para n = 1, 2. Se propone un ensamble microcandénico que reproduce en
forma exacta tanto las distribuciones de momento como las distribuciones radiales
para el blanco estudiado. Se observa la emisién fotonica de rayos—X y del espectro
visible posterior al proceso de captura a estados excitados de iones desnudos de
C, N y O. Este proceso tiene relevancia en el area de reactores de potencia por
fusién, ya que las secciones eficaces calculadas son necesarias para el diagndstico

de plasma del reactor (Tokamak).



Capitulo 2

Método de Trayectorias Clasicas
Monte Carlo

El método de Monte Carlo fue desarrollado por cientificos que trabajaban
en la bomba atéomica en la década del 40 y lo nombraron asi en referencia a la
ciudad de Moénaco, famosa por sus casinos y juegos de azar. La idea bésica es usar
parametros o variables aleatorias para evaluar numéricamente el comportamiento
de un sistema o proceso complejo. Simulaciones de Monte Carlo demostraron ser
sorprendentemente eficientes en la buisqueda de soluciones a numerosos tipos de
problemas. Desde ese momento, los métodos de Monte Carlo se han aplicado a
una gama muy variada de problemas en el contexto de la ciencia, ingenieria y
finanzas.

Numerosas teorfas cldsicas para procesos de colisiones fueron propuestas!?* 27,

las cuales se basan en dos aproximaciones basicas:
» Las particulas obedecen las leyes de Newton en todo el proceso.

» La interaccién de cada electrén con un nicleo (proyectil o blanco) compues-

to de varias particulas se aproxima a dos cuerpos puntuales.

Los primeros reportes de secciones eficaces obtenidas mediante el método de tra-
yectorias clasicas Monte Carlo (CTMC), se registran en los trabajos de Abrines y
Percival del 1964 y 19667253 donde se presentaron secciones eficaces de ioniza-

cién y captura para protones colisionando sobre hidrégeno atéomico en su estado
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fundamental. En esta seccién, se desarrollara la metodologia del CTMC para tres
cuerpos sujetos a interacciones Coulombianas, para comprender los fundamentos
y el modelo tedrico. En los capitulos siguientes, se desarrollaran modelos CTMC
particularmente adaptados a blancos atomicos més complejos y también para

casos de blancos moleculares.

2.1. 3 — Cuerpos CTMC

2.1.1. El modelo Clasico de Colisiones

El proceso de colision més simple a describir es el de un ion desnudo colisio-
nando con hidrégeno atémico. La Figura 2.1 muestra un esquema del sistema
de colisién clasica de tres particulas. El experimento de dispersién (scattering
en inglés) consiste en tres etapas: inicializacion del sitema, proceso de colision y
analisis final. Al ser el CTMC un modelo estadistico, una gran coleccién de coli-
siones es necesaria para calcular una seccion eficaz para un determinado proceso.
Por esta razén, se debe aumentar considerablemente la estadistica si se desea
obtener una seccion eficaz diferencial en relacion a una seccién eficaz total.

Se consideran particulas puntuales en todo el proceso de colision elastico en
el sistema de unidades atdmicas (a.u.). Para describir el modelo CTMC, se toma
el sistema de colisién de 3—cuerpos més simple en el que un protén (H™) colisiona
con el 4tomo de hidrégeno en su estado fundamental (H(1s)). Entonces, el electrén
del atomo de hidrégeno es representado por masa de 1 a.u. con una energia de
ligadura de 0.5 a.u., tanto el nicleo atémico y el proyectil se representan por un
proton de masa 1836 a.u., la carga eléctrica de =1 a.u. para el protén y el electron
respectivamente. El estado inicial del atomo de hidrégeno es representado por el
electréon orbitando alrededor del nicleo ubicado en el centro de nuestro sistema

de coordenadas como se observa en la Figura 2.1.
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ndcleo del electron

proyectil

Alcleo del
blanco

Figura 2.1: Representacién esquemética para una colisién de 3 (tres) cuerpos.

El Hamiltoniano clasico del sistema de 3—cuerpos se escribe,

H = +
2ma 2’rnb 2mc Tab Tac Tbe

o2 2 2 Lol Lglie Lyl

donde p; es el momento de la particula i y Z;Z;/r;; los potenciales Coulombianos
entre las particulas individuales 7, f. La ecuacion 2.1 describe la dinamica de las
tres particulas en términos de ecuaciones diferenciales de primer orden, donde se
denota al ntcleo del proyectil (a) de masa m,, el nicleo del blanco (b) de masa
my y el electron (¢) de masa m, activo inicialmente en el niicleo del blanco. La
dindmica de cada cuerpo se determina al obtener la posicién y el momento en
cada instante de tiempo, r(¢) y p(t) respectivamente. A través de las ecuaciones

de Hamilton se obtiene un conjunto de 18 ecuaciones acopladas a resolver:

= = 2.2
= — 2.2

donde 2.2a corresponde a la evolucion temporal de las posiciones y 2.2b sus co-
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rrespondientes momentos.

Las condiciones iniciales para resolver éste conjunto de ecuaciones diferenciales
se definen como nicializacion del sistema:

Se define la coordenada z como la direcciéon de colision, inicialmente, el pro-
yectil es ubicado en una posicién ry lejana del origen del sistema de referencia de
tal forma que no perturba el blanco, se ubica el proyectil varias centenas sobre
—z, a una distancia b y con un angulo azimutal ¢ alrededor de este eje. Enton-
ces, b se define como el pardmetro de impacto de la colision, su valor es sorteado
en el rango donde un determinado proceso tiene probabilidad de ocurrir. Para
cada simulacion del proceso se mantiene la distancia —z al blanco y se redefi-
nen los valores b y ¢ de tal forma de obtener una distribucién estadisticamente
homogénea.

El momento lineal inicial del proyectil es definido sélo en la direccion de coli-

sién, paralelo al eje z, esto implica p, =p, =0y

p. = 0.2 mg \/ E,, (2.3)

donde E, es la energia del proyectil por unidad de masa atémica: keV/amu, la
constante 0.2 aparece al hacer el cambio de variable tendiendo en cuenta que: 1
a.u. de energia = 27.2116 eV y 1 amu = 1822.8 m, (masa del electrén).

Bajo estas consideraciones, quedan definidas las condiciones iniciales ry y pg
del proyectil, en el que se asume un flujo incidente monoenergético.

La inicializacion del electrén orbitando alrededor del nticleo es obtenida acorde
a su distribucién microcanénica. Una distribucion microcandnica es un conjunto
estadistico que representa los posibles estados fisicos (posicién y velocidad) para
un sistema mecanico de energia constante. En nuestro modelo de 3-cuerpos, la

distribucion electronica en el espacio de fases es:

p(r,p) =k 0(E. — p*/2u = V(r)), (2.4)

donde k es la constante de normalizacion, E. es la energia de enlace o potencial
de tonizacion del electron activo y p la masa reducida nicleo-electréon. Es posi-

ble obtener la distribucion radial p(r, E,) y la distribucién de momento p(p, E.)

10
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integrando la ecuacién 2.4, respectivamente:

p(r, EC) = (16/7TR03)T2(R0/T - 1)1/27 (25)

p(p, E.) = (32/7 Py )p* () Py* + 1) 7%, (2.6)

donde Ry = Ze?/E, y Py?> = 2mE,. En la Figura 2.2 ambas distribuciones clasicas

se comparan con sus respectivas distribuciones cuanticas.

—— B B R R
o | -

_ 1+ — g 1.2

[

T osf 45 AN s o

p 1s = ogfb | i

5 06 B

[5) S 06 -

2 04l 435

= S 04 -

17 8

o 02 - - 3 02 ]
0 | N Bl L. | B 0 [
0 1 2 3 4 5 0 05 1 15 2 25 3 35 4

r(a.u.) p(a.u.)

Figura 2.2: Distribucién radial (izq.) y Distribucién de momento (der.) para un
electrén orbitando en el estado fundamental del &tomo de hidrégeno. Se comparan
las distribuciones microcanénicas cldsicas (columnas rojas) con sus respectivas

distribuciones cdanticas (linea negra).

Se observa, que la distribucion clasica de momento recupera la distribucion
cuantica de forma exacta.

Se define punto de retorno cldsico como el valor de r méximo, respecto al
nucleo, que limita el movimiento de la particula orbitando, se deduce facilmente
desde la ecuacién de conservacién de energia para i = 0 (coordenadas esféricas).
Se observa que la distribucién microcanoénica tiene su punto de retorno clasico
en 7. ~ 2 a.., mientras que la distribucién radial cudntica para H(1s) cae
exponencialmente extendiéndose mas alla de 4 a.u. Esta discrepancia hace que

el modelo clasico del blanco no describa correctamente su extensién espacial,

11
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obteniendo blancos geometricamente mas pequenos a los reales. Notar que la
distribucién microcanénica clésica tiene su maximo alrededor de r = 1.4 a.u. en
contraste a su par cuantica que se hace maxima para r = 1 a.u. Para r pequeno,
ambas distribuciones son semejantes.

La distribucion radial y la distribucion de momento no son independientes,
esto significa que la posicion y el momento del electron orbitando estan vinculados
por la ecuacién de conservacion de energia. Entonces, las coordenadas electronicas

son confinadas al intervalo:
p?/2u=E.—Z/r >0, (2.7)

Las coordenadas iniciales del electrén orbitando se hallan sorteando el valor de
r o p aleatoriamente sobre sus respectivas distribuciones y por medio de la ecua-
cién 2.7 queda definido el espacio de fases del electréon. Ademads, cuatro ntimeros
aleatorios adicionales son necesarios para fijar r. y p. iniciales. Con el fin de obte-
ner una distribucion esférica homogénea se debe hacer un cambio de variable, la
tranformacion (r,p) — (r,p, vy, Vp, ér, ¢p). Las coordenadas electrénicas iniciales
quedan definidas como®!:

ry = 7(1 — 1,2)Y2cos(¢,),

ry = (1= 02)"Psen(s,),

r, =TV,

pe = p(1 = 1,°)!2cos(¢p),

py = p(1 = 1,°)2sen(oy),

Pz = PVp.

Las condiciones iniciales del nticleo del blanco son facilmente calculadas a
partir de la ecuacién 2.8. Las coordenadas del blanco se definen ubicando en el
centro de masa del blanco el origen del sistema de coordenadas con momento
nulo.

El sistema de ecuaciones 2.2a, 2.2b con las condiciones iniciales para cada
particula involucrada determinan la fisica del proceso. La dinamica de la colision

es resuelta por el método de integracion Runge-Kutta de cuarto orden. Este

12
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método es adecuado debido a su facil interpretacion y su capacidad de variar el
tamano del paso temporal a lo largo de la simulacion. Este tltimo requisito es
esencial para optimizar el tiempo de calculo computacional, ya que no es raro que
el paso temporal pueda variar tres 6rdenes de magnitud durante una simulacion

completa.

2.1.2. Meétodo de integracion Runge-Kutta

Numerosos problemas en fisica e ingenieria son descriptos en forma de ecuacio-
nes diferenciales. Por ejemplo, el movimiento de particulas clasicas son descriptos
por la ecuacién de Newton, representada por una ecuacion diferencial de segundo
orden en el tiempo; el movimiento de una particula cuantica descripto por la ecua-
cién de Schrodinger involucra una ecuacion diferencial a derivadas parciales de
primer orden en el tiempo y de segundo orden en sus coordenadas. La dindmica
y estatica de materiales como liquidos y sélidos son igualmente descriptos por
medio de ecuaciones diferenciales. Las ecuaciones de Maxwell son un conjunto de
ecuaciones diferenciales a derivadas parciales acopladas que describen el electro-
magnetismo.

Un algoritmo numérico (o algoritmo computacional) se define como un con-
junto completo de pasos logicos para resolver un problema. Como se dijo ante-
riormente, el comportamiento de un sistema dindmico puede ser descripto por un
conjunto de ecuaciones diferenciales de primer orden. La forma general de una
ecuacion diferencial a resolver es:

(1) = £(a.1). (2.9)

Matematicamente, esta ecuacién puede resolverse mediante una aproximacion

numérica a primer orden como,

@N%’Jrl_%'w

~ f(qi b 2.1

13
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o escrita en forma de integral como,

tit1

Qi+1 = Qi + / f(g, t)dt, (2.11)

t;

siempre es posible obtener la solucién de esta ecuacién si la condicién inicial
q(t;) = q; es conocida. Notar que los indices i e ¢ + 1 denotan el paso temporal.

Con un intervalo de tiempo fijo es posible definir 7 = ¢,,; —¢;. Reescribiendo 2.10,

Gi1 = ¢ + 7f(g, t:) + O(T?). (2.12)

Este método se conoce como algoritmo de FEuler y permite hallar el valor de
la funcién q(t;41) = ¢;41 partiendo del valor conocido en t;. El término O(7?)
estd asociado al error numérico. Hay dos fuentes principales de error asociado
a un esquema numérico de integracién para ecuaciones diferenciales ordinarias,
llamados: error de truncamiento y error de redondeo. El error de truncamiento
surge a partir de la aproximacién lineal entre dos puntos (¢; y ¢;11) de la curva g(t)
que no es generalmente una linea recta, como se supuso anteriormente. El error
de truncamiento asociado es facilmente evaluado por una expansién en Taylor de
q(t) alrededor t = t;:

2
altisn) = alti +7) = alts) + 7 (gost) + 5" (gost) -+ (2.13)

Por otra parte, el error de redondeo surge al tener un niimero finito de deci-
males y depende de la capacidad de calculo computacional. Es facil inferir que
en grandes longitudes de paso temporal el error esta dominado por error de trun-
camiento, mientras que el error de redondeo domina en longitudes pequenas de
paso temporal. Para la aproximacion en la ecuacién 2.10, el error total se expresa
como:

n
~ 2.14
€ 7_—1—7', ( )

donde 7 expresa el error de redondeo y 7 el error de truncamiento. Existen algo-
ritmos mas complejos y estables en los cuales es posible disminuir el error total.

El método Runge-Kutta para integrar ecuaciones diferenciales ordinarias fue

14



2.1. CTMC

desarrollado por los mateméticos alemanes C.D.T. Runge y M.W. Kutta en la
segunda mitad del siglo XIX 2. El formalismo general del método Runge-Kutta,
deriva de dos expansiones en Taylor; en sus variables dinamicas y sobre sus deri-
vadas. La aproximacion aparece mediante la ampliacién de f(g,t) sobre el punto
medio del intervalo de integracién:

df

f(q,t) = f(Giyrjo, ti +7/2) + (E =t +7/2)

o + O(1%). (2.15)

ti+T/2

Cuando esta expresién se sustituye en la ecuacion 2.11, la integral en ¢ desaparece

en el intervalo 7 = (¢;31 — t;). En términos mateméticos,

tit1
df

/ f(Giv1yo, ti +7/2) + (t —t; + 7-/2)a

dt ~ Tf(Qi—l—l/Qati +T/2) (216)
ti+7’/2

t;

Por lo tanto, rescribiendo para ¢;;1 se obtiene:

Qi1 = G + Tf(Qiv1y2, ti +7/2), (2.17)
donde
-
Qiv1/2 =~ G + §f(€h‘, t). (2.18)
Desarrollando,
Qi1 = q+7f g+ %f(q@wtz‘)a ti + T/Q] +0(). (2.19)

A este algoritmo se lo conoce como Runge-Kutta de seqgundo orden y es un algo-
ritmo de orden superior al de Euler, a pesar de que utiliza el mismo niimero de
términos. Ademas, es la herramienta para entender el método Runge-Kutta de
cuarto orden. El mérito del método es que provee de un excelente balance en la
conservacién de energia del sistema, precisién y simplicidad de programaciéon. Es

posible definir cuatro k; condiciones para proporcionar una aproximacién f(q,t)

15
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alrededor del punto medio, definidos:

Tf (i ti),
Tf(qi + k1/2,ti +7/2),
Tf(qi + ko/2,t; + 7/2),
Tf(qi + ks, t; +7),

ko ks kg

ky
i1 =¢G+—+—+—+—4+0 . 2.20
qi+1 = ¢ 6 3 3 6 ( ) ( )

Esta metodologia se conoce como Runge-Kutta de cuarto orden de paso 7 fi-
jo. Es légico que el error de truncamiento disminuya a medida que 7 se hace
mas pequeno, pero existe un compromiso entre el tamano del paso y el tiempo
computacional. Sin embargo, es posible introducir un paso temporal variable para
adaptar el error deseado en cada problema a resolver.

En este trabajo, asumimos que el error de redondeo es despreciable, ya que
se ha utilizado una precisién de 10715, Las ecuaciones se integran en el tiempo
como variable independiente y se adapta la longitud del paso temporal en funcion
del error de truncamiento deseado. El error relativo, para el un cuerpo orbitando
alrededor de un ntcleo fijo esta dado por la relacién |Ar|/|r|, donde Ar es el
vector de cambio posicional luego de un paso. Debido a que el potencial es una
potencia inversa de la distancia, ésta es también una medida del error relativo en
la energia. Se expresa como:

|Ar| ~ €|r|, (2.21)

donde el pardmetro € es el error menor a la unidad. Esta definicién es invariante
a la componente angular 6 y el intervalo temporal se encuentra en la componente
velocidad v. A partir de las ecuaciones cinematicas en dos puntos ro y r; (un

paso) se deduce:

1
Ar = ri —rog= VQAt + §VAt2, (222)

donde se toma la aceleracion v constante para un paso corto. Multiplicando esta

ecuacién por Ar/r?At? el error relativo maximo que se obtiene es:

e v el
L o_r em 2.23
At r? i 2 r (2:23)
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2.1. CTMC

El valor de € es definido en base al error de cédlculo deseado, es fijo para cada paso
de cada trayectoria y es el mismo para todas las trayectorias.

Para érbitas elipticas en las que r varfa de 0.14 a 1.0, el intervalo At varia
un factor 40 aproximadamente. Se encontrd, mediante integracion por repeticion
con diferentes valores de €, que el error aumenta a medida que el parametro del

momento angular 3 se hace més pequeiio?”) , este pardmetro se define como
B =1/lmas’, (2.24)

donde 1> = (r x p)? es el cuadrado del momento angular cldsico y lya,> =
2172/ (po® + 24| Ey|), el cuadrado del valor méximo del momento angular (corres-
pondiente a una drbita circular), con energia |Ey|, momento py y masa reducida .
El pardmetro § toma valores en el rango 0 < g < 1 y representa la excentricidad
de la 6rbita. Valores de 87 — 0y valores I’ < 0.1 4, representan orbitales hi-
drogenoides iniciales de alta excentricidad (el superindice I indica estado inicial).
Para evitar que el error aumente y quitarle la dependencia en [ se multiplica €
por un factor (87)1/4,

En la Figura 2.3 se muestra, a modo de ejemplo, la variacion temporal At a
lo largo de una colisién particular en la que HT colisiona sobre H(1s) con una
energia de 6.25 keV. Se observa que el tamano del paso oscila periédicamente, esta
oscilacion se corresponde con la excentricidad del electrén orbitando. La colision
corresponde a un proceso de excitacion en la que el proyectil disminuye la excen-
tricidad de la orbita. La importancia del paso adaptativo se observa en la figura,

donde para esta trayectoria particular At varia en dos érdenes de magnitud.
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Figura 2.3: Diagrama del paso temporal en funcién de la coordenada z del pro-

yectil, para un proceso de excitacién del blanco.

El proceso de colision es resuelto en el tiempo, partiendo de las condiciones
iniciales hasta lograr un comportamiento asintético de los cuerpos involucrados
luego de la colision. Entonces, la evolucion temporal es interrumpida cuando se
considera que ha convergido el producto de la colisiéon.

Dependiendo del blanco y el proyectil involucrado en el experimento, varios
procesos pueden tener lugar. Para nuestro modelo de tres cuerpos, HT impactando
sobre H neutro, es posible obtener: ionizacién electrénica, captura o exicitacion.

Ellos son determinados y estudiados en el andlisis final.

2.1.3. Seccion Eficaz Clasica

El método de trayectorias clasicas Monte Carlo, describe r y p de cada particu-
la involucrada en la colisién para todo instante ¢ del proceso, por lo tanto, es posi-
ble hallar facilmente la energfa del electrén respecto al niicleo (blanco o proyectil)

en cualquier instante de la colision. La energia del electron se expresa como:

pic?
= = +V(r), (2.25)

Eic -
2,“@'0
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2.1. CTMC

donde el subindice i hace referencia al nucleo, ¢ al electrén. El término p,. es
la masa relativa, el término p;. hace referencia a la energia cinética del electron
respecto al nicleo y el término V(r;.) se corresponde a la interaccién electrén—
nucleo. Se define un electrén ligado al nicleo, cuando su energia respecto al mismo
es negativa.

Existen dos condiciones para finalizar una colision, la primera es que el pro-
yectil se aleje del blanco una distancia en la que su interaccion sea despreciable
luego de la colision, y la segunda es que el electron no se encuentre ligado a ambos
nicleos. Si una de estds condiciones no se cumple, se agregan pasos temporales
hasta que sea posible clasificar el proceso.

Se identifica una reaccién particular con la energia del electron respecto a

ambos nucleos como:

E.>0 v E.<0 excitacion,
E.>0 v E>0 ionizacién,
E.<0 v Ee>0 captura.

La seccion eficaz total, o, de una reaccién particular se define como,

Ng

_ 2

OR = N—ﬂ'bméx, (226)
tot

donde Npg es el niimero de eventos de la reaccién particular y Ny, el nimero total

de particulas incidentes contenidas en la seccion de radio b4, correspondiente

al parametro de impacto maximo. El error de desviacion estandar puede ser esti-

mado por un método estadistico usual sabiendo que la distribucién estadistica es

binomial

Yo oo

AO‘RZO'R< NN
tot{ VR

2.1.4. Captura a Estados Selectivos

Una ventaja del modelo CTMC es su aplicabilidad a altos estados de captura y
excitacion electronica, que no son faciles de resolver en métodos cuanticos basados
en expansiones en bases de funciones. Al ser el CTMC un método clésico, los

estados ligados no son discretos, y por este motivo es necesario relacionar el

19
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estado clasico con el estado cudntico (n,l,m).

En orden de identificar el estado cudntico (n, [, m) final de captura correspon-
diente a una dada trayectoria clasica, el espacio de fases del electrén en su orbita
clasica debe ser particionado en “cajones”, donde cada uno de ellos puede estar
asociado con un conjunto de estados (n, [, m) definidos. Para ello se hace uso del
principio de pesos proporcionales (cldsicos y cudnticos) propuestos por Becker y
MacKellar en 19841,

Brevemente, se define el nimero clasico n. a partir de la energia de enlace £
del electrén activo, ya sea relativa al proyectil (captura de electrones) o al nicleo

blanco (excitacién). En primer lugar se utiliza la relacién hidrogenoide:
E=— (2.28)

en esta ecuacién n. se relaciona con el nimero cuantico principal n, segin la

relacién derivada por Becker y MacKellar 3!
[(n —1)(n —1/2)n]"? < n. < [n(n+1/2)(n+ 1)]"/3. (2.29)

Para n grandes este intervalo es aproximadamente (n — 1/2) < n. < (n + 1/2),
pero para n = 1 se tiene 0 < n, < 33,

El momento angular clasico es normalizado para evitar estados angulares no
permitidos de la forma [, = (n/n.)(r x k), donde r y k son la posicién y el
momento relativos al proyectil, se relaciona el momento angular clésico [. con el

momento angular cuantico [ del estado capturado por
[<Il.<l+1. (2.30)

El estado m es determinado como,

2m—-1 I, 2m+1

<Zc<
l. 20+1"7

2.31
20-1 — (2:31)

donde [, es la proyeccién del momento angular sobre la coordenada z. !

A partir de los estados discretizados de captura (o excitacién), la seccién eficaz
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del estado (n,l,m) es dada por

Onlm = Ny TO0msxs (232)
donde N (n, [, m) es el nimero de eventos de electrones capturados al nivel (n, [, m).
En esta expresion, Ny, v bmax siguen siendo el nimero total de trayectorias inte-
gradas y el pardmetro de impacto maximo, respectivamente.

La captura electronica y la excitacion del blanco quedan completamentes des-

criptas con el presente tratamiento.

2.1.5. Ionizacion Electrdnica

La ionizacién electronica es cuantificada a partir de los electrones libres luego
del proceso de colision. Como el método CTMC nos brinda las coordenadas del
espacio de fase en todo instante, es trivial conocer la posicion y velocidad de cada
electron libre al finalizar cada colision.

La seccién eficaz total de ionizacién se calcula de la misma forma que en la
ecuacion 2.26, en este caso N sera el nimero total de particulas ionizadas.

La seccién eficaz diferencial se halla filtrando los electrones de una determina-
da energia E, o los electrones emitidos en direccién de un diferencial de angulo
solido df) determinado. De este modo, el nimero Ngi de la ecuacion 2.26 se co-

rresponde con el nimero de electrones fitrados para el proceso deseado.

2.1.6. Ionizacion versus Captura

En esta seccion, se pone a prueba el sistema de 3—cuerpos CTMC descripto
en el presente capitulo, donde HT colisiona con H(1s). Por lo tanto, en la Figura
2.4 se muestra la captura electronica y la ionizacién en funcion de la energia de
colisiéon del proyectil.

A priori, se observa en la figura buen acuerdo del modelo CTMC con los
datos experimentales publicados en todo el rango mostrado. Una inspeccién mas
detallada evidencia que la ionizacion electrénica es subestimada en todo el rango
estudiado, mientras que la captura electréonica el CTMC subestima los datos

experimentales a bajas energias de impacto y los sobreestima a altas energias. Se
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debe tener en cuenta que este modelo CTMC con distribuciones microcanoénicas
(Figura 2.2) es el modelo dtomico més simple que describe el proceso de colision.
En los siguientes capitulos se describiran modelos més elaborados que se han

desarrollado a lo largo del presente trabajo.

L T T 11T T T T T 11T T
o  O™Sg----i-
10° |- -
lonization
T -
— - -
g - -
Q 1072 — —
'S - -
—
B’ = Fite, W. L. et al. (1960) o -
1073 — Gilbody, H. B. et al. (1964) o —
- Bayfield, J. E. (1969) n Capture -
| Fite, W. L. et al. (1960) A .
10—4 — Gilbody, H. B. et al. (1966) —
n McClure, G. W. (1966) v -
Wittkower, A. B. et al. (1966) [ ]
1073 1 1 Ll 1 1 Ll 1
100 1000

Energy (keV)

Figura 2.4: Seccién eficaz de captura e ionizacién electrénica para H colionan-
do sobre H(1s) en funcién de la energia de impacto. Resultados tedricos del
modelo CTMC son contrastados con datos experimentales. lonizacion: Fite et
al. (1960) (circulo abierto azul)?l, Gilbody et al. (1964) (cuadrado abierto ver-
de)l*) CTMC (linea discontinua negra). Capture: Bayfield (1969) (cuadrado ce-
rrado 1ojo) 7| Fite et al. (1960) (tridngulo verde hacia arriba)l®, Gilbody et
al. (1966) (circulo cerrado amarillo) %1, McClure (1966) (tridngulo celeste inverti-
do) 1, Wittkower et al. (1966) (pentdgono magenta)!™”), CTMC (linea continua

negra).

A fin de que el lector pueda visualizar una trayectoria clasica Monte Carlo, en
las Figuras 2.5 y 2.6 se muestran un proceso de captura y un proceso de ionizacion
electrénica para el problema de tres cuerpos. Ambos procesos corresponden a H™
colisionando a 100 keV sobre H.
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Figura 2.5: Esquema de un proceso de captura para H' colisionando a 100 keV
sobre H. Se grafican las posiciones x y z de cada particula en funciéon de la
coordenada z del proyectil. El proyectil es representado por la linea trazos—puntos
roja, el electrén por la linea continua azul y el blanco por por la linea punteada

verde.

En ambas Figuras 2.5 y 2.6 se muestra el plano z—z para toda la colision.
Para ello se grafican las coordenadas x y z de cada particula en funciéon de la
coordenada z del proyectil. Entonces, el proyectil es representado por la linea
roja, el electron por la linea azul y el nicleo blanco por por la linea verde.

En Figura 2.5 se observa el proceso de captura. Al no ser un grafico temporal
se observa la foto de la colisién completa pero se debe tener en cuenta que hasta
que el proyectil no se encuentra lo suficientemente cerca para interactuar con el
blanco, el electron presenta una orbita estacionaria alrededor de su nucleo. Luego
del intercambio de carga, el nucleo del blanco adquiere un momento de retroceso
por conservacion de la energia del sistema, éste mecanismo es el que se observa

en la figura.
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Figura 2.6: Esquema de un proceso de ionizacién para HT colisionando a 100
keV sobre H. Se grafican las posiciones z y z de cada particula en funcion de la
coordenada z del proyectil. El proyectil es representado por la linea trazos—puntos
roja, el electrén por la linea continua azul y el blanco por por la linea punteada

verde.

En Figura 2.6 se presenta un esquema similar para un proceso de ionizacién
para H* colisionando a 100 keV sobre H, las particulas se representan de igual

forma que en la Figura 2.5.

2.2. El problema de maultiples cuerpos

Hasta aqui se ha descripto la metodologia CTMC para un sistema més sim-
ple de tres cuerpos, el de un ion colisionando sobre un atomo de hidrégeno en
su estado fundamental. Se ha puesto a prueba el modelo comparando nuestras
secciones eficaces de ionizacién y captura con datos experimentales de distintos
laboratorios de alrededor del mundo obteniendo buen acuerdo. Por lo tanto, es-

tablecidas las bases de la metodologia es posible extender la misma a un sistema
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2.2. CTMC

de N particulas.
Desde la descripcién de la mecdnica clésica, en unidades atémicas (m, = h =

e = 1) el Hamiltoniano cldsico para un sistema de N cuerpos viene dado por

1 N p2 N
%}j

donde los indices ¢ y j corren sobre los N cuerpos. p; es el momento y m; es la
masa de cada particula i. V;; es el potencial de interaccién entre la particula i y
J que se encuentran a la distancia 7;;. El término de interaccién V;; corresponde
a la energia potencial entre ambas particulas.

La interaccién entre dos particulas es modelada dependiendo del proceso a
describir. En este trabajo se utilizaron diferentes potenciales de interaccién entre
particulas. El mas simple es el potencial de Coulomb de la forma,

Vilr) = 22, (2.34)

rij

aqui Z; y Z; representan las cargas de las particulas involucradas. Este tipo
de potencial se utiliza para representar interacciones electrén—electron, electron—
protén, o cualquier tipo de potencial Coulombiano como el generado por iones
desnudos.

Para representar sistemas mas complejos, como electréon-ion, en que la inter-
accion se puede representar mediante un potencial Coulombiano modificado por

[41]

Y

uno de corto alcance, se utiliza el potencial creado por Garvey et al. en 1975

dado por
‘/ij(rij) _ ZZ[ZJ — (N _:)(1 — Qj(”j))]’ (235)
donde,
Q(ri;) = ! (2.36)

(n; /&) (s —1) + 17
En esta ecuacion, los pardametros del electron se indican con el subindice ¢ y
los del ion con j. Este tipo de potencial es tal que para r;; — 0, es decir para

distancias cortas, el electrén experimenta la carga nuclear, pero para r;; grandes el
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2.2. CTMC

electron experimenta la carga asintotica del ion. En este potencial los parametros
n y € son los calculados en el trabajo de Garvey et al.l*'l. Otros potenciales
similares se han publicado en la literatura para blancos de He por ejemplo!*?.
Estos dos potenciales son los utilizados para describir interacciones de electro-
nes e iones en general, pero se han utilizado o desarrollado diversos potenciales
para modelar interacciones con distintas moléculas estudiadas como Hy, CO y
H>0O que seran detalladas para cada caso particular a medida que se las requieran

en los siguientes capitulos.

2.2.1. Tratamiento del Mecanismo de Captura Electroéni-

ca Multiple

Los procesos en los que se involucran blancos multielectronicos permiten que
el proyectil vea una densidad electrénica correcta en la colisién. Esto hace que los
procesos fisicos de captura multiple estan implicitos en el proceso sin necesidad de
utilizar modelos probabilisticos basados en modelados de 1-electrén activo para
obtener secciones eficaces de captura multiple.

Al ser el modelo CTMC un método clasico, las interacciones interelectrénicas
a través de potenciales Coulombianos producen inestabilidad que conducen a la
autoionizacion no—fisica; ya sea en el estado inicial del blanco como en procesos de
captura multiples sobre el proyectil luego de la colision. Por lo tanto, las interac-
ciones interelectronicas no son descriptas en el Hamiltoniano. En consecuencia, es
posible que la captura electrénica sea sobreestimada, especialmente en proyectiles
altamente cargados.

La captura multiple técnicamente puede contener todos los electrones invo-
lucrados. En estos casos, un tratamiento dindmico de desintegracion Auger en
base a las interacciones individuales no es factible. Por lo que la captura multi-
ple es tratada de acuerdo a una generalizacién del esquema de desintegracion

desarrollado por Ali et al. en 1994’1, En sintesis, el tratamiento es el siguiente:

(i) Captura multiple a estados excitados es estabilizada a través de multiples

procesos Auger.

(ii) Se consideran sélo dos electrones intervinientes en cada proceso Auger.
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2.3. CTMC

(iii)

(vii)

Las transiciones que involucran electrones en el mismo estado n proceden
primero. Si varios electrones se encuentran en un mismo estado n, el proceso

Auger involucra los dos electrones que son energéticamente mas proximos.

Si méas de dos electrones se encuentran en distintos estados n (por ejemplo,
en tres n distintos entre si), el par energéticamente mas cercano procede

primero.

En una transicién Auger un electrén alcanza el limite continuo (E > 0),
con probabilidad total, mientras que su par cae al nivel n establecido de

acuerdo a la ley de conservacion de energia.

Si la nueva configuracién todavia provee de multiples estados excitados que
involucran mas de dos electrones, estds reglas se vuelven a aplicar hasta

obtener solo dos electrones ligados al proyectil.
Estados finales de dos electrones para el cual ny < n; se procede:

I. Estados finales con ny, —ny > 2 se caracteriza como decaimiento radia-
tivo (Rad. Dec.).

IT. Estados finales con ny — n; < 2 se caracteriza por captura multiple
autoionizante (AutoMC).

En adicién a este conjunto de reglas, el momento angular de los electrones

que decaen se determina durante el proceso Auger al exigir la preservacion de

sus respectivas excentricidades orbitales. El hecho de que este modelo conserve la

informacién del momento angular (1) de los electrones durante el proceso Auger

hace que se vuelva innecesario el uso ad-hoc de distribuciones planas (donde cada

subcapa [ es uniformemente poblada) o distribuciones estadisticas (donde se toma

en cuenta la multiplicidad m).

Se espera naturalmente que este tratamiento sea mas preciso a medida que la

carga del proyectil aumente.
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2.3. CTMC

2.3. Regioén de Validez del CTMC

Se ha demostrado que el método CTMC tiene una regién de aplicabilidad
para colisiones ion—atomo en el régimen de velocidades intermedias, en particular
para nucleos altamente cargados en sistema de colisién dindmica con electrones.
El método puede ser considerado un método semiclasico en el sentido que las
condiciones iniciales para las érbitas de los electrones alrededor del nicleo son
determinadas a través de potenciales cuanticos. Siendo el método més aplicable
a sistemas acoplados fuertemente, se ha aplicado con éxito a una variedad de
energias intermedias para colisiones de iones altamente cargados. En la Figura 2.7
se describe graficamente las regiones de validez de distintos modelos teéricos!®.
El método close coupling de orbitales moleculares (MOCC) (por sus siglas en
inglés Molecular Orbits Close Coupleing) y método orbital atémico (AOCC) (por
sus siglas en inglés Atomic Orbits Close Coupling) son métodos que involucran
expansiones en bases de funciones que funcionan bien hasta que la ionizacion
comienza a mediar la colisién, ya que la descripcién tedrica de ionizaciéon no
esta bien fundada y se basa en pseudoestados para abarcar la energia y angulos
de los electrones expulsados. Estos métodos estdan limitados a la relacion de carga,
Zp/Zr, de ~ 10, ya que por encima de este valor el nimero de términos en el
conjunto de base se vuelve prohibitivamente grande.

El método CTMC no incluye efectos moleculares, por lo tanto esta restringido
para bajas velocidades, excepto en el caso de proyectiles altamente cargados donde
los electrones son capturados en altos estados Rydberg (un dtomo Rydberg es un
atomo excitado con uno o mas electrones que tienen un ntimero cudntico principal

n muy alto.), que estdn bien descriptos cldsicamente.
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Figura 2.7: Regiones de validez aproximadas de varios métodos tedricos. Zp/Zr es
la razén entre la carga del proyectil y la carga del blanco, v /v, es la razén entre la
velocidad de colisién y la velocidad del electrén activo. Métodos tedricos: Orbitales
moleculares (MO), orbitales atémicos (AO), trayectoria cldsica de Monte Carlo
(CTMC), ondas distorcionadas al continuo (CDW) y teorfa de perturbacién a
primer orden (BORN). Las regiones de validez son las zonas marcadas por las

leyendas, senaladas con lineas.

Asimismo, a altas velocidades el método no es aplicable en el régimen de
perturbacion donde el efecto tinel cuantico es importante, y por lo tanto se limita
a sistemas fuertemente acoplados. El método continuo de onda distorsionada
(CDW) se extiende en gran medida a la regién de aplicabilidad de los métodos
de perturbacién de primer orden y ha demostrado su validez en ionizacién por

colisiones de altos estados de carga.

2.4. Aplicabilidad del método CTMC

Una aplicacién ideal del método CTMC es para colisiones que implican blan-
cos excitados. Estos procesos estan bien descriptos clasicamente y los métodos
basicos de expansiéon muestran aplicabilidad limitada debido al tamano de bases

involucradas para describir los estados excitados. Los primeros trabajos en con-
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siderar colisiones atémicas Rydberg, que incluyen captura electrénica a estados
selectivos, ionizacién y campos eléctricos fueron realizados por Olson!** ), Pos-
teriomente y en la actualidad, hay un resurgimiento en trabajos sobre colisiones
atémicas Rydberg debido a la nueva técnica experimental de campos cruzados que
permiten la produccién de atomos con orientaciones y excentricidades espaciales
especificas[*".

Para los procesos de colisién de iones con iones hidrogenoides, se debe tener
cuidado al aplicar el método CTMC sélo para cargas de proyectiles Zp > Zp
porque luego de la inicializacion de la érbita de un electrén activo a una dada
energia, no hay ninguna restriccion clasica en la energia orbital del electrén cap-
turado. Para un ion de bajo estado de carga colisionando con un ion altamente
cargado en su estado fundamental, se obtendra un resultado no fisico porque un
electron capturado tendera a conservar su energia de enlace inicial. Por lo tanto,
se calculara por exceso la probabilidad, poco realista, de electrones en estados
profundamente ligados al proyectil.

El estudio de colisiones con proyectiles de antimateria, como positrones y an-
tiprotones, es un campo de rapido crecimiento que estd siendo impulsado por
los avances experimentales recientes. Tales procesos de dispersiéon son de interés
bésico y contribuyen a una mejor comprension de las colisiones de la materia con
atomos. Estudios antimateria-atomos resaltan las diferencias subyacentes en la
dinamica de la colision, asi como en la dispersion total. En la aproximacién de
Born, las secciones eficaces de ionizacion tienen una dependencia cuadratica con
la carga del proyectil y son independientes de su masa. Por lo tanto, la compa-
racién de las secciones eficaces de dispersién de electrones, positrones, protones
y antiprotones por un blanco especifico da una indicacién directa de correcciones
de orden superior a las teorias de dispersion.

Los primeros trabajos basados en el método CTMC se concentraron en los
espectros de electrones ionizados para proyectiles de antimateria realizados por
Olson y Gay en 1988[*%]. Trabajos posteriores se centraron en la dispersién angular
de los proyectiles durante colisiones de aniquilacién electrénica, asi como la for-
macién de positrones, en proporciones de las secciones eficaces de aniquilacién de
electrones. Una revisién que compara varios resultados tedricos y experimentales

disponibles fue realizada por Schultz et al.!*,
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Un atributo importante del método CTMC es que incluye inherentemente
el movimiento de las particulas pesadas después de la colision. Una trayectoria
en linea recta por el proyectil no es fisicamente real, ni es el blanco obligado a
permanecer fijo. El método CTMC permite computar facilmente las secciones
eficaces diferenciales para la dispersién del proyectil o los momentos en retroceso
del blanco. Secciones eficaces para blancos en retroceso y la dispersion de proyectil
fueron estudiados por Olson et al.’"! y Cocke et al.[P!.

El campo de la espectroscopia de momento de iones en retroceso se esta expan-
diendo rapidamente y el método teérico CTMC ha sabido interpretar y compren-
der los resultados experimentales debido a que el método proporciona inherente-
mente una descripcion cinematica completa de los productos de colision. Para los
sistemas estudiados experimentalmente, principalmente blancos de He, es necesa-
rio que el método tedrico sea capaz de describir todos los electrones removidos y
las particulas pesadas después de la colisiéon. Por ejemplo, ha sido posible observar
el retroceso del nicleo del blanco en las reacciones de captura electronica, que
es debido a la conservacién del momento cuando el electrén activo se transfiere
desde el blanco al proyectil . Métodos tedricos se estan probando con el reciente
desarrollo de las trampas magneto-6pticas (MOT) para blancos atémicos conge-
lados de metales alcalinos que proporcionan informacion para realizar estudios de
iones en retroceso!”?,

El método CTMC permite medir el momento de todos los productos involucra-
dos en la colision. En este sentido, las observaciones experimentales proporcionan
una prueba severa a los métodos tedricos, ya que todas interacciones deben ser
incluidas en los célculos. El método CTMC incluye todas las interacciones con el
nucleo de proyectil, el blanco y los electrones. Asi, es posible calcular secciones
eficaces totalmente diferenciales. Es interesante que los cédlculos de las secciones
eficaces triplemente diferenciales utilizando el método CTMC comparan muy fa-
vorablemente con el sofisticado método de onda distorsionada al continuo!®*,

La técnica CTMC permite incorporan electrones tanto al proyectil como a los
centros nucleares. Se incluyen todas las interacciones entre los centros. La tnica
interaccién que necesita ser aproximada son las interacciones electrén—electron en
un centro dado. En este caso, parametros de apantallamiento derivados de céalculos

Hartree-Fock se emplean para eliminar la autoionizacion no—fisica. Dentro de los
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modelos de muchos electrones, se toman todas las interacciones electron—ntcleos
sobre la dindmica de las colisiones”"%. Ademds, es posible realizar estudios de

ionizacién desde el proyectil 7.

2.5. Espectro en Lineas de Emisi6én

2.5.1. La aproximacién dipolar

En un proceso de captura electréonica por impacto de iones, un método de
analisis que es ampliamente utilizado para describir el proceso de captura en
las colisiones lentas es el modelo COB (Classical Over—the Barrier). El nimero
cuantico principal del estado de captura dominante, n., predicho por el modelo

esta dado por
¢/
Ne = —F——— (2.37)

V1,/13.6

donde g es el estado de carga del proyectil e I, es la energia potencial de ionizaciéon
en eV del blanco®!. Por lo tanto, el nivel mas probable de captura electrénica
es proporcional a la carga del proyectil a la 3/4. En consecuencia, a medida que
se aumenta el estado de carga del proyectil la captura se producira a un estado
excitado. Por lo tanto, el electrén caera al estado de minima energia a través de
una serie de transiciones radiativas.

Las transiciones radiativas son estudiadas experimentalmente a través de es-
pectroscopia fotdnica, a partir de estos estudios es posible iferir indirectamente
el estado de captura electréonica. A lo largo de este trabajo se han estudiados
procesos de captura electrénica y las consecuentes lineas de emision foténica. El
estudio de las transiciones radiativas se realiz6 a través de lo que se denomina la
aproximacion dipolar.

Desde las reglas de seleccion cuanticas se conoce que una transicion electro-
magnética radiativa del estado ligado (n,l,m) al estado (n’,!’,m’) debe cumplir
con las condiciones:

Al = +1,

(2.38)
Am =0, %1,

referidas al momento angular orbital y al ntimero cuantico magnético, respec-
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tivamente. La componente del nimero cuantico magnético m, se relaciona con
con la direccién de polarizacién del fotén emitido, Am = 0 se corresponde con
polarizacion paralela al campo y Am = +£1 con polarizacién perpendicular.

La energia E,, = — Z2/2n? de estados ligados n para un atomo hidrogenoide se
ha verificado mediante mediciones de espectrometria con alto grado de exactitud.
La linea espectral del fotén emitido en una transicion del electron del estado

cuantico n al estado cudntico n’ con frecuencia v, es

1 72 (1 1
Vit = ~—(Ep — Ep) = — | — — = |, n' < n, (2.39)
27 47

en unidades atomicas,
1 1
7Z? (— — —) Ry, (2.40)

donde Z es la carga del proyectil y Ry es la constante de Rydberg igual a
13.605 eV.

Las transiciones permitidas entre los niveles mas bajos del &tomo de hidrégeno
se ilustran en la la Figura 2.8. Ademads, se muestran las longitudes de onda para
algunas lineas, teniendo en cuenta la ecuaciéon de Planck-Einstein A = he/E, con

h la constante de Planck y ¢ la velocidad de la luz.
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Figura 2.8: Las transiciones permitidas entre los niveles mas bajos de hidrégeno
atémico. La ordenada muestra la energia por encima del estado fundamental 1s

I a la izquierda y en eV a la derecha, (8065 cm™ = 1 eV). Los nitimeros

en cm-
contra las lineas indican la longitud de onda en Angstrém (1 A= 10-8¢m). Para
mayor claridad las longitudes de onda se muestran solo para una seleccion de

lineas. 7]

2.6. Secciones Eficaces de Lineas de Emision

En la presente seccion se detalla el desarrollo del calculo de las secciones efica-
ces de lineas de emisién basandose en la aproximacion dipolar para transiciones

radiativas hidrogenoides.
(em)

n,l,m—sn’ I’ m’

suman las contribuciones que provienen de la emisién de estados excitados n” > n

En orden de obtener secciones eficaces de emisién fotdnica o se

y son multiplicadas por la probabilidad de transiciéon radiativa b, calculada

,[34]

por Bethe y Salpeter [60] y por las intensidades de lineas relativas Slvml_,llvml
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Entonces, se definen las secciones eficaces de lineas de emisién como

(em) _ (capt 2 : (em)
O-n,l,m*)n’,l’,m’ - bl—ﬂl Sl,ml*)l’,m; n,l,ml + g 1 m// n,lmy s (241)
' >n
U"my

con

i 1 Y\
1

-m; (m;—my;) m
La intensidad de lineas relativas es normalizada tal que

my+1

> Sty = 1. (2.43)

mj=m;—1

Las series espectrales del hidrégeno se caracterizan segun su estado final n; la
serie Lyman se corresponde con las transiciones del hidrégeno de un electrén de un
estado inicial np” > 2 a un estado final (1s), sus longitudes de ondas corresponden
al ultravioleta. Para otros iones hidrogenoides de mayor carga (C®F, N™* y O%F)
dichas transiciones se corresponden con rayos—X. A modo de ejemplo, la linea
Ly-a para el H correspondiente a la transicion 2p — 1s tiene una energia de
10.2044 eV, mientras que para He?T y C®F la energia de la linea Ly—«a es 40.8174

eV y 367.357 eV respectivamente. Los cuales pertenecen al rango de los rayos—X.
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Capitulo 3

Captura electrénica selectiva del
ion He' sobre H, a energias

intermedias

3.1. Introduccion

A pesar de los grandes avances logrados en las ultimas décadas en dispositivos
y técnicas experimentales, asi como en el desarrollo y mejora de modelos tedricos
existentes, el estudio de iones colisionando con blancos moleculares atin representa
un area que sigue estando, en gran medida, sin explorar. El interés particular en
estos sistemas de colision radica en su rol potencial en diversas areas, tales como
la radiobiologia y la astrofisica. En el primer caso, se observa que se necesitan
secciones eficaces para proveer a los diferentes métodos estadisticos que hacen

51, En el caso astrofisico, se puede

un seguimiento de la deposicion de energia
citar el reciente descubrimiento de la emisién de rayos X desde cometas y que se
origina por los procesos de intercambio de carga entre los iones del viento solar
y los gases cometarios en la coma del cometal® %] M4s tarde se encontré que el
mismo mecanismo se aplica a las atmésferas planetarias(©4.

Ademsds, desde 1970, el programa de fusién de plasma en tokamaks ha llevado
a la necesidad de determinacién tedrica y experimental de secciones eficaces de

intercambio de carga. La emision fotonica que le sigue a la captura electrénica a
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estados excitados en blancos de hidrogeno se ha utilizado en tokamaks como una
herramienta de diagnéstico para determinar concentraciones de iones de impure-
zas, temperatura y rotacion del plasmal%’l. Un rol adicional para las reacciones de
intercambio de carga se prevé en el programa ITER en Cadarache (Francia) .
Se espera que el intercambio de carga por iones altamente cargados seguido por
emision foténica elimine el riesgo de localizacion de calor en los divertores y sobre
las paredes del reactor.

La necesidad de secciones eficaces diferenciales para procesos de intercambio
de cargas y de ionizacion por iones altamente cargados en diferentes campos, im-
pulso el desarrollo de técnicas experimentales innovadoras. Entre ellas, se destaca
la metodologia de Espectroscopia de lones en Retroceso para Blanco Congelado
(COLTRIMS por sus siglas en inglés), desarrollada por los grupos de Frankfurt
y Heidelberg a mediados de la década de 1990197 Estos experimentos, cinemati-
camente completos, proveen (a través de la incorporacién de flujos de proyectiles
supersonicos, blancos congelados y mediciones sincronizadas entre el proyectil y
los fragmentos de reaccién) una nueva perspectiva para el estudio de procesos de

(65,69 Varios traba-

colision de iones, electrones o fotones sobre atomos y moléculas
jos que fueron considerados prohibitivos hasta entonces, como la determinacién
de secciones eficaces de intercambio de carga a estados selectivos en colisiones
ion—-atomo o estudios de procesos de colisién en funcion del parametro de im-

0.7 Una ventaja adicional de la

pacto, se convirtieron en técnicamente posibles!
configuracion antes mencionada es su ductilidad, ya que ademas de procesos de
intercambio de carga, procesos de ionizacién (simples y miltiples) por particulas
cargadas o fotones se han estudiado a nivel completamente diferencial a lo largo

de los afios (17>

y referencias en ellos).

Mas recientemente, se han implementado blancos congelados por medio de
enfriamiento laser y confinados a través de trampas magnéticas. Este método
ha sido denominado MOTRIMS (por Espectroscopia de Iones en Retroceso para
Blanco Congelado a través de Trampa Magneto—éptica), para distinguirlo de la
configuracién COLTRIMS clésical”® ™7 En un avance experimental reciente, el
grupo del KVI, que recientemente fue trasladado a la Universidad de Groningen
(Holanda), presenté datos experimentales para intercambio de carga a estados se-

lectivos de diversos iones como N3+, O%* Ne®t y Xe!®* colisionando sobre Na(3s)
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y Na*(3p), medido por el método MOTRIMS[7#1 Estos trabajos proporcionan
buenas estimaciones de las secciones eficaces de intercambio de carga para el
blanco H*(n = 2), de particular importancia para el programa de fusién en toka-
mak, debido a que sus energias de ionizaciéon son cercanas (VH*(nzz) =34 eV,

won

V;f)\;a@s) =514 eV y V;f)\;a*(‘gp) = 3.04 eV'). Como resultado de ello, y en vista
de las capacidades potenciales de la técnica COLTRIMS, durante la ultima déca-
da, varios laboratorios de todo el mundo comenzaron a trabajar en sus propios
dispositivos.

El estudio de intercambio de carga por colisiones, ademas de su interés en
las aplicaciones arriba mencionadas, también es pertinente para la comprension
intrinseca de la colision en el reordenamiento de varios cuerpos en la reaccién.
En este sentido, el trabajo experimental proporciona valiosa informacién que
puede ser util para validar los modelos tedricos referenciales. En este contexto,
es de gran interés el estudio de sistemas relativamente simples, que constan de
proyectiles livianos colisionando sobre blancos simples. Siendo Hy la molécula
neutra mas simple, ha recibido mucha atencion desde el punto de vista experi-
mental. Los primeros trabajos experimentales se centraron en la determinacion
de secciones eficaces totales absolutas y se basaron en los mismos métodos espec-
troscépicos utilizados para estudiar procesos de ionizacién y fragmentacion #2756,
En las primeras mediciones, algunos laboratorios fueron capaces de separar las
contribuciones de captura electronica simple de los diferentes canales de ioniza-
cién electrénical®”. Un gran niimero de mediciones se han realizado en blancos
moleculares y atémicos con proyectiles de iones desnudos como He?* 5599 entre
otras referencias. En algunos de estos trabajos se utilizaron técnicas tradicionales
para obtener secciones eficaces totales, en otros se utilizaron la espectroscopia de
emision foténica que permite el estudio de canales de captura a estados excitados
y la espectroscopia de intercambio de energia que permite la deteccion de todos
los canales de captura.

Este trabajo tedrico—experimental fue realizado en conjunto con el grupo ex-
perimental del Dr. Pedro Focke utilizando la configuracion COLTRIMS operada
por la Divisién de Colisiones Atémicas del Centro Atémico Bariloche (Argentina)
para explorar reacciones de intercambio de carga simple en colisiones de Het +

H,. Este sistema simple, que consiste en un proyectil semi—desnudo y la molécula
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diatémica més simple, representa un campo desafiante para el modelado tedrico
por el hecho de que el proyectil y el blanco tienen cargas del mismo orden. Los
primeros trabajos tedrico—experimentales en colisiones de intercambio de carga
simple de este sistema fueron realizados por Pollack y Hahn!*” para el régimen
de energias intermedias donde la velocidad relativa de colisién es menor a la ve-
locidad orbital de los electrones. El citado trabajo experimental se realizd en el
marco de espectroscopia de lineas de emision y de intercambio energético.

Los experimentos COLTRIMS se concentraron mas intensamente en el estudio
de los procesos de colision que implican proyectiles i6nicos altamente cargados y
desnudos. Estudios de estados selectivos relacionados con el sistema actual se

98,99]

realizaron con proyectiles hidrogenoides y proyectiles de tipo helioides! . Para

el presente sistema de colision, hay cuatro posibles canales que conducen a la

captura de un electrén por el proyectil,

Het + Hy — He"(n) + Hy (1s0,) Captura Simple (SC)

He' + Hy — He"(n) + Hy (1s0,)
— H' + H(1s) Disociacién de Hy (GSD)

He' + Hy — He(n) +2H +e Captura mas Ionizacién (TI)

He' + Hy — He'(n) + HS™
— HY"+ H%n > 1) Captura mas Excitacién (TE)

A partir del dispositivo COLTRIMS-Bariloche, las mediciones experimentales
se limitan a la captura electronica selectiva a los distintos estado n del proyectil
mientras el blanco i6nico permanece en el estado 1so, SC. Experimentalmente se
miden las distribuciones del vector momento en retroceso p del ion Hy, en base

a estas distribuciones es posible obtener:

(a) las secciones eficaces selectiva de captura simple al estado n, a través de la
componente paralela de p con respecto a la direccion del haz incidente, es

decir, p;.
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(b) la distribucién de momento transversal p;, la cual proporciona informacién

sobre la dispersion angular sufrida por el proyectil durante todo el proceso.

La resolucion del espectrometro del grupo COLTRIMS-Bariloche utilizado
permite separar las contribuciones correspondientes a los estados (1,1) de (2,1) +
(3,1). El estado (1,1) corresponde a captura al estado fundamental, el estado (2,1)
contiene las contribuciones de los estados: 2 35, 2 1S, 2 3P y 2 ! P, mientras que
el estado (3,1), proviene de las contribuciones de los estados: 3 5, 3 1S, 3 1P,
33P,33D vy 3D, de los estados del He.

Este capitulo esta organizado de la siguiente manera: En las Secciones 3.2 y
3.3 se resume brevemente la configuracion experimental. En la Seccion 3.4 se desa-
rrolla el principio de aproximacion de Franck Condon, herramienta utilizada para
describir la dindmica molecular. En la Seccion 3.5 se ofrece una breve descripcion
del modelo CTMC empleada para analizar tedricamente los datos experimenta-
les. En la Seccion 3.6 se presentan, contrastan y discuten los resultados obtenidos.

Por 1ltimo, en la Seccion 3.7, se describen nuestras conclusiones.

3.2. El dispositivo COLTRIMS—Bariloche

El dispositivo COLTRIMS-Bariloche se encuentra instalado en el acelerador
Cockroft—-Walton de 300 kV, ubicado en la Divisién de Colisiones Atémicas del
Centro Atémico Bariloche. Este dispositivo permite estudiar diversos procesos
de colisiones a partir de la cinematica de los iones resultantes de las mismas.
En la Figura 3.1 se observa el esquema para un haz de proyectiles cargados
proveniente de un acelerador, que incide en la direccién x. El mismo es colimado
y dirigido, por medio de campos eléctricos, hacia una zona de colision ubicada
en la region central de un espectrémetro electrostatico, aqui el haz incidente
impacta con un blanco gaseoso o jet enfriado (inyectado en la direccién y). Los
iones resultantes de la colision son acelerados por medio de un campo eléctrico
uniforme (direccién z) (campo de extraccién), hacia la superficie de un detector
posicional bidimensional, constituido por Micro—Channelplates MCPs y un dnodo
por linea de retraso. El haz de proyectiles emergente de la colision es detectado por

medio de un sistema de channeltrons (CEM Channel Electron Multipliers). Con
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esta estructura experimental, utilizando una configuracion de electrénica ultra—
rapida, se realizan mediciones en coincidencia entre proyectil-ion emergente. Esto
permite obtener las tres componentes de momento de los iones resultantes de la
colision. Para ello, a partir de la medicion de las coordenadas de impacto sobre
el MCP, se obtiene la componente de momento longitudinal p, , en direccién
del proyectil y una de las componentes transversales, en la direccién del jet p,.
Adicionalmente con la medicion del tiempo de vuelo del ion, se determina la otra
componente transversal p, , dada por la direccién del campo de extraccion.

En el caso del COLTRIMS-Bariloche, para el rango de energias intermedias
de interés en este trabajo, los momentos transferidos que se requieren medir son
del orden o menores a 1 a.u., con tiempos de vuelo de los fragmentos del orden
de 1 pseg y tiempos de vuelo de los proyectiles del orden de 0.1 useg.

Si bien en 2013 el grupo del Dr. Focke implement6 un sistema de enfriamiento
externo del blanco, al momento de realizar este estudio el equipo no contaba
con enfriamiento externo. Es decir que el blanco consiste de un jet supersénico
gaseoso enfriado por medio de la propia expansién adiabatica del gas. Se trabaja
con blancos de densidades del orden de 10! — 10'2 part./cm? y con temperaturas
inferiores o del orden de los 10 K, dependiendo del gas blanco utilizado.

Todo el equipamiento trabaja bajo configuraciones de alto vacio, con presiones
de base de la camara central de colisiones del orden de 10~7 — 10~ Torr, también
dependiendo del blanco.

El equipo tal como esta dispuesto en la actualidad, es apto para trabajar en
el acelerador Kevatron, con haces de proyectiles livianos, en un rango de energias
comprendidas entre 20 — 300 kV, de un haz continuo. El haz de proyectiles de-
be estar suficientemente colimado, del orden de 1 mm? de seccién. Los mismos
registran corrientes de unos pocos nA, dependiendo del tipo de proyectil, de la
colimacién del mismo y del trayecto del experimento donde se mide la corriente.
La linea de medicién contempla la utilizacién de proyectiles neutros por medio
de la incorporacién de una camara de intercambio de carga.

Maés detalles de la configuracion experimental y los métodos utilizados para

procesar los datos medidos se describen en las Referencias!'%101.
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Figura 3.1: Esquema de instalacion del dispositivo espectroscopico. El diagrama
muestra un corte por el plano de simetria yz. Se muestran los ejes de coordenadas
utilizados: el haz de iones para los proyectiles a lo largo de la direccion z, el gas
del blanco es inyectado a lo largo del eje y, v el campo de extraccion eléctrica a

lo largo del eje z.

3.3. Proceso Experimental

El experimento fue realizado por el grupo del Dr. Focke en el dispositivo
COLTRIMS-Bariloche. El mismo consiste en un flujo incidente de iones de *He™
con energias entre 25 keV y 200 keV que colisiona con el blanco molecular de Hs.
Con la ayuda de campos electromagnéticos débiles se extraen los iones remanen-
tes hacia el detector donde se miden conjuntamente los tiempos de vuelo y las
posiciones en coincidencia con los proyectiles neutros emergentes. Finalmente, a
través de las ecuaciones de cinematica, se calculan los momentos de los fragmentos
iénicos emergentes.

El dispositivo se representa en la Figura 3.1 junto con el sistema de coordena-
das utilizado en las presentes mediciones. El haz de iones se propaga a lo largo de

la direccion x, el blanco gaseoso es inyectado en la direccién y y la espectrometria
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se encuentra a lo largo de la direcciéon z.

El haz continuo de “He™, seleccionado magnéticamente, es emitido por el ace-
lerador y es guiado a la cdmara de colisién. Antes de entrar en la cdmara de
colision, el haz de proyectiles debe ser colimado. Esto permite determinar la tra-
yectoria y las dimensiones de la seccién transversal del mismo. Como mecanismos
de colimacion se utilizan dos sistemas mecanicos de cuchillas, ubicados en la linea
de transporte del haz. Los mismos consisten de cuatro cuchillas de acero inoxida-
ble enfrentadas en forma de cruz, cuya posicién es regulada en forma vertical y
horizontal por cuatro tornillos micrométricos, que permiten producir un haz de
aproximadamente 0.4 x 0.6 mm? en la posicién del blanco.

En general, en las lineas experimentales COLTRIMS se utilizan como blancos
haces supersonicos. Los mismos son generados a partir de una fuente que consiste
de una tobera (es decir, un depédsito de gas con una apertura), junto con una
region de escape del mismo hacia una zona de muy baja presién y un colimador
del jet. En estos sistemas el flujo y la calidad del jet obtenido, estd determinado
por el tipo de gas, las condiciones de presion y temperatura del depdsito y la
forma de la tobera. En el presente trabajo, el blanco de impacto es generado a
partir de la expansién adiabatica del gas Hs el cual es inyectado a alta presién,
del orden de 2 bar en la tobera de 30 ym de didmetro. En general, una tobera
es un dispositivo que convierte energia interna (térmica y presién) de un gas
en expansion en energia cinética. Por conservacion de la energia, el aumento de
velocidad que sufre el gas en su recorrido a lo largo de la misma es acompanado
por una disminucion de su temperatura y presion. Luego, el jet atraviesa un
colimador de 0.3 mm de diametro hacia la precamara que se encuentra a una
presién mucho menor, del orden de 2 x 10~ Torr. En consecuencia, se logra una
densidad estimada del blanco en la regién de colisién de 5 x 10 moléculas/cm?
y una seccion transversal estimada de 1.2 mm de diametro.

Una vez producida la reacciéon, un campo electrostatico homogéneo, a lo largo
del eje z, extrae los iones remanentes, los cuales son proyectados sobre un detector.
Para ello es necesario contar con un sistema de defleccion de haces a la salida del
espectrometro que permitan separar al proyectil en sus distintos estados de carga.
Los campos eléctricos utilizados para las extracciones en las presentes mediciones

se encuentran en el rango de 2 a 10 V/cm dependiendo de la energia de colisién.
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El equipo de deteccién de los iones resultantes de la colision cuenta con un
anodo por linea de retraso sensible a la posiciéon de impacto de particulas car-
gadas y ademas permite medir los tiempos de vuelo de las particulas cargadas.
Los proyectiles seleccionados golpean el detector que proporciona la senal de tem-
porizacién utilizada para medir el tiempo de vuelo de los iones de retroceso y
proporciona la condicion de coincidencia ion—proyectil para el proceso de colision
a ser estudiado. A partir de mediciones de la posicién y tiempo de vuelo de los
iones en el detector, las tres componentes del momento inicial de las particulas
son calculadas por medio de las ecuaciones de cinematica de los iones en el inte-
rior del espectrometro tal como se describe en trabajos anteriores del grupo del
Dr. Fockel'?],

Un punto importante que debe considerarse en espectroscopia de iones en
retroceso es el momento inicial del blanco molecular. Para el presente blanco mo-
lecular Hs se estima que, luego de la expansion adiabatica, tiene una componente
de momento a lo largo del eje y de p, = 5.0 a.u. que resulta de la velocidad final
del gas expandido. Ademds, un momento aleatorio en las moléculas se origina al
abandonar el depdsito sobre la temperatura inicial antes de la expansion. Usando
modelos de conduccién térmica S para Hy propuestos por Miller!'9? se puede rea-
lizar una estimacién aproximada de la temperatura del haz molecular que alcanza
los 4 K. Este efecto anade una extensién de momento promedio de Ap, = £0.24
a.u. A lo largo de los ejes = y z, la propagaciéon en el momento es descripto por
la geometria del jet de gas. En la direccién del haz de proyectiles, se estima un
margen de p, = +0.06 a.u., mientras que en la direccién perpendicular, se estima

un margen de p, = +0.03 a.u.

3.4. Principio de Franck—Condon

En general, considerando los diferentes mecanismos de colisiones mencionados
durante un proceso de captura en la introduccién de este capitulo, se observa que
el estado final del blanco se relaciona con las transiciones electrénicas ocurridas
durante el proceso de colision, las cuales pueden terminar en diferentes estados
que van desde el ion HJ | hasta la fragmentacién de la molécula del blanco original.

Considerando que los tiempos de colisién son del orden de 10716 seg, y los tiem-
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pos vibracionales de la molécula son del orden de 10~ seg, se puede asumir que
las transiciones electronicas entre dos estados durante el proceso de colision, son
lo suficientemente rapidas como para despreciar el movimiento oscilatorio de los
nucleos, por lo tanto la transicion electrénica puede considerarse practicamente
instantanea y en una linea recta vertical, es decir a una distancia internuclear
R constante. En estas transiciones la separacion nuclear y la velocidad del movi-
miento nuclear relativo se alteran en una cantidad despreciable, es decir que la
transicion se efectia tan rapidamente que el ntcleo no tiene tiempo de moverse
una distancia apreciable. Esta aproximacion es lo que se conoce como el principio
de Franck-Condon!'"!, que conduce a una gran cantidad de posibles consecuen-
cias sobre las transiciones electronicas, que dependen de la forma de las curvas
de energia potencial de los estados electrénicos finales e iniciales.

En 1926 Franck!'% formula el principio para mecanismos de disociacién de
moléculas por absorcién de luz en el marco de una teoria semiclasica y poste-
riormente Condon entre 1926 y 1928 la extendié dentro del marco cuantico no
solo para procesos de foto—absorcién, sino que formuld una teoria de intensidad

5 [105,106]

de las transiciones en sistemas de banda; . En general, para una colisién

ion—blanco, en el limite de altas velocidades, se puede considerar la aproximacion

%] En ese caso, el campo eléctrico del ion incidente sobre el blanco, en

dipolar!
promedio, puede considerarse que se comportaria como el campo eléctrico de un
fotén, el cual es perpendicular a su trayectoria.

En nuestro caso, a pesar de no estar en el limite de altas velocidades, se
utiliza el principio de Franck-Condon de manera cuantitativa para explicar las
transiciones en colisiones ion—molécula.

En la Figura 3.2 se muestran las curvas de energia potencial para la molécula
de Hy, y los iones de Hy y H2"['97. La molécula de Hy en su estado inicial se
describe por una funciéon de onda vibracional inicial en el estado fundamental
y en el estado electrénico (1so,)? . En el proceso de colision, el proyectil coli-
siona con la molécula intercambiando energia, se aproxima el estado molecular
postcolisional como una transicién energética vertical dentro una region de sepa-
racion internuclear aproximadamente constante dentro de la region denominada
de Franck-Condon (FC). Se considera que la transicién desde el estado funda-

mental ocurre a partir de dos puntos extremos en la energia potencial que desde
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el punto de vista clasico, corresponden a los puntos extremos de un movimiento
oscilatorio, donde la velocidad de los niicleos es cero. De este modo, se considera

que la transicién es practicamente instantanea comparada con la escala de tiempo

vibracional.
gy
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Figura 3.2: Curvas de energia potencial en funcién de la distancia internuclear,
del estado fundamental (1so,)? de la molécula Ha, el estado fundamental 1so, del
ion HJ y tres estados excitados 2po,, 2pm, y 2s0,. Puede apreciarse también el
estado HYHT del H2" tras la pérdida de ambos electrones!'’7l. Arriba se observa

un detalle de la distribucién de energias de protones de los estados mencionados.

Para procesos en que el proyectil excita un electrén de la molécula, H}, depen-
diendo del proceso de colisiéon, la transicion puede ocurrir a un estado por debajo
del limite de fragmentacién molecular, denominado estado vibracional discreto
(H3), o a un estado final de energia potencial que se encuentra por encima del
limite asintético y que corresponde a un estado disociativo (H* + H(1ls) para
r — o0), denominado estado vibracional del continuo.

En procesos en el que el proyectil excita ambos electrones de la molécula, H5*,

las transiciones también pueden llevar a disociaciéon molecular. Esta disociacion
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puede conducir a dos dtomos neutros excitados (H* + H*) (disociacién neutra),
o a la ionizacién con un protén y un dtomo neutro (H" + H* + ¢e). En caso
de no producirse la disociacién ocurre ionizacion de un electron seguida de un
decaimiento a estados excitados (Hy + €). En este caso, la distribucién de energia
de los fragmentos depende de la distancia internuclear, la cual es creciente a partir
de la excitacién inicial y esta determinada por el tiempo de decaimiento de los
estados del H3* al estado Hj .

Considerando los niveles vibracionales del ion de Hj [19%:10%]

, como se grafi-
can en la Figura 3.3, se observa que para el proceso de captura simple desde la
molécula Hy en su estado fundamental en el nivel vibracional v = 0, el estado
final del ion de Hy puede variar de acuerdo al nivel del estado vibracional final
discretizado en todo el rango de niveles vibracionales comprendidos entre 15.43

y 18.08 eV del estado vibracional electrénico 1so, del ion de H .
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Figura 3.3: Curva de energia potencial de Hy y HJ junto con niveles vibracionales

del ion Hj 107109,

La molécula de Hy en una etapa previa a que el proyectil llegue a la region de
colisién, se considera en el estado fundamental (v = 0), ya que a temperaturas
del orden de los 10 K es el nivel dominante bajo un modelo poblacional de un

oscilador arménico. A fines practicos, en las simulaciones CTMC se considera el
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mismo estado vibracional para todo el proceso de colision.

Teniendo en cuenta que este trabajo experimentalmente se encuentra limitado
a estudiar captura simple (SC), se considera el remanente proveniente del blanco
molecular que es el ion de Hf en el estado 1so,. A pesar de esto, en el modelo
CTMC se tienen en cuenta los canales posibles para el presente sistema de colision
(SC, GSD, Tl y TE), el criterio adopado para discretizar los distintos canales se

desarrolla en la siguiente seccion.

3.5. Modelado Teédrico

En este trabajo en colaboracion, los datos experimentales se contrastan con
nuestros resultados tedricos obtenidos por medio del método CTMC. El método
de medicién ha sido ampliamente descripto en la Seccion 3.3 del presente capitu-

lo y en publicaciones para colisiones ion—&tomo!l%29:31:110)

. Trabajos relativos al
método CTMC para blancos moleculares son més escasos?H?%111 debido a la
mayor complejidad en la descripcion del blanco inicial.

Se utiliza una extension del método de CTMC presentado por Wood y Olson
para estudiar ionizacién de dos electrones en colisiones con iones altamente carga-

dos sobre Hy 112

, que ha sido adaptado para estudiar la captura electronica simple.
La metodologia general utilizada es la desarrollada en el Capitulo 2, por lo tanto
las ecuaciones de Hamilton se resuelven numéricamente por medio del método
de integraciéon Runge-Kutta de cuarto orden con un tamano de paso adaptativo.
Las interacciones entre las particulas (proyectil-blanco y electrén—blanco) estén
representados por las interacciones Coulombianas,

V(ri,) = 4iZ; (3.1)

Tij

A continuacién se describe el esquema de inicializacién. El estado inicial del blanco
molecular se describe por dos atomos de hidrégeno independientes unidos por un
potencial de Morse,

Vin(R) = D, (1 — e PeRre)y2, (3.2)

donde D, es la energia de disociacion, R es la distancia de separacién de los
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centros atémicos, 7. es la distancia definida tal que V,,,(r.) es minimo, por tltimo
B es el parametro de curvatura del potencial. Los valores para estos parametros

s3] que para Ha,

en V,, son determinados a partir de mediciones espectroscopica;
se tiene D, =4.75eV, r. =14 au.y g, =0.73 a.u.

Cada electron interactiia sélo con su niucleo atémico y la interaccion electrén—
electron no es tenida en cuenta en la primera etapa de la colision para evitar la
inestabilidad clasica mencionada en la Seccién 2.2.1. La posicion y el momento
inicial de cada electrén, referidos a su nucleo correspondiente, son determinados
de acuerdo a una distribucién microcanénica hidrogénica (Figura 2.2).

Inicialmente se asume que la molécula se encuentra en el estado vibracional
fundamental (v = 0), la distancia de separacién entre los nucleos es sorteada
aleatoriamente sobre la distribucién Gaussiana centrada alrededor del minimo de
potencial de Morse en r, = 1.4 a.u. En nuestro tratamiento, el centro de masa del
blanco se considera inmévil. Por lo tanto, el impulso de cada ntcleo es tal que el

momento total de la molécula es nulo,

Pcm
Aqui, P, es el momento del centro de masa del sistema, dado por:
Po = \/2u[E, — Vin(R)], (3.4)

donde v es la masa reducida de los dos atomos y E, es la energia del estado
fundamental de vibracion. El dngulo que define el eje intermolecular esta orientado
al azar, lo que conduce a una distribucion isotrépica del blanco para el proceso
de colisién.

En nuestro modelo dinamico, si un electréon alcanza el continuo con respecto
a su correspondiente ntcleo, las interacciones electrén—electron y electrén—ntcleo
son encendidas paulatinamente en el Hamiltoniano. Se utilizé una funcién de
conmutacién definida por 1 — e~7¢~%) donde 7 es una constante fija igual a 0.1
a.u. y tg es el tiempo en el que el electrén alcanza el continuo con respecto a
su respectivo nucleo. Otros valores v proporcionan secciones eficaces que diferen

en un pequeno porcentaje de las obtenidos con el valor elegido. Ademads, cuando
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uno de los electrones se emite desde su respectivo ntcleo, las interacciones de
Coulomb restantes también son paulatinamente encendidas y las cinco particulas
interactiian unas con otras.

Un problema adicional surge en el presente caso que se corresponde con la
naturaleza del proyectil parcialmente desnudo. Para representar la interaccion
electron—proyectil en estos casos, se ha utilizado el modelo de potencial central
desarrollado por Green et al.l'' a partir de célculos Hartree-Fock y, més tarde,
generalizados por Garvey et al.[*!].

Entonces, para el calculo de las secciones eficaces de captura selectiva al estado

n, se ha utilizado el modelo desarrollado por Schultz et al.[''?]

, que introduce la
carga efectiva ¢(€), que representa la carga vista por el electrén capturado en
funcién de su energia de enlace. Esta se muestra para el caso particular del He™

en la siguiente Figura 3.4,

Effective charge q(U)

1.8

1.6

14

1.2

1.0

il

sl

0.1

1

10

100

Binding energy U (a.u.)

Figura 3.4: Gréfica de carga efectiva en funcién de la energia de ligadura (binding
energy) €, resultante del modelo de orbitas de Bohr, utilizada en el presente

modelo tedrico de CTMC, para emular la carga vista por el electréon capturado.
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El valor de n clasico es inferido desde la ecuacion de Bohr 2.28 reordenada,

q(€)
.= , 3.5
"= e 7 &)
donde la relacion, entre la carga efectiva y la energia de ligadura € se obtiene de

la condicion de érbita de Bohr:

e(r) = -, (3.6)

En la Figura 3.4, se muestra la carga efectiva en funciéon de la energia de
ligadura para el ion de He' . Dicha curva determina la forma en que el modelo
del potencial de Garvey se ajustard a las energias de ionizacién experimentales.
Este es un procedimiento imperfecto, pero es un método mejorado para establecer
una correspondencia entre los estados finales clasicos y los estados cuanticos mas
apropiados. Los valores de n,. clasicos, estan relacionados con niveles especificos
n de acuerdo a la relacién obtenida por McKellar y Becker*], ecuacion 2.29.

Finalmente, debe destacarse, que el niimero de eventos capturados al estado
n =1 (el ion He™ tiene el electrén activo en el estado 1s) deben ser multiplicados
por un factor de bloqueo (blocking factor''”) igual a 1/2. Este factor se define
como [1—(N° electrones presentes en la capa)/(N° electrones posibles en la capa)]
y de manera aproximada compensa la sobre-estimacién de captura electrénica a
una capa parcialmente completa que es inherente a un tratamiento basado en un
electrén activo.

Antes de proceder con los resultados y la comparacién con los datos expe-
rimentales del grupo del Dr. Focke, se verificé que nuestro modelo CTMC a
nivel de la seccién eficaz total de captura simple, que conduce a He?, sea correc-
to. En la Figura 3.5, se contrastan nuestros resultados tedricos para la captura
electronica simple con los valores obtenidos por diversos laboratorios alrededor

del mundo [83-86:116,117]
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Energia (keV)

Seccién Eficaz Total CTMC

25 2.435
40 2.496
20 2.640
100 2.782
200 2.782

Tabla 3.1: Seccién eficaz total de CTMC para el proceso de intercambio de carga
en colisiones de He™ + Hj en coincidencia con proyectiles emergentes de He® para
las energias de colisién exploradas en este trabajo: 25, 40, 50, 100 y 200 keV (en

unidades de 10716 cm?).

En adicién, en la Tabla 3.1, se enumeran las secciones eficaces totales resul-

tantes para nuestro modelo tedrico.

oo m e

Exp. (ONRL - 5206 Vol I)
Exp. Allison (1956)

Exp. de Heer (1966)
Exp. Hvelplund (1982)
CTMC

100 1000
Energia de impacto (keV)

Figura 3.5: Seccién eficaz total para el proceso de intercambio de carga en co-
lisiones de He™ + H, en coincidencia con proyectiles emergentes de He’. Datos
experimentales: datos tabulados del Oak Ridge National Laboratory (ORNL) !¢
(circulos llenos); Allison et al.®*! (cuadrados rellenos); de Heer et al.''™ (circu-
los abiertos); Hvelplund y Andersen[®®! (cuadrados abiertos). Teoria: presentes

célculos CTMC (linea continua).
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Debe tenerse en cuenta que estas secciones incluyen contribuciones de los
distintos canales de SC, GSD, TE, y TI. Se observa que las secciones eficaces
totales de CTMC resultan en muy buen acuerdo con los datos experimentales, en
particular, en el rango de energia de 25 a 200 keV de nuestro interés.

El criterio utilizado para discretizar los distintos canales que conducen a cap-
tura electréonica de un electrén por el proyectil en el modelo CTMC se basa en
considerar transiciones verticales dentro de la regién de Franck—Condon de la
Figura 3.2.

Brevemente, a partir de la captura de un electrén desde el blanco Hy por el
proyectil, se enciende la interacciéon del electrén remanente con ambos nicleos
del blanco, este sistema conforma el nuevo esquema molecular. Adicionalmente,
en el instante en que un electron es capturado, se calcula la energia del electron
remanente respecto a su ntiicleo donde se distinguen dos situaciones. La primera,
en la que el proyectil no excita al electron remanente, quedando este en el estado
H(1s) respecto a su ntcleo. La segunda, en la que el electrén es excitado por
el proyectil y éste alcanza el estado H*(n>2) respecto a su nicleo. Estas dos
situaciones se utilizan como criterio para identificar en nuestro modelo clasico si
la transicion vertical se corresponde con una energia potencial disociativa o no.

La primera situacién se identifica con una transicién vertical al estado Hj .
En este caso los parametros de Morse se modifican suavemente en el tiempo para
ajustarse a la nueva posicion de equilibrio R = 2 a.u. La segunda situacion se
corresponde con un estado disociativo. La configuracion molecular comienza a
disociarse a un estado H* + H neutro, esto se logra atenuando el potencial Morse
por medio de una funcién de intercambio del tipo 1 — e~*(=%) mientras que
al mismo tiempo se enciende el potencial Coulombiano repulsivo entre ambos
centros. Un detalle a tener en cuenta es que si durante el proceso de disociacion
la energia molecular (debido a la dindmica molecular) se corresponde con la del
estado Hy la configuracién invierte este proceso y los niicleos del blanco vuelven
a unirse a través del potencial Morse pesada por la funciéon de intercambio del
tipo e~ (t=10)

Por 1ultimo, para identificar si el proceso de captura simple corresponde a SC
o a cualquiera de los estados GSD, TE o TI se evalia la distancia internuclear.

Si ésta es mayor a 8 a.u. el proceso se considera disociativo y en funcién de la
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energia se identifica entre GSD y TE. Si la distancia internuclear es menor a 8

a.u. el proceso se registra como SC.

3.6. Resultados y Discusiones

En una colision inelastica de pequenos angulos de dispersion y leve cambio
en la energia del proyectil, como es el caso de intercambio de carga, se puede
demostrar a partir de la conservacién de la energia y la conservacion del momento
que el momento longitudinal p; (que puede ser también denominado p, en vista
del sistema de coordenadas mostrado en la Figura 3.1) y el momento transversal
p: (con respecto a la direccién del haz de proyectil incidente) adquiridos por el ion
en retroceso, son independientes. En una reaccion de captura, y a partir de las
ecuaciones de conservacion del momento y la energia, p; y p; se dan, en unidades

atémicas, como:

Q Up

n=—%—n2 (37)

p=—P,0,. (3.8)

Aqui, v,, P,, y ©, son la velocidad del proyectil, su momento y su angulo de
dispersién, respectivamente. n. es el nimero de electrones transferidos desde el
blanco al proyectil, en el presente caso n., = 1. () representa el cambio en la
energia electrénica de la reaccion que se obtiene de la diferencia entre las energias
de enlace en el blanco y en el proyectil. Experimentalmente, éste es un observable
que permite identificar los procesos de captura, excitacién e ionizacién.

La ecuacion 3.8, proporciona una ruta alternativa para obtener informacién
sobre la distribucién angular del proyectil, a partir de la espectroscopia del ion
en retroceso y con la ayuda de la conservacién de la energia y del momento en
una colision inelastica.

La componente transversal del momento p; para el ion de retroceso también

pe = /P2 +p. (3.9)

puede expresarse como:
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3.6.1. Momento longitudinal — Captura electronica a es-

tados selectivos

A nivel experimental, los eventos de fondo, debido a las interacciones con el
gas distribuido de manera uniforme en la camara de colisién y de coincidencias
aleatorias, se restan siguiendo el procedimiento descripto en la referencial'”!. En
la la Figura 3.6 se muestra una tipica distribucién de iones H medida en el plano
del detector para datos obtenidos correspondientes a SC, todas las distribuciones
muestran una estructura similar de dos pico que se asocian al estado selectivo de
captura electrénica a diferentes estados finales del proyectil. El pico mas intenso
corresponde a un proceso de intercambio de carga tunica en la cual el proyectil
captura el electrén al estado fundamental. El pico de menor intensidad, por otro
lado, se identifica con las contribuciones de captura electrénica a estados excitados
de He. En energias de menor impacto, como 6.2, 10, 12.5 y 25 keV /amu (25, 40,
50 y 100 keV), se observa que ambos picos (al estado estado fundamental y
excitados) se encuentran suficientemente separados como para identificar ambos
procesos individualmente. En la energia de impacto més grande, 50 keV /amu (200
keV), estas estructuras se superponen y la separacion de las secciones eficaces de

SC para cada estado selectivo n se vuelve mas complicado.
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Figura 3.6: Imagen del detector sensible a la posicion en el plano xy para los
iones HJ en retroceso en coincidencia con los proyectiles He? emergentes, corres-
pondientes a procesos de captura simple. Colisiéon de 25 keV *He' incidiendo
sobre Hy, con un campo eléctrico de extraccién de 10 V/em. Los iones creados
en la colision son las manchas bien localizadas. Las trazas horizontales ancha y

de baja intensidad (a lo largo de la direccién x) resultan en un fondo a partir del
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gas residual en la camara de colision.

En las Figuras 3.7(a — €) se muestran las distribuciones de p, para los iones

Hi que corresponden a SC para las energfas de impacto de 6.25, 10, 12.5, 25 y

50 keV /amu.
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Figura 3.7: Distribuciones experimentales de momento longitudinal para iones
en retroceso Hy integrados sobre las componentes p, y p, para proyectiles de
He* incidiendo a 25, 40, 50, 100 y 200 keV (6.2, 10, 12.5, 25 y 50 keV/amu).
Ademas, se muestran ajustes de los datos experimentales por medio de tres fun-
ciones Gaussianas. Las barras indican la posicion tedrica para cada estado de
captura. También se muestran barras de posiciones donde se esperaria la mayor

contribucion de procesos de ionizacion.
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Las distribuciones experimentales de momento longitudinal p, han sido ajus-
tadas utilizando funciones Gaussianas, que también se muestran en la Figura 3.7.
Las distribuciones experimentales han sido normalizadas a los resultados tedricos
de CTMC para las secciones eficaces totales del canal de SC. A partir de estos
ajustes, se obtienen las secciones eficaces a estados selectivos que se enumeran en
la Tabla 3.2.

El ajuste del pico de captura asociado al estado fundamental de He no presenta
ningin problema, ya que proviene de un unico estado. Pero, el segundo pico, que
se atribuye a los estados excitados se encuentran muy proximos y no pueden
ser resueltos con el espectrometro utilizado. La ubicacién de los estados medios
correspondientes a n = 1, 2 y 3 experimentales se muestran como barras en la
Figura 3.7. Ademas, una barra indica la ubicacién en la que ionizacién al continuo

puede presentar un méximo!''®.

No se esperan que eventos de ionizacion sean
observados, ya que estan excluidos por la condicion de coincidencia temporal en

la medicion.

Energias (keV /amu)

Estado Final 6.25 10 12.5 25 50

(1,1) —-0.86 —0.80 —-0.79 —-0.81 —0.92
(2,1) 0.66 0.40 0.29 —-0.05 -0.39
(3,1) 0.82 0.53 0.41 0.04 —-0.33
Ionizacién 1.13 0.90 0.80 0.57 0.40

Tabla 3.2: Impulso longitudinal p; tedrico para captura electronica a estados se-
lectivos (1,1), (2,1) y (3,1). También se indican los valores correspondientes a la

méxima de ionizacién (donde se emiten electrones de baja energia).

La tendencia general que se puede inferir de la Figura 3.7 y la Tabla 3.3 es la
de una mayor probabilidad de captura al estado (1, 1) para energias de impacto
menor en comparacion con la probabilidad de captura a los estados combinados
(2, 1) y (3, 1), una situacién que se invierte a medida que se aumenta la energia
de impacto. A 25 keV/amu, los estados combinados (2, 1) y (3, 1) dominan cla-

ramente sobre (1, 1). Es conocido, a partir de reacciones de intercambio de carga
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sobre blancos atémicos en energias de impacto intermedias, que las distribuciones
de los estados n tienden a aumentar su ancho e incluso cambian las posiciones de
sus maximos hacia valores mayores de n a medida que la energia de impacto se
incremental'*!"). Los presentes resultados sugieren una tendencia similar para el

caso molecular explorado.

Energias (keV/amu)

Estado 6.25 10 12.5 25 50

(1,1) 0.99+0.10 1.01£0.15 1.05£0.16 0.92+0.19 0.27+£0.05

(54.4) (53.1) (51.4) (44.0) (37.7)
(2,1) 0.77+0.08 0.77+0.12 0.844+0.13 0.90£0.18 0.27+0.12

(42.1) (40.5) (41.2) (43.0) (37.7)
(31)  0.06+0.03 012+0.06 0.15+0.08 0.27+0.14 0.180.09

(3.5) (6.4) (7.4) (13.0) (24.6)

Tabla 3.3: Secciones eficaces de estados selectivos experimentales para la captura
de un electrén en colisiones de He™ + Hy — He® + HJ | resultados expresados en

unidades de 1071¢ cm?. Entre paréntesis se muestran los valores porcentuales.

En la Figura 3.8, se contrastan distribuciones de impulso longitudinales expe-
rimentales con nuestras distribuciones teéricas para energias de 25 y 50 keV /amu
(100 y 200 keV). Se han convolucionado las secciones eficaces para SC a estados
selectivos n del CTMC utilizando funciones Gaussianas que imitan la resolucion
del espectrémetro utilizado. Puede verse que los datos tedricos estan en estrecho

acuerdo con los datos medidos.
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Figura 3.8: Distribucion experimental del impulso longitudinal para las energias
de impacto de He™ de (a) 100 keV (25 keV/amu) y (b) 200 keV (50 keV/amu).

En lineas se muestran los resultados obtenidos a partir de la teoria CTMC.

A fin de proporcionar un andlisis mas exhaustivo, en la Figura 3.9, se compa-
ran los resultados de las secciones eficaces a estados selectivos n experimentales
del grupo del Dr. Focke con nuestros resultados tedéricos. Se obtiene un buen
acuerdo global, especialmente a 25 keV/amu (100 keV) aproximadamente en la
descripcién de la inversién de los canales dominantes en la reaccién. Sin embar-
go, se observa que bajas energias de impacto, los resultados del modelo CTMC
tienden a subestimar la contribucién derivada del canal (2, 1). Esto podria es-
tar relacionado, probablemente, con nuestro modelo de un electrén activo en el
proyectil incidente. Seria factible que el factor de apantallamiento introducido
para describir el orbital parcialmente cargado no logre compensar la falta de una

adecuada descripcion de la interaccién electron—electrén.
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Figura 3.9: Secciones eficaces a estados selectivos para captura electrénica simple
en colisiones de He™ + Hy — Hey + Hy. Simbolos rellenos, corresponden a resul-
tados experimentales de este trabajo; lineas continuas, presentes calculos CTMC
correspondiente al proceso de SC; lineas punteadas, resultados CTMC incluidos
todos los procesos de intercambio de carga (SC, GSD, TE, y TI).

En la Figura 3.9, se observan nuestros resultados tedricos para las secciones
eficaces de captura electronica simple a estados selectivos (SC) en lineas continuas,
ademds estan incluidos los cuatro canales posibles (SC + GSD + TE + TI)
en lineas discontinua, los cuatro canales muestran una dependencia energética
que acompana el comportamiento y la forma descripta por el canal SC. Esto
sugiere que al acceder experimentalmente al canal SC, proviniente de la medicion
espectroscépica de momento del ion Hy | serfa posible estimar la poblacién relativa
experimental de los diferentes niveles para el proceso de captura de un electron

por el proyectil.
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3.6.2. Componentes del Momento Transversal

En la Figura 3.10, se muestran las distribuciones de las componentes del mo-

mento transversal a lo largo de los ejes y y z.
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Figura 3.10: Proyecciones de distribuciones del impulso transversal sobre el eje
z (a) y sobre el eje y (b) para proyectiles de He™ incidiendo a 10 keV/amu. La
figura muestra distribucién total para SC y sus componentes correspondientes a

SC al estado fundamental y estados excitados del He.
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La figura muestra distribuciones totales y distribuciones a estados selectivos
para He' impactando a una energia de 10 keV/amu. El fondo de escala se ha
restado siguiendo el mismo procedimiento utilizado para distribuciones p,.

Debido a la simetria cilindrica del proceso de colision, era de esperar que am-
bas distribuciones p, y p, muestren formas equivalentes en sus dos componentes
perpendiculares. Sin embargo, en este caso, se observa una marcada diferencia ya
que las distribuciones de p, son mds asimétricas que las distribuciones de p,. Esta
diferencia sélo puede atribuirse al momento térmico aleatorio adicional presente
en los atomos del blanco. A lo largo de la direccion y, el jet de gas tiene una
temperatura residual luego de la expansién adiabdtica. A esta diferencia se le
anade la resolucién espacial del detector y el tamano del blanco. Por el contrario,
a lo largo de la direccion z, debido al enfriamiento geométrico de las molécu-
las del blanco, el jet de gas tiene una componente inicial de momento aleatorio
significativamente mas pequena.

Ademas, a partir de la geometria del espectrometro y su tiempo de enfoque, la
distribucion de p, no debe ser afectada por el tamano del blanco. Por lo tanto, se
toma que las distribuciones de p, reflejan principalmente el momento transferido
en las colisiones.

En la Figura 3.11, se muestran los resultados experimentales para distribu-
ciones de p,, estos resultados son contrastados y normalizados al maximo de los

resultados obtenidos con el modelo cldsico Monte Carlo.
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Figura 3.11: Proyeccion de eventos totales de momentos a lo largo del eje z ex-
perimentales normalizados a CTMC para proyectiles de He™ incidiendo (a) 6.25,

(b) 10 y (c) 12.5 keV /amu.
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Se observa que el modelo tedrico tiene buen acuerdo en las partes centrales
de las distribuciones, pero son notorias las diferencias en las colas de las distri-
buciones. Los datos experimentales en la Figura 3.11 muestran que los eventos
correspondientes a dngulos de dispersiéon mas grandes (p, grandes) proporcionan
una contribuciéon importante al proceso de captura. Los datos experimentales
muestran incluso una dispersién de Ap, = £0.24 a.u. (comunicacién interna).
En el eje z, por otro lado, se espera que los efectos térmicos adicionales sean
pequenos (s6lo una pequena extension que resulta de la geometria del haz y el
jet, que puede estimarse con una contribucién de un Ap, = £0.03 a.u., un valor
mucho menor que la propagacién térmica). Bajo estas condiciones, es posible ex-
traer la distribucion de momento transversal a partir de nuestras distribuciones
medidas en p,.

Con el objeto de hallar las distribuciones p; a partir de las medidiciones de
distribuciones experimentales p,, el grupo experimental utiliza una transformada
de Abel para la cual su transformada inversa es conocidal'?l. Se ha verificado
el calculo numérico luego de obtener las distribuciones transversales, volviendo a
proyectar las distribuciones sobre en el eje z se obtuvo excelente acuerdo con la

proyecciéon de la medicién inicial.
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Figura 3.12: Distribuciones de momentos transversales en funcién del momento
transversal del proyectil p; (ejes inferiores) y el dngulo de defleccién del proyectil
6, (ejes superiores). Se involucran todos los estados de captura simple para los
datos experimentales y tedricas obtenidos. (a) 6.25, (b) 10 y (c) 12.5 keV/amu.

Los datos experimentales fueron normalizados en el maximo a los resultados de

CTMC.
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Por lo tanto, se tiene certeza que no se introducen deformaciones artificiales
en las distribuciones por el procedimiento numérico utilizado.

En las Figuras 3.12(a — ¢), se muestran las secciones eficaces diferenciales
para los momentos transversales en las energias de impacto de 6.25, 10 y 12.5
keV/amu.

Se muestran las distribuciones en funcién del angulo de dispersion a través de
la ecuacion 3.8. Claramente se observa, desde los presentes datos experimentales y
resultados del modelo CTMC, que la mayor parte de la contribucién corresponde
a pequenos angulos de dispersion con un maximo presente entre de 0.1 a 0.2 mrad.
Ademas, se observa que los presente datos experimentales muestran, en todos los
casos, una estructura oscilatoria que no se reproducen en nuestros resultados
tedricos CTMC. La estructura oscilatoria observada también esta presente en las
distribuciones proyectadas, como puede verse en las Figuras 3.10 y 3.11.

En la Figura 3.13, se muestran las contribuciones de las distribuciones de
momentos transversales experimentales para los canales (1,1) y (2,1) 4+ (3,1) en
forma separada. Se observa que la estructura oscilatoria es mucho més pronuncia-
da para el canal (1,1). Un comportamiento oscilatorio similar ha sido reportado
por el grupo de Frankfurt, pioneros en la metodologia COLTRIMS, para cap-
tura electronica en colisiones de iones sobre atomos. En sus trabajos se sugiere
que el comportamiento oscilatorio pueda provenir de resonancias de capas K-
K[70:125122] © A diferencia de estos sistemas, en nuestro caso, el presente sistema
de colisién ion-molécula, es no-resonante!'*’) y el origen de dichas estructuras
a energias de colision intermedias no lo podemos explicar en este trabajo, y se

requiere un estudio mas detallado de las mismas.
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Figura 3.13: Distribuciones experimentales del angulo de deflecciéon del proyectil
para el estado fundamental y estados excitados en SCs. Los casos presentados
son: (a) 6.25, (b) 10 y (¢) 12.5 keV/amu de energfa incidente del proyectil He™.

Los resultados expuestos estan normalizados arbitrariamente al maximo de una

de las distribuciones, para cada valor de energia.
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Algunos trabajos a bajas energfas, como el de Gao en 1990!'*4 en varios
sistemas de colisién ion—molécula y entre ellos He™ + H, , muestran claramen-
te la presencia de estructuras oscilatorias a pequenos angulos de defleccién del
proyectil, menores a 0.1 grados. Dichas estructuras son interpretadas por Gao a
partir de transiciones entre estados iniciales y finales en funciéon de modelos de

[125,126] 1271 Estos modelos en general son presentados

Landau—Zener y Demkov!
para modelar un tipo de estructura oscilatoria, que en principio, se supone que
pueden resultar de la interferencia de las amplitudes de dispersién, a partir de un
proceso de acercamiento y alejamiento de los componentes de la colision.

Por otro lado, otro tipo de estructuras oscilatorias también a bajas energias,
han sido estudiadas, las cuales provienen de efectos cuanticos o clasicos involu-
crando la parte atractiva y repulsiva del potencial relevante para la colisién, tales
como difraccién o dispersién arcoiris (rainbow scattering). Este tipo de estruc-

[128,129] gobre un

turas es claramente mostrado en un trabajo de Cabrera—Trujillo
blanco de N, a bajas energias. En el mismo, se detectan estructuras oscilatorias
similares a las observadas en nuestros espectros, en las distribuciones angulares

a muy bajos angulos de dispersion.

3.7. Conclusiones

En este capitulo fueron estudiados estados selectivos de captura en colisiones
de Het sobre H,. Este trabajo se realizé en colaboracién con el grupo experimen-
tal del Dr. Focke quienes utilizaron la técnica COLTRIMS. El rango de energias
estudiado fue de 6.25 a 50 keV /amu. Las secciones eficaces de estados selectivos
de captura fueron obtenidas experimentalmente a partir de las distribuciones de
momentos longitudinales. Dichas distribuciones fueron normalizadas a resultados
de secciones eficaces totales obtenidas por CTMC, previamente comparadas con
resultados experimentales obtenidos por diversos laboratorios, los cuales mostra-
ron excelente acuerdo.

En el presente sistema de colision y a diferencia de las lineas discretas de
captura que se esperan obtener en los casos de colisién ion—-dtomo, los procesos
de captura estan determinados por franjas, que a su vez estdn compuestas por

valores discretos que corresponden a los estados excitados del He y al estado final
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del ion molecular. El estado final del blanco molecular dado por el ion H, en
principio se corresponde al estado (1so,) en un estado vibracional superior a v = 0,
cercano al estado v = 3. La resolucién experimental no permite determinar estos
estados con precisiéon, ya que la resolucion del orden de 0.7 a.u. en el momento
longitudinal, no permite distinguir los estados vibracionales. De las distribuciones
de momentos longitudinales se observa que para los valores de energias mas bajos
explorados de 25, 40 y 50 keV, el canal dominante es la captura electrénica al
estado fundamental y alrededor de 100 keV, se observa una inversion del canal
dominante que corresponde al predomino de captura a los estados excitados.

Las secciones eficaces de captura selectiva tedricas muestran en general un
muy buen acuerdo fundamentalmente a energias superiores a los 100 keV (25
keV/amu). A partir de estas secciones eficaces tedricas se obtuvieron las distribu-
ciones de momentos longitudinales correspondientes.

En las distribuciones experimentales de captura electronica al estado funda-
mental fueron identificadas estructuras oscilatorias para angulos menores a 0.4
mrad, dependiendo de la energia de impacto. Este tipo de estructura en sistemas
ion—molécula también fueron observadas por otros laboratorios, para distintos
sistemas de colisiones y rangos de energias en los que su naturaleza fue asociada
a diferentes mecanismos. Para el presente caso de proyectiles de He™ a energias
de colisién intermedias, se requiere un estudio mas exhaustivo a fin de determir

el origen de las mismas.
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Capitulo 4

Desarrollo de un modelo CTMC

multicéntrico de varios electrones
para colisiones de iones

altamente cargados con CO

4.1. Introduccion

En los ultimos anos, la necesidad de datos de intercambio de carga y secciones
eficaces de lineas de emision en contextos astrofisicos y biolégicos han impulsado
a los modelos tedricos existentes (ya sea que estén basados en métodos clésicos,

5. [21:22,62,63,130-135] " Qe pequieren bases

semiclésicos o cuanticos) a nuevos desarrollo
de datos precisas de intercambio de carga y de ionizaciéon para lograr una buena
interpretacion de espectros fotonicos en entorno astrofisicos y para inferir correc-
tamente la deposicion de energia en los procesos de radioterapia que involucran
haces i6nicos.

En este sentido, las moléculas representan blancos mas complejos de caracte-
rizar que los blancos atémicos. Ademas de las interacciones interelectronicas, el
caracter multicéntrico del blanco representa un desafio adicional, especialmente
a bajas energias de impacto en el que los electrones son compartidos por dos o

més centros nucleares (incluyendo el proyectil, en caso de que resulte ser un ién).
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Ademas, los orbitales moleculares de la molécula de CO se superponen espacial y
energéticamente con potenciales de ionizacién similares centrados en nicleos se-
parados proporcionando rutas energéticas alternativas para que un dado proceso
tenga lugar.

Los procesos de intercambio de carga a estados selectivos entre iones cargados
y diferentes blancos atomicos o moleculares con sus eventuales desintegraciones
radiactivas posteriores, se han explorado sistematicamente en el JPL, KVI, LLNL-
EBIT, NIST-EBIT, la Universidad de Reno y Berlin-EBIT durante la tltima déca-
da P2 131L133,136-143]  Aynque estos esfuerzos combinados todavia se encuentran lejos
de proporcionar una descripciéon completa de la fisica subyacente, proporcionan
pruebas concretas que permiten evaluar el desempeno de los modelos tedricos
actuales.

En este sentido, los trabajos tedricos en mecanica cuantica se han centrado
principalmente en blancos de hidrégeno!'***! desarrollados mediante el uso de
expansiones en términos de orbitales atémicos o moleculares (AOCC y MOCC).
El gran aumento del tamano de las bases requeridas para describir los estados
del proyectil a medida que su carga se incrementa representa el obstaculo prin-
cipal. Consecuentemente la obtencién de resultados se encuentra condicionada
por los tiempos y recursos computacionales. Por otro lado, modelos mas simples
tales como el método de Landau-Zener multicanall’®l| el método clasico over-
barrier (COB)® y el CTMCI"1 proporcionan un acceso mas rapido a datos
de intercambio de carga a estados selectivos y en consecuencia han sido amplia-
mente utilizados en el campo durante las tltimas dos décadas. Sin embargo, en la
mayoria de los casos, las secciones eficaces obtenidas con estos modelos han sido
generadas mediante la aproximacién de estados hidrogenoides (es decir, un atomo
de hidrégeno en el cual se varian las energias de ionizacién). Mds recientemente,
[llescas et al. introdujeron un modelo multicéntrico de un electrén activo para
la molécula de HoO*?. Los autores probaron este modelo para obtener secciones
eficaces totales de los canales de intercambio de carga e ionizacién. Mas alld de
este trabajo y algunos codigos CTMC multicéntrico de de dos electrones acti-
vos para Hy[''%146] no existen modelos multicéntrico de varios electrones activos
disponibles en la literatura.

Con el objetivo de explorar una representacién mas realista del proceso de coli-
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sion, en este trabajo se desarrolla un enfoque CTMC multielectrénico-multicéntri-
co (desde aqui denominado mmCTMC). En particular, nuestro modelo se pondra a
prueba en el marco de procesos que involucran intercambio de carga entre iones
con cargas de 3 a 10 y la molécula de monéxido de carbono (CO) para la que se
ha considerado 8 electrones en forma explicita. Este tratamiento de varios elec-
trones permite hacer una estimacion directa de la contribucién del proceso de
intercambio de carga miltiple autoionizante a la seccion eficaz de captura simple.
Por el contrario, los tratamientos de un electrén activo predicen indirectamen-
te las secciones eficaces de captura multiple a través del uso de distribuciones
binomiales?3147:148]

Los resultados obtenidos en el presente modelo se contrastan con los resulta-
dos obtenidos por nuestro modelo monocéntrico de ocho electrones bajo el método
CTMC y con resultados obtenidos por medio de la aproximacién de atomos inde-
pendientes también bajo la metodologia CTMC. Datos experimentales recientes
obtenidos en el Jet Propulsion Laboratory (JPL) de la NASA (secciones efica-
ces totales y secciones eficaces para intercambio de carga a estados selectivos) se

utilizaran para evaluar la validez de estos modelos tedricos.

4.2. Modelados Tedricos

En la presente seccién se presentan los distintos modelos CTMC que se utilizan

en el presente trabajo.

4.2.1. Modelo multicéntrico-multielectrénico (mmCTMC)

Este modelo se denomina, mmCTMC por sus siglas en inglés many—electron—
multicenter classical-trajectory Monte Carlo. En este modelo los dos centros ioni-
cos se fijan en el espacio a la distancia de equilibrio del monoéxido de carbono
(CO) de R = 2.13 a.u. El eje molecular se orienta al azar y los ocho electrones

activos interactian con ambos centros a través del pseudopotencial desarrollado
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por Gabas et al.['*:

V<T€C7 TGO) = ( ) _'_ (TGO) dOIlde
6-N, N, o
%(Tec) = - ” , (1 + acrec)e 2ac e (41)
8—N, N, )
Vo(reo) = — — =21+ Qe )2 e,

Teo Teo

Los coeficientes correspondientes son N, = 5.391, N, = 7.609, a. = 0.85 y
o, = 1.501. Las variables r.. y ., son referidas a la distancia de cada electron
con el nicleo de carbono y de oxigeno, respectivamente. Los ocho electrones son
inicializados en forma aleatoria en la region energéticamente permitida alrededor
de ambos ntucleos moleculares. Dos electrones son sorteados con un potencial de
ionizacién (IP) de 14.01 eV (30 orbital), cuatro electrones son sorteados con un
IP de 17.4 eV (17 orbital) y dos electrones son sorteados con un IP de 19.88 eV
(20 orbital).

Como se detall6 en el Capitulo 2, por razones de autoionizacién no fisica, las

interacciones interelectronicas no son tenidas en cuenta en el Hamiltoniano.

4.2.2. Modelo monocéntrico (scCTMC)

Este modelo se denomina scCTMC por sus siglas en inglés single-center
classical-trajectory Monte Carlo y ha sido usado por Simcic at al.’? que conside-
ra una aproximacién de la molécula CO al elemento atémico dominante (oxigeno)
con ocho electrones activos que no interactiian entre si. Los electrones interactian
con sus nicleos a través del potencial central de Garvey et al. en 197511 dado
por

Vi) - _Z= N =D 9,00)] o

r

donde,
1

(n/&)(er =1) + 1

Para el nicleo OT, los parametros involucrados son Z =8, N =8, =136y

Qr) =

(4.3)

n = 2.41. Para este modelo los electrones se inicializan a través de una distribuciéon
microcanénica para el ion OT: dos electrones son sorteados con un IP de 14.01

eV, cuatro electrones son sorteados con un IP de 17.4 eV y dos electrones son
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sorteados con un IP de 19.88 eV.

4.2.3. Modelo de dtomos independientes (iaCTMC)

Este modelo se denomina ta CTMC' por sus siglas en inglés independent-atoms
classical-tragectory Monte Carlo. En este modelo, los dos centros iénicos se man-
tienen fijos en el espacio a la distancia de equilibrio R = 2.13. Los electrones
son inicializados en los centros de C* y O por separado, basado en el esque-
ma de poblacién electrénica desarrollado por Mulliken """, En este sentido, cada
electrén es forzado a ver un tinico nicleo i6nico del blanco (ya sea CT u O") a lo
largo de toda la colisién. Al igual que en el modelo monocéntrico los eletrones son
inicializados a través de distribuciones microcanoénicas. Entonces, tres electrones
son inicializados sobre C* con potenciales de ionizacién de 14.01 eV (dos electro-
nes) y 17.4 eV (un electrén). Los cinco electrones restantes se inicializan sobre
el ion O con potenciales de ionizacién de 17.4 eV (tres electrones) y 19.88 eV
(dos electrones). ocho electrones activos que no interactiian entre si e interactian
con los centros idnicos Ct y Ot a través de los potenciales de Garvey[*!l. Los
pardmetros en el ion O son los mismos que en el modelo monocéntrico, mientras
que para C* los pardmetros correspondientes son Z = 6, N = 6, £ = 1.065 y
n = 2.13.

4.2.4. Comparacion de modelos

A lo largo de los anos diferentes estrategias han sido desarrollas dentro del
CTMC con el objetivo de incluir la interaccién interelectronica para sistemas de
dos o mas electrones. Es posible citar la técnica de nicleo de Heisenberg introduci-

151 "el modelo de apantallamiento dindmico (ACTMC)

da por Kirchbaum y Wilets
de Montemayor y Schiwietz!'%) y el modelo de dtomo de Bohr introducido por
Olson!"? | entre otros. Tratamientos mas eficientes podrfan considerar apantalla-
mientos dindmicos para explicar, en parte, las interacciones interelectronicas en
los presentes modelos y mas alla del alcance del presente trabajo. Sin embargo, en
todos los modelos, las interacciones interelectronicas no se incluyen en la dinamica

de la colisién para evitar la autoionizacion clasica del blanco molecular.
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Figura 4.1: Distribuciones radiales (columnas izquierda) y distribuciones de mo-
mento (columna derecha) para los tres orbitales moleculares estudiados corres-
pondientes al modelo scCTMC (linea roja discontinua) y el modelo mmCTMC
(linea azul continua). Ambas distribuciones para el modelo mmCTMC son referi-
das al centro de masa de la molécula, por otro lado para el modelo scCTMC son

referidas al ntcleo.
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Figura 4.2: Densidad de dispersion electronica del modelo mmCTMC para los tres
principales orbitales moleculares de la molécula de CO: (a) 30, (b) 17, (¢) 20. El
eje z representa el eje molecular, O (punto negro) y C (punto violeta) indican
los centros i6nicos. En todos los casos, se incluyen las curvas de densidades de
probabilidades obtenidos por Huo["”®! basado en funciones de ondas obtenidas

con el método de campo auto-consistente auto-determinado.
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En la Figura 4.1, se muestran y comparan las distribuciones radiales y de
momento de los electrones, en funcién del orbital molecular obtenidas para los
modelos mmCTMC y scCTMC luego de sortear 3 x 10° trayectorias (el modelo
iaCTMC no se muestra debido a la naturaleza propia de su configuracién). La
orientacion de la molécula (su eje molecular) es sorteada aleatoriamente para cada
trayectoria considerada con el fin de lograr una distribucion esférica uniforme.

A pesar que las distribuciones de momento son similares para los diferentes
orbitales considerados, se observan claras diferencias entre sus respectivas distri-
buciones radiales. Las distribuciones del modelo scCTMC muestran una abrupta
caida en el punto de retorno clasico, tipico de la distribucién microcanénica. Por
otro lado, las distribuciones del modelo mmCTMC preservan el ancho en la dis-
tribucién (o la extension radial) relacionada con la distancia entre ntcleos. Para
aclarar este punto, en la Figura 4.2 se muestra un grafico de dispersion aleatoria
de la posicién en el plano yz (donde z es el eje molecular) para los electrones
activos. Este grafico de densidad electrénica proporcionan una vision clara de las
regiones de energias permitida para cada orbital estudiado. Las curvas de nivel

[153] en 1965 mediante el

con las cuales se contrasta fueron obtenidas por Huo
método de campo auto-consistente.
El tratamiento del mecanismo de captura electronica mltiple a estados selec-

tivos utilizado es desarrollado en las secciones 2.1.4 y 2.2.1 de esta tesis.

4.2.5. Modelo de Energias Secuenciales

Los tres modelos CTMC presentados en la presente Seccién corresponden
a calculos realizados bajo modelos de potenciales de ionizacion orbitales (IP—
orbitales), esto significa que los electrones se encuentran orbitando con la energia
respectiva a cada estado molecular.

Es posible inicializar los electrones en el blanco mediante los potenciales de io-
nizacion secuenciales (IP—secuenciales). En contraste con los modelos analizados
en las secciones anteriores, este modelo describe correctamente la deposicion de
energia que debe realizar el proyectil en un evento de ionizacién o captura multi-

[154]

ple. Se utilizan los IP secuenciales de CO calculados por Kumar et al.!">*, estos

valores para los ocho electrones de la molécula son: 14.17, 27.20, 40.53, 53.56,
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69.55, 85.11, 89.70 y 93.60 eV.
En la proxima Seccién se presentan y se comparan con datos experimenta-
les los modelos mmCTMC y scCTMC, tanto para IP-orbitales como para IP-

secuenciales.

4.3. Resultados y discusién

4.3.1. Secciones eficaces totales para intercambio de carga

para IP—orbitales

En la Figura 4.3 se muestran las probabilidades de captura electrénica simple
desde orbitales 30, 17, y 27 en funcién del parametro de impacto b. Se consi-
deran proyectiles de cargas ¢ = 6 y ¢ = 10 a energia de colision de 7¢q keV. Se
observa que para parametros de impacto grandes, los tres modelos se encuentran
en muy buen acuerdo. Sin embargo, para pardmetros de impacto chicos los mo-
delos iaCTMC y scCTMC predicen distribuciones muy similares, mientras que el
modelo mmCTMC se aparta y conduce a probabilidades ligeramente menores. Se
relaciona este comportamiento a la influencia simultanea de ambos centros iénicos
sobre el electron capturado, que se espera mas intenso en el rango de parametros
de impactos b bajos, en contraste con los modelos scCTMC y iaCTMC el electréon

evoluciona sujeto a un solo ntucleo del blanco iénico.
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Figura 4.3: Probabilidades de captura electrénica simple en funcién del parametro
de impacto b para un proyectil de carga ¢ = 10 (fila superior) y ¢ = 6 (fila inferior)
impactando sobre la molécula de CO originalmente en el orbital 3o, orbital 17
y el orbital 20 (de izquierda a derecha). Resultados obtenidos con el modelo
mmCTMC (linea roja continua), el modelo scCTMC (linea verde punteada) y el

modelo iaCTMC (linea azul discontinua).

En la Figura 4.4, se muestra secciones eficaces totales para captura electrénica
simple o, ,1 como funcién de la carga del proyectil para los modelos mmCTMC,
scCTMC, y iaCTMC. Sélo se consideran proyectiles completamente desnudos

%1 Se observa que los

contrastados con datos experimentales de Mawhorter et al.l'
resultados obtenidos por los tres modelos tedricos se encuentran en buen acuerdo
con los datos experimentales. Ademads, los modelos iaCTMC y scCTMC tienen
resultados muy similares, mientras que los correspondientes al modelo mmCTMC

son sistematicamente més bajos en el rango de carga de proyectiles considerado.
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Figura 4.4: Secciones eficaces totales de captura electrénica simple (o,,-1) para
proyectiles completamente desnudos impactando sobre CO a 7¢q keV. Los resul-
tados obtenidos con el modelo mmCTMC (linea azul con circulos abiertos), sc-
CTMC (linea roja con cuadrados abiertos) y iaCTMC (linea verde con triangulos

155]

cerrrados) son comparados con los datos experimentales de Mawhorter et al. 151

Aunque es de esperar este comportamiento basado en las probabilidades de
captura mostradas en la Figura 4.3, para esclarecer este punto, en la Figura 4.5
se compara el potencial radial promedio del blanco visto por los electrones. Para
el potencial multicéntrico, este potencial promedio, referido al centro de masa

molecular, es proporcionado por

V00+ (T) = ﬁ /V00+ (T, 0, gb)dQ (44)
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Figura 4.5: Promedio del potencial radial del blanco visto por los electrones en el

modelo mmCTMC (linea roja continua) y el modelo scCTMC (linea azul discon-

tinua).

Entonces, el origen de este diagrama coincide con el centro de masa de la
molécula. Para el modelo mmCTMC, Vgo+ estd dada por el pseudopotencial de
Gabas et al., ecuacion 4.1. Para el modelo scCTMC se utiliza el potencial Garvey
para el ion OT, ecuacién 4.2. Como se puede observar, para valores mayores a
r ~ 0.7 a.u. el modelo molecular mmCTMC (con respecto al centro de la ma-
sa molecular) muestra una carga efectiva mas grande para el electrén capturado
que el modelo scCTMC. En consecuencia, se espera mayor probabilidad de inter-
cambio de carga para el modelo scCTMC comparado con el modelo mmCTMC.
Un argumento similar se aplica para el modelo iaCTMC en el que cada electron
interactia a lo sumo con una carga nuclear 6 o 8 dependiendo del orbital.

En la Figura 4.6, se muestra secciones eficaces totales para captura electronica
doble o, 4—2 como funcién de la carga del proyectil para los modelos mmCTMC,

scCTMC, y iaCTMC. Estas secciones eficaces se originan a partir de procesos

82



4.3. AT 4+ CO

de captura multiple que conducen a estados doblemente excitados y altamente
asimétricos. Como puede observarse, los datos experimentales de Mawhorter et
al."] son subestimados por los actuales modelos tedricos. Sin embargo, se obser-
va que los resultados del modelo mmCTMC se encuentran levemente en mejor

acuerdo con los datos experimentales en toda la gama de cargas exploradas.
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Figura 4.6: Secciones eficaces totales de captura electrénica doble (o,,-2) para
proyectiles completamente desnudos impactando sobre CO a 7q keV. Los resul-
tados obtenidos con el modelo mmCTMC (linea azul con circulos abiertos), sc-
CTMC (linea roja con cuadrados abiertos) y iaCTMC (linea verde con tridngulos

cerrrados) son comparados con los datos experimentales de Mawhorter et al. [155]

4.3.2. Secciones eficaces totales para intercambio de carga

para IP—secuenciales

En la Figura 4.7, se muestran secciones eficaces totales para captura electréni-

ca simple o, ,_1 como funcién de la carga del proyectil para los modelos mmCTMC
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y iaCTMC calculados con energias secuenciales de ionizacién. Como en el caso
precedente, sélo se consideran proyectiles completamente desnudos contrastados
con datos experimentales de Mawhorter et al.l'*l. A diferencia del modelo IP-
orbitales, este modelo CTMC subestima los datos experimentales. Esto se debe
a que el proyectil sélo interactiia con un electrén de IP de 14.01 eV (energia de
primera ionizacién) y con los electrones restantes con IP> 27.20 eV, mientras que
en el modelo de energias de potenciales de ionizacién el proyectil interactiia con
ocho electrones con IP entre 14.01 y 19.88 eV.

10
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Figura 4.7: Secciones eficaces totales de captura electrénica simple (0,,-1) para
el modelo de Energias Secuenciales. Proyectiles completamente desnudos impac-
tando sobre CO a 7q keV. Los resultados obtenidos con el modelo mmCTMC
(linea azul con circulos abiertos) y scCTMC (linea roja con cuadrados abiertos)

155]

son comparados con los datos experimentales de Mawhorter et al.!

En la Figura 4.8, se muestra secciones eficaces totales para captura electronica

doble 0, ,_2 como funcién de la carga del proyectil para los modelos mmCTMC
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y iaCTMC. Estas secciones eficaces se originan a partir de procesos de captura
multiple que conducen a estados doblemente excitados y altamente asimétricos.
Como puede observarse, los datos experimentales de Mawhorter et al.l'*! son
subestimados por los actuales modelos tedricos. Si se compara con el modelo IP—
orbitales, se observa que para proyectiles de cargas bajas las secciones eficaces
de ambos modelos CTMC tienen buen acuerdo entre si, esto se debe a que la
captura multiple es baja para estos proyectiles. A medida que aumenta la carga
del proyectil el modelo CTMC de energias de potenciales secuenciales es inferior
al modelo de energias de potenciales de ionizacion. Esto se hace mas evidente a

medida que la carga del proyectil aumenta.
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Figura 4.8: Secciones eficaces totales de captura electrénica doble (o, ,_2) para
modelos de energias secuenciales. Proyectiles completamente desnudos impactan-
do sobre CO a 7¢ keV. Los resultados obtenidos con el modelo mmCTMC (linea
azul con circulos abiertos) y scCTMC (linea roja con cuadrados abiertos) son

155]

comparados con los datos experimentales de Mawhorter et al.!
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4.3.3. Secciones eficaces de Captura selectiva y lineas de

emision para IP-orbitales

En esta seccion se comparan las secciones eficaces de captura selectiva y sec-
ciones eficaces de lineas de emision para los diferentes modelos. En la Figura 4.9,
se muestra la relacién de Hardness Ratio (R) definida como la razén de seccio-
nes eficaces de lineas de emisién entre decaimiento np — 1s con n > 2 y lineas
Lyman—a, definidas como 2p — 1s, en funcién de la carga del proyectil. Los
datos experimentales pertenecen al JPLI%1%7 Para los proyectiles O3t y Ne!'0t,
se infiere que los blancos moleculares como CO5 y HoO de interés astrofisico, que
poseen valores de IP similares entre si y con la molécula de CO estudiada en este
capitulo, llevan a secciones eficaces de lineas de emisiéon muy similares. Entonces,
se espera que estos valores de R representen una buena estimacién de primer
orden para el CO. En la Figura 4.9, los valores experimentales de R obtenidos

1136137 ge incluyen para referenciar nuestros resultados teéri-

por Greenwood et a
cos para proyectiles de carga de 8 y 10. Estos resultados nos permiten concluir
que para la energia de impacto de 7q keV, los espectros de emisiéon de rayos—X
proporcionados por los tres modelos tedricos, asi como los datos experimentales
serdn similares concentrando casi el 75 % de la emisién en la linea Ly—a.

Una prueba mucho més exigente y rigurosa para testear nuestros modelos es
proporcionada por los tltimos datos del JPL obtenidos por Miller et al.[%) para
0%t a 36 keV colisionando sobre CO. En este trabajo, los autores deconvolucionan
a partir de sus espectros foténicos la poblacién relativa de los estados selectivos
n = 3 y 4. En la Tabla 4.3.3 se presentan estos datos experimentales junto con
los presentes resultados tedricos. Como se puede ver, los resultados tedricos estan
en buen acuerdo con los datos experimentales si se tienen en cuenta las barras de
error reportadas. La tinica discrepancia importante se encuentra en el nivel 3s, en
el que los tres modelos tedricos tienden a sobrestimar los valores experimentales

por un factor de 3 o 4 dependiendo el caso.
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Figura 4.9: Hardness Ratio (R) obtenido con el modelo mmCTMC (linea azul

con circulos abiertos), scCTMC (linea roja con cuadrados abiertos) y iaCTMC

(linea verde con tridngulos cerrrados). Se compara con los datos experimentales

de Greenwood et al. (Tablas 3 y 4 de la referencial

Ne!%* sobre CO, v HyO en energfas de colisién de 7q keV.

137])

para proyectiles O%F y

Expt. mmCTMC scCTMC iaCTMC
4p 0.13+0.03 0.144 0.155 0.151
4d 0.13£0.03 0.089 0.096 0.096
4s 0.23 +0.05 0.234 0.243 0.239
3p 0.07 £ 0.02 0.117 0.102 0.105
3d+4f 0.41£0.09 0.263 0.261 0.271
3s 0.03 +0.01 0.154 0.144 0.138

Tabla 4.1: Poblaciones relativas de estados selectivos an =3 y n =4 en 36 keV

05+ 4+ CO colisiones. Los datos experimentales corresponden a Miller et al.['5%.
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Vale la pena mencionar que los datos experimentales recientes del grupo del
KVI, Universidad de Groningen (Holanda)['**l para colisiones del sistema O%* +
H,0, en energias similares de colisién, exhiben un comportamiento notablemente
diferente. En este trabajo muestran los estados 4s y 4p similarmente poblados
mientras que el estado 3s presenta una poblacion superior a la del estado 3p.
A pesar que nuestras las secciones eficaces de lineas de emisiéon son similares a
las medidas en JPL para blancos moleculares con valores similares de IP, tales
discrepancias a nivel de estados selectivos deben ser mas exploradas en mayor
detalle. En particular, se debe estudiar si esta discrepancia tiene su origen en
el proceso de decaimiento electronico. Al mismo tiempo, esta situacién pone de
manifiesto la necesidad de renovar los esfuerzos tedricos hacia una descripcion

mas precisa de los blancos moleculares.

4.3.4. Secciones eficaces de Captura selectiva y lineas de

emisiéon para IP—secuenciales

En la Figura 4.10, se muestra la relacién de Hardness Ratio (R) en funcién
de la carga del proyectil para el modelo de Energias Secuenciales. De la misma
manera que para el modelo de energias de potenciales de ionizacion, para los pro-
yectiles O%T y Nel®T| se infiere que los blancos moleculares como CO, v HoO de
interés astrofisico, que poseen valores de IP similares entre si y con la molécula de
CO estudiada en este capitulo, llevan a secciones eficaces de lineas de emisiéon muy
similares. Entonces, se espera que estos valores de R representen una buena esti-
macion de primer orden para el CO. En la Figura 4.10, los valores experimentales

1136137 ge incluyen para referenciar nuestros

de R obtenidos por Greenwood et a
resultados tedricos para proyectiles de carga de 8 y 10. Resultados para la energia
de impacto de 7q keV, los espectros de emision de rayos—X proporcionados por el
modelo scCTMC para energias de potenciales secuenciales se encuentran en me-
jor acuerdo con los datos experimentales. Por otro lado, el modelo mmCTMC se
sigue el comportamiento de scCTMC lo subestima, como también se subestiman
los datos experimentales, a pesar de de encontrarse dentro del error asociado.
En la Tabla 4.3.4 se presentan estos datos experimentales junto con los pre-

sentes resultados tedricos para el modelo de energias secuenciales. Como se puede
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ver, los resultados tedricos estdan en buen acuerdo con los datos experimentales
si se tienen en cuenta las barras de error reportadas. Este modelo, se encuentra
en mejor acuerdo con los datos experimentales en el nivel 3s. Esto se debe a que
el presente modelo describe mejor los estados de captura selectivos. De cualquier
manera, se debe tener en cuenta que son valores poblacionales relativos y no

brindan informacion sobre las magnitudes de las secciones eficaces respectivas.
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Figura 4.10: Hardness Ratio (R) obtenido con el modelo mmCTMC (linea azul
con circulos abiertos) y scCTMC (linea roja con cuadrados abiertos). Se compara
con los datos experimentales de Greenwood et al. (Tablas 3 y 4 de la referencia '3™))

para proyectiles O%T y Nel®" sobre CO, y HyO en energias de colisién de 7q keV.
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Expt. mmCTMC  scCTMC

4p 0.13 £ 0.03 0.174 0.186
4d 0.13 £ 0.03 0.125 0.135
4s 0.23 £0.05 0.179 0.186
3p 0.07 £ 0.02 0.091 0.061
3d+4f 0.41£0.09 0.343 0.369
3s 0.03 £0.01 0.087 0.065

Tabla 4.2: Poblaciones relativas de estados selectivos an =3 y n =4 en 36 keV

05+ 4+ CO colisiones. Los datos experimentales corresponden a Miller et al.['5%.

Vale la pena mencionar que los datos experimentales recientes del grupo del
KVI, Universidad de Groningen (Holanda)!"**l para colisiones del sistema O +
H50, en energias similares de colisién, exhiben un comportamiento notablemente
diferente. En este trabajo muestran los estados 4s y 4p similarmente poblados
mientras que el estado 3s presenta una poblacion superior a la del estado 3p.
A pesar que nuestras las secciones eficaces de lineas de emision son similares a
las medidas en JPL para blancos moleculares con valores similares de IP, tales
discrepancias a nivel de estados selectivos deben ser mas exploradas en mayor
detalle. En particular, se debe estudiar si esta discrepancia tiene su origen en
el proceso de decaimiento electronico. Al mismo tiempo, esta situacién pone de
manifiesto la necesidad de renovar los esfuerzos tedricos hacia una descripcion

mas precisa de los blancos moleculares.

4.4. Conclusiones

En este capitulo de ha presentado un modelo CTMC multielectronico-multicéntri-
co que se ha testeado en colisiones de intercambio de carga entre proyectiles des-
nudo con cargas ¢ = 3—10 sobre CO. Ademds, dos modelos CTMC basados en un
enfoque monocéntrico y un enfoque de dtomos independientes para la molécula
han sido también utilizados como puntos de referencia para los resultados tedricos

del presente modelo.
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Estos resultados tedricos han sido comparados con datos experimentales re-
cientes del JPL, los cuales incluyen secciones eficaces totales de intercambio de
carga, hardness ratio y secciones eficaces de intercambio de carga a estados selec-
tivos. Los tres modelos CTMC utilizados en el presente estudio comparan bien
con las secciones eficaces totales de captura simple o,,_; dentro de las barras
de error. Sobre la base de hardness ratio predichos, se concluye que las secciones
eficaces para las lineas de emisién de los tres modelos utilizados estan en buen
acuerdo con los escasos datos disponibles.

En contraste con los modelos basados en un electrén activo, en los cuales es
necesario utilizar esquemas basados en distribuciones binomiales para dar cuen-
ta de procesos de captura multiple, el tratamiento de varios electrones activos,
atado al esquema de desintegracién desarrollado por Ali, permite una estimacién
directa de la contribucién del mecanismo de captura multiple autoionionizante
al canal de captura electronica simple. Ademas, el hecho de que el momento an-
gular [ del electron capturado sea considerado explicitamente a lo largo de este
procedimiento, evita la necesidad de invocar formas funcionales para obtener dis-
tribuciones en [ en procesos de decaimiento radiativo. En este punto, teniendo en
cuenta la relevancia de CO en ambientes astrofisicos, datos adicionales de captu-
ra electrénica a estados selectivos son necesarios con el propédsito de ayudar al
desarrollo de modelos tedricos y lograr descripciones més precisas de diferentes
blancos moleculares.

En el presente trabajo se comparé el modelo CTMC para IP-orbitales con
el modelo CTMC para [P-secuenciales. Se observa que el modelo IP-orbitales
se encuentra en mejor acuerdo con los valores experimentales de las secciones
eficaces, mientras que el modelo IP—secuenciales subestima las mismas. Por otro
lado, el modelo IP—secuenciales se encuentra en mejor acuerdo con los valores
relativos de captura electronica a estados selectivos. Estos resultados deben ser
analizados, las virtudes y defectos de ambos modelos dependen de la energia de
impacto y la carga del proyectil incidente.

Para bajas energias de impacto, el modelo [P—secuenciales se cree mas apro-
piado, ya que describe en forma méds apropiada la reconfiguracién atémica o
molecular luego que uno o mas electrones alcanza el continuo. Para altas energias

de impacto el blanco no tiene tiempo a reconfigurarse por lo tanto el modelo
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[P-orbitales es més acorde.

Por otro lado, la dependencia en la carga del proyectil se relaciona con la cap-
tura o ionizacién multiple. Para cargas bajas del proyectil la captura electrénica
no es tan relevante, pero a medida que la carga del proyectil aumenta los even-
tos multiples se vuelven mas relevantes. Entonces, para el caso de proyectiles
altamente cargados, el modelo [P—orbitales sobreestima ampliamente el ntimero
de eventos multiples. En contraste, el modelo [P—secuenciales logra una mejor
descripcién del proceso fisico de eventos multiples, como se verd en los capitulos
siguientes en los que se estudia intercambio de carga multiple por iones altamente

cargados.
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Capitulo 5

Emisién de rayos—X por
intercambio de carga en
colisiones entre iones altamente

cargados y argon

5.1. Introduccién

El préoximo lanzamiento de la mision Astro—H, el cual esté previsto para 2016,
proporcionara a la comunidad astrofisica con espectros de rayos—X de alta re-
solucién (resolucién < 7 eV en la banda de 0.3 a 12 keV) de diversos objetos
del cielo profundo. Se espera que estas observaciones nos ayuden a mejorar nues-
tro conocimiento sobre la estructura y evolucién del Universo!'””l. Esta misién
altamente sofisticada ha transitado desde sus inicios (especialmente en lo que
concierne a diseno inicial y rendimiento esperado), el camino recorrido por ob-
servatorios anteriores como ROSAT, XMM—-Newton y el observatorio de rayos—X
Chandra. Observaciones del ROSAT en 1996, con una resolucion espectroscopica
de 300 eV, llevaron a la deteccion inesperada de emision de rayos—X desde el co-
meta P/Hyakutake!'”®]. A pesar de esto, fueron necesarios una nueva generacién
de observatorios espaciales — como el Chandra y el XMM-Newton, que disponen

con dispositivo de carga acoplada de rayos—X (CCD por sus siglas en inglés) estos
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son detectores que proporcionan una resolucion del orden de 100 eV — para que el
origen de la emisiéon de rayos—X desde cometas pudiera comprenderse plenamente.
En el ano 2001, Chandra proporcioné evidencia clara que el mecanismo dominan-
te en la emision de rayos—X desde cometas proviene de procesos de intercambio
de carga seguidos de emisién foténica, tal como fuera propuesto por Cravens en
199700, El espectro del cometa C/LINEAR 1999 S4 revel6 lineas de emisién dis-
cretas cercanas a las previstas para intercambio de carga entre iones desnudos
de C, N y O con blancos neutros en el coma del cometal'®). Desde entonces,
varias sondas han analizado la emision de rayos—X desde cometas y atmosferas

1601 Afios més tarde la comunidad astrofisica caerfa en cuenta que

planetarias!
toda la informacién necesaria para precedir dicha emisién estaba disponible ya
en 1968167,

En el ano 2005, un espectrometro de rayos—X basado en un microcalorimetro
con alta resolucién de energia (< 7 eV) fue lanzado en la misién Suzaku. Este ob-
servatorio habria proporcionado espectros de alta resolucién de no haber sido que
el sistema criogénico se rompio dentro de las primeras dos semanas, degradando
el rendimiento del espectrometro de rayos—X. Mas de diez anos habrian de pasar
antes que otra mision estuviera lista para hacer frente a estos objetivos.

Desde comienzos de este siglo, diversos laboratorios en todo el mundo han
estado trabajando en el estudio de colisiones en procesos de intercambio de carga
con el objetivo de recrear espectros cometarios basandose en datos de laborato-

131,136,137, 141] "Una metodologfa experimental utilizada es Trampa de Iones por

riol
haz electrénico (trampas EBIT) desarrollada en el Laboratorio Nacional Lawren-
ce Livermore (LLNL). Este laboratorio cuenta con el espectréometro calorimetro
de repuesto de la misiéon Suzaku, calibrado en el Centro Espacial Goddard de
la NASA. Este espectrometro proporciona espectros de resolucion de alrededor
de 8 eV pero a energias de colision dos érdenes de magnitud por debajo de las
correspondientes al viento solar.

Por otro lado, aceleradores lineales como los utilizados en el Jet Propulsion
Laboratory alcanzan velocidades del viento solar pero con la pérdida de las lineas
dominantes 23S — 115, al ser una transicién con largo tiempo de vida media, ~
1072 seg. para O, 3.9 x 1072 seg. para C°* y 0.02 seg. para N**. Estos espectros

no pueden tener lugar dentro de las dimensiones tipicas de los dispositivos, a
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velocidades tipicas del viento solar (450-750 km/seg.) le lleva al ion de O en el
estado 23S aproximadamente 0.45-0.75 km. decaer a 1'S.

Por esta razon los datos experimentales se encuentran limitados por los dis-
positivos. No obstante, un conjunto importante de datos han sido reunidos por
varios grupos experimentales.

Desde el aspecto astrofisico, la necesidad de contar con secciones eficaces de
lineas de emision precisas se justifican en el hecho de que es posible estimar la
abundancia de iones en el viento solar a través de la deconvoluciéon de los espectros
medidos. En esta técnica, la abundancia de iones del viento solar se considera
como parametro de ajuste y puede considerarse fiable sélo si las secciones eficaces

161,162] e esta

de lineas de emisién utilizadas en la deconvolucién son precisas!
manera, es posible realizar un mapa del viento solar para regiones distantes del
espacio, no alcanzadas por los espectrometros de carga y masa actualmente en
orbita.

Los estudios tedricos pueden proporcionar, en principio, mucha asistencia a
este cometido. Se han realizado estudios principalmente por el modelo clasico
de over-barrier (COB)!"*], el modelo multicanal de Landau-Zener (LZMC)!'%]
y el método CTMC [P1,226378:135.164] A dem4s, las secciones eficaces de captura
electronica para blancos de hidrégeno obtenidos por medio de cédigos de AOCC
han sido utilizados por Bodewits y Hoekstra para simular espectros en come-
tas[*! y recientes estudios de lineas de emisién también se han hecho bajo el
modelo two-center-basis generator (TC-BGM)['*. Sin embargo, los modelos
COB, LZMC y TC-BGM necesitan utilizar distribuciones en [ adicionales, tales
como las distribuciones estadisticas o planas, para poder identificar el estado [
del electréon capturado por el proyectil. Por el contrario, el método CTMC in-
herentemente mantiene un seguimiento de los estados [ en todo el proceso de
colision.

Espectros de cometas dominados por lineas de N, C y O se han reproducido
con éxito en trabajos anteriores por el método CTMC de tres cuerpos, en los
cuales se calcularon las secciones eficaces de linea de emision correspondientes al
espectrometro de area efectiva CXO ACIS-S del observatorio Chandra teniendo
en cuenta la abundancia de iones del viento solar proporcionado por el Advanced

63,135]

Composition Explorer! Sin embargo, en el método CTMC de tres cuerpos
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aparece un problema significativo para los iones del viento solar altamente carga-
das que chocan con blancos multielectréonicos al no poder reproducir el efecto de
captura electrénica miultiple. Como la probabilidad de captura multiple aumenta
con la carga de proyectil, un punto clave en el analisis de laboratorio y los repor-
tes de espectros astrofisicos es la determinacion precisa de la fraccion de rayos—X
que se originan por transferencia de carga multiple[™!.

En este trabajo, se extiende el modelo CTMC de tres cuerpos y se evalia
de forma explicita el rol de los procesos de captura electrénica multiple en los
espectros fotonicos que le siguen al intercambio de carga que involucran colisiones
de iones altamente cargados y blanco de argén. Este blanco se ha explorado en
LLNLU! EBIT-Berlin!'*! y en el National Institute of Standards and Techno-
logy (NIST)['%] por lo tanto, proporciona un buen punto de referencia para el
andlisis tedrico. Se espera que el éxito en la descripcién adecuada de estos es-
pectros de laboratorio proporcione informacién util para futuros estudios de los
blancos neutros cometarios mas complejos como HyO y COs.

La descripciéon del modelo CTMC y el esquema utilizado para determinar
los procesos de decaimiento Auger que, en tltima instancia, conducen a captura
autoionizante de electrones multiples y decaimiento radiativo se desarrollaron
en el Capitulo 2 del presente trabajo. En la Seccién 5.2 se describe el método
experimental de trampas iénicas (EBIT). En la Seccién 5.3 se describe brevemente
el modelo CTMC de 8 electrones activos. En la Seccion 5.4 se muestran nuestros
principales resultados. Finalmente, las principales conclusiones y perspectivas se

desarrollan en la Seccién 5.5.

5.2. Trampas iénicas EBIT

La primera trampa i6énica por un haz de electrones (EBIT) fue construida
en el LLNL, Estados Unidos en 1986'%!. Fue concebida como una fuente espec-
troscépica para el estudio de iones altamente cargados (HCI por sus siglas en
inglés), practicamente de cualquier elemento y estado de cargal'6%-16%],

En 1990 se logré la primera extraccién de iones altamente cargados de un
EBIT!%!. Por lo tanto, ademés de su estatus como una fuente y trampa de iones

para experimentos con HCI in situ, el EBIT fue establecido como una fuente iénica
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de muy baja energia. La capacidad de extraer HCI abrié toda una nueva gama
de posibilidades de investigacién, siendo lo mas significativo los experimentos de
colisiones atémicas con blancos externos utilizando iones pesados en el mas alto

estado de carga posible.

5.2.1. El dispositivo EBIT

Un diagrama esquematico de los principales componentes de una trampa EBIT
se muestra en la Figura 5.1. El componente central es el haz de electrones. El haz
que atraviesa el eje del dispositivo es generado por una fuente de electrones de
tipo Pierce a través de la emision termoionica desde el catodo de tungsteno con
bario dopado a alta temperatura en la base (conectada a tierra) del dispositivo.
Los electrones son acelerados desde el catodo por el &nodo usando una diferencia
de potencial de 2 a 5 kV, dependiendo de la corriente de haz requerida. El haz
es guiado por el electrodo de transicion a través de un pequeno agujero en el
escudo de nitrogeno liquido. Las corrientes de haz de electrones utilizados con
este dispositivo son usualmente < 150 mA.

A continuacién, el haz de electrones entra a la cdmara principal. Este es ace-
lerado, por una diferencia de tension, a su energia final de interaccién a través de
un conjunto de tubos de desplazamiento (drift tube) en la regién de la trampa,
que se describira en detalle en breve. Generalmente se emplea un potencial de
aceleracién de hasta 30 kV. La orientacién del haz, para compensar pequenos
desajustes mecdanicos, se consigue con cuatro bobinas magnéticas situadas fuera
del sistema de vacio.

Después que el haz de electrones pasa a través de la region de la trampa
se desacelera y se retira por el electrodo colector. Un electroimén que rodea el
colector ayuda a divergir el haz de electrones de modo que este se deposita sobre
un gran area, mientras que el calor generado se disipa por medio de un depdsito de
nitrégeno liquido. Para evitar que los electrones secundarios vuelvan a la zona de
aceleracion de la trampa, se utiliza un electrodo supresor, que se encuentra justo
debajo del colector. En la parte superior del colector, se encuentra el electrodo
extractor, con forma conica y potencial negativo el cual ayuda a guiar a los iones

fuera de la trampa EBIT. También evita que los electrones secundarios se escapen
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por la parte superior de la trampa.
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Figura 5.1: Diagrama esquemético de una Trampa EBIT 7,
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Para la produccion de los HCI es necesario que haya un componente en la
trampa que el haz de electrones pueda ionizar. Si el precursor de los HCI es un
gas, por ejemplo argén o xenon, se introduce en dos etapas utilizando inyector de
gas con bombeo diferencial. En la primer etapa se inserta en el lado de la trampa
EBIT y se incorpora colimado por un par de aberturas. En esta primer cavidad
se deja a una presién de 1 Pa y es bombeada a 1073 Pa. En la segunda etapa, es
bombeada a 10~7 Pa. Desde alli, el gas puede pasar a la regién de la trampa para
intersectar radialmente el haz de electrones. La misma configuracion puede ser
utilizada con un compuesto volatil o un metal con alta presion. Existen niveles
de fondo de bario y tungsteno, debido a la vaporizacién de estos elementos desde
el cadtodo de la fuente del haz de electrones. Sin embargo, es baja en comparacion
con los HCI inyectados.

Para lograr obtener iones con estados de carga altos, estos necesitan ser con-
finados. De lo contrario se escaparian del haz de electrones perdiendo capacidad
de ionizacién. De ahi el nombre “trampa”, que es la parte inherente de un EBIT.
El confinamiento idénico se logra mediante una combinacién de los potenciales
axiales y radiales los cuales se ilustran con detalle en la Figura 5.2.

El confinamiento radial se debe principalmente al potencial generado por el
propio haz de electrones, que esta muy comprimido con el fin de maximizar la tasa
de colisiones de ionizacion por impacto de electrones. La compresién se consigue
por el campo magnético de 3T generado por un par de bobinas de Helmholtz que
rodean el conjunto de tubos de desplazamiento. Estos se enfrian a alrededor de
4 K por un criostato de helio liquido, que a su vez esta envuelto en nitrégeno
liquido para minimizar la cantidad de helio liquido requerido. Como resultado,
el diametro del haz de electrones se reduce hasta ~ 70 pum (aproximadamente
el ancho de un cabello humano). Esto da una densidad de haz de electrones del

orden de 10'? ecm™3.
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Figura 5.2: Diagrama esquematico de la regién de confinamiento de una Trampa
EBIT!7,

Electron beam
Top drift tube ——

El confinamiento axial se consigue mediante un pozo de potencial determina-
do por las tensiones seleccionadas por tres tubos de desplazamiento, cilindricos de
cobre, de nombres top, middle y bottom. Los tubos exteriores estan cargados mas
positivamente que el central de modo que los iones se reflejan de forma continua
entre la parte superior e inferior, dando una longitud de la trampa de ~ 4 cm.
Tipicamente, se seleccionan los potenciales para dar una profundidad del pozo
aplicado a la trampa de V' = 100 — 300 V. La tensién en el tubo superior se selec-
ciona para que sea menor que en la parte inferior con el objeto de salvaguardar la
fuente del haz de electrones de pulverizacion catédica por los iones. Por lo tanto,
es el lado menos profundo del pozo que determina la profundidad de la trampa.

El EBIT del LLNL ha sido utilizado ampliamente para llevar a cabo estu-
dios espectroscopicos, que han incluido mediciones de estructura atémica, deter-
minaciones de tiempos de vida de radiacion y mediciones de secciones eficaces
electron—ion, tales como la excitacion por impacto electrénico, captura electroni-
ca e ionizacién por impacto electrénicol! 174,

En el calculo de secciones eficaces de lineas de emisién foténica o secciones
eficaces a estados de captura selectiva, existen dos modos de operar en una tram-
pa EBIT. El modo de extraccion, donde los iones son extraidos de la trampa y

dirigidos a una camara de colision con blancos en reposo. El modo magnético, en
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el que se obtienen los espectros mientras los iones colisionan dentro de la trampa.

A continuacién se describen ambos métodos experimentales.

5.2.2. Trampa EBIT en modo magnético

Este método fue introducido por primera vez por Beiersdorfer et al.l'™. Du-
rante el tiempo en que el haz de electrones estd encendido, el EBIT opera de la
manera normal: se crean HCIs los cuales quedan atrapados. Esta parte del ciclo
se conoce como el modo de haz de electrones (EBM). Sin embargo, una vez que
el haz de electrones se apaga, el dispositivo se convierte efectivamente en una
trampa Penning. Axialmente los iones todavia se encuentran atrapados por los
potenciales en los tubos de desplazamiento, pero radialmente solamente estan
atrapados por el campo magnético de las bobinas de Helmoltz, es decir, el campo
eléctrico producido por haz de electrones ya no se encuentra presente. Esta parte
del ciclo, cuando el haz de electrones es apagado se denomina modo de captura
magnética (MTM).

La presencia de HCIs en la trampa en ausencia del haz de electrones permite
una gama de nuevos experimentos EBIT. Por ejemplo, la espectrometria de masas
de los HCIs creados en EBM se hace posible a través la transformada de Fourier
de los iones en resonancia de ciclotrén!'™!. Esta técnica implica la insercién de
electrodos a través de los puertos de observacion en el tubo de desplazamiento
medio para excitar y detectar el movimiento ciclotrénico de los iones, lo que no es
posible en presencia del haz de electrones debido a que su campo eléctrico modifica
fuertemente las érbitas de los iones. Otra area de investigacion es la medicién de
los tiempos de vida atémicas para transiciones dipolares eléctricas prohibidas!' 7!
Esto se basa en el hecho de que toda la excitaciéon cesa una vez que el haz de
electrones se desconecta, lo que permite la evolucién temporal de la emisién de
un decaimiento particular para ser rastreado sin colisiones perturbativas.

Con el objetivo de estudiar la emisién de rayos—X posterior a la captura
electrénica por HCIs atrapado desde componentes neutros, el MTM es el método
elegido debido a que en la ausencia del haz de electrones, el intercambio de carga
se convierte en el mecanismo exclusivo de produccién de rayos—X. Este método

no es accesible durante el EBM, donde la radiacion emitida como resultado de
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intercambio de carga esta superpuesta con la emitida debido a la excitacion por
impacto de electrones. Debido al hecho de que la profundidad de la trampa limi-
ta la energia cinética de los iones, los experimentos in situ implican HCI en un
régimen de muy baja energia (~ 20 eV/amu).

En la Figura 5.3 se muestra la secciéon transversal de una trampa EBIT. El
gas es inyectado en forma continua en la trampa mediante el inyector de gas, el
cual es el componente a ionizar durante EBM y como blanco para la captura

electronica durante MTM.

TSN
Q@ Dé\\eas

¥ injector
aga Drift tubes

@ ey U
% ﬂ Liquid nitrogen
/\\ shield

Liquid helium
shield
X-ray detector

Figura 5.3: Seccién transversal de una trampa EBITI7,

Los rayos—X emitidos como resultado de las interacciones en la trampa se
miden mediante un detector de estado sélido, que implementa un P-I-N fotodiodo

de germanio enfriado con nitrégeno liquido.

5.2.3. Trampa EBIT en modo de extraccion

Una linea de extraccién de iones de un EBIT consiste en una serie de elemen-
tos para dirigir, enfocar y colimar el haz de iones, un dispositivo para separar y
seleccionar estados de carga, y, finalmente, la instalacién de la investigacion con-
creta prevista. En la Figura 5.4 se muestra un diagrama esquemaético del modo

de extraccion de una trampa EBIT.
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Figura 5.4: Diagrama esquematico del modo de extraccion de una trampa
EBITI,

Para un haz de iones eficiente es necesario un rendimiento maximo en la
extraccién. La optimizacién comienza en la trampa misma, el haz de electrones
ayuda a enfocar y orientar a los iones al extractor. Las bobinas de direccién son
muy importantes aqui e incluso pequenos ajustes a la bobina estabilizadoras del
haz de electrones pueden tener grandes efectos. En la Figura 5.4 puede verse
que hay varios elementos sobre la linea de haz de extraccion que se utilizan para
controlar el haz de iones. Generalmente, uno de los primeros de estos elementos
es una rotacién electrostatica de 90°, que consta de dos placas curvas opuestas.
Esto se utiliza para desviar el haz de iones fuera del eje EBIT, que a menudo es
vertical, en el plano horizontal de la linea de haz.

Luego de la desviacion se mide la corriente iénica por medio de una copa de
Faraday (Faraday cup), el haz es focalizadado por un conjunto de lentes (Finzel
lens) y colimado. Luego, el haz de iones se transporta a través de la linea de
emisién donde se utiliza un filtro de Wien ( Wien filter) para seleccionar un estado
de carga de iones especificos, los iones extraidos de la trampa se separan segin su
relacién carga—masa. Por ultimo, antes de llegar a la zona de colision, se selecciona
la energia de los iones con un campo uniforme (Retardation grid). Logrando

energias de colisién del orden de ~ 5Hq keV

5.2.4. Discrepancia entre los modos EBITs

Durante la conferencia HCI 2006 (Highly Charged Ions Conference) en Belfast,

diversos laboratorios postularon sus resultados para ambas metodologias operacio-
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nales de las trampas EBIT. Se encontraron que las lineas espectrales de rayos—X
medidas en el modo de extraccion y el modo magnético eran inconsistentes entre

si.
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Figura 5.5: Resultados experimentales de los espectros de emisién de rayos—X
para colisiones de Ar™'8 + Ar a 18 eV/amu. Los datos experimentales publicados

143]

por Allen et al.l'**] que opera el EBIT en Berlin en (a) el modo de extraccién y

(b) el modo magnético.

En la Figura 5.5 se muestran los espectros de rayos—X para colisiones de Art!®
+ Ar a 18 eV /amu. Los datos experimentales fueron publicados por Allen et al. en
2008'*l en (a) el modo de extraccién y en (b) el modo magnético. Para ambos

espectros, el pico de la izquierda corresponde al Ly—a (transiones np = 2 — 1),
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mientras que el conjunto de picos de la derecha corresponden a las lineas Lyman
superiores (transiones np > 3 — 1).

Si se compara ambos modos en la Figura 5.5 se observa que en el modo
de extraccion las intensidades de los Lyman superiores relativos al Ly—a son
menores que en el modo magnético. Fisicamente, esto hace referencia o se traduce
a diferentes estados [ de captura electronica entre ambos modos, dado que las
transiciones permiten Al = +1.

Hasta el presente, no se ha resulto este problema, ya que no se ha encontrado
la causa de esta discrepancia. Los grupos experimentales sugieren una diferencia
en las condiciones del entorno de la trampa EBIT si se compara con las del blanco
gaseoso externo, que conduce a una diferencia en el mecanismo de poblacién y/o

en los procesos postcolisionales de decaimiento Auger de los estados de Rydberg.

5.3. CTMC de 8 electrones activos

Se ha afirmado durante anos que el éxito del modelo CTMC para blancos
livianos puede estar asociado con el hecho de que la distribuciéon microcandnica
conduce a la distribucién de momento exacta de la mecanica cuantica para el
blanco de H. Por otra parte, para el blanco de He la distribucién de momento
de la mecénica cuantica es casi idéntica a la obtenida a través de un ensamble
microcanénico cuando se emplean los potenciales de modelo adecuado para este
tltimo blancol®:17%178] En contraste, para blancos moleculares, tales como HyO
la aproximacién hidrogenoide conduce a distribuciones de momentos y radiales
que estan en desacuerdo con sus homélogos de la mecénica cuantica. Dado que
los procesos de cambio de carga dependen en gran medida del solapamiento de
los espacios de fases entre blanco-proyectil, nos lleva a concluir que una mejora
con respecto a la aproximacién hidrogenoide es claramente necesarial?!l. Ademas,
se ha demostrado que sorteando los eventos sobre las distribuciones de momento
incluso las distribuciones radiales son mejoradas, evitando las deficiencias tipicas
de las distribuciones microcanénicas!™!.

En este trabajo se ha utilizado el modelo CTMC introducido en el trabajo

78]

previol™! en el que los eventos estén sorteados sobre la distribucién de momento de

la mecanica cudntica correspondiente al blanco atémico de Ar. Las distribuciones
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de momentos para cada uno de los ocho electrones que componen el atomo de

Ar fueron calculadas tomando expansiones radiales en términos de funciones de

Slater propuestas por Clementi y Roettill™],
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Figura 5.6: Distribuciones radiales para los tres orbitales mas extrernos del Ar
(Ar(3p), Ar™(3p) y Ar**(3p)). En linea sélida se muestra la distribucién radial
exacta de la mecanica cuantica, mientras que las barras indican las distribuciones
radiales obtenidas en el presente modelo CTMC a partir de sortear los eventos

sobre las distribuciones de momentos de la mecénica cudntical?!l.

En la Figura 5.6 se muestras las distribuciones radiales para los tres orbitales
m4s extrernos del Ar (Ar(3p), Art(3p) y Ar*™(3p)). Se debe tener en cuenta que

las distribuciones de la Figura 5.6 se corresponden con la inicializacién de los
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electrones a tiempo ¢ = 0. A medida que el tiempo (o la colisién) evoluciona
estas distribuciones se distorsionan levemente haciendo desaparecer la estructura
nodal. Se realizé un estudio de la dispersién de las distribuciones en el tiempo y
se obsevd que para los tiempos de colision los resultados no son afectados.

Los electrones inicialmente son sorteados bajo el diagrama de energias secuen-
ciales de ionizacion, en la Tabla 5.1 se tabulan las mismas para cada uno de los
ocho orbitales. Cada electrén evoluciona interactuando con el ntcleo del blanco
a través de un potencial hidrogenoide con carga efectiva que se establece con el
objeto de proporcionar el mejor acuerdo posible con la distribucién radial de la

mecanica cuantica.

Orbital Energia (eV)

Art 15.759
Ar?t 27.629
Ar3t 40.7
Artt 59.81
Arct 75.02
Arft 91.007
Ar™ 124.319
Ar®t 143.456

Tabla 5.1: Energfas secuenciales de ionizacién para cada orbital del Argén!'™.

5.3.1. Mecanismo postcolisional

Con el objeto de dilucidar la discrepancia entre los modos de las trampas
EBITs, un punto importante a tener en cuenta es el mecanismo poblacional y
de decaimiento Auger implementado. Por esta razén, se ha utilizado un modelo
CTMC de decaimiento Auger que describe este mecanismo.

Un método de andlisis que es ampliamente utilizado para describir el proceso

de captura en las colisiones lentas es el modelo COB. El niimero cuantico principal
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del estado de captura dominante, n., predicha por el modelo esta dado por

e

"= LT

donde ¢ es el estado de carga del HCI e I, es la energia potencial de ionizacién

(5.1)

en eV del blanco*®. Esta simple relacién obtenida por Olson en 1981 a partir del
CTMCI nos brinda una herramienta muy 1til, pero a pesar de ello, no posee
informacion del estado [ de captura electronica.

El mecanismo de decaimiento de Ali implementado, introducido en el Capitu-
lo 2, describe el mecanismo de decaimiento en forma completa proporcionando
informacion del estado electrénico del blanco durante el proceso. Los momentos
angulares de los electrones que decaen a través del proceso Auger son determina-
dos con el requirimiento de preservar sus respectivas excentricidades orbitales!"*%,
En beneficio de la simplicidad, se utilizan los niveles de energia hidrogenoides pa-
ra determinar la poblacion del proyectil luego del intercambio de carga multiple.
Se espera naturalmente que este tratamiento sea mas preciso a medida que se
incrementa la carga.

Existen modelos cuanticos que describen la evoluciéon poblacional y los espec-
tros de emision resultantes tras la captura de dos electrones por parte del proyectil.
Este método, sin embargo, se convierte en impracticable para un mayor niimero
de electrones transferidos > 3. Un proyectil altamente cargado captura multiples
electrones a estados cuianticos principales altos y en consecuencia, el nimero to-
tal de combinaciones posibles de los momentos es muy grande y por lo tanto el
tamafo de la matriz de transiciones posibles se incrementa draméticamente 'S,

Para ejemplificar este mecanismo en las Figuras 5.7 y 5.8 se esquematizan dos
eventos de captura multiple (captura séptuple especificamente) para Ar™'® 4+ Ar
colisionando a 4 keV/amu. La Figura 5.7 corresponde a un evento de captura
multiple que deriva en AutoMC.

La linea horizontal roja hace referencia a la energia del estado continuo respec-
to al proyectil, mientras que las lineas horizontales negras muestran los estados
n enumerados a izquierda y derecha. De izquierda a derecha, se esquematiza el
mecanismo de decaimiento desde estado inicial de captura al estado final. Donde

las fechas verdes hacia abajo indican el estado n al que decae el electron, las

108



5.3. AT1 + Ar

flechas violetas a 45 grados indican el electrén emitido al continuo y las flechas

onduladas senalan la emision fotonica.
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Figura 5.7: Diagrama esquematico del mecanismo de decaimiento Auger. Para
una trayectoria particular, en un evento de captura multiple para el ion Ar*+'®
a energia de 4 keV/amu colisionando sobre Ar. Este evento de captura multiple

corresponde a AutoMC

La Figura 5.8 corresponde a un evento de captura multiple que deriva en Rad.
Dec.
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Figura 5.8: Diagrama esquematico del mecanismo de decaimiento Auger. Para
una trayectoria particular, en un evento de captura multiple para el ion Art'®
a energia de 4 keV /amu colisionando sobre Ar. Este evento de captura multiple

corresponde a Rad. Dec.

Notar que en cada proceso Auger un electrén alcanza al continuo, mientras
que su par decae al correspondiente estado n respetando la ley de conservacion
de energia. En cada proceso los dos electrones con menor diferencia energética

entre ellos son los involucrados en el proceso.

5.4. Resultados y discusién

En la Figura 5.9 se muestran secciones eficaces de lineas de emision para
intercambio de carga en colisiones de Ne!" + Ar en energfa de impacto de 4
keV /amu. Esta energia de impacto es muy similar a la correspondiente al viento
solar réapido (700 km/s).
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Figura 5.9: Secciones eficaces de linea de emisién de CTMC en colisiones a 4
keV/amu de Ne!®* sobre Ar. Los presentes resultados se comparan con datos
experimentales de Tawara et al. del laboratorio de NIST!'%%). Se muestran explici-
tamente las contribuciones parciales absolutas de captura simple SEC, captura

multiple autoionizante AutoMC y el canal de decaimiento radiativo Rad. Dec.

Los presentes resultados tedricos se comparan con los datos experimentales

de Tawara et al.['%

, los cuales fueron normalizados a nuestros valores tedricos
absolutos en el pico de la emisién foténica Ly-a. Los datos experimentales se
obtuvieron en el NIST mediante el uso de una trampa EBIT en modo de extraccion.
En este caso la trampa se utiliza como fuente de iones y los proyectiles se aceleran
hacia una camara separada de colision. La resolucion de energia del detector
reportada es de aproximadamente 130 eV para Titanium, el cual posee un Ly-a en
el espectro de rayos—X con una energia de 4.5 keV. Por esta razon se convolucionan
nuestras secciones eficaces de lineas de emision por medio de funciones Gaussianas

con un ancho medio altura mitad de 160 eV (FWHM del inglés Full Width at Half
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Maximum). Las diferentes lineas muestran las contribuciones en forma separadas
que surgen del mecanismo de captura simple absoluta (SEC), la cual deja al blanco
iénico residual con carga uno, la captura miltiple autoionizante (AutoMC) que
proviene de captura miltiple y el decaimiento radiativo (Rad. Dec.) se refiere al
canal de captura multiple que finaliza en captura electrénica doble a través del
tratamiento de decaimiento de Ali.

Para el proceso Ne'"™ + Ar colisionando a 4 keV/amu la fraccién tedrica
de rayos—X procedentes de captura electronica multiple asciende al 49.8 %. Este
resultado es consistente con el valor experimental de 54.1 % reportado por Ali

[182] para el mismo sistema de colisién y similar energfa de impacto de 4.54

et al.
keV /amu, obtenido por el método de espectroscopia COLTRIMS en el dispositivo
que se encuentra en la UNReno.

En la Figura 5.10 se muestran las secciones eficaces de lineas de emision para
intercambio de carga en colisiones de Ar™'® 4+ Ar con una energfa de impacto
de 4 keV/amu. En este caso, se observa un hombro a bajas energia del pico
Ly-a. Esta estructura, mucho més evidente que para el caso de proyectiles de
neon desnudo, es resultado de captura electrénica multiple en iones totalmente
desnudos y es proporcionada por el canal de desintegracion radiativa. Los estados
doblemente excitados formados en este caso tienden a estabilizarse a través de
dos transiciones radiativas, por lo que emiten dos fotones sucesivos con energias
ligeramente diferentes que se corresponden con rayos—X. Cualitativamente se tiene
una transicion 2pnl — 1snl seguida por una transicion al fundamental 1snl —
152, Esta segunda transicién es energéticamente menor dado que el electrén ve

un nucleo Art17, mientras que la primera ve un ntcleo Ar*18.
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Figura 5.10: Idem Figura 5.9 pero para colisiones de Ar'®* + Ar,

En la Figura 5.11 se muestran las secciones eficaces de lineas de emision para
intercambio de carga para el sistema Kr?* + Ar con energfa de colisién de 4
keV/amu. En este caso, lo que aparecia como un hombro de baja energia en
el pico Ly-a para el caso de Ne y Ar se desdobla como un segundo pico bien
separado. En este sistema, se convolucionaron nuestros resultados tedricos por
medio de funciones Gaussianas con ancho medio de altura mitad de 180 eV para
que coincida con los anchos experimentales. Se debe tener en cuenta que el analisis
de los datos utilizados en las mediciones de EBIT podrian no mostrar el pico de
menor energia Ly-a ya que habria sido sustraido de datos provevientes de SEC

para colisiones de Kr?3+.
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Figura 5.11: Idem Figura 5.9 pero para colisiones de Kr*6* + Ar.

En la Tabla 5.4 se resumen nuestras estimaciones de CTMC para las con-
tribuciones relativas de espectros de rayos—X para canales de SEC, AutoMC y
Rad. Dec. mostrados en las Figuras 5.9 5.10 y 5.11. Cabe senalar que la captura
multiple de electrones, MEC, aumenta con la carga del proyectil y es responsable
de una importante fraccién que varia de 50 % a 60 %. Ademds, a medida que
aumenta la carga del proyectil, el canal de decaimiento radiativo gana relevancia
en colisiones desde 25.2 % para Ne!’" hasta el 54.5 % para Kr3®" del espectro de
rayos—X. Estos resultados proporcionan un claro indicio sobre las limitaciones de

los modelos de tres cuerpos puros para describir procesos de colisiéon que implican
iones altamente cargados.
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Proyectil SEC AutoMC Rad. Dec. MEC (AutoMC+Rad.Dec.)

Nelo* 0.502 0.246 0.252 0.498
Arist 0.450 0.157 0.393 0.550
Kr36+ 0.399 0.056 0.545 0.601

Tabla 5.2: Contribuciones relativas de espectros de rayos—X para los canales SEC
y MEC mostrados en las Figuras 5.9 5.10 y 5.11 provevientes del intercambio de

carga con atomos de argén a 4 keV/amu de energia de impacto.
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Figura 5.12: Secciones eficaces de lineas de emisiéon de CTMC para Art'® a 218
eV /amu colisionando sobre argén. Los datos experimentales corresponden a la
trampa EBIT-Berlin obtenidos por Allen et al.l'*’]. Se muestran explicitamente

los aportes parciales de los canales SEC, AutoMC y Rad. Dec.

Estudios a bajas energias de impacto se muestran en la Figura 5.12 donde
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los resultados tedricos se comparan con los datos experimentales de la trampa
EBIT Berlin obtenidos por Allen et al.['*3) para Art'® a una energfa de impacto
de 218 eV /amu colisionando sobre argén. Los datos experimentales, en este caso,
también se recogieron utilizando el modo de extraccién. La fraccion de rayos—X
procedentes de captura miultiple de electrones asciende al 51.7 %. Mientras que
el decaimiento radiativo MEC en CTMC proporciona el 73.2 % de la fraccién de
rayos—X.
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Figura 5.13: Lo mismo que para la Figura 5.12 pero para colisiones de Ar!8* a

18 eV /amu colisionando sobre argén.

La Figura 5.13 muestra la energia mas baja considerada por Allen et al. ope-
rando en modo de extraccién a 18 eV /amu. La fraccion CTMC de rayos—X proce-
dentes de MEC asciende hasta el 55.3 %. De los cuales, el decaimiento radiativo
proporciona 72.6 % de la fraccién MEC. Para esta energia, los espectros tipicos de
rayos—X también se pueden recoger en modo magnético de la trampa EBIT (sin

necesidad de extraccién) a partir de los iones girando dentro de la trampa. Co-
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mo informaron en su articulo[143], estos autores encontraron fuertes discrepancias
entre los espectros obtenidos mediante el uso de estas dos técnicas operacionales.

Las diferencias en los espectros son apreciables especialmente en lineas Ly-
man altas. Como se mostré en la Figura 5.5, los espectros obtenidos en modo
magnético de la trampa son mucho més prominentes que los obtenidos en el mo-
do de extraccién. La Figura 5.14 nos ayuda a dilucidar esta situacién a través del
parametro Hardness Ratio, R, dado por la relaciéon de rayos—X correspondientes
a las transiciones entre n >3 - 1yn=2— 1.

Los datos de la trampa EBIT—Berlin para mediciones a energias tipicas en
modo magnético (~ 20 eV/amu) estdn en acuerdo con los resultados del modo
magnético de la trampa EBIT-LLNL. Mientras que en el modo de extraccion
para estas energias los valores de R son inferiores en un factor mayor a 2.

Por otro lado, a energias tipicas del viento solar se encontré que los resultados
del modo de extraccion de la Berlin-EBIT estan en buen acuerdo con los obtenidos
en el NIST.

Los Hardness Ratios calculados mediante CTMC se encuentran en acuerdo
con los resultados de EBIT-Berlin en modo de extraccion del haz. Sin embargo,
se observa que para grandes energias de impacto nuestras predicciones teodricas
tienden mas rapido al limite estadistico que los datos experimentales. También
se observa que el canal SEC subestima los valores de Hardness Ratio en todo
el rango de energia considerado y la inclusiéon de captura multiple de electrones
(MEC) mejora y obtiene muy buen acuerdo con los datos experimentales del modo
de extraccién. Una cosa a recordar es que los resultados de la SEC no deben
estar asociados a resultados de tres cuerpos puros. De hecho, la contribucion que
proviene de parametros de impacto bajos en el modelo de tres cuerpos se asocia
con SEC. Por otro lado, en el modelo de varios electrones los eventos que proviene

de parametros de impacto bajos son los responsables de alimentar los canales de
MEC.
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Figura 5.14: Hardness Ratio en funcién de la energia de impacto para colisiones
Art® 4+ Ar. Se incluyen resultados previos obtenidos con un cédigo CTMC de

tres electrones!™ para la comparacion.

Por tltimo, se aborda el sistema de colisiéon Ar'”* + Ar a energfa de im-
pacto de 7 keV/amu. Para este sistema se han realizado estudios recientes por
Trassinelli et al. en GANIL!'*?. Sus intensidades relativas reportadas para las
transiciones 1snp — 1s? se han normalizado a nuestros resultados CTMC sobre
la linea 1s3p — 152, deacuerdo a la metodologfa descripta en la referencial®!. En
la Figura 5.15 es posible observar claramente que la contribucién del canal SEC
unicamente no es suficiente para describir las intensidades relativas y la inclusion
de la contribucién de AutoMC mejora drasticamente el acuerdo con los datos
reportados. El decaimiento radiativo en este caso no contribuye a las presentes
intensidades dado que las lineas asociadas a un proyectil de estado de carga fi-
nal del tipo Li (para el caso de Ar'®") se encuentran separadas hacia energfas

menores a las del presente estudio.
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Figura 5.15: Secciones eficaces de lineas de emisién en CTMC para las transiciones
1snp — 1s? producidas por intercambio de carga en colisiones de Ar™7 4+ Ar a 7

keV /amu. Los datos experimentales pertenecen a Trassinelli et al.['*? .

5.5. Conclusiones

En este trabajo se ha estudiado tedricamente el papel del canal de captura
electronica multiple en los espectros de rayos—X luego del intercambio de carga en
colisiones entre iones altamente cargados y argéon neutro como blanco del sistema.
El modelo CTMC basado en ocho electrones, que no interactian entre si, son
sorteados con energias de enlace secuenciales. El modelo se encuentra sujeto a un
esquema de desintegracion radiativa que permite la separacion explicita de los
eventos de captura electrénica multiple, en captura simple (SEC), captura multi-
ple autoionizante (AutoMC) y decaimiento radiativo (Rad. Dec.). Se presentaron

resultados de Ar™*® 4+ Ar en energias de impacto cercanas a las condiciones del
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viento solar rapido, estos resultados tedricos se encuentran en muy buen acuerdo
con los espectros de rayos—X de Tawara et al. obtenido en NIST!%!. Nuestros
calculos reproducen muy bien el hombro de baja energia en la estructura Ly-«,
que para proyectiles de cargas de mayor tamano se convierte en un pico bien
separado. Esto se debe al decaimiento radiativo asociado a la captura electrénica
doble. A energias de menor impacto (218 y 18 eV /amu) nuestros resultados estén
en acuerdo con datos reportados en modo de extraccién obtenidos por Allen et
al. en las trampas EBIT-Berlin y los obtenidos por Tawara et al. en NIST.

Para los sistemas de colisién estudiados en este trabajo, la captura electrénica
miultiple es responsable del 50 %60 % de los espectros de rayos—X resultantes.
Si se tiene en cuenta que los codigos astrofisicos utilizan secciones eficaces de
intercambio de carga (o lineas de emisién) como datos de entrada para estimar
indirectamente la abundancia de iones del viento solar en lugares remotos del Uni-
verso, los estudios actuales sugieren que el papel de captura electréonica multiple
para blancos astrofisicos gaseosos debe ser revisada y/o considerada.

Después de casi una década, la discrepancia entre los espectros de lineas de
emision que se obtuvo utilizando trampas EBIT que se ejecutan en el modo de
trampa magnética y el modo de extraccion para energias de colisién del orden de ~
20 eV /amu permanece sin explicaciéon. Se necesitan mas esfuerzos experimentales
y tedricos en conjunto en esta direccién para ayudar a resolver este problema

duradero y critico.
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Capitulo 6

Descripcion clasica de H(1s) y
H*(n = 2) para calculos de
secciones eficaces de intercambio
de carga relevantes en

diagnodstico de plasmas

6.1. Introduccion

Durante casi cinco décadas desde su desarrollo!”, el método CTMC ha sido
ampliamente utilizado a fin de proporcionar una vision teérica de muchos procesos
de colisién atémica y molecular involucrando iones y electrones. Siendo el blanco
mas simple a estudiar, a finales de la década de 1970, se utilizé hidrégeno atémico
para probar la metodologia. Los procesos de intercambio de carga y de ionizacion
en colisiones de iones altamente cargados colisionando sobre H(1s) fueron exami-
nados a nivel de secciones eficaces totales por Olson y Salop en 197711, Poco
después, secciones eficaces a estados selectivos a niveles (n,l) fueron calculadas
por Olson en 198114 Desde entonces, numerosos trabajos han sido publicados
en CTMC estudiando procesos de intercambio y de ionizacién en colisiones que

involucran proyectiles desnudos o parcialmente desnudos a diferentes energias de
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impacto con H(1s) (ver Capitulo 2 para una revisién en la actualidad).

El éxito del método CTMC puede considerarse relevante, ya que el método se
basa exclusivamente en las leyes fisicas de Newton para describir procesos fisicos
que tienen lugar en el dominio de la mecénica cuantica. En particular, el éxito de
la metodologia se evidencia en estudios de intercambio de carga desde blanco de
H(1s). En cierta medida, este logro se ha atribuido al hecho de que la distribucién
de momento clasica y la distribucién cuantica para el electrén del blanco son
idénticas. Sin embargo, este no es el caso para la distribucién radial proporcionada
por la distribucion del espacio de fases microcanoénica utilizada para inicializar el
sistema del blanco. La distribucién radial clasica tiene un alcance finito menor al
cuantico. Esto conduce a una subestimacion de las contribuciones en los procesos
de ionizacién, intercambio de carga y excitacién para grandes parametros de
impacto del proyectil.

Con el fin de evitar este problema, Eichenauer et al. (1981) propusieron una
funcion distribuciéon de Wigner para el espacio de fase, que mejoré la distribucion
radial a expensas de la pérdida de la distribucién de momento exacta'*¥. Poco
después, y en linea con los argumentos de Eichenauer, Hardie y Olson (1983) 1!
propusieron una suma discreta de distribuciones microcanoénicas correspondientes
a diferentes potenciales de ionizacién para el electrén en el blanco (este método
se denomina a partir de este punto CTMC-E-hidrogenoide). En este método, la
suma discreta se determina al requerir la reproduccién del estado H(1s) de dis-
tribucion radial cudntica exacta. Esto se logra mediante la consideracién de que
cada componente de energia se pesa con un coeficiente, determinado mediante
un procedimiento de ajuste de cuadrados minimos. La distribucién radial cudnti-
ca correcta se recupera estadisticamente a expensas de considerar un conjunto
finito de potenciales de ionizacién dentro del rango de 0.125 a 2.0 a.u. En conse-
cuencia, como los potenciales de ionizacién aumentan, el parametro de impacto
maximo by, que contribuye al proceso de intercambio de carga disminuye. Por
lo tanto, mediante el uso de una base discreta, es posible ganar considerable
tiempo computacional ajustando la gama de parametros de impacto para cada
conjunto de energias. Por otra parte, este procedimiento igualmente proporciona
una correcta aproximacion a la distribucién de momentos. Los estudios de Eiche-

nauer también fueron seguidos por Cohen, quien més tarde publicé otra funcién
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distribucion clasica de espacio de fase que conduce a la distribucion radial cudnti-
ca exacta y proporciona una buena aproximacién a la distribucion de momento
cuantica '],

A lo largo de los anos, el interés también se trasladé a blancos multi—electroni-
cos y estudios CTMC también abordaron procesos de electrones miltiples como
la captura multiple, ionizaciéon y ambos procesos en conjunto. Hoy en dia, los
métodos CTMC representan de manera explicita atomos

51,152,186,187]

multi-electrénicos!! 70! y también han sido desarrollados sistemas mo-

leculares que proporcion descripciones fisicas que se extienden mas alld de apro-
ximaciones de eventos para electrones independientes!!!!:112:164,185]

Los programas de reactores de energia de fusién (JET!®! y ITERI)), man-
tienen activo el interés por sistemas simples tales como hidrégeno atéomico hasta
el presente. La mayor parte de las necesidades reales en este punto estan diri-
gidas hacia el uso de espectroscopia de intercambio de carga (CXS) como una

55 s .
[65,190] " Con este proposito,

herramienta potencial para el diagnodstico de plasma
son necesarias secciones eficaces de intercambio de carga fiables para modelar en
forma efectiva los coeficientes de emision para temperaturas de plasma, que se
encuentran entre 10 keV/amu hasta 50 keV/amu durante el calentamiento del
gas neutro [190,191]

Un punto importante a senalar es que CXS se basa en la emision foténica
del rango visible (1.771 a 3.1 eV). Esta limitacién surge del uso de fibra éptica
para extraer los espectros del reactor nuclear. Siendo que las secciones eficaces de
intercambio de carga de H*(n = 2) son més grandes que las de H(1s) por algunos
6rdenes de magnitud, incluso una pequena fraccién de H*(n = 2) presente en el
plasma (< 1%) domina la emisién foténica del visible para energias de impacto

1921 Por lo tanto, datos de captura

de hasta unas pocas decenas de keV/amul
electronica de blancos H*(n = 2) también son necesarios para obtener coeficientes
de emision precisos.

Ademsds del método CTMC, métodos cudnticos tales como el de expansiones

193] y orbitales atémicos acoplados AOCCH*9] han pres-

en orbitales atémicos
tado asistencia en diagndstico de plasma. Estos métodos dependientes del tiempo
necesitan de bases de funciones de gran tamano para describir adecuadamente la

colision. En este sentido, al considerar proyectiles altamente cargados y blancos

123



6.2. ATT + H

con bajos potenciales de ionizacidn, se tienden a poblar estados altos (n grandes)
del proyectil, lo que todavia representa un desafio computacional notable para
estos métodos.

En este trabajo, se presenta un modelo alternativo para CTMC H(ls) y
H*(n = 2) (desde este punto lo se llamara, CTMC-Z-hidrogenoide), el cual pro-
porciona una representacién mas exacta del sistema del blanco que el ensamble
microcanénico. A pesar de seguir el espiritu de CTMC—-E-hidrogenoide, el mo-
delo CTMC-Z-hidrogenoide reproduce las distribuciones de momentos exactas
y las colas exponenciales correctas de las distribuciones radiales. Esto se logra
considerando un conjunto de cargas nucleares (Z) diferentes mientras se conserva
el potencial de ionizacién correcto (Vj,,) para el blanco en cuestién. Los proyec-
tiles considerados en este trabajo para poner a prueba el modelo son C®*, N7 y
O8%* los cuales son de gran interés para la comunidad de fusién de plasma.

En la Seccién 6.2 se presenta la descripcion del modelado para las distribu-
ciones radiales y de momentos obtenidas con este método. En la Seccién 6.3.1,
se presentan los resultados para H(1s) y se contrastan con los modelos CTMC—
E-hidrogenoide y microcanénico, como asi también con los resultados reportados
recientemente AOCCI%19] En la Seccién 6.3.2 se considera explicitamente el
caso H*(n = 2). Secciones eficaces de lineas de emisién se presentan y analizan

en la Seccién 6.3.3. Por tltimo, en la Seccién 6.4 se presentan las conclusiones.

6.2. Meétodo Teorico

La metodologia utilizada se describe en el Capitulo 2, tanto la dinamica de la
colisién, como el andlisis poscolisional de las secciones eficaces a estados selectivos
y lineas de emision.

En una distribucién microcanénica estandar los puntos de retorno clésicos
para H(ls) y H*(n = 2) son r ~ 2.0 a.u. y r ~ 8.0 a.u. respectivamente. Los
detalles sobre los procedimientos de inicializacién para los métodos de CTMC
microcanonico estandar y el CTMC-E-hidrogenoide se pueden encontrar en las

. =
referencias[!9:31:110]

como en varios trabajos posteriores. En la presente seccion
se brindan detalles de la inicializacién del sistema de colision para el método

CTMC-Z-hidrogenoide.
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En el presente método, CTMC—Z-hidrogenoide, cada evento de colisién es ini-
cializado tal que el electrén evoluciona en el blanco bajo el campo Coulombiano
producido por el proton. La magnitud de la velocidad inicial del electrén es de-
terminada aleatoriamente sobre la distribucién de momento cuéntica para H(1s),
H*(2s) o H*(2p). Se encuentra el valor de la coordenada radial asociada a los mo-
mentos iniciales a través de la ecuacion de conservacion de la energia. Un punto
importante, es que esta ecuaciéon incluye un término de energia potencial que es
proporcional a la carga nuclear Z del blanco. Entonces, al mantener el potencial
de ionizacién como un parametro fijo, se aproxima la distribucién radial cuantica

como una suma de distribuciones radiales clasicas p(r) de la forma:
p(r) = ai pi(r, Z,). (6.1)

En esta ecuacion, «; son los factores de peso para las diferentes distribuciones
asociadas a los distintos valores de Z considerados. Estos factores se calculan por
medio de un ajuste de cuadrados minimos.

En la Tabla 6.1, se presentan los valores Z; y «; utilizados en este trabajo
para los orbitales 1s, 2s y 2p del hidrégeno. Notar que los factores de peso se

encuentran normalizados a la unidad.
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Tabla 6.1: Factores de peso («;) del CTMC-Z-hidrogenoide para los orbitales 1s,
25y 2p.

Q;

Z; 1s 2s 2p

0.500 0.07240 0.06396
0.625 0.07658 0.14280
0.690 0.25648
0.750 0.09665 0.20270
0.875 0.09230 0.18586 0.06318
1.000 0.16204 0.16171 0.34504

1.125 0.12056
1.250 0.17971 0.08384
1.375 0.05037 0.31296

1.500 0.13019 0.04327 0.00017
1.750 0.08071 0.02856 0.02818
2.000 0.06475 0.02769
2.500 0.04493

Las correspondientes distribuciones de momento y radiales obtenidas para es-
tos orbitales se muestran explicitamente en la Figura 6.1. Se ha visto en trabajos
anteriores para blanco de argén!™7 inicializados aleatoriamente sobre la dis-
tribucién de momento cuantica que las estructuras nodales de la distribuciones
radiales pueden ser reproducidos clasicamente. Esto también se nota en el pre-
sente método CTMC-Z-hidrogenoide. En particular, la estructura nodal para la
distribucion radial del estado 2s se reproduce cualitativamente con los factores
de peso tabulados, que estan limitados a tomar valores positivos inicamente. Se
debe tener en cuenta que las distribuciones 2s de la Figura 6.1, como sucede en
las distribuciones radiales de Argén presentadas en el Capitulo 5, se corresponden
con la inicializacion de los electrones a tiempo t = 0. A medida que el tiempo
evoluciona en éstas distribuciones la estructura nodal leveemente desaparece. Se

debe aclarar que en los célculos, la carga nuclear del blanco se mantiene igual
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+1 para la interaccién nuclear entre proyectil-blanco para evitar una interaccién

repulsiva no—fisica.

T T O o G po s e o e o
12 — os - s |
’ /7 \
~
s 1 My 1s . 07 A 1s _
= c
3 S 06 / \ —
= 0.8 — E \
a T 05 -
k7 \
E 06 — O o4} -
2 T |
(1) — —
E o4 - g o3
= 02| ‘ .
0.2 H — o1 | i
0 TP 0 ‘ L.
0 05 1 15 2 25 3 35 4 1 2 3 4 5
p(a.u.) r(a.u.)
0.25 T T
- 0.2 2s —
S
E] 5
£ 5
3 32 0151 _
a 3
g a
2 g o1f —
E &
3
0.05 b
||||; .....
. [
0 2 4 6 8 10 12 14
r(a.u.)
R e e e  E REEAEERE R e R e S ELR m e e
25
c /| 2p
S 2 - -
E / 5
£ / 5
7 E=]
a5 15 ¢ — =
£ / a
N N . %
5 / &
= /
05 -,
{A WWWWWM
0 T sl ]
0 02 04 06 08 1 12 14 16
p(a.u.)

Figura 6.1: Distribuciones de momentos (izq.) y distribuciones radiales (der.) para
los orbitales 1s, 2s y 2p. La linea negra continua muestra las distribuciones cudnti-
cas exactas, la linea azul discontinua muestra las distribucién microcandnicas y

las columnas rojas presentan las distribuciones CTMC-Z-hidrogenoide.
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La seccién eficaz total para un dado proceso T (que representa ya sea captura,

ionizacién o excitacién) se define por
o’ = E a; o], (6.2)
i
donde las secciones eficaces o] estan dadas por
T __ 2
o] =—=>7mb . (6.3)

Aqui N(7) es el nimero de eventos asociados al proceso 7 estudiado, Ny es
el nimero total de trayectorias integradas y b,,., es el valor del parametro de
impacto del cual més alld del mismo la probabilidad para recopilar eventos (1) es

despreciable.
(em)

Con el fin de obtener secciones eficaces de lineas de emision, o, ;- 0,

/y Se
suman las contribuciones de cascada electrénica desde niveles mas altos n” >
n y se multiplican las poblaciones n, [, m; por la probabilidad de transicion de
desintegracién hidrogenoides y por las intensidades de lineas relativas[**.

Una de las ventajas de la presente metodologia en comparacién con el CTMC—
E-hidrogenoide es que CTMC-Z-hidrogenoide no depende del potencial de ioni-
zacion y en consecuencia el estado de captura n no se ve afectado, basadose en
el hecho de que el estado n de captura mas poblado del proyectil en procesos
de intercambio de carga estd dado por la ley de escala 1/13.6/V,, ¢t (donde
q es la carga del proyectil y V., el potencial de ionizacién que se expresa en
eV)[. Se espera que una metodologia basada en un conjunto de distribuciones
microcanénicas que involucran diferentes valores de Vj,,, den lugar a distribucio-
nes n mas anchas. En contraste, se espera que el CTMC-Z-hidrogenoide logre
una distribucién en n més precisa, ya que considera el mismo valor V;,, correcto
en todos los términos del conjunto. Por otro lado, introducir diferentes valores Z
en la carga nuclear del blanco podria afectar, en principio, la cantidad total de
eventos de intercambio de carga, ya que para un dado valor de V;,,, si la carga
nuclear del blanco aumenta la probabilidad de intercambio de carga disminuye.
Estas conjeturas deben ser examinadas a través de una exhaustiva exploracion de

los procesos de intercambio de carga para diferentes energias de impacto y cargas
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de proyectiles. Ese es el propésito la préxima seccion.

Una ventaja adicional del presente método contra el modelo CTMC-E-hidro-
genoide seria proporcionado por mediciones de espectroscopia de momento en
retroceso para procesos de captura electrénica al continuo (ECC por sus siglas en
inglés). Mientras el nuevo método seria consistente con experimentos que mues-
tran un aumento brusco en la distribucién de momento longitudinal de iones en
retroceso para el valor minimo posible dado por Piong—min = —Vp/2 + Vien /v, 1%
en el hydrogenoide-E-CTMC tal estructura se pierde. Esto resulta del hecho de
que la distribucién radial se construye a partir de diferentes términos de potencial,
lo que conduce a diferentes valores de momentos longitudinales de iones en retro-
ceso. Esos términos que involucran valores Vj,, menores (mayores) que el Vj,, del

blanco correrfan el valor de piong—min hacia valores mas bajos (més grandes).

6.3. Resultados y discusién

6.3.1. COb", N*, 03" sobre H(1s)

En primer lugar, se comparan las secciones eficaces de captura electrénica a
estados selectivos provistas por el presente método teérico para colisiones de C,
N7 y O%F sobre H(1s) con los resultados obtenidos por otros métodos existentes.
Estos métodos son, el método estandar microcanénico CTMC, el método CTMC—
E-hidrogenoide y los resultados cudnticos AOCC de Igenbergs et al.l'"*'%] En la
Figura 6.2 se muestran secciones eficaces de captura electronica para los niveles
n =3 a8 para C°", n =3 a 9 para N'* y O3F. Se representan en funcién de la

energfa del impacto en el rango 10 keV /amu a 150 keV /amu.
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Figura 6.2: Secciones eficaces de captura electronica al estado selectivo n en fun-
cién de la energfa de los siguientes proyectiles: Co*, N7 y O8* colisionando sobre
H(n = 2). La linea roja sélida corresponde a CTMC-Z-hidrogenoide, la linea
verde punteada es CTMC-E-hidrogenoide, la linea azul discontinua con puntos

es CTMC-microcanénico y la linea negra discontinua corresponde a calculos de
AOCC de Igenbergs et al.["9%19], 130
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Se observa que para energias de impacto mayores a 100 keV /amu aproxima-
damente, las predicciones de los diferentes métodos estan en muy buen acuerdo
entre si. Por otro lado, para energias de impacto inferiores a 40 keV /amu aproxi-
madamente, las predicciones de CTMC—microcanénico y CTMC-E-hidrogenoide
tienden a desviarse de los resultados cuanticos del método AOCC. Estas desvia-
ciones se hacen mas evidentes para valores de n mayores a n,,.., valor en el que
la distribucion n alcanza su maximo y es dado aproximadamente por la ley de
escala /13.6/Vio, ¢*/4114,

En estas bajas energias de impacto, la descripcién microcandnica subestima
los resultados AOCC para los niveles n grandes, comportamiento que nosotros
relacionamos con la distribucién radial clasica mas estrecha. Por el contrario, el
método CTMC-E-hidrogenoide, con una descripcién mejorada de la distribucion
radial, conduce a una sobreestimacion de la poblacion en el proyectil para altos
valores n. Este comportamiento, lo relacionamos con el uso de valores de Vj,,, infe-
riores a 13.6 eV utilizados para ampliar la distribucién radial. Como es de esperar
a partir de la ley de escala 1/13.6/Vio, ¢*/*, el CTMC-E-hidrogenoide resulta en
distribuciones n mas anchas en comparacion con la descripcién microcanoénica.

Los resultados obtenidos con el modelo hidrogenoides-Z-CTMC, por otro lado,
se encuentran en mucho mejor de acuerdo con el método AOCC para los tres

sistemas de colision en todo el rango de energia explorado.
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Figura 6.3: Secciones eficaces de captura electrénica a estados selectivos para C6*,
N™ y O%F colisionando sobre el estado fundamental H(1s) para las energias de
colisién de 10 keV/amu (izquierda) y 100 keV/amu (derecha). Las lineas siguen

la nomenclatura de la Figura 6.2.

Para inspeccionar ain maéas estas evaluaciones preliminares, en la Figura 6.3
se muestran las distributiones en n para las energias de impacto de 10 keV /amu

y 100 keV/amu. A bajas energias de impacto(~ 10 keV/amu), se puede obser-
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var que las distribuciones CTMC-E-hidrogenoide son mucho més anchas que las
distribuciones AOCC para los tres proyectiles explorados, mientras que la descrip-
cién microcanodnica estandar subestima claramente la poblacién para altos valores
de estados n. En contraste, el método CTMC-Z-hidrogenoide proporciona una
descripcion general que esta en mejor acuerdo con los resultados AOCC.

A medida que se aumenta la energia de impacto (~ 100 keV/amu), el canal
de captura electronica se alimenta de un rango menor de parametros de impactos.
Se observa entonces que la descripcién microcandnica sobreestima los resultados
AOCC (s6lo disponible para C®" y N™). Esto lo relacionamos a la distribucién
radial més estrecha que proporciona una imagen fisica de la nube electrénica
mas densa en bajos parametros de impacto. E1 CTMC-E-hidrogenoide, por otro
lado, subestima claramente una buena fracciéon de las distribuciones n. La captura
electronica a grandes energias de impacto esta fuertemente condicionada por la
correlaciéon entre la velocidad orbital del electrén y la del proyectil incidente. El
uso de diferentes valores de Vj,, para obtener la extension radial rompe en parte
la correlacién de velocidades del electrén y el proyectil, y en consecuencia, afecta
la captura electrénica a altos niveles n.

Una vez mas, se observa que el actual modelo CTMC-Z-hidrogenoide se en-
cuentra en mejor acuerdo con los resultados AOCC a lo largo de todo el rango
de energia. Por otra parte, los resultados AOCC para n > 10 se deben tomar con
cautela. Debido a que el tamano de la base empleada es finito, el tamano de base
empleado es de 286 estados centrados en el ion 1 < n < 11. Por ejemplo, para
N 73 estados en el hidrégeno fueron empleados. Esta base estd formada por
10 estados del hidrégeno (1 < n < 3) y 63 estados presentados para el continuo.
Por esta razén, el AOCC oculta una fracciéon de la probabilidad de ionizacion
como captura electronica a n—grandes. Esto se ve claramente en las colas de las
distribuciones AOCC para C%" y Nt en la Figura 6.3.

En la tabla 6.2, se presentan secciones eficaces de captura electrénica a estados
selectivos de nuestro modelo CTMC-Z-hidrogenoide para niveles de n = 2 a 15.
Se consideran los tres proyectiles estudiados a energias de impacto de 10 keV /amu,
50 keV/amu y 100 keV/amu.
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Tabla 6.2: Secciones eficaces a estados selectivos n del modelo CTMC-Z-hidrogenoide (en unidades de 107'¢ cm™2)
para C%F N y O8* colisionando sobre H(1s) a energfa de impacto de 10, 50 y 100 keV /amu.

Cﬁ—i— N7+ 08+

n 10.0 50.0 100.0 10.0 50.0 100.0 10.0 50.0 100.0

2 0.0109 0.0790 0.0988 0.00119 0.0196 0.0303 0.000396 0.00317 0.00911
3 4.31 250  0.881 1.07 1.26  0.607 0.197 0.495 0.352
4 20.3 7.32 1.58 15.9 6.56 1.66 8.64 4.66 1.42
o 8.37 6.33 1.52 19.7 8.58 1.97 24.7 9.50 2.29
6 1.58 3.90 1.17 5.19 6.19 1.76 12.9 8.70 2.34
7 0519 222 0.875 1.14 3.77 1.38 291 5.86 1.98
8§ 0.194 1.32  0.616  0.399 2.23 1.04 0.790 3.53 1.57
9 0.103 0.849 0454  0.192 1.39  0.778 0.310 2.17 1.22
10 0.0643 0.574 0.348 0.0980 0934 0.612 0.156 1.40 0.929
11 0.0374 0.407 0.287 0.0572 0.617 0.481  0.0887 0.918 0.735
12 0.0275 0.307 0.215 0.0426 0.454 0.366  0.0495 0.658 0.578
13 0.0170  0.228 0.170  0.0289 0.333 0.304  0.0362 0.479 0.491
14 0.0137 0.174 0.130 0.0170 0.262 0.244  0.0241 0.370 0.379
15 0.00891 0.143 0.120 0.0148 0.201  0.199  0.0166 0.275 0.301

H+ 5V €9
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6.3.2. C°F, N*, O%" sobre H*(n = 2)

Como se ha dicho en la introduccién, los datos de captura electréonica para el
blanco H*(n = 2) son de particular relevancia en diagnéstico de intercambio de
carga. En esta seccién, se comparan los resultados predichos a nivel de estados
selectivos para CTMC—microcanénico, CTMC-Z-hidrogenoide y AOCC. En base
a los resultados que se muestran en la seccion anterior, no se incluyen en esta parte
los resultados de CTMC-E-hidrogenoide.

Dado que un electrén ligado en el orbital H*(n = 2), en el cual V,, = 3.4 eV,
podria encontrarse en cualquiera de los estados 2s o 2p, la seccion eficaz para un

dado proceso 7 se define como,

o"(n =2) = 107(25) + 207 (2). (6.4)

En la Figura 6.4 se muestran las secciones eficaces de captura electronica
para los niveles n = 3 a 9 de C", n =4 a 10 de N* yn = 5 a 12 de O%*.
Son representados en funcién de la energia del impacto entre 10 keV/amu y 150
keV /amu. De acuerdo con la ley de escala 1/13.6/V;y, ¢*/*, los méaximos de las

distribuciones en n se esperan en n = 8,9 y 10 respectivamente.
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Figura 6.4: Secciones eficaces de captura electronica al estado selectivo n en fun-
cién de la energfa de los siguientes proyectiles: C%F, N+ y O8* colisionando
sobre H(1s). La linea roja sélida corresponde CTMC-Z-hidrogenoide, la linea
azul discontinua con puntos es CTMC-microcanénico y la linea negra disconti-

nua corresponde a calculos de AOCC de Igenbergs et al.
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En primer lugar, se observa que, en contraste con lo que se muestra en
la seccién 6.3.1 para H(1s), el modelo CTMC-microcanénico y el CTMC-Z-
hidrogenoide proporcionan resultados que se encuentran en muy buen acuerdo
entre si a lo largo del rango de energia explorado, asi como con los datos cudnti-
cos AOCC. Se ha comprobado que el acuerdo entre los dos resultados clasicos
alcanza también a las contribuciones individuales de los estados 2s y 2p.

Es necesario notar que los datos AOCC sobreestiman los modelos clasicos a
medida que se aumenta la energia de impacto del proyectil. Esta situaciéon es mas
evidente para los niveles n mas altos considerados. Nuevamente, se atribuye este
comportamiento al efecto del tamano finito de bases que oculta una fraccion de
la probabilidad de ionizacion en captura electronica para los niveles n mas altos

sl94 como ya se ha senalado en el seccién anterior.

considerado por Igenberg

En la tabla 6.3, se presentan secciones eficaces de captura electréonica a estados
selectivos de nuestro modelo CTMC-Z-hidrogenoide para niveles den =2 a 15y
se consideran los tres proyectiles estudiados a energias de impacto de 10 keV /amu,
50 keV /amu y 100 keV /amu.

Por dltimo, en la figura 6.5 se analiza la poblacién de los subestados [ de
captura electrénica paran =6 a 9en C" . n=6a10en N" yn=7a 12 en
0%, para la energia de impacto de 10 keV/amu. No se encuentran diferencias
entre los dos modelos clasicos y adicionalmente se observa buen acuerdo con el
modelo cuantico. Como era de esperar, para esta energia de impacto la captura
puebla los valores [ altos principalmente. Por otro lado, como tendencia general,
los modelos clasicos parecen subestimar la poblacion de los subestados | = 0

propuesta por el AOCC a medida que el estado n aumenta.
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Tabla 6.3: Secciones eficaces a estados selectivos n del modelo CTMC-Z-hidrogenoide (en unidades de 107'¢ cm™2)
para COF N y O8* colisionando sobre H*(n = 2) a energfa de impacto de 10, 50 y 100 keV /amu.

06+ N7+ O8+

n 10.0 50.0 100.0 10.0 50.0 100.0 10.0 50.0 100.0

2 0.000183 0.00110 0.00202 0.000190 0.000060 0.00182 0.000115 0.0000417 0.000230
3 0.00585 0.0592  0.0297  0.00235  0.0190  0.0280 0.000205  0.00485  0.00945
4 0.3075 0.355  0.0775  0.0440 0.200 0.0765  0.00813 0.0950 0.0488

5 4.90 0.850 0.102 1.15 0.635 0.107 0.263 0.430 0.108
6
7
8

28.2 1.22 0.105 10.1 1.17 0.117 3.08 0.972 0.150
67.7 1.42 0.0957 39.2 1.52 0.111 17.5 1.57 0.172
88.2 1.35 0.0792 79.5 1.72 0.0962 52.5 2.02 0.172
9 78.5 1.30 0.0665 99.0 1.72 0.0822 93.5 2.17 0.155
10 95.7 1.10 0.0537 90.0 1.60 0.0682 110.0 2.25 0.145
11 36.5 0.945  0.0432 66.7 1.47 0.0557 96.5 2.15 0.125
12 23.2 0.802  0.0355 44.7 1.27 0.0462 73.8 2.02 0.103
13 15.5 0.682  0.0297 29.2 1.15 0.0390 50.0 1.80 0.0895
14 10.7 0.585  0.0245 19.2 1.00 0.0330 32.5 1.60 0.0785

15 7.75 0.512  0.0222 13.5 0.872 0.0282 22.0 1.40 0.0677

H+ 5V €9
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Figura 6.5: Secciones eficaces de captura electréonica para los subestados [. Para
n=6a9%en C* n=6a10en N" yn = 7 a 12 en O* a una energia de impacto
de 10 keV /amu. La linea roja sélida corresponde CTMC-Z-hidrogenoide, la linea
azul discontinua con puntos es CTMC-microcanénico y la linea negra discontinua
corresponde a calculos de AOCC de Igenbergs et al.['919%],
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6.3. AT+ H

6.3.3. Lineas de emisién para C°", N'*, O%" sobre H(1s) y
H*(n = 2)

En esta seccion, se analizan las secciones eficaces de lineas de emisién que
proporcionan informacién sobre la emision fotéonica que le siguen a los procesos
de captura electrénica estudiados en las secciones 6.3.1 y 6.3.2 anteriores. Se
muestran resultados obtenidos con el modelo CTMC-Z-hidrogenoide, ya que ha
demostrado ser fiable para todos los sistemas y energias explorados. Nuestros
calculos de secciones eficaces de linea de emision incluyen la cascada fotonica que
pudiese iniciarse desde un nivel maximo de n = 30.

En la Figura 6.6 se muestran las lineas Ly-a, Ly-8 y Ly-y en funcién de la
energia del impacto. Para los proyectiles en estudio, la energia de estas lineas
corresponde a la regién de rayos—X. Con el fin de poner en evidencia el papel
relativo de los blancos H(1s) yH*(n = 2) en el entorno del reactor de fusion,
las secciones eficaces correspondientes al blanco H*(n = 2) se multiplican por un
factor 0.01. De este modo, la abundancia relativa estimada de H*(n = 2) es tenida
en cuenta, ya que se encontré que esta abundancia es del orden de 1 % durante el
calentamiento gas neutro y en el combustible de los reactores de fusién 071901921,
Se puede observar que el Ly-a para H(1s) proporciona la contribucién dominante
en todo el rango de energia de impacto considerado a pesar del hecho de que
la emisién fotonica que surge de H*(n = 2) gana intensidad a medida que la
energia de impacto disminuye. Esto es simplemente porque las secciones eficaces
de Ly-a representan aproximadamente un 90 % de las secciones eficaces de captura
electrénica global total para cada reaccion estudiada, debido a un Hardness Ratio

muy bajo en estas energias de colision.
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Figura 6.6: Secciones eficaces de lineas de emisién en el rango espectral de rayos—
X en funcién de la energia de impacto para C6*, N™* y O%F colisionando sobre
H(1s) (lineas discontinuas) y H*(n = 2) (lineas sdlidas). Las secciones eficaces de
H*(n = 2) se reducen al 1% de su valor total para imitar el entorno de reactor

de fusién.
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Se observa un comportamiento completamente diferente en el analisis de sec-
ciones eficaces que implican transiciones de fotones en el rango visible relevantes
para el diagnéstico de plasma. En la Figura 6.7 se muestran las lineas mas in-
tensas para cada proyectil (8 — 7, 10 — 8 y 11 — 9 para C®"; 9 — 8,10 — 9
y 11 — 10 para N y 9 — 8, 10 — 9 y 11 — 10 para O%"). Una vez mds, las
secciones eficaces de lineas de emisién correspondientes al blanco H*(n = 2) se
han multiplicado por el factor 0.01 para imitar el entorno de reactor de fusién. En
estos casos, se observa que incluso la pequena fraccién del 1% de H*(n = 2) pro-
porciona la contribucién foténica dominante para energias de impacto menores
a 35 keV /amu aproximadamente. Este rango de energias abarca la temperatura
media del nicleo del plasma que se encuentra alrededor de 10 keV /amu y 5/6 de
las componentes energéticas se encuentran alrededor de 50 keV /amu en el proceso

de calentamiento de deuterio neutro.

142
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Figura 6.7: Principales secciones eficaces de lineas de emision en el rango espectral
del visible en funcién de la energia de impacto para C6*, N+ y O%F colisionando
sobre H(1s) (lineas discontinuas) y H*(n

eficaces de H*(n = 2) se reducen al 1% de su valor total para imitar el entorno

de reactor de fusion.
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6.4. AT + H

Para energias superiores a 35 keV /amu, las lineas de emisién dominantes en
el espectro visible se corresponden con captura electrénica desde H(1s). Esto
se debe a que la ionizacién, no la captura electrénica, determina el proceso de
emision electronica para velocidades de colision que exceden la velocidad nominal
del electrén en el blanco. Estas energias son del orden de 6.25 keV/amu para
H*(n = 2) y 25 keV/amu para H(1s). Como resultado, la seccién eficaz de lineas
de emisién para H*(n = 2) disminuyen rédpidamente a energias més altas debido
a que la captura electronica decae rapidamente. A diferencia de las lineas Lyman
presentadas anteriormente, las lineas de emision en el visible para H(1s) que
resultan de transiciones entre estados n altos tienen un ligero maximo alrededor
de 70 keV/amu, que se corresponde con la energia a la que las secciones eficaces
de captura a estados selectivos desde H(1s) muestran un méximo, en acuerdo
con las presentes lineas de emision (ver Figura 6.2). Se senala que, a medida
que el canal de ionizaciéon gana importancia, las secciones eficaces de captura
de nivel n se ensanchan considerablemente, como se ve en las Figuras 6.3 y 6.4.
Este ensanchamiento de las secciones eficaces en los estados n también hace que

aumente la contribucién de las cascadas, acentuando las lineas de emision.

6.4. Conclusiones

En este trabajo se ha presentado un nuevo método hidrogenoide CTMC, con-
cebido para proporcionar las distribuciones de momento y distribuciones radiales
precisas para H(1ls) y H*(n = 2). Este método fue desarrollado con el fin de
generar estados ligados para determinar las secciones eficaces (n,[) luego de la
captura electronica. A diferencia del modelo CTMC—E-hidrogenoide, el presente
modelo tiene en cuanta la correspondencia entre energias especificas de los estados
del blanco y proyectil. Ademads, el nuevo método es consistente con las observa-
ciones fisicas proporcionadas por mediciones espectroscépicas de momentos de
iones en retroceso que muestran una fuerte discontinuidad en las distribuciones
de momentos longitudinales debido a la captura electrénica al continuo %),

Reacciones de captura electrénica para proyectiles de C%F, Nt y OPF a
energias de impacto en el rango entre 10 keV/amu y 150 keV/amu han sido

estudiadas con el fin de evaluar el presente modelo y comprobar su rendimiento
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frente al método CTMC—microcanénico, el método de CTMC-E-hidrogenoide y
el modelo cuantico AOCC. Para H(1s), los datos de captura electrénica a estados
selectivos previstos por el presente modelo se encuentran en mucho mejor acuerdo
con AOCC que los obtenidos mediante el modelo CTMC—microcanénico estandar
y el modelo CTMC-E-hidrogenoide. Estas ventajas parecen estar conectados con
la distribucién radial precisa, que en contraste con CTMC-E-hidrogenoide, se
genera teniendo en cuenta el valor correcto de V., en todos los términos de la
expansion.

Los resultados para hidrogeno excitado son menos sensibles a el procedimien-
to de inicializacién. El modelo estandar CTMC-microcanénico ofrece resultados
de calidad similar a los proporcionados por el momento mas elaborado, con la
deventaja que el modelo CTMC-Z-hidrogenoide exige mayor tiempo computacio-
nal. Para este blanco, los resultados clasicos estan en muy buen acuerdo con los
resultados cuanticos de AOCC, excepto en captura electronica a grandes estados
n y hacia grandes energias de impacto. En este caso, el efecto del tamano finito de
las bases del método cuantico parece conducir a una sobreestimacién de captura
electréonica para altos niveles n.

Por dltimo, se ha presentado secciones eficaces para lineas de emision corres-
pondientes a transiciones Ly-«, Ly-8 y Ly-v, que para los proyectiles estudiados
pueblan el rango espectral de rayos—X y secciones eficaces para lineas de emisién
correspondientes a transiciones que contribuyen al espectro visible. Los presentes
resultados muestran que para el diagndstico por intercambio de carga, el cual se
basa en la observacion de las transiciones del espectro visible, el papel de una
pequena fraccién de H*(n = 2) es dominante y crucial a energias de bajo impacto
(alrededor de 10 keV /amu).

Programas de colaboracion que incluyan diferentes metodologias, como la re-
cientemente impulsada y publicada por Igenbergs et al.l'”¥, son alentadoras. Sin
duda que seguramente esto ayudara a mejorar las bases de datos actuales de sec-
ciones eficaces a estados selectivos para intercambio de carga con blancos de H(1s)

y H*(n = 2) de potencial relevancia para los fisicos de plasma y los astrofisicos.
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Capitulo 7

Conclusiones Generales

En esta tesis se han realizado una serie de estudios bajo el método CTMC
para diversos sistemas de colisiones por impacto de iones, en particular se han
modelado blancos atéomicos y moleculares.

Trabajos anteriores bajo el método CTMC han demostrado que una correcta
descripcién del blanco es fundamental a la hora de obtener correctos valores
en las secciones eficaces!'>'%?!l. Desde el advenimiento de la mecénica cuantica
diversos avances en el entendimiento de los procesos de colisiones atomicas se
han producido gracias a los distintos métodos, ya sean clésicos o cuanticos. Estos
avances han sido gracias a un trabajo en conjunto entre los grupos tedricos y
experimentales.

El método CTMC describe con buen acuerdo los procesos de colisiones a
energfas de impacto bajas e intermedias[®. A pesar de ser un método clasico,
una buena descripcién del blanco contribuye a comprender el mecanismo de los
procesos, especialmente en los que se involucran captura electrénica selectiva des-
de proyectiles i6nicos altamente cargados. Este método complementa de manera
efectiva a los métodos cuanticos basados en expansiones en funciones de bases
que implican un alto costo computacional a medida que se aumentan los estados
de carga.

A pesar de que la fisica de colisiones se encuentra catalogada como estudios
de fisica basica, las secciones eficaces de distintos procesos son una herramienta
necesaria en diversas areas. Como se detall6 a lo largo de esta tesis, las secciones

eficaces de lineas de emision luego de la captura electronica a estados excitados
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desde blancos de higrégeno son una herramienta importante de diagnoéstico para
determinar concentraciones de iones de impurezas, temperatura y rotacion del
plasma dentro de los reactores de energfa por fusién!®!.

Las secciones eficaces de lineas de emision desde cometas son una herramienta
para inferir la composicion del viento solar. Ademas, estudios del viento solar son
importante en la prevencién de problemas en el area de la comunicacién y la
proteccién de los instrumentos satelitales!'99.

Las interacciones de iones con medios biolégicos son de particular interés desde
un aspecto biofisico en el tratamiento de tumores. En este sentido, secciones
eficaces de procesos de colisiones secundarias y secciones eficaces de fragmentacion
molecular son necesarias para el planeamiento de dichos tratamientos y el nivel
de detalle requerido en dicha informacion en funcién de los distintos tratamientos
estd aun por ser determinado.

Aunque los procesos de fragmentacién molecular se han estudiado durante
anos, los ultimos avances en las técnicas experimentales han arrojado nueva luz
sobre el tema. Histéricamente, las investigaciones experimentales de fragmenta-
cion molecular se llevaron a cabo a través de colisiones de una variedad de pro-
yectiles, en los que se incluyen electrones, iones cargados y fotones, con distintos
blancos moleculares. Las mediciones de las secciones eficaces y las distribuciones
de energia hecho a través de estos experimentos revelaron la estructura molecular,
c¢émo la energia se transfiere desde el proyectil incidente a la molécula, y cémo
esa energfa se distribuye entre distintos estados moleculares??:21, El uso de la
técnica COLTRIMS ha ayudado en el cumplimiento de los recientes avances en
la investigacion de colisiones ion—molécula.

Este es el punto de estudio que se abordara a partir deesta tesis. Los estudios
con vista a futuro seran orientados en esta direccion, se estudiaran mecanismos de
fragmentacion de HoO por iones luego de captura electrénica miltiple. Modelos

[23

moleculares son limitados en la literatural®!, debido a la naturaleza anisotrépica

del blanco. En este sentido una descripcién multicéntrica del blanco es necesaria.

147



148



Lista de figuras

2.1.
2.2.

2.3.

24.

2.5.

Representacion esquemadtica para una colision de 3 (tres) cuerpos.
Distribucién radial (izq.) y Distribuciéon de momento (der.) pa-
ra un electréon orbitando en el estado fundamental del dtomo de
hidrégeno. Se comparan las distribuciones microcanoénicas clésicas

(columnas rojas) con sus respectivas distribuciones cianticas (linea

Diagrama del paso temporal en funciéon de la coordenada z del
proyectil, para un proceso de excitacion del blanco. . . . . . . ..
Seccién eficaz de captura e ionizacién electrénica para H' colio-
nando sobre H(1s) en funcién de la energia de impacto. Resulta-
dos tedricos del modelo CTMC son contrastados con datos expe-
rimentales. Ionizacién: Fite et al. (1960) (circulo abierto azul)**!,
Gilbody et al. (1964) (cuadrado abierto verde) !, CTMC (linea
discontinua negra). Capture: Bayfield (1969) (cuadrado cerrado
rojo) ¥l Fite et al. (1960) (tridngulo verde hacia arriba)l®! Gil-
body et al. (1966) (circulo cerrado amarillo) 8, McClure (1966)
(tridngulo celeste invertido) ), Wittkower et al. (1966) (pentdgono
magenta)l"”) CTMC (linea continua negra). . . ... .......
Esquema de un proceso de captura para H* colisionando a 100 keV
sobre H. Se grafican las posiciones x y z de cada particula en fun-
cién de la coordenada z del proyectil. El proyectil es representado
por la linea trazos—puntos roja, el electrén por la linea continua

azul y el blanco por por la linea punteada verde. . . . . . . . . ..

149

9



7.0. CONCLUSIONES

LISTA DE FIGURAS

2.6.

2.7.

2.8.

3.1.

3.2.

3.3.

Esquema de un proceso de ionizacién para HT colisionando a 100
keV sobre H. Se grafican las posiciones = y z de cada particula en
funcién de la coordenada z del proyectil. El proyectil es representa-
do por la linea trazos—puntos roja, el electron por la linea continua
azul y el blanco por por la linea punteada verde. . . . . . . . . ..
Regiones de validez aproximadas de varios métodos tedricos. Zp/Zp
es la razén entre la carga del proyectil y la carga del blanco, v/v,
es la razon entre la velocidad de colision y la velocidad del electron
activo. Métodos tedricos: Orbitales moleculares (MO), orbitales
atémicos (AO), trayectoria cldsica de Monte Carlo (CTMC), on-
das distorcionadas al continuo (CDW) y teoria de perturbacién a
primer orden (BORN). Las regiones de validez son las zonas mar-
cadas por las leyendas, senaladas con lineas. . . . . ... ... ..
Las transiciones permitidas entre los niveles mas bajos de hidrégeno
atémico. La ordenada muestra la energia por encima del estado fun-
damental 1s en cm™! a la izquierda y en eV a la derecha, (8065
cm™! = 1 eV). Los nimeros contra las lineas indican la longitud

de onda en Angstrém (1 A= 1078c¢m). Para mayor claridad las

longitudes de onda se muestran sélo para una seleccién de lineas.[” 34

Esquema de instalacién del dispositivo espectroscopico. El diagra-
ma muestra un corte por el plano de simetria yz. Se muestran los
ejes de coordenadas utilizados: el haz de iones para los proyectiles
a lo largo de la direccion x, el gas del blanco es inyectado a lo largo
del eje y, y el campo de extraccion eléctrica a lo largo del eje z.

Curvas de energia potencial en funcién de la distancia internuclear,
del estado fundamental (1so,)? de la molécula Hy, el estado fun-
damental 1so, del ion Hj y tres estados excitados 2po,, 2pm, y
2s0,. Puede apreciarse también el estado HYH* del H3" tras la

[107]
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