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Los procesos de transferencia de carga son atractivos por el interés que existe en el
desarrollo de la investigacién basica y por la variedad de sus posibles aplicaciones en
campos como la astrofisica, el desarrollo de aceleradores y la fusion. El estudio cuantitativo
de las secciones transversales en la formacién de iones negativos de hidrégeno atémico es
necesario para todas las especies de gas atmosférico.

Entre las aplicaciones inmediatas de la transferencia de carga, el proceso de
transferencia de electrones que involucren iones de dtomos de hidrogeno juega un papel
central en la investigacion, pues la informacién obtenida en colisiones sobre la produccion
de hidrégeno neutro y de iones negativos de hidrégeno, es de interés para la inyeccitn de
haces neutros en dispositivos de fusién de plasma y en el desarrollo de fuentes de iones para
aceleradores de altas energias y anillos de almacenaje.

En el presentc trabajo de tesis doctoral se reportan medidas absolutas de las
secciones transversales diferencial y total de la captura electrénica simple y doble para
colisiones de protones con 4tomos de kript(')nm. Adicionalmente se presentan los resultados
de un calculo basado en el analisis teérico de Olson'® para captura electrénica simple, asi
como un célculo basado en el modelo de Pedersen® para doble captura electrénica. El
intervalo de energfa estudiado es de 1 a 5 keV.

También en el presente trabajo, se reportan los resultados de las investigaciones
sobre la disociacién molecular del ion H," en 4tomos de kripton'®. Se sugiere que el
mecanismo de produccién de H es mediante un proceso de dos pasos, en el cual primero se
forman atomos de H de los estados predisociativos de los productos de transferencia de
carga de H, con el blanco, y después uno de estos dtomos de H captura un electron en una
segunda colision.

Se reportan las secciones diferenciales en el intervalo de energias de 1 a 5 keV para
éngulos de dispersién entre -4° y 4°, as{ como los valores de las secciones totales. Los datos
experimentales de kript6n siguen la ley de escalamiento I/E (do/d€2) = f (E6?), donde E es
la energia y do/dQ es la seccion diferencial. Estos datos se graficaron junto con datos de
Mg v Cs® . Se observa la formacién de dos méximos que se explican utilizando los

argumentos de Peterson y Bae® .



El estudio fue desarrollado en el Laboratorio de Cuernavaca del Instituto de Fisica
de la UN.AM,, en el grupo de Colisiones Atémicas y Moleculares. El grupo experimental
ha estado activo en el estudio de las colisiones atémicas y moleculares y ha contribuido a
la comprensién de los fendmenos fisicos aportando con datos de utilidad a la comunidad
cientifica.
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The processes of charge transfer are attractive for the interest that exists in the
development of basic research and for the variety of its possible applications in fields like
astrophysics, the development of accelerators and fusion. The qualitative study of the cross
sections in the formation of negative hydrogen atoms is necessary for all the species of
atmospheric gas.

Among the immediate applications of charge transfer, the process of electron
transfer involving hydrogen ions plays a central role in research, because the information
obtained from collisions about the production of neutral hydrogen and negative hydrogen
atoms, is of interest for the injection of neutral beams in fusion plasma devices and in the
development of ion sources for high energy accelerators and storage rings.

In the present work, absolute measurements of differential and total cross sections
for simple and double electron capture of collisions of protons with krypton atoms'!) are
reported. Also, a calculation based in the theoretical analysis of Olson® for simple electron
capture is presented, as well as a calculation based in Pedersens model® for double
electron capture. The studied energy range is from 1 to 5 keV.

(4

The results on the research of molecular dissociation of Hy" in Kr atoms ) is also

presented. It is suggested that the mechanism responsible for the production of H is a two
step process, where first H atoms are formed in the predissociative states of the products of
charge transfer of H, with the target, and then, one of the H atoms captures an electron in a
second collision.

Differential cross sections in the energy range from 1 to 5 keV for dispersion angles
between -4° and 4°, as well as the values of the cross sections are reported. The
experimental data for krypton follow the scaling law 1/E(do/d€2} = f(Eez), where E is the
energy and do/dQ the differential cross section. These data were plotted with data of Mg

and Cs® . All the present the formation of two maximum which were explained with the

arguments of Peterson and Bae® .



The study was developed in the Laboratorio de Cuernavaca of the Instituto de Fisica
of UN.A.M.,, in the group of Atomic and Molecular Collisions. The experimental group has
been active in the study of atomic and molecular collisions and has contributed to the
comprehension of physical phenomena with useful data for the scientific community.
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Introduccion

Tradicionalmente, la informacién cuantitativa acerca de las
interacciones eldsticas o inelasticas entre iones o moléculas se ha obtenido
mediante el estudio de las propiedades de transporte o de equilibrio entre
conjuntos grandes o agregados de materia. Los métodos "nuevos” y los que
proporcionan una informacién bésica sobre la dindmica que gobierna las
colisiones moleculares, son sin duda los que utilizan la técnica de haces de
iones atdmicos y moleculares. Las técnicas consisten en medir las
distribuciones angulares (método empleado en este trabajo) y las energias de
los productos provenientes de una interaccidn eldstica, ineldstica o reactiva
utilizando blancos gaseosos estaticos, o bien haciendo experimentos con haces
cruzados o convergentes.

En esta clase de interacciones existen muchas preguntas que, a pesar de
los avances realizados en este campo, se encuentran sin respuesta debido a la
complejidad inherente a las interacciones de muchos cuerpos, como puede ser
el caso de una simple interaccion entre un ion y una molécula.

El estudio que aqui se presenta fue desarrollado en el Laboratorio de
Cuernavaca del Instituto de Fisica de la UN.A.M., en el Grupo de Colisiones
Atémicas y Moleculares. E!l grupo experimental ha estado activo en el estudio
de las colisiones atémicas y moleculares y ha contribuido a la comprensién de
los fenémenos fisicos aportando con datos de utilidad a la comunidad
cientifica. Entre las principales aportaciones que se han hecho estan: una ley
de escalamiento cuando los procesos son independientes de la velocidad de las
particulas, métodos para medir la energia de ligadura de una molécula y




técnicas para determinar los estados moleculares presentes en una disociacion
molecular.

En particular, en esta tesis doctoral se reportan medidas absolutas de las
secciones transversales diferencial y total de la captura electrénica simple y
doble para colisiones de protones con atomos de kripténm en el intervalo de
energias comprendido entre [.0 y 5.0 keV. En el acelerador en el que
efectuaron los experimentos es posible medir y controlar parametros fisicos de
manera absoluta como son la presién y la corriente incidente, lo que permite a
su vez obtener valores absolutos de las secciones diferenciales y totales. Con
esta informacion se pueden comparar las teorias relacionadas con los procesos
estudiados y con datos previos. En la mayoria de los trabajos previos se
reportan medidas relativas; por ejemplo, para la captura electrénica simple
s6lo se encontraron valores absolutos de la seccién diferencial® a 0.5, 1.0 y
5.0 keV. Hay mas datos a energias cercanas al intervalo estudiado, como los de
Abignoli”, pero se trata de medidas relativas.

Se presentan también los resultados de un célculo para la captura
electronica simple basado en el modelo de Olson™, y los resultados de un
célculo para doble captura electrénica basado en el modelo de Pedersen™, y se
comparan dichas predicciones con nuestros resultados experimentales.

Asimismo, se reportan los resultados de la disociacion molecular del ion
H,* al incidir en dtomos de kripton™. Para esta reaccién no hay datos en la
literatura. De acuerdo con los resultados obtenidos se sugiere que un
mecanismo de produccion de H ~ puede ser mediante un proceso de dos pasos,
en el cual primero se forman atomos de H de los estados predisociativos de los
productos de transferencia de carga de H, con el blanco, y después uno de
estos atomos de H captura un electron en una segunda colision.

Se reportan las secciones diferenciales absolutas en el intervalo de
energias de 1.0 a 5.0 keV para angulos de dispersion entre -4.0° y 4.0° asi
como los valores de las secciones totales. Se observa la formacién de dos
maximos que se explican utilizando los argumentos de Peterson y Bae(”/ .

El contenido del trabajo estd organizado de la siguiente manera:

En el Capitulo I se presenta un panorama general de los procesos de
transferencia de carga con iones y atomos de hidrégeno, y se menciona la
importancia de la investigacion que se reporta. Asimismo, se presentan
experimentos previos, realizados por numerosos investigadores a lo largo de




varias décadas sobre captura electrdnica simple y doble de iones de H*, asi
como sobre disociacion colisional de H,*. También se incluyen algunas de las
pocas teorias pertinentes a los procesos mencionados.

La descripcidn del arreglo experimental se presenta en el Capifulo Il y
se discute sobre el funcionamiento de cada una de sus partes.

En el Capitulo Il se detalla el desarrollo experimental, discutiendo los
parametros y los errores que deben asociarse a las diferentes medidas.

En el Capitulo IV se presentan los datos obtenidos y se hacen una
discusién y andlisis de los mismos.

El Capitulo V se dedica a las conclusiones relevantes del trabajo, a la
comparacion con resultados previos, y se discuten las aportaciones novedosas.




Capitulo |
Antecedentes

l.1.- Importancia de la investigacion

La importancia y el desarrollo de las investigaciones de los procesos de
transferencia de carga se deben a la variedad de sus posibles aplicaciones en
campos como la astrofisica, el desarrollo de aceleradores, la fusidén y al interés
que existe en el desarrollo de la investigacion bésica.

Los actuales trabajos tedricos y experimentales sobre iones y atomos de
hidrégeno no se restringen al estudio de los procesos de transferencia de
carga, se extienden a otros tipos de investigaciones, para asi tener un
conocimiento mds amplio y general sobre su comportamiento. Entre dichos
estudios estan: determinacién de los estados excitados de iones moleculares
diatémicosf®@ y moléculas neutras de hidrogeno(®® |, atrapamiento de iones de
H en diferentes materiales®¢, estudios de la energia potencial de H,* (84 |

calculo de las secciones transversales diferenciales de ionizacidn disociativa
de H,* (3¢ , funciones de distribucion de energia de atomos de hidrogeno(®,
desdoblamiento hiperfino de iones pesados tipo H®®, y resonancias atémicas
de H cerca de superficies®™”,

Para entender en detalle las interacciones entre iones y especies neutras,
es necesario conocer tanto los estados iniciales como los estados finales. El
conocimiento de los estados de los productos de una reaccién de transferencia
de carga es frecuentemente tan importante como la magnitud o el
comportamiento de las secciones transversales.




En este trabajo nos ocuparemos del estudio de las secciones
diferenciales absolutas y de las secciones transversales en procesos de
transferencia de carga®. Entre las aplicaciones inmediatas de la transferencia
de carga estdn los procesos de transferencia de electrones que involucran iones
y atomos de hidrogeno. La informacién sobre la produccién, por colisién de
H neutro y de iones negativos de / es de interés para la inyeccién de haces
neutros en dispositivos de fusion y en el desarrollo de fuentes de iones para
aceleradores de altas energias y anillos de almacenajefg) .

La mayoria de los experimentos relacionados con la medicién de
secciones transversales de captura electronica simple para H+(10./1.12) se han
desarrollado a energias por debajo de 350 e¥V. Por otro lado, hay pocos datos
sobre colisiones de H* en Kr en la regién de pocos kel23.13-16), En este
intervalo de energias estdn por ejemplo, los trabajos de Johnson y sus
colaboradores™ para 0.5, 1.0 y 5.0 keV, de Williams y Dunbar”? quienes
reportan mediciones de la seccién total de captura simple (o7,) entre 2 a 50
keV, de Koopman®¥ entre 0.70 y 1.050 keV y de Stedeford y Hasted”” entre
0.100y 4000 keV. Los datos de Koopman y de Stedeford y Hasted no parecen
acoplarse entre si, ni con los de Williams y Dunbar que son a energias
mayores. El intervalo de energfas que podemos estudiar incluye informacién
de los cuatro trabajos mencionados, ademds de una regiéon no reportada
previamente, Se decidid entonces explorar esta zona.

En cuanto a las secciones diferenciales de captura simple, a energias
cercanas al intervalo estudiado estan los datos de Abignoli y sus
colaboradores™ y de Johnson y sus colaboradores”, y de éstos, sélo los de
Johnson son absolutos. Con el presente estudio se esta contribuyendo con
valores absolutos de secciones diferenciales entre 3y 5 keV.

Con relacion a la doble captura electronica de protones colisionando
con un blanco de Kr, Williams(/® reportd mediciones de secciones totales (0.
penelintervalo de 2 a 50 keV; entre 3 y 65 keV estan los trabajos de Fogel' y

sus colaboradores(!” y entre 0.5 y 50 keV los de Kozlov y sus
colaboradores™®. Aunque hay datos a energias del intervalo que se reporta, la
importancia de nuestras medidas radica en que aquéllas no son absolutas y las
presentes si. Esta caracteristica permite evaluar mejor la diferencia entre las
teorfas y los datos experimentales previos. Ademas, con el presente estudio se
estd aportando informacion nueva en el intervalo entre / y 2 keV.




Una descripcion teérica detallada sobre la captura electronica simple,
cuando los sistemas son diferentes del hidrégeno, no existe; y mucho menos
se sabe sobre los procesos de captura electronica doble en una colisidén
simple, aun cuando hay un buen nimero de datos experimentales con varios
blancos desde hace muchos afios. Faltan teorias que describan adecuadamente
dichos procesos.

Los presentes resultados ademas de ser medidas absolutas tienen la
caracteristica de haberse realizado con sistemas de vacio adecuados (107 torr)

evitando con ello que las medidas de oy, pudieran ser influidas por la
destruccion de H el cual facilmente pierde un electrén en condiciones de
vacio deficiente.

En la tabla 1.1 se resumen los trabajos tedricos y experimentales previos
con los que se compararon o relacionaron los presentes datos, y se indica si la
seccion es total o diferencial, si es absoluta o no, asi como el blanco
empleado.




Tabla 1.1

Resumen de la informacidn de los trabajos tedricos y experimentales

TIPO seccion
{(Exp/Teq) autores ano proyectil blanco medida absoluta| intervalo de energia (keV)
Exp. |Stedefordy Hasted '@ | 55 |H', H,", He", i |H, Hy, He, Ar, Ne, Kr, Xe 1o St si 3 2 40, 0.100 a 4.000
Exp. |Fogel 7 59 [H*,H,", He", H  |He, Ne, Ar, Kr, Xe, Hy, Np S1o1 relativa 3a65
Exp. |Koslov i 63 |[H' Hy' He' H  |H, Ar, Kr Gy relativa 05ab
Exp. |Williams (14.18) 67 IH", H, ,He',H  |He, Ne, Ar, Kr, Xe, Ha, N; S105 So-1» o1 relativa 2a50
Exp. |Koopman ¥ 67 |H'. H,', He', H  |Ha, Ar, Kr, Xe 510 relativa 0.70 a 1.050
Exp. |Fleischmann ‘¥ 67 |H Kr do 1/ relativa 0.70 a 0.200
dao/dQ, despfdLa,
Exp. |Abignoli @ 72 H" H," He', H  |He, Ne, Ar, Kr, Xe, Hy, N; do4/dE doo/dE,o10 | relativa 0.500 a 3.000
Exp. |Doughty 2 78 |H" He, Ne, Ar, Kr, Xe Oq* si 10 a 50
derq/dQY,
Exp. |Johnson @ gg |H', He” Ne, Ar, Kr, Xe do1/d0,611,010 si 0.51.0y5.0
Tebrico |Kubach @ 76 |H" Kr curvas de potencial | relativa
Exp.fTed.|Benoit an 77 H Ar, Kr sec.dif.reducidas transf.carga 0.100 a 0.350
Exp. |Cisneros (19.22) Mm D", D, Hy' Cs, Mg Ogis, 00 gs/dQ si 0.5a5.0
Exp. |Petersony Bae 84 (D, Uu,. Cs dog/dE relativa 0.695, 1.03
Exp. |Bruijn @V 84 iHy' Ar, Mg, Na, Cs do/E dog/dE,dofdQ | relativa 1.5 4.2, 5.0, 6.5

+




En cuanto a la disociacién del ion Hy* , el ion molecular mas simple, se
ha investigado durante mucho tiempo y se ha puesto poca atencién en la
formacién del ion H como uno de sus productos (ver tabla 1.1). Cisneros y
sus colaboradores(/%20 estudiaron la distribucién angular de productos
negativos a partir de D,*y Dj" y observaron transferencia de carga disociativa

en Cs. Peterson y Bae(” midieron la distribucion de energia cinética de D~
observada después de la disociacién de D,* en Cs. En la literatura®*? se

encuentran medidas de distribuciones de energia para el ion H provenientes
de la interaccion de H,* con Ar, Mg, Na y Cs; en estas distribuciones se
observan estructuras interesantes. En éstas la intensidad aparentemente se
ordena de acuerdo al potencial de jonizacién del blanco. En la presente
investigacion se eligio Kr como blanco, el cual es un gas con un potencial de
ionizacion entre Ar y los metales alcalinos, a fin de observar si en este caso se
sigue la misma tendencia. Estos resultados son novedosos ya que no hay
informacion de la disociacion de H," en un blanco de Kr.

En la revision bibliografica que se hizo no se encontrd alguna teoria que
explique el comportamiento de las reacciones que se estudiaron en este
trabajo, ademas hay pocas medidas; en todos los casos es dificil determinar el
estado inicial del ion. Asimismo, no hay medidas absolutas en el intervalo de
energfa estudiado, y en algunos casos se miden sélo secciones totales y no
diferenciales, de captura simple y captura daoble.

{.2.- Modelos tedricos

IHasta ahora, un gran nimero de estudios de captura electronica han
estado relacionados con la dependencia en la energia de la seccion transversal
total. Para esta clase relativamente simple de experimentos es evidente el
desacuerdo que existe tanto en las medidas experimentales de los diferentes
laboratorios como en los resultados tedricos. Es deseable contar con modelos
confiables que permitan una buena estimacioén de la seccion transversal total,
asf como un mayor niimero de datos experimentales que cubran un amplio
intervalo de energias y una amplia variedad de procesos.

A continuacion se resumen las teorias consideradas en el analisis de los
presentes resultados.



1.2.1. Captura electrénica simple
1.2.1.A.- Hipotesis adiabatica de Massey(23)

En este modelo se consideran reacciones de transferencia de carga del
tipo asimétrico como la siguiente: 4+ + B 2 4 + B+, en las que el ion 4*
incide sobre un blanco B. Para que este proceso de captura electronica simple
ocurra, es necesario que se disponga de cierta cantidad de energia AE
proveniente de la diferencia entre la energia de ionizacién de la particula 4,
(1), y la energia de ionizacién de la particula B, ({p); estoes, AE =1,-15. A
la cantidad AE se le conoce como “defecto de energia” de la reaccidn, y
representa el cambio de energia en la transicidn electrénica. Cuando AE > 0,
se dice que se trata de un proceso exotérmico, y cuando AF < 0, al proceso se
le llama endotérmico.

Massey usa un argumento basado en el principio de correspondencia
para mostrar que en general, la seccidén transversal de transferencia de carga
sera extremadamente pequefia a muy bajas velocidades relativas de
acercamiento, a menos que AFE sea pequefia. Bajo la suposicion de que la
velocidad de acercamiento de los dos sistemas atémicos es pequeila
comparada con las velocidades de los electrones orbitales, la interaccion entre
A* v B sera tan lenta, que los electrones tendran tiempo de reajustarse a la
perturbacién producida por dicha interaccién, sin que ocurra una transicion
electrénica. En este caso se dice que la colision es adiabatica. Massey describe
clasicamente esta situacion en términos de la vibracidn producida al aplicar
una fuerza perturbativa a un oscilador cuya frecuencia natural es v.
Suponiendo que la perturbacion varfa con el tiempo de acuerdo a una funcioén
F(t) y expandiendo esta funcidn en una integral de Fourier, solamente las
componehtes de este desarrollo con frecuencias cercanas a v podrén tener un
efecto apreciable para la produccién de una oscilacién forzada. La duracién <
de la colisién no debe ser grande comparada con el periodo de la vibracion
natural del oscilador; la excitacion sera débil si el producto Tv >> 1.

Si a representa el alcance de la interaccion (parametro de impacto) entre
A*y B,y ves su velocidad relativa de acercamiento, entonces t serd del orden

a . ey Y e av
de -,y la condicién para excitacion débil queda como — >> 1. Pero como
\% \




éf_ =v, la probabilidad de que ocurra la transferencia de carga serd pequefia

, aAE . - .
si: —— >> 1. Para un par de sistemas atémicos dado, a y AE son fijos aunque

hy
el parametro adiabatico a no estd bien definido. Esto implica que la seccion
transversal debe ser pequefia si v corresponde a la region adiabdtica de energia
aAE

cinética, esto es, si v<< o
En el caso en que v se incremente a un valor
»  aAEk
h

v

(1)

la colision deja de ser adiabatica debido a que el tiempo de colisién se hace
. ... h
comparable con el tiempo de la transicién AL’ En este caso, se espera que la

seccion transversal para la transferencia de carga no sea pequefia.

Se espera que la seccion transversal llegue a su valor méaximo a la
energia de impacto correspondiente a la condicion I. 1. Esta energia se expresa
en electron-volt como

Timay =1 * =36(AE)* ma”® Co.(12)

Donde la masa m de la particula incidente estd expresada en unidades
atobmicas, el defecto de energia AE en electron-volt, y el alcance de la

interaccién a en unidades del radio de Bohr (a, =0.53x 1 0° cm).

En general, el modelo de Massey predice que la seccion de transferencia
de carga para un proceso no resonante es muy pequefia a bajas energias de
impacto, llega a un méaximo cuando se satisface la condicidn 1.2, y después
decrece rapidamente a energias mas grandes,

Se han analizado exitosamente”” datos experimentales en términos de
la expresion I.2; se encontrd que el producto del parémetro adiabatico a, y el
ntmero de electrones transferidos es aproximadamente 74 para muchos casos.
Sin embargo, en otros casos hay discrepancias en la prediccion de la energia
correspondiente al maximo en la seccion transversal. Algunas de estas
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discrepancias se pueden atribuir a la indeterminacidn de los estados excitados
de los reactantes o de los productos, por lo que el valor de AE es incierto.
Otras discrepancias surgen del hecho de que el defecto de energia AE es una
funcién de la distancia de separacion entre las particulas que colisionan.

1.2.1.B.- Demkov®®: Olson?%

La dependencia en energia de la seccidn total ineldstica de transferencia
de carga en reacciones del tipo 4° + B 3 4 + B” + AE se puede estudiar
desde dos mecanismos diferentes. En el primero hay un cruzamiento en las
curvas de energfa potencial, y la transferencia de carga ocurre en el punto de
cruce. Este tipo de mecanismo predomina en los casos en los que la separacién
en energia de los reactantes y los productos es grande a separaciones
internucleares infinitas.

En el segundo, los sistemas tienen varias curvas de potencial cercanas
unas de otras a grandes distancias. La transferencia ocurre porque el
acoplamiento entre los estados es comparable, en magnitud, a la separacion de
la energfa potencial. Este marco tedrico fue estudiado por Demkov?.

En su trabajo, Demkov considera que la velocidad de movimiento de los
atomos es mucho menor que la velocidad de movimiento de los electrones
externos, y sus energias cinéticas son mucho menores que las de los
electrones. La seccidn transversal de transferencia de carga depende
esencialmente del defecto resonante (diferencia entre las energias del electrdon
en los estados inicial y final), y aumenta considerablemente conforme esta
cantidad tiende a cero (transferencia de carga resonante). Sélo considera
defectos resonantes pequefios y estudia la transicion del caso resonante al caso
no-resonante. Estudio el caso de la captura electrénica simple. Supone que ésta
ocurre en la region R, (distancia internuclear donde ocurre la transferencia
electronica) donde el elemento de matriz de acoplamiento H,,(R) es igual a un
medio de la diferencia entre los potenciales internucleares, i.e.:

Ha(R)=ViR)-VARI=AVRY . . . (3

Considera que en la region de transferenciaR, £ AR,




Hp,(R)=e ™k R ¥)

Donde A es el parametro de acoplamiento. Calcula la seccion transversal total
a partir de la probabilidad de transicién y obtiene que para el limite de bajas
energias:

o*r—%erff(v) ... (15)

Donde f{v) es una funcion que depende del pardmetro de impacto, la
velocidad de la particula incidente, del parémetro de acoplamiento y de los
potenciales internucleares.

Olson parte de la expresién para la probabilidad de transicion como
funcién del parametro de impacto, y llega a una expresion diferente para la
seccidn total. Utiliza célculos numéricos de dos estados de canales acoplados
para llegar a una curva de secciones totales reducidas como funcidén de la
velocidad reducida; este calculo lo hace para el caso en el que las curvas de
potencial son paralelas y donde hay un acoplamiento exponencial entre ellas.
Esta curva se puede utilizar para estimar la dependencia en la energia de las
secciones totales ineldsticas de la transferencia de carga para transiciones que
ocurren a distancias internucleares grandes debidas al acoplamiento entre los
dos estados cercanos. Hace una comparacién de los resultados obtenidos con
las expresiones de la seccion total de él y de Demkov. Las expresiones de la

velocidad reducida (A7) y de la seccion reducida (6%} de Olson son:

4 _ Z2hAv, ... (16)
7w AV(R,)

e , . 1
donde v, es la velocidad incidente correspondiente a una energia E = —z—movﬁ,

del proyectil de masa m,, y

(1.7)
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En esta expresion,

(1.8)

a=4xR2[1— V*(Rc)] e

E |ix1+e?*)

con

5ZMV(RC)[1_ Vi(Rc)I% |
2hA v, E

Para el caso de la captura electronica de un ion atémico, se puede

_1
- Vi(Ry) | 72
considerar que {1- Yz = | yaque ¥V, es del orden de eV'y E de kel

Olson estudio6 el comportamiento de las curvas reducidas o* en funcion

de la velocidad reducida & ' para estimar la seccién transversal total. También
realizé variaciones en los pardmetros AV(R,), Ay R, para observar si hay una
curva general que pueda representar varias condiciones iniciales y asi
determinar la regién de validez de la curva reducida del modelo. Los valores
de las velocidades reducidas y las respectivas secciones reducidas calculadas
por Olson, son:

Tablal.2
5 -1 o
0.5 0.03
1.0 0.30
1.5 0.66
2.0 0.95
2.5 1.05
3.0 1.08
3.5 1.07
4.0 1.06
4.5 1.02
50 0.99
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La diferencia entre los valores obtenidos con la férmula de Demkov y el

» r = =1 . . .
calculo numérico de Olson, es grande; para 6 * = 2.0, la diferencia es cast un
factor de 2. La razén de ello radica en el hecho de que Demkov no considera
las transiciones que ocurren para parametros de impacto b2 R, .

Para velocidades reducidas mayores a & " = 5, la colisién se comporta
como si el sistema fuera resonante. Se debe considerar entonces, otro conjunto
de pardmetros que representen la colisidn, y asi obtener los valores de las
secciones reducidas. En la siguiente grafica se presentan los valores de la
seccidn reducida para diferentes valores de A .

Concluye Olson que la formula de Demkov subestima la seccion total
en la regién umbral de energia porque no se acopla para grandes valores del
pardmetro de impacto.

)
]
o
-1
A

2
T T 1T TTTT

15cm

1ot

T
|

[S)

T TTTT]

[

SECCION TRANSVERSAL (10

1

l.l1
ot 2 3 4 5 6 7 8 90

VELOCIDAD (107 cm/s)

Figura 1.1 — Valores de la seccién reducida para diferentes valores de 1?2
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1.2.1.C.- Kubach y Sidis'”

Kubach y Sidis estudian el sistema (H-Kr)* desde dos puntos de vista.
Uno de ellos esta basado en los orbitales moleculares adiabaticos LCAO-SCF
(Lineal Combination of Atomic Orbitals — Self Consistent Field), los cuales
describen adecuadamente el sistema a distancias pequefias. La siguiente

grafica muestra algunas curvas de energia potencial obtenidas con el

SCF.

V (Hartree)
I

0.61-

0.4

=03

método

Ke**apt)+ T

Kt H{2p)

-
o ——
——

e

-
o
g b S—

R(a.)
DISTANCIA INTERNUCLEAR

Figura 1.2 — Curvas de energia potencial obtenidas
con el método SCF por Kubach y Sidis'®”.
(1 Hartree = 27.211 eV)
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El segundo método estd basado en orbitales atémicos que permiten
estudiar las secciones de intercambio de carga a distancias grandes.

También en ese trabajo se presenta un anélisis con el método Proyected
Valence Bond (PVB) en el que se utilizan estados diabéticos formados a partir
de orbitales atdmicos de H y Kr. Con tales estados, el proceso de intercambio
de carga se puede describir utilizando un acoplamiento exponencialmente
decreciente entre las casi paralelas curvas de potencial. Los parametros que
reportan Kubach y Sidis para este proceso son los que se utilizaron en el
calculo de las secciones totales de captura simple que se presentan en el
capitulo IV,

1.2.1.D.- Benoit et al’’?

Benoit y sus colaboradores realizaron una investigacion teorica acerca
del efecto de resonancia en el proceso de transferencia de carga basada en las
aproximaciones moleculares propuestas por Kubach y Sidis?7. Fi
procedimiento que ahi se sugiere sobre los célculos de acoplamiento cercano
(close-coupling) en las secciones transversales tanto elastica como de
transferencia de carga por resonancia del sistema, sigue los aspectos generales
del modelo de Demkov(29) .

El trabajo de Demkov, como ya se menciong, se aboca al problema de
captura electrénica simple a distancias (R) grandes entre dos estados. En esta
descripcidn, se supone que los canales adiabatico incidente y de intercambio
de carga tienen curvas de potencial casi paralelas, en las que el elemento de
matriz de acoplamiento, H;,(R), tiene una dependencia exponencialmente

decreciente en R. La transicién entre los dos estados se presenta alrededor de

la distancia R, definida por H,(R,)= %E , donde AE es el defecto de energia

considerado por Massey.

La interaccién de intercambio de carga es responsable (para R grande)
del desdoblamiento AV(R) de los niveles de energia atdmicos en los niveles
moleculares adiabaticos. Benoit y sus colaboradores”” verificaron que esta
interaccion se puede emplear para explicar el pozo de potencial del estado
base del sistema (H-RG) para R grande (RG = gas raro). Estas propiedades
se utilizaron para determinar la interacciéon de intercambio de carga. Proponen
una expresion general de la expresion 1.4 dada por H,; = Adexp(-1 R). Si se
conocen las curvas de energias adiabjticas, es posible calcular el factor 4. Los
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autores ademas llevaron a cabo mediciones de transferencia de carga en
colisiones entre protones y dtomos de Kr y 47, utilizando una técnica de
tiempo de vuelo (TOF) en un intervalo de energias de 100 SE <350 eV.

En la siguiente tabla (tabla 13) se resumen los trabajos tedricos

descritos para captura simple.

Tabla 1.3

Autores

descripcion

Masseym)

Predice el maximo en la seccion transversal total a una
velocidad v = ad&/m.

Demkov(zs)

Calcula la seccién transversal total utilizando una
representacién atomica del tipo enlace de valencia,
donde las curvas de energia potencial son casi
paralelas e interactian a través de un potencial de
acoplamiento que decrece exponenciaimente,

Olson(4‘ 29)

Utilizando una teoria modificada de Landau-Zener(‘?&’

explica cualitativamente varias secciones totales
asimétricas-inelasticas. Derivé una férmula sencilla que
es Util para estimar la transicion de probabilidad de

curvas de potencial.

Kubach et ai®”

Estudian el sistema (H — Kn)® utilizando orbitales
adiabaticos LCAQ-SCF.

Benoit et al“ K

Reportan los valores de los parametros del modelo de
Demkov para varios sistemas (H*-RG) obtenidos por

varios autores, entre ellos los de Kubach.

Del analisis de todos estos modelos para captura electronica simple se
observa que son complementarios. El modelo que describe mejor los
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resultados experimentales obtenidos en este trabajo es el de Olson, como se
discutird en la seccién correspondiente. Se presentan también los valores
obtenidos para la seccién total a partir del modelo de Massey y la
comparacién con el maximo obtenido en este trabajo.

[.2.2. Captura electrénica doble

1.2.2.A.- Hipétesis adiabética de Massey®”

Si en los procesos de doble captura electronica del tipo 4™ + B — 4~ +
B++ se desea aplicar la hipétesis adiabatica, no se puede asegurar a priori
que el valor del pardmetro de impacto a sea el mismo que el correspondiente a
los procesos de captura simple. En este caso, se recurre al resultado obtenido
por Hasted?¥ en el que se determina el valor de a en procesos de captura
electrénica maltiple: cuando m electrones son capturados por el ion, am = 74 ;
por lo tanto, para doble captura electronica, a = 3.54.

Sin embargo, Fogel' y sus colaboradores(!”  determinaron
experimentalmente el valor de a para una gran cantidad de procesos de doble
captura electronica. Cuando el blanco es un gas inerte, @ = 1.54, y cuando el
blanco es un gas molecular simple (£, N,), a varia desde 0.5 A hasta 2. 34,

Utilizando la expresion 1.2 se obtiene que el maximo en la seccion tanto
paraa = 1.54 como para a =3.54 estd muy alejado de los valores que aqui se
reportan (figura IV.5).

Debido entonces a que el valor de a depende del proceso, se acostumbra
escribir una expresion mas general para la seccidén transversal de captura
electrénica cuando se aplica la hipotesis adiabéatica de Massey. Esta expresion
es la siguiente: o (v)=4 exp(;—i—%éﬁ—} donde AE es el defecto de energia
correspondiente al proceso de que se trate, y 4 y B son constantes que se
pueden determinar para cada pareja ion-4tomo-molécula que colisiona.

18




1.2.2.B.- Pedersen et al(5)

Pedersen y sus colaboradores midieron las secciones de transferencia
simple de carga oyp y 031, asi como la seccidn de transferencia doble o3y del
sistema del Mg para un amplio intervalo de velocidades de impacto. La figura
1.3 muestra sus resultados para oy. Se observa que la curva presenta una
estructura muy pronunciada la cual fue interpretada en términos de las
amplitudes de dos canales resonantes de intercambio de carga que interactian.
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Figura 1.3 — o0 vs energla
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o(cm?) (EXPERIMENTO)

El modelo teérico desarrollado por Pedersen y sus colaboradores parte

(43).

de la siguiente expresion para la probabilidad de transferencia de carga™:

P(b) = sen’ I1h) I'(b)= }11;

con

TAER) 1—(
b

2
|
R

-1/2
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Donde b es el parametro de impacto; v la velocidad de colision y AE(R) es la
diferencia de energia entre los estados moleculares simétrico y antisimétrico
formados durante la colision.

Considerando la interaccion en el radio de cruce, llegan a una expresion
para la probabilidad para el doble intercambio de carga resonante, que es
funcidn, entre otros pardmetros, de /{b) y de la fase relativa ¢(b) de las
amplitudes. Suponiendo que ¢(b) varfa lentamente sobre el intervalo

1{ 20 20 A . . .
Ab ~ 5 , esto es, considerando velocidades mayores a una cierta
T

velocidad v, [definida por 4¢( v)) = % =, siendo Ag la variacién de ¢ sobre
un intervalo 4b], obtienen la siguiente expresion para la seccién total

Oy =0OgSEN° @ (19

donde ¢ es el valor representativo de ¢(b) para pardmetros de impacto en A4b.
Eventualmente ¢ se aproxima a cero por 1o que se espera una estructura
regular con “n” oscilaciones a velocidades (v) mas grandes, donde

pn P00 P (), L. (L10)

El éxito de este modelo en explicar los resultados experimentales de
doble captura electronica para el Mg mediante razonamientos simples, tiende a
enfatizar la importancia de éstos. Ademads, los autores sugieren la aplicacion
de su modelo a otros procesos resonantes de transferencia de carga. Como los
datos de doble captura electronica de protones en Kr que se reportan muestran
el mismo comportamiento de la seccidn en funcidén de la energia, se analizaron
utilizando la ecuacion 1.9 junto con el modelo de Olson.

En la siguiente tabla (fabla I4) se resumen los trabajos teoricos
descritos.
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Tabla 1.4

Autores descripcién

23 ; p -

Massey( ) Predice el maximo en la seccién transversal total
a una velocidad v = adE/h, donde a es el alcance
de la interaccién.

i Desarrollan un modelo para dos canales
resonantes de intercambio de carga que
interactlian, para interpretar el comportamiento de
la seccién transversal total en términos de dos
amplitudes resonantes de un proceso de doble
transferencia de carga.

Pedersen et a

Sélo hay dos modelos aplicables al caso de procesos de captura doble
de carga, cuyo comportamiento serd analogo al que se reporta en el presente
trabajo. Uno de ellos tnicamente predice el médximo para la seccidn total; el
modelo de Pedersen y sus colaboradores se aplicd debido a que sugieren que
se puede emplear en otros procesos resonantes de transferencia de carga.

1.2.3. Analisis de distribuciones angulares de productos
de disociacién

Hay varias teorias y modelos para explicar procesos disociativos”**,
Sin embargo, se decidi6 utilizar el modelo desarrollado por Cisneros y sus
colaboradores”” porque se ajusta bien a procesos similares al que aqui se
presenta. El modelo fue desarrollado sobre las distribuciones angulares de los
fragmentos de disociacién que resultan de la captura electronica, a estados
disociativos, de sistemas de moléculas diatémicas. Predijeron y verificaron
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do
experimentalmente que la distribucion angular 7{{4 , de cualquier fragmento

£, debe escalar como:

EE:f(E,.W) ... (L1D)

Donde E; es la energia incidente del ion molecular diatémico.
Este modelo parte de las siguientes suposiciones generales:

a). El proceso de captura es rapido comparado con los movimientos
vibracional y rotacional. Esta suposicion se basa en el hecho de que para la
menor energia incidente usada en este experimento, el tiempo de interaccion

. =15 . . . .
es aproximadamente de /0 s, mientras que los periodos vibracionales son del

~14 . . "2
orden de 70™"%s y los periodos rotacionales son del orden de 10 ~*s. Por tanto
se puede considerar que el ion molecular incidente tiene orientacion y
separacion R fijas durante el proceso de captura electronica.

b). Las energias de disociaciéon (que dan lugar a las componentes de la
velocidad a lo largo del eje interproténico) son grandes comparadas con las
energias rotacionales, por lo que estas Ultimas pueden ser despreciadas; los
productos de disociacion serdn emitidos en la direccion de la linea que une los
dos protones al momento de la captura.

¢). Todas las orientaciones del H ," son igualmente probables.

d). Las velocidades de disociacién son pequefias comparadas con las
velocidades del haz incidente. Ya que las energias de disociacion son del
orden de 5 eV'y las energfas del haz incidente son de [ keV, esta aproximacion
es adecuada.

e). El centro de masa del ion molecular incidente sufre una deflexion
despreciable debido al proceso de la colision. La figura 1.4 ilustra el proceso
de disociacion,
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Figura 1.4 - Geometria de la colisién por la cual union H," es disociado por un
atomo de Kr.

- + L] - r L4 ‘
El ion H,' tiene una velocidad v; y una energia £;. Al disociarse, los
fragmentos de disociacién adquieren velocidades v, y —vg en el sistema
centro de masa de H,. v, es paralela al vector de separacion interprotonico

% en el momento de la captura. El vector R hace un dngulo @ respecto al eje
z positivo, el cual coincide con la direccidn del haz incidente, mientras que

@ es el dngulo azimutal en el plano x-y.
i las medidas se realizan en el sistema de laboratorio, es necesario

obtener las velocidades v, y vy ¥ las direcciones 8 y ¢ en este sistema, en

términos de Oy @.
Dado que la velocidad relativa de los sistemas de referencia es

enteramente en direccidn del eje z, se sigue que:

$=9, § =7 +P L. (L12)

Utilizando la ley de los senos y la ley de los cosenos, y considerando vq << v;,
obtienen que
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v, [Ed}lﬂ
Va _[Eal . L (LI3)

En esta relacion E es la energia de disociacion, la cual es funcién de R,
y E; es la energia del haz incidente. La segunda igualdad se debe al hecho de
que cada uno de los fragmentos se lleva la mitad de la masa y la mitad de la
energia.

Cisneros y sus colaboradores proponen que en el sistema del
laboratorio, la distribucién direccional de los fragmentos de la disociacion esta
expresada por:

1 dN _ NN, Rf 0, (R,0,®)p(R) dR
E dQ  Am * }
’ ’ E?(Ed —E:92)/2

L. (119

Donde N es el nimero de moléculas incidentes y N, el nimero de dtomos en el

blanco por unidad de area, (ig) es la fraccion orientada dentro de d(2; 2dN
3

es el nimero total de fragmentos de disociacion en la direccion df2; o, es la
seccion de captura doble, p(R)dR es la probabilidad de que la molécula tenga
una separacién entre R y R+dR, y Ry es el valor de R para el cual
E;=E#@*, (E;=» para R=0). La dependencia de E, con R se puede
observar en la figura 1.5 (curvas de potencial de ", H; y H)).

Este resultado debe promediarse sobre todos los valores de @ ya que

éste no es observado en el experimento.
La dependencia funcional de la seccion de captura o, con R, &, Des el

punto en donde la teoria y el experimento coinciden. Los datos experimentales

d. .y : )
de Ejfyi sugeriran la dependencia funcional de g, en R, & @ . Esto a su vez
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debe dar informacién sobre el ion molecular triatémico (KrH,)", tal como
cruzamiento de niveles.
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Figura 1.5 — Curvas de potencial de H', Hy y H @2,
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1.3.- Experimentos previos

A continuacién se describen breve y cronolégicamente los trabajos
presentados en la tabla 1.1 en los que se estudia la interacciéon de iones de
hidrégeno atémico o molecular con diferentes blancos, entre ellos el kripton;
algunos de esos datos se han graficado junto con los nuestros para poder
comparar los diferentes conjuntos de datos. El estudio de este sistema, y otros
similares, se ha desarrollado durante varias décadas. Sin embargo, faltan
teorfas que expliquen varios de los procesos que se llevan a cabo, y hay
discrepancias entre los diferentes datos; su estudio sigue siendo de gran
interés. Es importante realizar medidas absolutas como las presentes, pues se
tendrd un conocimiento mas real del comportamiento de los sistemas bajo
estudio y motivaran el desarrollo de mas trabajos teoricos.

1.3.1.- Stedeford y Hasted(15)

El trabajo esta dividido en dos secciones cubriéndose en cada una, un
diferente intervalo de energia. En la primera parte, Stedeford determina las
secciones de transferencia de carga para protones, iones de hidrégeno
molecular y iones de helio en H, He, Ar, Ne, Kr y Xe, asi como las secciones
de neutralizacién de iones negativos de hidrégeno atémico en He, Ne, 4Ar, Kr
y Xe. Sus resultados concuerdan a bajas energias con trabajos previos con un
error del 20%. En relacién con el Kr, presenta datos de transferencia de carga
para H* y H,*, mismos que se utilizaron para comparar los resultados
obtenidos en el presente estudio, ya que Stedeford trabajo en el intervalo de
energias entre 3 y 40 keV.

La segunda parte de este articulo corresponde al trabajo de Hasted quien
estudia las mismas reacciones pero en el intervalo de energias entre 100 y
4000 eV. Discute sus resultados en términos de la hipdtesis adiabatica de
Massey. Hasted supuso que la distancia de interaccion es constante para
diferentes reacciones. Entonces, ¢l valor de la energia /E s al que ocurre el

méximo en la seccién depende de AE~/m, donde m es la masa del ion en
cuestién; presenta la dependencia de AE~/m con la energia para el méximo de
la seccion. Encontrd que la hipdtesis adiabética describe adecuadamente las
reacciones de intercambio de carga en un amplio intervalo de energias del ion
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incidente. Para la transferencia de carga entre protones y atomos de kriptén
esta dependencia ya no se cumple; los datos estan alejados de la recta.

1.3.2.- Fogel’ et al(17)

En algunos procesos de colisiones se observa que los resultados
experimentales de o(v) no concuerdan con la hipétesis adiabatica. Este
desacuerdo se presenta de dos maneras: 1) se observan dos o tres maximos en
vez de uno solo, 2) los valores de las secciones transversales son
anormalmente grandes para pequefias velocidades. Resulta entonces muy
importante determinar el intervalo de validez de la hipétesis adiabatica para

procesos del tipo AT + B —» A~ + B++,

Fogel’ y sus colaboradores motivados por lo anterior y por el hecho de
que los datos experimentales disponibles correspondian a un intervalo
pequefio de energias, midieron las secciones transversales de doble captura
electronica de protones en He, Ne, Ar, Kr, Xe, H, y N, en el intervalo de
energias entre 3y 63 keV.

En sus resultados, sistemas como el H+ + Kr presentan dos maximos en
la curva ofv). El primer maximo (presente a pequefias velocidades) lo asocian
con un intercambio doble de carga sin excitacion del ion lento doblemente
cargado (K" en este caso). Para ¢l segundo maximo consideran que sélo se
puede asociar con el intercambio doble de carga en donde el ion lento
doblemente cargado se produce en un estado excitado y posteriormente se
ioniza. Usando el criterio adiabatico los autores encontraron que la energia de
este ion corresponde al valor del tercer potencial de ionizacion. Esto es, para
el segundo maximo de o;.;(v) suponen que éste es el resultado del proceso H*

+B > H +B++e .

1.3.3.- Kozlov et al(18)

La forma en que la seccién transversal, o, depende de la velocidad, es
dificil de obtener debido a la dificultad que existe en contar con un haz intenso
de particulas a bajas energias, y a lo pequefias que son las secciones
transversales que se miden. Para realizar este trabajo, Kozlov y sus
colaboradores consideran que el mejor proceso, en la region adiabética, para
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estudiar la curva ofv), s a través de la captura electrénica doble por protones.
Presentan los resultados obtenidos para las secciones oy_j(v) de protones con

energias entre 0.5 y 5.0 keV en blancos de H, Ar y Kr. Sus datos de o,_; fueron

graficados junto con datos experimentales a energias mayores obtenidos en
otros laboratorios y encontraron una buena concordancia entre los diferentes
conjuntos de datos. El intervalo de energfas estudiado estd cerca de la energia
correspondiente al méaximo principal de la seccion total para el Ar y el Kr.
Observaron que las secciones totales disminuyan conforme disminuye la
velocidad del haz incidente, que corresponde a la regién no adiabatica.

La grafica con los diversos datos es de muy mala calidad, y el tamafio
no permite sacar valores para compararlos con los presentes.

1.3.4.- Williams(14,16,30)

Williams”# junto con Dunbar llevaron a cabo mediciones de secciones

transversales de captura simple de H,H 2+ y H;" incidiendo en gases inertes,
en el intervalo de energias de 2 a 50 keV. Las medidas de o7y muestran que
para todas las energfas en el intervalo estudiado, la seccién con blancos de
gases raros disminuye conforme aumenta el numero atdmico. Los valores
relativos de la seccion total fueron estandarizados a 10 kel con los valores de
Stier y Barnett®”, Hay un acuerdo excelente entre estos valores y los de
Williams en todos los casos, excepto en Kr en el que para protones de energias
mayores de 8 keV, empiezan a ser mayores los valores de Williams llegando a
una diferencia del 20% a 2 keV.

Los valores obtenidos por Williams y Dunbar para ¢y, con Kr como
2

cm .
blanco se encuentran entre 2 y 3 x 1070 v para energias del haz
dtomo

incidente entre 2 y 5 keV, siendo mayores que los reportados aqui. Esta
diferencia puede deberse a que los datos de Williams fueron estandarizados y
a que nuestro sistema de vacio es mas limpio; las lecturas del vacio pueden
diferir entre un 2% y un /5% con las nuestras.

Williams’® también midid las secciones o;.; para protones de 2 a 50
keV incidiendo en hidrégeno y gases raros. Para el 4r, Xe y Kr observa dos
maximos, uno a una energia menor a /0 kel y otro a una energia mayor a 20
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keV. Utiliza la hipotesis adiabatica de Massey para explicar la posicidn de los
méaximos con ma = 7A y AE = 36.3 eV para el Kr.

En otro trabajo, Williams®™” analiza el comportamiento de atomos de
hidrégeno con energias entre 2 y 50 keV incidiendo sobre hidrégeno y gases
nobles, y reporta las secciones oy.; y op;.

1.3.5.- Koopman(13)

En este trabajo se reportan las medidas de las secciones transversales
originadas por el intercambio de carga en los sistemas: H* + H,, H,* + H~,
HY + Ar, Hyt + Ar, H* + Kr, Hy* + Kr, H* + Xe, Hy* + Xe, He* + Ar, He* +
Kr y Het + Xe en el intervalo de energias de 70 a 1050 eV. Koopman emplea
campos eléctricos en la camara de colision para recolectar los productos.

El autor considera que las secciones transversales son de importancia
para determinar la composicion y conducta de interacciones atémicas por
medio de experimentos en laboratorio, apoyados por trabajos tedricos.

Los procesos analizados en el trabajo de Koopman son del tipo 4" +B

—»A+B". Compara sus resultados con los encontrados por Stedeford y sus
colaboradores(’¥ a energias mayores, quienes realizaron un estudio teorico
haciendo uso de la hipdtesis adiabética de Massey(?9. Las secciones medidas
que se presentan en ese trabajo son complementarias en un intervalo
importante de energias con las realizadas en trabajos anteriores(/% .

Las secciones transversales de intercambio de carga medidas para ' y

H," en Kr se comportan de manera similar a las obtenidas por Stedeford y
+ -
Hasted” excepto a energias menores de 300 eV. Para el haz de /' la seccidn

transversal presenta un maximo de 3 x / 0 e’ alrededor de 300 eV y para

+ P . .
H, no hay maximo; la curva permanece casi constante a partir de los 300 eV
Estos datos con kriptén se presentan junto con los nuestros en las
graficas del Capitulo II1.

1.3.6.- Fleischmann y Young(10)

Las distribuciones angulares de las particulas producidas por la
dispersién en la transferencia de carga de H* en Kr fueron estudiadas por
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primera vez por Fleischmann y sus colaboradores en 1967. En este estudio se
. . . [ 'y +
miden las secciones diferenciales para la reaccién no-resonante: ' + Kr —

H® + Kr' - 0.4eV en el intervalo de energias entre 70 y 200 eV. Ellos
encuentran oscilaciones que se interpretan como cruzamiento de curvas de
potencial en los sistemas moleculares correspondientes. Observan que el
comportamiento de sus resultados tiene mucha similitud con las distribuciones
de las colisiones elasticas de He" en Ar y He™ en Ne con el patrén regular de
oscilaciones encontrado en la dispersion eléstica del sistema He™ + He.

La posicidén de los minimos de las secciones diferenciales angulares es
casi proporcional al inverso de la energia de la particula. La seccién
transversal absoluta en la vecindad de este minimo varia como el inverso de

E’. Estas caracteristicas corresponden a los requisitos necesarios para explicar
el cruzamiento de niveles para las oscilaciones en las distribuciones de la
dispersion elastica. Anomalias como ésta pueden deberse a que el cruzamiento
se presenta a grandes distancias internucleares, o sea a pequefios valores de
EB, debido a la baja energia de excitacion (0.4 eV) del nivel 4p5 2P (J=0) en el
ion Kr*. Por ello, los autores suponen que las estructuras son ocasionadas por
el cruzamiento de curvas del sistema (H-Kr)" .
No reportan el estado de excitacidn resultante del atomo de hidrégeno.

1.3.7.- Abignoli et al(3)

En este articulo se reportan las secciones transversales diferenciales de
colisiones de H* con gases raros (He, Ne, Ar, Kr y Xe) en el intervalo de

energias de 500 a 3000 eV 'y angulos entre 0.5° y 10.0° en los procesos:
colision elastica, intercambio de carga, excitacién simple del &tomo,
excitacion del dtomo a niveles autoionizantes. Los iones son producidos en un
catodo caliente positivo de descarga, a baja presion y voltaje.

Para el caso de colisiones eldsticas de H' en Kr, los autores encontraron
que la principal caracteristica de la seccidn transversal es que ésta decrece en
la regién de colisién para valores del dngulo reducido 7 =E@ mayores que 800
eV-grado debido a un rapido crecimiento de procesos de intercambio de carga,
asi como de procesos ineldsticos. En el intervalo de 0.5 a 1.0 keV la seccion
transversal diferencial exhibe algunas “oscilaciones” que se van haciendo
mas suaves a medida que se incrementa la energia, hasta ser completamente
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constante (cerca de los 2 keV) . Estas oscilaciones pueden estar relacionadas
con el patron de difraccidén producido en el canal elastico por el dtomo que
absorbe.

En el caso de intercambio de carga, Abignoli y sus colaboradores
midieron las probabilidades P, de intercambio de carga a varias energias de

impacto (0.5 a 3.0 keV), en el intervalo angular /° < @ < 4°. Dicha
probabilidad P, muestra en la colisiéon de H* + Kr una fuerte dependencia
angular a energfas de aceleracidn menores a 700 eV, con un maximo muy
marcado (Pepngy = 0.85) localizado a un valor de t cercano a los 0.7 keV-
grado, y otro maximo cercano a los 2 keV-grado. A energias mas altas, dicha
dependencia llega a ser menos marcada. Por ejemplo, para valores de la
energia de impacto de £, = 3 keV' y v > 3 keV-grado, P, es constante
(aproximadamente 0.58). En ese articulo se dice que este comportamiento
sugiere la existencia de una interaccidn localizada entre el estado base X'Z*y
un estado de intercambio como el B'Z* del sistema (H-Kr)" .

1.3.8.- Doughty et al(32)

En este articulo se reportan mediciones de secciones transversales para
la formacién de dtomos de hidrégeno en ¢l estado 4s por impacto de A+ en
gases nobles (He, Ne, Ar, Kr, Xe) en un intervalo de energias de /0 a /50 keV.
Los autores no reportan la condicién de los dtomos del blanco después de la
colisién. Los valores obtenidos para la seccion transversal con He son
menores que para los otros gases. Sin embargo, el valor de las secciones
transversales no esta ordenado de acuerdo al nimero atémico, excepto cerca
de su respectivo maximo.

Doughty v sus colaboradores utilizaron la hipdtesis adiabatica de
Massey(?3 para calcular la posicién de los maximos de las secciones
transversales y compararlos con sus resultados experimentales. El analisis que
hicieron concuerda bien con los datos de Kr v Xe. Para el He y el Ne, el
analisis predice un valor de 1.5 veces mayor que el observado.
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1.3.9.- Johnson et al(?)

Johnson y sus colaboradores reportan las medidas de la seccion
diferencial absoluta para dispersion total y transferencia de carga para H* y
He+ en gases raros. No hacen interpretaciones tedricas de los datos; hacen
énfasis en los espectros de sus resultados experimentales. Para kripton
reportan las siguientes reacciones:

H* + Kr, dispersion total a 1.5 keV entre 0.03°y 1.0°;

H* + Kr, transferencia de carga a 0.5, 1.5 y 5.0 keV a angulos menores
que 1.0°.

La estructura que se observa en las secciones transversales del proceso
de dispersion directa para Ht + Kr es debida a una contribucion de eventos
ineldsticos y eldsticos.

En las medidas de transferencia de carga para H* - Kr también se

observan oscilaciones regulares. Para 1.5 kel hay dos maximos, uno a 0.715°
2

con 9% =43 107 | 1= 225 eVedegy otro a 0.220 con °Z = 8x 107"
dQ sF dQ)
2
an , T = 330 eV-deg. Para 5.0 keV s6lo hay un maximo en 0.09° con jg
SF¥
2
2x 107 £ similares a los de Fleischmann”?. Las oscilaciones regulares

sr
que se presentan en el trabajo de Johnson son consistentes con las oscilaciones

en las secciones de transferencia de carga observadas por Abignoli® y
Fleischmann'?.
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Capitulo I
Arreglo experimental

El experimento se desarrolld utilizando un acelerador de bajas energias
del Laboratorio de Cuernavaca, Instituto de Fisica de la UN.AM. (figura
II.1). Las energias que se pueden alcanzar van desde 0.5 eV hasta 5.0 keV.

33




Fuente de iones Camara de
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electrones
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Figura 11.1 Esquema del acelerador
Principales componentes del sistema.

A continuacién se describen de manera general cada una de las partes
del acelerador.
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11.1.- Fuente de iones
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Figura 11.2 - Fuente de iones.

La fuente de iones genera éstos por medio de una descarga de arco; la
figura I1.2 muestra un esquema de ella. El cuerpo de la fuente (2} estd hecho
de nitruro de boro, que es un material con poca resistencia a los esfuerzos
mecénicos. Sin embargo, tiene la caracteristica de resistir altas temperaturas,
lo que le permite funcionar como homo para la produccién de iones de
vapores metalicos, ademas de aquellos producidos a partir de elementos
£ase0sos.

En los experimentos que se describen en este trabajo, el gas que se
ioniza es el hidrogeno, el cual entra en el recinto de la fuente a través del tubo
marcado en la figura I1.2 con el N° 1.

La manera como funciona esta fuente de iones es la siguiente:

Al circular por el filamento de tungsteno (3) una corriente entre /15y 16
A, éste se pone incandescente y emite una gran cantidad de electrones
(emision termoiénica). Al aplicar una diferencia de potencial entre el dnodo
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(4) (a través del conector (6)) vy el filamento (ctodo), los electrones adquieren
la energia necesaria para ionizar y disociar las moléculas de hidrdégeno,
formandose un plasma que se denomina descarga en arco. La corriente que se
aplica al filamento se proporciona a través de los conectores marcados con el
numero (5). El anodo tiene un orificio de 0.5 mm de diametro por el cual salen
los iones que se producen en la fuente.

En la placa metélica, con atravesadores cerdmicos (71}, se aplica el
voltaje al anodo y la corriente al filamento. Es en este lugar en donde se aplica
el voltaje acelerador V,; esta parte del acelerador se encuentra eléctricamente
aislada del resto del acelerador.

Los elementos (7) y (8 son tapas de nitruro de boro que fijan la
posicion del anodo, y que quedan sujetos al resto de la fuente de iones por
medio de los seguros metalicos (9) y (10).

i.2.- Sistema de aceleracidn, enfoque y seleccion de
iones

" I1.2.1.- Lentes Einzel

Al salir el haz de la fuente de iones presenta una dispersion espacial que
va en aumento a medida que transcurren el tiempo y la distancia. Para reducir
este efecto se emplea un sistema de lentes que sirve para enfocar o concentrar
las particulas cargadas. Este sistema se conoce como lentes Einzel™?.

Las lentes Einzel empleadas en el desarrollo del presente trabajo tienen
las siguientes caracteristicas. Se trata de tres secciones de cilindro hueco de
igual diametro construidas en acero inoxidable, que se encuentran alineadas en
un mismo eje. La distancia focal depende de la separacion entre los cilindros y
del voltaje aplicado a éstos. En este caso la separacion entre los cilindros es
fija, y por lo tanto la distancia focal s6lo es funcion del voltaje aplicado a cada
seccion del cilindro.
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(unidadas en cm)

Figura I1.3 - Lentes Einzel
En esta figura se ilustra la trayectoria que siguen las
particulas cargadas debido al campo eléctrico producido en las lentes.

Al aplicar el mismo potencial al primer y tercer electrodos, la energia de
las particulas cargadas que inciden no se ve alterada. Esto significa que el
“indice de refraccién” sea el mismo a la entrada vy a la salida de las lentes. El
electrodo intermedio puede tener un potencial mayor o menor que el de los
otros dos, modificdndose con ello la trayectoria del haz. Esto permite tener un
efecto de enfoque.

En nuestro caso, el primer y tercer electrodos fueron conectados a tierra,
por lo que las particulas cargadas que salen de la fuente adquieren la energia
cinética en la regidn que se encuentra entre la salida de la fuente de iones y el
primer electrodo cilindrico de la lente Einzel.

A manera de ejemplo consideraremos un ion positivo que no incide en

la direccion del eje de la lente Einzel. El primer y tercer electrodos se
encuentran a un potencial ¥, y el electrodo central se encuentra a un potencial
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V,, tal que ¥, > ¥;. En la regién I la componente radial de la fuerza que acttia
sobre el ion lo aleja del eje de la lente Einzel. En la regidn 2, esta fuerza actia
en sentido opuesto, y como puede verse, el recorrido del ion en esta regidn es
mayor que en las regiones / y 3. En esta ultima region (3), la fuerza radial
nuevamente tiende a alejar al ion del eje. El ion estd sometido mas tiempo a la
fuerza radial que se dirige hacia el eje, que a la fuerza radial que actia en
sentido inverso. La trayectoria del ion cruza el eje de la lente Einzel en el
punto F.

Fuente de +/ :
Anodo L Lentes Einzel

(0-100) V-

Fuents de -
Aceleracién
(0-5)kV+

Fuente de - L4 =
Filamento
(0-20)A+ ‘

ulit

Fuente de +
Lentes
{D-5)kV-

Figura [1.4. Conexiones de la fuente de iones y de las lentes Einzel.

11.2.2.- Filtro de velocidades de Wien

Después de producir, acelerar y enfocar el haz de particulas cargadas, es
necesario seleccionar el tipo de ion que se desea como proyectil. Esto se logra
con un selector de masas que en nuestro caso es un "Filtro de Wien".

Bl Filtro de Wien34 est4d formado por un imén y un juego de placas
electrostaticas de deflexion. Las placas estdn montadas entre los polos del
iman para producir un campo eléctrico E perpendicular al campo magnético B
(campos E y B cruzados). Las figuras II.5a y b muestran una vista superior y
una lateral del filtro.
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Figura i1.5. a). Vista superior del filtro b). Vista lateral del filtro

Cuando un haz de particulas cargadas pasa por el filtro con una
velocidad v, el haz se deflectara en una direccién por el campo electrostatico y
en otra por el campo magnético de acuerdo a la fuerza de Lorentz. La
magnitud de estas deflexiones se calcula a partir de la fuerza magnética Fg =

Bgv, y de la fuerza eléctrica Fz = Eg, donde B es la intensidad del campo
magnético, E es la intensidad del campo eléctrico, g es la carga de la particula

y v= 27 es la velocidad del haz de particulas con m la masa de la
m

particula y ¥ el voltaje de aceleracion. Cuando las fuerzas eléctrica y
magnética son iguales, esto es Bgv = Eg, las particulas cargadas con una cierta
velocidad v, pasarén sin desviarse por el filtro. Las particulas con velocidades
diferentes a v, son deflectadas y se dispersan.

Los jones con una masa diferente, M, y una velocidad vy, experimentan

una fuerza centripeta equivalente a:

MXV?Y m
Cg(E-vy xB)=qB| |- —1].
R g( vy XB)=g [\?MX



De esta ecuacion se sigue que los iones de masa M, son deflectados en una

C : 2
trayectoria circular de radio R=- 4

My

E(M@—ml

-T El siguiente esquema muestra

cdmo son separados los iones con masa M, de los iones de masa m que pasan

sin ser deflectados.

Masy deflectada

— 7

Plano imagen

Fuente de jones

Sistema de enfoque y aceleracion

— — — o m— —

Figura 11.6 ~ Separador de iones.

Considerando que el é4ngulo total de arco atravesado por el haz
deflectado, que entra en O y sale en 0, es el mismo que el 4ngulo de deflexion

¢, para angulos pequefios se tiene que tan ¢ ~ sen ¢ ~ ¢. Por o tanto —?: 4 y
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, donde a es la longitud del filtro de velocidades y / es la

ak /EZL -1
D=1 X
2y
distancia de la imagen al punto P.
La dispersion D esta dada en centimetros si a y [ 1o estén, ¥V en volt y

/E / oy VOU Vok

La condicién para que no se deflecte la masa elegida estd dada por Ia

2
Bl
siguiente ecuacion: m= Z(B'V“EJ

Considerando que el campo magnético para una bobina estd dado por
|B| = k{Il, donde |/| es la corriente de la bobina y k es una constante que
incluye el nimero de vueltas, la constante de permeabilidad 1, y las
caracteristicas geométricas de la bobina, se llega a la expresién

\/?klf | E

2 =/m. Como la cantidad a-—'E— tiene un valor constante,
EEl kA Zq_V

entonces /, =a~/m . Esta ecuacion permite obtener una relacidn entre la masa
del ion que no es deflectado (m) y la corriente (Z,) aplicada a la bobina; i.e., 7,

=a.fm, .

La intensidad del haz se mide en una placa de cobre colocada a la
salida del filtro de velocidades.

El haz emergente del filtro de Wien se hace pasar a través de un
conjunto de placas electrostaticas, desviando la trayectoria del haz por 10° .
Esto se hace para evitar que los fotones producidos en la fuente de iones
lleguen al sistema de deteccidn.

I.3.~ Celda de reaccidn

Después de que fue analizado y se conocen con exactitud la masa, la
carga y la energia del haz, la trayectoria de éste es corregida por placas de
deflexién horizontal y vertical que se muestran en la figura II.1. Antes de
llegar a la celda de reaccidn, el haz cruza una celda de neutralizacién. La celda
de neutralizacion no se utilizé en estos experimentos pero sirve para colimar el
haz.
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La celda de reaccién (figura IL.7) es el lugar donde interaccionan el haz
y el blanco. Se trata de un tubo cilindrico de acero inoxidable que tiene un -
digmetro y una longitud de 2.54 cm. A la entrada se encuentra un colimador de
1 mm, y a la salida otro de 4 mm; ambos tienen bordes de navaja para evitar la
dispersion del haz con estas superficies. El gas que se emplea como blanco es
admitido a la celda a través de un tubo de acero inoxidable, el cual también
sirve de soporte para la misma. La celda de reaccién est4 situada en el centro
de una cdmara de dispersion que consta de tres partes, una fija a ella, y dos
méviles que rotan con respecto al centro de giro situado en la celda de
reaccion.

La presion del gas en la celda se mide por medio de un barémetro
capacitivo.

Entracla de Gas
TN

2.54 cm

Figura 1.7 - Diagrama de la celda de reaccion.
I1.4.- Sistema de deteccidn

Después de efectuarse la colisioén entre el haz incidente y el blanco, es
necesario determinar el nimero de particulas del producto que se desea
analizar. El sistema de deteccidn consta de una caja de Faraday y una cimara




de deteccién. Dentro de la cdmara de deteccién se encuentran un analizador
parabdlico a 45°y dos detectores.

I1.4.1.- Caja de Faraday - deslizable

La caja de Faraday es deslizable y se utiliza para monitorear y optimizar
la intensidad del haz de iones (figura I1.8). Las medidas de corriente con este
dispositivo se realizan con y sin gas en la celda de reaccién. Este elemento es
muy importante pues permite la medida de la corriente incidente.

Figura I1.8 - Caja de Faraday.

La caja de Faraday consta de cuatro electrodos de cobre (7 a 4) y una
cubierta de acero inoxidable (5) conectada a tierra. La manera como funciona
este dispositivo para detectar iones cargados es la siguiente. El electrodo (/),
que estd a un potencial positivo, repele los iones positivos lentos que forman
parte del gas residual; el electrodo (2) se encuentra a un potencial negativo y
tiene como funcién evitar que salgan los electrones secundarios producidos
dentro de la caja. La placa colectora (4) se encuentra conectada a un
electrédmetro por medio del cual se mide la corriente de particulas incidentes
(1). El electrodo cilindrico (3) estd a un potencial negativo y se emplea para
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regresar los electrones secundarios a la placa colectora (4). Todos los

potenciales mencionados en esta seccién estdn referidos a tierra.
El nGmero de particulas incidentes, N; en el blanco en un determinado

: - L Ny T .
tiempo ¢ se calcula de la sigulente relacion: Wf: =2 donde I, es la corriente
e

incidente, medida en la caja de Faraday, y e es la carga del electron en valor

absoluto. Las corrientes tipicas en esta regién son del orden de 10-10 a 1078
o particulas

. : 8
ampere, es decir, se tienen #10" a 10
s

La ventaja de determinar la corriente inicial de iones que inciden en la
celda de reaccidon es uno de los elementos que permite reportar secciones
absolutas.

11.4.2.- Analizador de placas paralelas

Una vez que el haz interacciona con el gas en la celda de reaccion se
producen nuevos tipos de iones ¥ particulas neutras que llegan al analizador
parabdlico en donde se separan de acuerdo con su masa y carga.

La siguiente figura (figura I1.9) muestra un esquema de este analizador
de energia.

Figura 11.9 - Analizador parabdlico.
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El principio de operacién del analizador parabélico, estd basado en el
hecho de que la trayectoria de una particula cargada en un campo eléctrico
depende de la energia de ésta. Las particulas llegan al analizador a un angulo &
y con un potencial acelerador ¥, describiendo trayectorias parabélicas dentro
del analizador. Las particulas son reenfocadas para regresar a la placa inferior.
La distancia que recorren estd determinada por su energia cinética y el campo
eléctrico aplicado. La altura maxima de las trayectorias que describen los
iones debe ser menor a la distancia de separacién entre las placas. El
analizador tiene un par de placas intermedias cuya funcién es la de minimizar
el efecto de borde y tener un campo eléetrico mas uniforme entre las placas
externas.

El analizador que se emple63? esta construido de tal forma que la
direccién de la entrada y la salida de los iones, respecto a las placas
deflectoras, es de 45° El voltaje de deflexion ¥, necesario para que los iones
sean analizados se encuentra en funcion de la separacién d entre las placas, la
distancia x, entre la entrada y la salida del analizador y el voltaje de
aceleracion V. Considerando este angulo, Harrower™ determiné que

v, =( ZdV"J y que la distancia de separacién entre las placas paralelas es
Q

adecuada si d = 0.3 x,,. Con este valor se obtiene V; = 0.6 V.

Los fragmentos de la disociacién de H," llegan al analizador con la
mitad de la energia del haz incidente, siendo que para el haz de H+, los H
llegan con la misma energia del protén.

/1.4.3.- Detectores

Se utilizaron detectores del tipo multiplicadores de electrones (CEM) de
dinodo continuo. En la figura II.10 se muestra un esquema de uno de tales
detectores.
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Figura 11.10 - Multiplicador de electrones y
corte transversal de la superficie activa.

Los CEM”? son detectores eficientes de iones positivos y negativos, asi
como de electrones y fotones. Son tubos de vidrio enroscado con un diametro
interno de aproximadamente / mm y un didmetro externo de 2, 3 o 6 mm
construidos de un vidrio especial de plomo con silicio. Cuando es procesado
apropiadamente, este vidrio exhibe las propiedades de conductividad eléctrica
y emisidn secundaria.

El funcionamiento de los CEM es el siguiente. Cuando un ion incide en
la cara de entrada se producen tipicamente de 2 a 3 electrones secundarios. La
emision secundaria se lleva a cabo dentro de los primeros 2004 de la
superficie. Estos electrones son acelerados a través del canal mediante un alto
voltaje positivo. Los electrones golpean las paredes del canal produciendo
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electrones adicionales (y asi sucesivamente) hasta que 2 la salida emerge un
pulso de 10" a 10° electrones. Para iones positivos la entrada estd
generalmente a un voltaje negativo de 71200 a 3000 volt, y la salida estd a
tierra. Para la deteccion de iones negativos la entrada estd a tierra o a un
potencial positivo, y la salida estd a un voltaje positivo alto. Debajo de esta
capa se encuentra una capa conductora de varios cientos a miles de angstroms
de espesor. La eficiencia de este detector depende de la energia de los iones
incidentes. El resultado final es una cascada de electrones que son registrados
como un pulso de corriente, tipicamente del orden de milivolts. Este pulso es
muy chico, por lo que se hace pasar por un amplificador y después por un
amplificador antes de que pueda ser registrado por el contador.

I.5.- Sistema de Vacio

Una parte fundamental de los experimentos de colisiones entre sistemas
atémicos es el vacio a través del cual se desplazan el proyectil y los productos
de la colision.

Hay una gran variedad de bombas de vacio, cada una de las cuales tiene
un intervalo de presiones en el que se trabaja dptimamente. Cada tipo de
bomba evacua de manera distinta los diversos tipos de gases.

La idea basica de contar con un buen sistema de vacio es garantizar que
el proyectil mantiene su identidad desde que es producido en la fuente de
iones, hasta que llega a la regidn donde se lleva a cabo la interaccidn con el
blanco, y posteriormente, desde que se generan los productos de la reaccién
hasta que €stos son registrados en la camara de deteccion.

Para lograr nuestro objetivo es necesario mantener la presion en el
interior del acelerador lo suficientemente baja como para que el proyectil y los
productos de la reaccioén tengan un camino libre medio (/ ) mayor que la
distancia que recorreran antes de llegar al sistema de deteccidn.

La expresién del camino libre medio en términos de la seccién de
dispersion ofem?) de las particulas en el gas residual y la densidad de éste

articulas
o Pt

3 ] en el acelerador es: / = (o r)~/. Esta expresi6n implica que

cm
para que ¢l camino libre medio sea grande, es necesario disminuir la densidad
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de particulas en el gas residual, considerando que la seccidn de dispersion de
las particulas del blanco es aproximadamente constante.

En nuestro caso, el camino libre medio es del orden de /0 veces mayor
que la longitud del acelerador cuando la presion del gas residual es de 1.0 x

1077 torr.
Con las bombas mecénicas se pueden alcanzar presiones del orden de

102 a 1073 torr. Cominmente estas bombas sirven de apoyo a las bombas
difusoras y turbomoleculares pues éstas funcionan mejor cuando la diferencia
de presiones entre la entrada y la salida no es muy grande,

El vacio logrado por las bombas mecanicas se produce cuando al girar
un rotor inmerso en un aceite especial, atrapa los vapores de una region y los
saca a la atmosfera. Se utilizaron bombas mecénicas (una con cada uno de los

otros sistemas) para lograr un vacio primario de 107 torr.

Las bombas difusoras no cuentan con partes moviles. El gas que se
encuentra dentro del sistema es extraido por medio de flujos de vapor de
aceite densos que se mueven a alta velocidad. Las paredes de la bomba son
enfriadas por medio de un serpentin por el que circula agua fria; la bomba
tiene ademds una trampa fria conectada al serpentin de un refrigerador
comercial que conduce agua. Estas condiciones permiten que los vapores de
aceite sean recuperados al condensarse en las paredes de la bomba. La trampa
evita que los vapores de aceite contaminen el sistema. Con las bombas

difusoras se pueden tener presiones de 107 rorr.

Las bombas turbomoleculares cuentan con un rotor en el que se
encuentran montadas una gran cantidad de aspas, separadas por una serie de
discos, los cuales estan fijos a la estructura de la bomba. Los extremos del
rotor se encuentran montados sobre un par de baleros permanentemente
lubricados. El vacio se logra debido a la diferencia de presiones creada cuando
las aspas giran a una gran velocidad (36 000 r.p.m.). El intervalo de presiones

en el que operan eficientemente estas bombas va de los 1073 a los 10719 torr.

El sistema de vacio que se emple es:
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- una bomba turbomolecular con una velocidad de bombeo de 300 i

Ay

en la regién donde se encuentran las lentes Einzel, logrando un vacio de / 0-8
torr;

- una bomba turbomolecular con una velocidad de bombeo de /80 £ en
5

. . , -8
la region donde se encuentra la celda de reaccién, logrando un vacio de /0
torr;

- una bomba difusora con una velocidad de bombeo de 75 !~ en la
s

. r r . r r .’ -7
region de la cdmara de deteccion. Aqui la presion es del orden de 70 torr.
Se utilizaron medidores ion gauge para medir la presién en la zona de

las lentes Einzel y la cdmara de deteccién. En la celda de reaccién se utilizé un
bardmetro capacitivo.
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Capitulo 1l
Desarrollo experimental

1ll.1.- Condiciones de operacién del acelerador

Al comenzar ¢l experimento, lo primero que se debe verificar es que el
sistema de vacio esté proporcionando la presiéon adecuada para llevar a cabo la

medicion.Una vez que la presion en el tubo del acelerador es del orden de 1077
torr, se opera la fuente de iones.

Con objeto de trabajar con un haz de iones lo menos contaminado
posible, es necesario desgasificar la fuente. El proceso de desgasificacion se
realiza calentando el filamento de tungsteno mediante un aumento gradual de
la corriente que pasa a través del mismo. Se debe cuidar que la presién en la
fuente no aumente demasiado durante el proceso. Una vez desgasificada la
fuente se aplica una diferencia de potencial entre el anodo y el citodo hasta
que el filamento tiene una corriente de /5 a /6 ampere y la presién en la

fuente es menor que 2 x 1073 torr o 3 x 1073 torr.

A continuacidn se introduce gas a la fuente de iones en la siguiente
proporcién: 25% de argdn y 75% de hidrégeno molecular a una presion total
de 100 uHg. La ionizacién del gas se obtuvo aplicando en promedio 75
ampere de corriente y 50 volt de voltaje al filamento. Con estos valores, la
corriente de descarga en el anodo es de aproximadamente 0.1 ampere.

En el presente trabajo los iones empleados como haz fueron H* y H,",

mismos que fueron acelerados a energias entre 1.0y 5.0 keV.
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Los iones son extraidos de la fuente y enfocados por lentes tipo Einzel.
La relacion entre el voltaje aplicado al segundo electrodo ¥V, y el voltaje de

aceleracion (ver secciones 1.1 y I1.2.1) V, es V3 = 0.84 V, , lograndose con

esto que las particulas sean enfocadas a una distancia de 30.0 cm del
colimador de la placa del 4nodo. A la salida de las lentes, los iones son
dirigidos a un filtro de velocidades de Wien. Después de seleccionar la
velocidad del haz de iones, éste fue hecho pasar a través de placas
electrostaticas cilindricas para dirigirlo; en este punto el haz es desviado 10°
para evitar que los fotones producidos en la fuente de iones lleguen al sistema
de deteccion.

Antes de admitir el blanco en la celda de reaccion se debe medir la
corriente total del haz que se estd haciendo incidir en la misma para poder
medir secciones absolutas. En ocasiones la corriente tarda un poco en
estabilizarse debido a que no hay un equilibrio entre el flujo de gas que se esta
admitiendo en la fuente de iones y el flujo de gas que se estd desalojando en el
sistema de vacio. Las corrientes tipicas de H* con las que se trabaja son del

orden de 10-10 ampere; esto es con el objeto de evitar procesos de saturacion
en los detectores.

Una vez que se estabiliza la corriente, se admite en la celda de reaccién
el gas que se utilizara como blanco, K# en nuestro caso. Aqui es donde se lleva
a cabo la reaccidn escogida para su estudio: H* + Kry H,* + Kr.

Un gas a bajas presiones puede ser considerado como un gas ideal. Para

calcular el espesor (7) del blanco se multiplica la expresién para el gas ideal

por la longitud efectiva ! del blanco obteniéndose %=g—l. Teniendo en

cuenta que la densidad de particulas es NV—, se tiene que el espesor del blanco

es 7 = % Utilizando los valores presién P = 4 x 107 mm Hg, longitud

efectiva del blanco I = 2.54 cm, temperatura T = ambiental = 27°C = 300 K,
se encuentra que el espesor del blanco es 7= 3.37 x / 0" Gtomostem® .

Las presiones absolutas en la celda de reaccion fueron medidas con un
bardémetro capacitivo. La presién se mide a través de la capacitancia que hay
entre una placa conductora y un diafragma que se acerca o se aleja en funcién
de la presion.
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La temperatura del gas es la temperatura ambiente del laboratorio, la
cual en promedio es de 20°C.

Los electrodos de la caja de Faraday (movible) (ver seccidn I1.4.1,
figura I1.8) se pusieron a los siguientes voltajes: electrodo N° 1 a (+)45 volts;
electrodo N° 2 a (-)90 volts; electrodo N° 3 a (~)310 volts . La placa colectora
(electrodo N° 4) se encuentra conectada a un electrometro en el que se mide la
corriente de particulas que inciden en la caja. La intensidad del haz incidente
se midio antes y después de cada "corrida"; se descartaron las mediciones que
discreparon en mas de un 10%.

Los productos de la reaccién llegan al analizador -electrostatico
parabdlico tipo Harrower(3% y son contados con un multiplicador de
electrones (channel electron multiplier - CEM)3¢/ |

A la entrada del analizador se colocé un colimador de 0.36 mm de
diametro y a la entrada del CEM un colimador de ! cm de diametro. El
sistema de deteccién puede rotar respecto al centro de la celda del blanco lo
que permite obtener distribuciones angulares. El sistema puede rotar £7°, pero
el intervalo medido fue #4° en pasos de 0.15°, y ahi se miden los productos de
la reaccidn especifica que deseamos estudiar.

Las cantidades medidas fueron: /,, nimero de iones incidentes por
unidad de area por segundo (caja de Faraday); », el nimero de atomos de
kriptén por unidad de volumen (celda de reaccién); /, la longitud efectiva de la
celda de reaccion; e I{0,4), el nimero de fragmentos por unidad de angulo
solido (dg2) por segundo (analizador parabdlico), detectados a los angulos 8 y
¢ con respecto a la direccidon del haz incidente. Los angulos 8y ¢ son los
angulos de las coordenadas polares; @ respecto al eje azimutal y ¢ es la
proyeccién en el eje x-y. Se evalud entonces la cantidad

ig::](@,gzﬁ)g

11711
dQ2 nll (ALl)

0

que es la seccioén diferencial absoluta; £ ®” es la eficiencia del CEM.
Para el proceso de disociacién hay que hacer notar lo siguiente. La

. do 1 . . . s
cantidad ) no es una seccion diferencial de dispersién, pues el fragmento

detectado al angulo & no ha sido dispersado. El dngulo sustancial al cual un
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fragmento llega al detector se debe a la componente transversal de la
velocidad adquirida en el proceso de disociacion.
Se midieron wvarias distribuciones angulares a ambos lados de la

e . . ., do
direccién incidente y a diferentes presiones del blanco; se determiné 0 para

cada corrida. Estas fueron comparadas para asegurar la simetria y para estimar
la reproducibilidad de los resultados experimentales ya que la seccidn
“diferencial” reportada es absoluta.

La seccidn transversal total se obtiene integrando la seccién diferencial
sobre el angulo sélido d(2:

2z
o=2r | (d—a]sené? do NI))
;\do

. ., do .
Como la expresion para la funcidn 0 no se conoce, entonces la seccion

total de dispersidn se calcula mediante una integracién numérica:

c=2r— [f(0)+221=1f(])+f("])] con f(i)= [ Jsen@ y h=d6

11.2.- Incertidumbres
Las incertidumbres asociadas a las cantidades medidas son:
i). la longitud efectiva del blanco

Debido a que por los orificios de la celda de reaccidn hay un flujo de
gas de K7, de ésta al exterior de la misma, las longitudes efectiva y geometrica
no coinciden,

La construccidn de la celda de reaccién es de tal forma que el error en la
longitud efectiva del blanco no excede de # 3%.

ii). la variacidn de la corriente durante el tiempo de conteo
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Debido a la inestabilidad del haz hay variacién en la corriente de
particulas incidentes. Las distribuciones angulares que se consideraron en el
presente trabajo son aquellas en las que la variacién de la corriente es menor
del 10% respecto a la magnitud medida inicialmente.

El error asignado al electrémetro, al leer la magnitud de la corriente es
del /% de la escala completa. Este error es muy pequefic comparado con el
error del 70% de la variacidn de la corriente, y es por lo tanto despreciable.

iii). A la temperatura y la presién en la celda de reaccion

El error relativo asociado a la temperatura es de 2.5% y se debe a los
cambios atmosféricos en el medio ambiente del laboratorio.

La presion se mide en la celda de reaccién y no varia significativamente
mientras se estd corriendo el experimento. Por tal motivo sélo se considera la
incertidumbre estimada por el fabricante del barémetro capacitivo”™” (MKS
modelo 270); en este caso es del 0.1%.

iv). el error relativo en el dngulo sélido

Este error se calculd de la precision del tornillo micrométrico con el
cual se hicieron las mediciones de la distancia del centro de la celda al
colimador y del orificio del mismo. El error relativo calculado es del 0.1% .

v). el ervor relativo al tiempo inherente al reloj del contador

Este error es del 0.1% , segin el fabricante39 (timer Ortec modelo
719).

vi). el error en la resolucién angular

Este error se debe a que el centro dispersor se considera como puntual,
lo cual es inexacto. Se deben considerar las dimensiones del gas contenido en
la celda de reaccion, las dimensiones de los colimadores que estin a la
entrada y a la salida de la misma, y las dimensiones del colimador colocado a

la entrada del analizador parabdlico. La resoluciéon angular del aparato es de
0.1°0),
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El nimero de particulas registradas (V) por el sistema de deteccién tiene
asociado un error relativo que varia de acuerdo a la distribucién de Poisson

~1/2 ~ .
como AN = N . Para N>16 este error es muy pequefio; comtinmente el

numero de eventos registrados fue del orden de 10° a 10°, por lo que N =0,
La expresion Ill.] indica que la seccién diferencial es funcién de I,

numero de iones incidentes por unidad de 4rea por segundo; #, el n(imero de
atomos de kripton por unidad de volumen; /, la longitud efectiva de la celda de
reaccion; e 1(6,¢), el nimero de fragmentos por unidad de 4ngulo sélido (d(2)
por segundo. Considerando que 7/ es el espesor del blanco, y que a su vez éste
es funcion de la presidn, la temperatura y la longitud efectiva de la celda de

reaccidn, se obtiene que g%= AL T, P It ded). El error relativo de la

funcidn f'se obtiene de la siguiente relacion:

df dl dT' dP dI dt dO
=tk —
f T P I t Q

donde cada uno de los términos es el error relativo de las variables medidas.
El error porcentual es [c—j{:]lOO%.

Un factor muy importante que hay que considerar es la eficiencia de los
detectores la cual depende fuertemente de la energia; ésta ya se tomd en
cuenta en la expresion 111, 1. El CEM empleado (modelo 4736, marca Galileo)
tiene una eficiencia del 700% para iones™® *” con energias dentro del intervalo

considerado.

El error global que se tiene es del 15.9%.
Se pudieron medir fragmentos de la disociacién hasta #4° respecto a la

direccion del haz incidente.
Las distribuciones angulares se tomaron a ambos lados respecto a la

posicidn central, para asegurar la simetria del proceso.
Las secciones transversales fueron reproducibles hasta un /0% entre dia

y dia.
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Capitulo IV
Resultados y discusién

IV.1.- Captura electrénica simple de H+ en Kr

La figura IV.] muestra las distribuciones angulares obtenidas en este
trabajo para la captura electrénica simple de protones en Kr, como funcion de
la energia del proyectil. Se puede observar que las distribuciones muestran
estructura. En las medidas de las secciones diferenciales angulares en gases
raros reportadas por Johnson y sus colaboradores@ a las energias que ellos
trabajaron (0.5, 1.5 y 5.0 keV) también es posible observar estas estructuras.
Ambos experimentos miden secciones diferenciales absolutas.

En la figura IV.2 se presentan las medidas obtenidas para la seccion
diferencial a 1.5 y 5.0 keV, junto a las medidas de Johnson@ , para angulos
entre (°y 1°. Se observa una concordancia muy aceptable en los valores
absolutos de las secciones diferenciales dentro de los intervalos de
incertidumbre.
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Figura IV.1 - Distribuciones angulares para
captura electronica simple de protones en Kr. Valores absolutos.
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Figura IV.2 - Medidas de la seccion diferencial a 1.5 y 5.0 keV para la captura
electronica simple de protones en Kr.
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Para calcular las secciones totales se integraron las secciones
diferenciales como se discutié en el capitulo III, seccion III.1. En la tabla IV.1
se muestran diferentes resultados obtenidos y se comparan con los obtenidos
por Johnson.

Tabla IV.1 - Secciones totales para diversas reacciones.

REACCION ENERGIA (keV) 0@ (x10 ¥en’) o (x10  ‘em®)
{resultados obtenidos)

He' + Ne —» He’ 1.5 1.8 2.10

H +Kr—H° 1.5 20.0 25.20

H +Kro>H° 5.0 15.6 15.30

Una de las motivaciones para estudiar la captura electrénica simple de
protones incidiendo en un blanco de K7, fue la profunda discrepancia entre los
datos de Koopman”” y de Williams y Dunbar'?. Se realizo el experimento en
un intervalo de energia intermedio a los dos anteriores, que incluye, ademas,
regiones que no se habian reportado antes. Como no hay teorias que expliquen
completamente estos procesos, se decidié probar el modelo de Olson’. Para
ello se realizé un calculo cuyo resultado se presenta mas adelante.

Los valores de las secciones totales para la captura electrénica simple
del experimento que se reporta y el de otros grupos experimentales se
muestran en la tabla IV.2 . En la figura IV.3 se presentan junto con nuestros
datos, los datos experimentales de Koopman(’3) , Stedeford y Hasted(!,
Johnson y sus colaboradores” y de Williams y Dunbar?¥ , asi como el
resultado del calculo que se realizé utilizando el modelo de Olson® .

El calculo que se hizo fue el siguiente. Benoit y sus colaboradores(!)
reportan los valores de los pardmetros del modelo de Demkov para varios
sistemas (H* - RG), en particular para el sistema (H* - Kr). Los pardmetros
que ahi aparecen se utilizaron para calcular la matriz de acoplamiento H,(R).

El valor de la matriz de acoplamiento, a su vez, se utilizé junto con la
seccion reducida de Olson (discutida en la seccién 1.2.1.B) para calcular el
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valor de las secciones totales de captura simple que se muestran en la figura
IV.3. A continuacién se gjemplifica el procedimiento seguido.

Los parametros de Demkov obtenidos por Kubach y Sidis®” y
reportados por Benoit” Y son:

H,; = 0.0101 au = 0.2748 eV
R,=70a,=37Ix10"cm

A=00633a, =1196x10°cm
AV(d) =04 eV [H +Kr(dpbis) DH+Kr" (4p° 2p;p)]

Se sustituye ¢l valor de H; en la ecuacion 1.4: AV(R,) = 2H(R;) = 0.5496

1
eV.Como E = Emvﬁ, entonces:

7l ~19
vo=\Ft_E_= 2x1000x8x1.602227x10 J (43927105 ™) e,
m 1.6606 x107> kg s

—ISJM £ se obtiene para una energia de
n AV(R,) \m,
1 keV, 8™ = 4.005; de la tabla 1.2, o* = 1.05. Despejando o de la ecuacion

1.7 se obtiene o = % nR,c* = % m(3.71x10°® em)*(1.05) = 2.27x10" crt’.

y de la ecuacion 1.6, § ~' =

En el intervalo de energias medido, los valores experimentales de oy
son mayores que los que se obtienen con el modelo de Olson. Los datos
calculados utilizando el modelo de Olson no presentan un maximo bien
definido. El maximo valor estd entre 0.8 y 1.3 keV, donde el valor maximo de

opg €8 2.3 x 10715 em?. Observando los presentes datos y los de Stedeford y
Hasted”, se observa que ambos se ajustan bien y que el méximo en la

seccion esta a una energia menor de [ kelV; a 1.0 keV, o,y = 2.80x10715 cm?.
Los valores experimentales de este trabajo presentan el mismo

comportamiento que los de Williams y Dunbar’?, Los datos de oy de

Koopman(/¥ y de Stedeford y Hasted(/% son a energlas menores de [ kel; a |
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keV sus valores caen dentro de nuestra incertidumbre. Los valores para la
seccion obtenidos con el modelo de Olson estdn por debajo de los datos de
Koopman y de Williams y Dunbar; sin embargo, hasta donde el modelo de
Olson tiene validez, los presentes datos se ajustan.

De acuerdo la hipdtesis adiabatica de Massey, la ecuacion 1.2

(Tomay =T * = 36(AE'J)2ma2 ) indica la energia a la que habrd un maximo en la
seccién transversal. Considerando que AE = 0.4 eV, a = 74 se encuentra que
la energia a la que habria un maximo es 1.004 keV. Como se observa de la
grdfica IV.3, el méximo de Stedeford y Hasted™ esta alrededor de los 0.6
keV, cerca de la oy, de Johnson™:; todos estos resultados quedan por debajo
del méaximo esperado por la hipétesis adiabdtica de Massey.

La presencia de un méximo en la grafica de la seccién total como
funcién de la energfa ya se habia obtenido con anterioridad(//./3). El proceso

inelastico dominante en este intervalo de energias es inducido por la captura
electronica simple al nivel (4p5 2p3;) de H + Kr* , el cual estd a 0.4 eV por

encima del estado base del nivel (4p6 Is) de H* + Kr.

Tabla IV.2 - Valores de la seccién transversal total para el proceso de captura
electronica simple de H* en Kr.

ENERGIA (keV) 51(x10715 cm?)
(presentes) (Jchnsonfz)) (\Miliamsm) ) (Koopmanm) )
1.0 2.80 - - 2.3
1.5 2.52 2.0 - -
2.0 2.25 - 3.1 -
2.5 2.08 - - -
3.0 1.90 - 2.8 -
3.5 1.80 - - -
4.0 1.71 - 2.5 -
4.5 1.62 - - -
5.0 1.53 1.56 2.2 -
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IV.2.- Captura electrénica doble de H' en Kr

La figura IV.4 muestra la seccion diferencial absoluta para la doble
captura electrénica del H* en Kr para energias entre 1.0 y 5.0 keV. Este
estudio se realiz motivados, en parte, por el hecho de que no hay datos
experimentales sobre secciones diferenciales absolutas para la doble captura
electronica de esta reaccidn a algunas energias de este intervalo; asf como por
la importancia que estos procesos tienen con el advenimiento de las fuentes de
iones multiplemente cargados, en donde la captura electrénica implica un
numero considerable de electrones. Es por tanto importante entender los
procesos en donde se lleva a cabo la captura de dos electrones por dtomos
totalmente ionizados. Asi mismo, como se vio en el capftulo I, las teorias son
escasas y es importante contribuir con mas informacién.
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Figura V.4 - Secciones diferenciales absolutas para
captura electrénica doble de protones en Kr.
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En el caso de las secciones o;.; a bajas energias el estudio fue
motivado, en parte, por los resultados que se obtenian con gases de Xe y
Ar(#). En esos estudios se observan dos maximos muy pronunciados. Estudios
previos a éstos por Fogel’ y sus colaboradores”” ya habian reportado la
existencia de estructura en oy ; para Xe, Kr y Ar, al igual que Williams"? y
Kozlov™. Sin embargo, a excepcién de los datos de Morgan, no son
absolutos.

Los trabajos de Morganm), Williams"? y Fogel’"” para o;; son a
energias mayores a los 2 keV. Van Zyl y sus colaboradores’™” estudiaron la
reaccién H' + Kr a energias entre 0.5 y 2.0 keV, pero midieron la linea de
emision Balmer y la a-Lyman. Kozlov y sus colaboradores”” midieron entre
0.5y 5.0 kel y ademds reportan datos de otros autores, cubriendo con ello
hasta 60 keV. Sin embargo, la imprecisién de sus resultados hace dificil la
comparacion, de ahi la necesidad de continuar con el experimento; ademads,
los datos ahi reportados no son medidas absolutas. Se decidié entonces
explorar esta zona de energia, entre otros motivos, por la posibilidad de
calcular la seccion total a partir de la seccion diferencial.

Utilizando la expresion II1.2 se calcularon las secciones totales para los
presentes valores de la seccidon diferencial absoluta. Estos valores se muestran

en la figura IV.5 en donde se observa un maximo a 4.5 ke¥ con un valor de o

=6.6x 107 em’. En la misma grafica se encuentran los datos de Williams"?;

el maximo a bajas energias (interpolando sus resultados) también se encuentra

en 4.5 keV con o= 4.3x 10 "® em’. En general, la diferencia entre los valores
de Williams y los presentes es de un 32%.

La identidad del ion H es dificil de mantener en sistemas con un mal
vacio. Esto ocasiona tener valores imprecisos de o;_;, de ordinario menores

como sucede en el caso de Williams. El sistema de vacio empleado en la

presente investigacién es limpio y se logré una presién de 10° torr,
midiéndose ademds secciones diferenciales absolutas. Se empled un
barémetro capacitivo que permite tener valores un 9.5% mds precisos que con
un manémetro McLoud, como el utilizado por Williams.

En la figura IV.6 también se presentan los resultados del calculo
semiempirico desarrollado en este trabajo utilizando los modelo de Pedersen”™
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y de Olson™, asi como los resultados de Fogel’ y sus colaboradores””,

Pueden observarse dos méaximos, uno a bajas energias y otro a altas energias.
Los célculos del modelo semiempirico tienen el orden de magnitud a bajas
energias, pero estan alejados de nuestros valores experimentales a energias
mayores de 2.5 keV.

Por otro lado, con la hipétesis adiabatica de Massey para un valor del

arametro de impacto a = .57 v AE = 36.301 eV ¥ se obtiene un maximo
p p y

en 379.99 keV. Considerando que a = 3.54 @) el méximo en la seccién estar
en 2 068.83 keV. Ambos valores estan muy alejados de los valores medidos.
La presencia de dos maximos sugiere la existencia de dos importantes y
distintos mecanismos presentes en el proceso de captura electrénica doble en
Kr. Para tener una explicacion completa de los dos mecanismos existentes en

la formacidn de H- , se requiere de un estudio cuidadoso de las curvas de la
energia potencial molecular del sistema que colisiona, asi como de una
determinacidn del valor de los elementos de la matriz de acoplamiento durante
la colisién.

El modelo de Pedersen y sus colaboradores (resumido en el Capitulo
D) permite estudiar el comportamiento de las secciones totales en las regiones
de energias intermedias y altas; este modelo se utilizé para estudiar nuestros
resultados. En nuestro caso se utiliza en el intervalo de energias comprendido
entre 2.5y 5.0 keV. A continuacion se ejemplifica el procedimiento seguido
considerando una energia de 4 kel

A partir de la ecuacion 1.8 Olson™ encuentra que la seccion tiene un

o 1 : :
valor maximo dado por o, = —2—7: R? que para este ejemplo con un radio de

cruce R, =0.55a,=0.2911 A tiene el valor de
O e = -;—n- (0.55a,)* =0.1331 &°

Por otro lado,

-19
ve [2F _ 2x1000x8x1.6022%x10 J =(4.3927x105 “ﬂ_’t_)\/:c:‘
m 1.6606x107° kg §
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v=_8230Ix10" el .
A}

2
Hi,

AV'v

, usando los siguientes valores de los pardmetros de

Hp;=04uad™, AV'=60 eVia,=1.134x1012 eV/m,

se obtiene que A = g—?\/%_z; que para una energia de 4 kel tiene el valor A =
&

-1/2
1.135. Olson ademas encontrd que A= [gv—x] {1 - Z%] , donde v, es la
%

velocidad caracteristica relacionada con el potencial de interaccién en el punto
de cruce, y v es la velocidad del ion incidente. Para el caso de la captura

. Vi(Rc)}% 1

1K

electronica de un ion atémico, se puede considerar que [ £

ya que V, es del orden de ¢V y E de keV. Por lo tanto, Y =2-1.76.De la

v

2
. A
grafica de la seccién en funcién de A obtenida por Olson™ (figura IV.5), este

v .
valor de — corresponde a un J5% de la seccidén maxima.

Vi

Por otro lado, de acuerdo al modelo de Pedersen™ el nimero de
oscilaciones en la seccidn total estd dado por la ecuacidn 1.10,

- ¢ (v)) ~ §—0_(V1)

. Pero Ap a v'™, y para la reaccién que nos interesa,

T 2Ap(vy)
_101.691veV

. Para una energia de 4 kel = 92.125° = sen’ ¢ = 0.99863.

N

.’ : —_ 2 f—
De la ecuacion 1.14, con una o ~ 55% oy,,,, se obtiene que oy = o, sen’ @ =

7.98x10% cm’.
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Cabe mencionar, que el valor del radio de cruce dado por Olson, es
mucho menor que el que se utilizd para calcular la posicidén del méximo en la
seccion total a partir de la hipdtesis adiabatica de Massey, y que como se

observa, no concuerda con el nuestro.

100 L

20 L

Figura V.5 — Valores de la seccién en funcion de’ % =Yx 4
v
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Tabla IV.3: Valores de la seccién total absoluta del proceso de captura electrénica
doble de H* en Kr.

ENERGIA (keV) &;_1(x10-18 cm2) oy_1(x10-18 cm2) (*9
1.0 0.70 --
1.5 1.32 -
2.0 1.92 1.1
2.5 3.33 --
2.7 - 3.2
3.0 4.41 --
3.3 - 3.9
3.5 542 m-
4.0 6.01 -~
4.2 6.25 “-
4.4 6.28 --
4.5 6.32 -
4.6 6.51 --
4.7 - 4.0
4.8 6.25 --
5.0 5.81 --
5.5 -- 3.4
9.0 - 2.2
10 - 3.4
17 -- 9.0
20 - 10.3
25 - 10.1
28 - 10.0
32 -- 8.5
35 - 7.8
40 -- 6.5
45 - 5.8
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En la figura IV.7 se presentan los datos para o;.; de Morgan'*? para Ary
Xe, Williams? para Ar, Xe y Kr y los presentesm para Kr. La tabla IV 4

resume la informacién para el primer maximo; las energias estan dadas en keV’

y la seccion se debe multiplicar por / 0% e’

Tabla V.4
Xe Kr Ar
E G E G E G
Williams 2.5 7.4 4 4.2 5 2.5
Morgan 2.5 13 x X 5 4.7
Presentes X x 4 6.2 X X

Los potenciales de ionizacidon de estos tres gases son: 12.13 eV (Xe),
13.999 (Kr) y 15.759 (Ar). Se observa que conforme aumenta el potencial de
ionizacién, el valor de la seccién total del primer méaximo disminuye y la
energia a la que se presenta aumenta, lo que esta de acuerdo con el criterio de
Massey.
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IV.3.- Disociacién molecular de H,* en Kr

La disociacién del ion molecular més simple, H,*, se ha estudiado

durante mucho tiempo. Sin embargo, sobre la formacién de H- hay poca
informacidn, y con un blanco de K no hay datos experimentales

En la figura IV.8 se muestran las distribuciones angulares obtenidas del

fragmento H~ para un haz de H,* incidente sobre Kr en el presente estudio.
Las energias de colision estdn entre 1.0y 5.0 keV. Puede observarse que el ion

H~ se forma principalmente en la direccién del haz incidente, y que a otros
angulos diferentes de 0°se observa una estructura.
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Figura IV.8 - Distribuciones angulares de los fragmentos H’
de la colisién de H," en Kr a las energlas 1, 2, 3,4,y 5 keV .
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Para obtener mayor informacidn sobre las colisiones estudiadas en el
presente trabajo y sobre algunos aspectos involucrados en la interaccién
atdmica, se recurtié a la teoria sobre distribuciones angulares de fragmentos
producidos por disociacién molecular desarrollada por C. Cisneros y sus
colaboradores(’?) (capitulo I, seccién 1.2.C) . El resultado que obtuvieron lleva
a la siguiente ley de escalamiento:

1 do

Ejﬁ=ﬂ@¢) N1}

do o . . .
Donde ——- es la seccién diferencial para encontrar un ion negativo a un

angulo @dado en el laboratorio, y E; es la energia incidente del ion.

Por otro lado, usando el hecho de que las velocidades del blanco son
pequeiias comparadas con [as velocidades incidentes del haz iénico molecular,
se encuentra que la relacidn entre el angulo solido diferencial en el sistema
CM y laboratorio esta dada por:

(W_E ]dQL
E,
Q. =~ =7 ).

o _E@?
E,

Usando la ecuacion (IV.2) es posible determinar la energia de disociacion E,,
a partir de la localizacion del maximo: Ey = £82,,;, .

Utilizando la ecuacion IV.1 se graficaron los datos experimentales del
presente estudio junto con datos de Mg(?2) y de Cs(’9 (figura IV.9).

Como puede verse en esta grafica, los datos experimentales
correspondientes al Kr siguen la ley de escalamiento (ecuacion IV.1); las
estructuras concuerdan muy bien para todos los valores de £62. Este resultado

nos indica que los procesos responsables de la produccion de H~ son
independientes de la energia. Los resultados obtenidos también pueden
explicarse como debidos a que el mismo tipo de interacciones estan presentes
en todo el intervalo de energias considerado.
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Los méximos que se observan para el Kr en la figura IV.9, también se
observan para el Mg, sélo que con diferentes intensidades; para el Cs so6lo
aparece el segundo maximo.

El primer méximo del Kr estd a los 12 keV-grado?, lo que corresponde a
Eg = 3.7 eV; el segundo maximo esté entre los 20 y los 27 keV-grado? (6 eV <
Eg £8el).

Cisneros(!9 y Peterson y Bae(” observaron entre 7.0 y 8.0 eV el
mismo tipo de estructura en el sistema D,* + Cs. Peterson y Bae suponen que
el proceso se lleva a cabo mediante la captura electronica de /1 2+ a un estado

. o . . . r
repulsivo H, el que se disocia; posteriormente H’® captura un electrén

formandose asi H, dando lugar a las diferentes estructuras observadas,
Concluyen que dichas estructuras se deben a la predisociacion del estado ¢?m,
que se acopla rotacionalmente al estado repulsivo 532,*. Sus resultados estan
basados en las investigaciones de Bruijn y sus colaboradores?/.4% quienes

: . C +
emplearon diferentes blancos y estudiaron la disociacion de H; en dos

dtomos de H. Ellos encontraron que la estructura entre 7.2 y 10.0 eV estd
siempre presente, con diferentes intensidades, de acuerdo a las caracteristicas
del blanco (figura IV.10).

Asi mismo, la interpretacion de Bruijn al méximo observado como el
primer potencial del H; cerca de 8 eV es que se debe a la disociacion directa al

estado repulsivo b3%,* , el cual produce dos atomos de H en el estado base
(figura IV.11), los que comparten una energia cinética £y hasta cerca de los 8
eV (figura IV.10).

Los datos de Mg™” de la figura IV.9 presentan tres estructuras en las

distribuciones angulares de los fragmentos H producidos por la colisién de
H," en Mg a energias entre 1.0 y 5.0 keV. Los méximos corresponden a
energias de disociacion de 4.0, 7.2 y 12.1 eV (13, 23.6 y 40 keV-degz). La

estructura en 7.2 eV es interpretada por Cisneros y colaboradores en forma
similar a los resultados con D,* + Cs. Proponen que para el Mg existe un

proceso en el que un electrén es transferido del 4&tomo de Mg al ion molecular
conduciendo a productos excitados que pueden capturar ofro electrdn en su
trayectoria y asi producirse el ion H.
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Como el Kr tiene un comportamiento similar, sugerimos que el proceso
que ocurre es andlogo al que presentan el Mg y el Cs. Sin embargo, en la

figura 1.6 se observa que curvas de potencial de H, y H, estén cerca una de la
otra, por lo que no se puede discernir sobre la manera en que interaccionaran
el H, y el Kr. Una manera de hacerlo es realizar experimentos en coincidencia
para detectar los productos provenientes de una misma reaccién, o bien, contar
con més curvas de potencial.

La tabla IV.5 muestra un resumen de la posicién de las estructuras para
blancos de Cs, Mg, Ar y Na.

Tabla IV.5 Posicién de las estructuras presentes en experimentos de H," y D," en
Cs, Mg, Kr, Ary Na.

autores proyectil blanco posicién de las estructuras
+
C.Cisneros ™ H» Cs ~23 keV-grad02 ---- ----
=7eV
+
C. Cisneros(zo) Ho Mg ~23 keV-grado2 ~12 keV-gracfo:2 --
=7 eV =37¢eV
. (6) o, + 2 2
presente trabajo’™ H, Kr ~23 keV-grado ~12 keV-grado --
=7eV =3.7eV
Bruijn (1) Ar 8 eV ---- 0.6 eV
H; Mg 8 eV 4eV --~-
Na 3 eV ---- ~1.5eV
Cs 8 eV ---- ~1 eV

7]

Peterson y Bae D; Cs ~7.5eV - ——-
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T 4 keV
X 3 keV

"2 keV
X 1 keV

E6? (keV-grado?)

Figura (V.9 - Distribuciones angulares de la reaccion Hy" + Kr > H
graficadas en términos de las variables reducidas (1/E)do/dQ y E6® . Los

datos de Cs y Mg son de Cisneros et a
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La variacion en la intensidad de los méaximos para los diferentes blancos
es apreciable. El ordenamiento (Cs, Mg, Kr) estd de acuerdo al valor del
potencial de ionizacién que tienen (Cs, 3.894 eV; Mg, 7.646 eV Kr, 13.999
e¥). Este mismo comportamiento se observa en el trabajo de Bruijn y sus
colaboradores™” quienes presentan espectros de energia de la transferencia de
carga de H," con Ar, Mg, Na y Cs. El potencial de ionizacién del 4r es de
15.759 eV. En la figura IV.10 se presentan estos espectros para 5 keV.

En la grafica de la figura IV.11 se muestran las curvas de potencial de
H,. Se han marcado los potenciales de ionizacion de varios elementos. Se
observa que con blancos con un alto potencial de ionizacidén como el Kr, se
obtiene principalmente un intercambio al estado base (méximo poco definido),
mientras que con bajos potenciales de ionizacién como el Cs se obtiene H,*
en los estados a32,* , 371, , B'2,* y més intensos (méximo bien definido).
Para blancos intermedios como el Mg, el canal mas importante que se obtiene
es el estado repulsivo 3%,* (mdximos bien definidos pero anchos). Este
andlisis concuerda con trabajos anteriores/.42 sobre medidas para

intercambio de carga.
Basados en las interpretaciones de Peterson y Bae(” para D,* + Cs,

como consecuencia de la correspondencia entre la energia cinética liberada y
los valores de E; encontrados, creemos factible el poder usar el hecho de que

una pequefia fraccién de los atomos que se obtienen de la disociacion del
producto excitado, pueden capturar un electrén en una segunda colisién con
kriptén y convertirse en ion negativo antes de salir de la celda de reaccién. Lo
anterior implica poder tener H,* + Kr - H + H + Kr* seguidode H +

Kr —» H .
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Figura IV.10 - Espectros de energia®" de H° de la transferencia de carga de H,"
con Ar, Mg, Na y Cs. El angulo de dispersidn con respecto al eje del haz en el

C.M. se escogid a 80° y la energia de colision es de 5 keV para todos los
espectros.
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Figura IV.11 - Regiones cuasi-resonantes en la transferencia de carga de
H," para varios blancos®". Las curvas de potencial de H, estan dadas por

la energia de ionizacién con respecto al estado base de H,. Las lineas
punteadas son las energias de ionizacién con respecto al estado base del
H,.
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Los valores de la seccién total para la formacién de H- a partir de la
disociacidn de H,* en Kr se presentan en la tabla IV.6, y estan graficados en la

figura IV.12.

Tabla IV.6: Valores de la seccion total de la reaccién Hy' + Kr > H’

ENERGIA (keV) | 1.0 |15 20| 25| 3.0| 35| 40 ) 45 5.0

Cy_1(x10-17cm?) | 0.31 |0.64 [1.10| 1.95 2.50| 3.00| 345|3.80| 4.25

107°
o1t
- ! 1
1

10'17 :{.

T

1L
10'18

i | ] ] i ] I 1 !
0.0 1.0 2.0 3.0 4.0 5.0

ENERGIA (keV)

Figura V.12 - Datos de las secciones transversales totales

82



IV.4.-ElionH

El ion H* se produce en las dos reacciones que se estudiaron. Sin
embargo, no se hicieron medidas de ellos. Las razones son las siguientes:

1. cuando el haz es de protones, detectarlos tinicamente nos permitiria obtener
el potencial.

2. con el haz de H,* , el ion H* puede provenir de varias reacciones como H*
+ H - Kr o H* + Krt* + e. En el estudio que se realizé no podemos distinguir
la reaccion de la que procede el protén, por lo que no se obtiene informacién
relevante; haria falta desarrollar un experimento para medir en coincidencia
varios productos de una reaccién.
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Capitulo V
Conclusiones

En el presente trabajo se reportan ias medidas absolutas de las secciones
transversales diferencial y total de la captura electronica simple y doble para
colisiones de protones con atomos de kriptdn. Asimismo se reportan las
medidas de las secciones de la disociacion molecular del ion H," en atomos de
kriptén. Los estudios con ambos proyectiles se realizaron en el intervalo de
energias de 1.0 a 5.0 keV'y angulos de dispersion entre -4°y 4°.

Con relacidn a la captura electrénica simple, con el presente estudio se
contribuyd con valores absolutos de la seccion diferencial en el intervalo de
energia entre / y 2 keV. Otros valores de la seccion diferencial para la captura
electronica simple de H en Kr se encuentran en los trabajos de Abignoli y
colaboradores™ y de Johnson y sus colaboradores® ; sin embargo, no se cubre
totalmente el intervalo de energias que el presente trabajo abarca. Ademas,
solo las secciones de Johnson son absolutas como las aqui reportadas. Se
graficaron los datos obtenidos y se observan estructuras, comportamiento que

también fue reportado por Johnson, quien sélo trabajé a 0.5, 1.5y 5.0 keV.,

Se calcularon las secciones totales y se graficaron con varios trabajos
experimentales previos(”./3.14, Se observa que todos los conjuntos de datos
presentan el mismo tipo de comportamiento con defasamientos respecto a la
posicion del méximo, aunque el valor méximo de oy de Johnson (0.5 keV)
estd cercano al maximo reportado por Koopman‘/”) . En la grdfica {V.3 se
observa que los presentes datos concuerdan bien con los de Stedeford y
Hasted”” y los de Johnson; esto puede deberse a que sélo las medidas de
Johnson, las de Stedeford y Hasted y las presentes, son absolutas. Los datos de
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Koopman estan por debajo de la incertidumbre y los de Williams por encima
de la incertidumbre.

Se hizo un célculo basado en el modelo semiempirico de Olson™ y se
observa que el modelo tiene el mismo comportamiento que los datos, con un
méximo cerca de / keV; pasa por las barras de incertidumbre de los presentes
datos.

Hasted®? reporta que el pardmetro adiabatico para muchas reacciones
donde se transfiere un electrén es 7A. Con este valor se calculd la energfa a la
que aparece el méximo en la seccidn total de acuerdo al criterio adiabatico de
Massey™”. Se encontrd que este valor es ] keV. A este valor se acercan los
méximos de Stedeford y Hasted””, Koopman”” y el célculo basado en el
modelo de Olson. En cuanto a los presentes datos, como la energia de
colisién més baja es justamente / keV, es deseable poder realizar la reaccién a
mas bajas energias para ver donde queda realmente el méximo. Ademas, se
podria estudiar si se siguen acoplando los datos con los de Stedeford y Hasted.

A partir de los calculos de captura electronica simple cuasi-resonante
del sistema H+ + Kr, varios autores”™'"'? infieren que este proceso estd
gobernado por la interaccion entre los niveles H + Krt (4p5 2P;,) v H* + Kr
(4p6 1S), en este intervalo de energias, lo cual se corrobora en el presente
experimento.

Con relacién a la doble captura electronica de protones en kriptén se
reporta lo siguiente:

Se decidio explorar una region de energia que antes no se habia
investigado; hay informacién a energias menores de / kel y mayores de 2
keV. Ademas, se investigd y se encontré6 que el Kr presenta el mismo
comportamiento oscilatorio que presentan otros gases nobles, como se aprecia
en la figura IV.7. Se graficé la seccion total y se encontré un maximo entre / y
5 keV, junto con los datos de Williams”? y Fogel™”; estos datos presentan dos
méximos. Los presentes datos son mayores que los de Williams por mdas de un
30%. El sistema de vacio empleado en el presente estudio es superior al de
Williams, asi como el sistema de deteccidén, lo que puede ser la causa de la
diferencia en valores.

Se hizo un calculo de o.; utilizando el modelo de Pedersen™ el cual

predice un comportamiento oscilatorio y se observa que la curva no se ajusta a

83




los datos experimentales en el intervalo de energias considerado. Hace falta
otra teoria para analizar los datos.

Al graficar las secciones o, para Xe, Kr 'y Ar se observa que, con
relacién al primer maximo, a menor potencial de ionizacién corresponde un
mayor valor de la seccion total. Ademas, se observa que conforme aumenta el
potencial de ionizacion, el méximo se presenta a mayor energfa.

También se calculd el valor de la energia a la que debe aparecer al
méximo de la seccion, de acuerdo a la hipétesis adiabdtica de Massey. Se
tomaron dos valores del parametro de impacto, correspondientes a los trabajos
de Fogel’” 7y de Hasted®. En ambos casos el valor de la energia esta muy
por arriba del intervalo estudiado.

Para el proceso de disociacion estudiado podemos concluir que:

Al graficar las distribuciones angulares para los fragmentos H
formados a partir de un haz de H," incidente sobre Kr, se observa que el ion

H aparece principalmente en la direccion del haz incidente y que a angulos
diferentes de cero; se encuentra una estructura.

Usando la ley de escalamiento desarrollada por Cisneros y sus
colaboradores”” se observa que los resultados experimentales concuerdan
bien para todos los valores de EG?, lo cual indica que los procesos
responsables de la produccién de H son independientes de la velocidad. Se
reportan los datos para Kr, Mg y Cs, encontrando que los méximos para el Kr
también se observan para el Mg pero menos pronunciados; en cambio el Cs
sélo presenta un maximo.

En el presente trabajo se reporta una estructura entre los 7.0y 8.0 eV.

Para las reacciones D2+ + Cs y D," + Mg, Peterson y Bae'” y Cisneros y sus

colaboradores””®*?  reportan la misma estructura. Considerando la

correspondencia entre la energia cinética liberada y los valores de la energia
de disociacion, Bruijn y sus colaboradores?” atribuyen al méaximo observado,
a bajas energias (Ey < 4 eV), la disociacién directa al estado repulsivo b327u+ .
De acuerdo a esto, el presente estudio sugiere que existe una predisociacion a
estados base de 4tomos de H, del estado 037ru al estado repulsivo b32u+. La
reaccidn que se tiene es:
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Hy +Kr 5> Hy(b'5)) +Kr' - H(ls) + H(ls) + K" —H(ls) + Kr +

Estos resultados indican que la formacién de A~ se puede producir por
dos colisiones y que se puede explicar la presencia de las estructuras a la
misma energia de disociacién debido al intercambio de carga. También se
pueden explicar las diferencias en intensidades observadas para diferentes
blancos, a las diferentes energias de ionizacion del mismo. Esta diferencia de
intensidades se puede considerar como el mecanismo dominante en el
intercambio de carga cerca de la resonancia, la cual induce transiciones

verticales. Sin embargo, como hay una curva de potencial de &, cerca del
canal que produce H + H; no se puede discernir sobre la manera en que
interaccionard el H,". Una manera de hacerlo es realizar experimentos en
coincidencia para detectar los productos provenientes de una misma reaccién.

La investigacion que se realizd aporta informacién de los procesos de
transferencia de carga. El conocimiento de procesos que involucren iones es
indispensable para comprender procesos tales como los que se generan en la
magnetosfera.

No existen teorias que reproduzcan bien el comportamiento cuantitativo
reportado en el presente estudio; uUnicamente reproducen la forma. Es
indispensable que se pueda establecer una comparacidén entre la teoria y el
experimento para el entendimiento de los procesos que ocurren en la
naturaleza. Recientes trabajos tedricos indican que aun cuando las particulas
colisionantes son monoatdmicas, no siempre se describe adecuadamente la
transferencia de electrones a baja energia. Sélo se conoce la teoria de
transferencia de carga para particulas monoatémicas, y ésta no es la mas
adecuada para colisiones que involucran mas de dos nicleos y ocurren
procesos de disociacidn.

Los experimentos que han realizado numerosos investigadores a lo
largo de varios afios abarcan un amplio intervalo de energias. Sin embargo, no
siempre es posible ver que se complementan unos a otros. Es necesario
realizar mds experimentos a fin de aportar resultados que conduzcan a los
tedricos a desarrollar alguna teoria en este campo de la investigacion.
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