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INTRODUCCION

La ionizacién de las capas atdmicas internas inducida por el impacto de particulas cargadas
ha sido estudiada exhaustivamente tanto experimental como tedricamente durante las
tltimas décadas. La mayoria de los resultados se concentran en el proceso de ionizacion de
las capas K y L inducida por protones o particulas @. Pot otro lado, se tiene un nimero
mucho menor de mediciones de secciones eficaces de produccion de rayos X producidos
por el impacto de iones pesados. Esto debido al uso de la popular técnica analitica llamada

PIXE, en la cual normalmente se utilizan protones, deuterones o particulas a.

El interés para hacer este tipo de investigacién radica en el hecho de que la ionizacién de
las capas internas es de pran importancia en el desarrollo de diferentes tipos de
aplicaciones, como implantacién de iones, cilculos de poderes de frenado, estudios de

sélides y plasmas, y aun la emisién de rayos X inducida por particulas (PIXE).

Ademids dc las aplicaciones, se han hecho esfuerzos por entender el mecanismo de la
colisién ion - dtomo al comparar los resultados experimentales con predicciones de
diferentes teodias. Entre los principales modelos tedricos para la iomzacidén de capas
internas por estas colisiones, se tiene la aproximaciéon de onda plana de Born (PWBA); el
calculo de estado estacionario perturbado (PSS) con pérdida de energia (E), y correcciones
coulombuna (C) y relabwista (R), en conjunto (ECPSSR); la aproximacién semiclasica
(SCA) y la teoria del orbital molecular (MO). En el caso de protones y particulas o, las
predicciones de fa teoria ECPSSR son aceptadas universalmente para PIXE en el intervalo
de energia de 1 MeV a 3 McV salvo por un pequefio porcentaje. Para probar los modelos
tedricos de manera mas ngurosa, lo mejor es emplear tones pesados con los cuales los

procesos de 1onizacion son mds complejos.

Los estudios de ionizacion de la capa K han sido clasificados, de acuerdo a Madison y
Merzbacher [1] en dos categorias dependiendo del cociente entre los nimeros atomicos del
proyectil y del blanco (£,/£) y del cociente entre la velocidad del electron K del proyecti,
¢, y del blanco, v, , dado por (/). Para colisiones de sistemas simétricos o casi -

simétnicos donde Z,/Z, ~ 1, la promocion del electron en la cuasi - molécula transitoria



formada es el proceso primario de ionizacion para b, << {donde Z, , Z, son los numeros
atémicos del proyectil y del blanco respectivamente, 4 la velocidad del proyectil y #y la

velocidad hidrogenoide del electron en el dtomo).

Briggs [2] muestra que para colisiones extremadamente lentas, el proceso de ionizacion
directa de los MO puede explicarse como la ionizacion coulombiana de los MO por el paso
lento de ambos miicleos. Dicho proceso puede describirse en términos de la aproximacion
de Bom a primer orden en la base de funciones de onda del itomo unido {UA). Para
colisiones rapidas, este proceso puede describirse nuevamente como la aproximacion de
Bommn a primer orden, pero ahora en la base de las funciones de onda del dtomo separado

(SA).

Para colisiones asimétricas donde Z,/Z, << 1 y pfupe 2 1, Ia ionizacion coulombiana

directa de los orbitales SA domina el proceso de ionizacion.

El propésito de este trabajo fue estudiar la ionizacién de la capa K para colisiones lentas,
yendo desde colisiones asimétricas hasta colisiones menos asimétricas. Usando iones de
3C** con energias entre 6 MeV y 9 MeV incidiendo en los siguientes elementos: 5, Ca, Ti,

Mn, Fe, Cu, Ga, Ge, I’d, Ag, In.

En el Capitulo 1 se describen los procesos bésicos de la emision de rayos X inducida por
particulas (PIXE) y la manera en que PIXE es empleada como una poderosa técnica
andlitica elemental, ubicando a la seccién eficaz de produccion de rayos X como una
cantidad fundamental en esta técnica analitica. También se hace énfasis en la aparicion de
cfectos atdémicos y molecutares en PIXE cuando se utilizan iones pesados. El Capitulo 2
consta de algunos de los principales modelos teéricos desarrollados para explicar el proceso
de colision ion - dtomo: Aproximacion de Born de Onda Plana (PWBA); Aproximacion
ECPSSR con las correcciones de Atamo Unido (UA) y de Orbital Molecutar (MECPS3R);
Aproximacion Semiclisica (SCA); y la aplicacion de la Teoria de Perturbacion Adiabdtica
para describir la ionizacidn det MO 1so. En el Capitulo 3 se describe con detalle el
dispositivo experimental utilizado para realizar las mediciones de las secciones eficaces de
producctdn de rayos X, asi como el procedimiento que se sigmié para hacer los

experimentos. En el Capitulo 4 se muestran los resultados expenimentales obtenidos y se



hace una comparacion entre éstos y los modelos tedricos desentos en el Capitulo 2.
También se comparan con resultados expenimentales previos, excepto para el caso del in,
para ¢l cual no se encontrd que existieran mediciones antertores. Finalmente, en el Capitulo

5 se exponen las conclusiones a las que se llegd en este trabajo.



Capitulo |

EMISION DE RAYOS X INDUCIDA POR PARTICULAS

La Emision de Rayos X Inducida por Particulas (PIXE, por sus siglas en inglés) es una
técnica de analisis multielemental, en la cual un haz de protones o iones mis pesados se
acelera hasta que adquiere una energia de unos cuantos MeV y al incidir sobre una muestra
excita los 4tomos que la constituyen produciendo rayos X caracteristicos. El espectro de

rayos X se registra mediante el uso de un detector de rayos X.

En este capitulo s¢ hace una descripcion del proceso fisico que da lugar a la técnica PIXE
y de los fenémenos fisicos que se pueden presentar cuando la muestra que estd siendo

analizada es bombardeada con un haz de iones pesados.

1. Principios Basicos

Un haz de particulas cargadas proveniente de un acelerador entra 2 una cimara de andlisis
que se encuentra al vacio, en la cual se encuentra la muestra que sc desea analizar. Los iones
excitan los electrones de las capas interiores de los dtomos en la muestra y entonces se
emiten rayos X. El espectro de energia de los rayos X consiste de un fondo continuo junto
con las lineas de rayos X caractetisticos de los dtomos presentes en la muestra. Los rayos X
se detectan por medio de un detector de Ge o de Si(Li), los pulsos producidos por el
detector son amplificados y finalmente se registran en un analizader multicanal. Como un
espectro de PIXE es por lo general complicado, debido al nlimero de picos que pueden
estar presentes, y que algunos pueden encontrarse traslapados, se utiliza una computadora
para el anilisis. Se¢ caleula el mimero de cuentas en cada pico, que es una medida de la
concentracion del elemento correspondiente en la muestra. Si se mide la corriente como se
indica en la figura 1.1, es posible calcular cantidades absolutas de los diferentes elementos, st
todos los parimetros, como el dngulo sélido subtendido por el detector, la eficiencia del
detector y las secciones de produccidn de rayos X son conocidos. De manera que PIXE

permite determinar de manera absoluta las concentraciones elementales, lo cual es una gran



ventaja, aunque ¢s mas conveniente realizar una calibracién tomando en cuenta materales

de referencia o patrones.

Caqja de
Cotimador Muestra Faraday
[ p—
Haz
|1 .
Detector
D
Computadora
Amplficodor ’ =

MCA

Figura 1.1 Esquema de un dispositivo tipico para andlisis con PIXE.

Una ventaja importante de PIXE es que se pueden analizar muestras de muy diferentes
tipos, por ejemplo [3]: material geolégico, bioldgico, aerosoles atmosféricos, piczas
arqueologicas. Probablemente ¢l caso mds comin es una muestra delgada (ver figura 1.1}.
En este contexto delado significa que el haz de particulas incidente s6lo pierde una parte
pequeiia de su energia al atravesar la muestra. Esto es, la energia de excitacion estd bien
definida y hay una muy pequefia absorcion en la muestra de los rayos X emitidos por ésta.
Aunque en muchos otros casos es imposible preparar una muestra delgada del matenal que
se desea analizar. Tal es el caso de objetos valiosos como piezas arqueoldgicas, obras de

arte, etc., en los cuales se necesita una técnica de andlisis no destructiva,

Los rayos X emitidos por la muestra irradiada se captan mediante un detector apropiado.
Es este detector el que permitid la aparicion de ésta técnica de andlisis, ya que permite
detectar dispersiones en la encrgia y tiene una gran ehciencia. La resolucion en energia es
alrededor de 150 eV {a 5.9 keV), lo que significa que las lineas K de elementos cercanos
pueden resolverse. Sin embargo, en un espectro tipico de PIXE hay un gran nimero de

picos de rayos X y frecuentemente no se puede evitar que exista interferencia.



Como ya se dijo, PIXE es una técnica de andlisis basada en emisién de rayos X. El haz de
iones, de alta energia, expulsa los electrones de las capas intetiores en los dtomos de la
muestra. Cuando una vacante en una capa interna se ocupa por un electrén de las capas
exteriores, un fotdn de rayos X se emite, como se ilustra en la figura 1.2. Por otra parte l2
desexcitacidn puede realizarse también mediante ka emisién de un electrdn, conocido como
electrdn Axger. O mediante la emisién simultinea del electrén acompafiade por un fotén de

rayos X efecto Auger Radiative,

Auger
B

Fotdn de
l Rayos X

Figura 1.2.: Esquema de la creacion de una vacante en las capas interiores por medio
de (a) emision subsecuente de rayos X y (b} emisidn de un electron Auger.

El espectro de rayos X queda deterrminada por los niveles de energia de los electrones en el
atomo. La figura 1.3 mucstra algunas de las transiciones permitidas por las reglas de
seleccidn de la mecanica cudntica. Las transiciones que van a la capa K se denotan rayos X
K. 51 ¢l clectron que llena fa vacante proviene de la capa L, entonces se denota Kg, y st
proviene de la capa M, Kp. Como se tiene ademis una estructura fina, ambas lineas, K. v
Ky son dobletes. Las transiciones a la capa L se conocen como rayos X L, y estos ticnen
muchos componentes, en especial para clementos pesados. Es obvio entonces que ¢
espectro de rayos X completo puede llegar a ser muy complicado. Aunque algunos
componentes tienen casi la misma energia, como por ejemplo Ka y Ka,, de manera que

aparccen como s0lo un pico en el espectro, algunas transiciones son de intensidad pequeiia.



Entonces, en un cspectro de PIXE los elementos ligeros y medios dan sélo dos picos
resueltos, Ka y Kp. En un espectro de rayos X L pama elementos pesados hay cuatro

componentes predominantes resueltas y otras cuatro débiles.

B B, o, @ B B B, M/

M——y . ——+ —
ay oy
Lot -
K ,f )
e —— " "
Lineas K Lineos L

Figura 1.3:: Niveles de energia y transiciones de emisién de rayos X K, L.

La eficiencia de un detector de Si(Li) tpico es casi constante en el intervalo de 5 keV a 25
keV, pero cac abruptamente para energias menores y mayores que ese intervalo; esta
propiedad determina en parte cudles series de rayos X pueden utilizarse para el anilisis. En
la figura 1.4 se muestra la energfa de los rayos X caracteristicos como funcién del nimero
atémico. Es claro que una deteccidn efectiva de los rayos X K se tiene en el intervalo 20 <
Z < 50y para los rayos X L para Z > 50. Los elementos ligeros y medios son determinados

por sus rayos X K y los elementos pesados por sus rayos X L.

En la figura 1.5 se muestra un espectro tipico de PIXE con los diferentes rayos X

identificados. Consiste principalmente de picos Kq y Ky provenientes de elementos ligeros
y medios, aunque también se tiene presente radiacién L producida por plomo. La radiacién
de fondo continua por debajo de 10 keV es bremsstrahlung ermindo por los electrones
secundarios. También se tiene una cola de alt energla por bremsstrahlung producido por el
haz de iones. Para poder calcular las concentraciones elementales en la muestra wradiada, sc
debe determinar el drea de cada pico de rayos X, pero es claro que una deconvolucion
maznual es muy complicada, especialmente cuando se presenta interferencia. Por ello se

cuenta con programas para computadora para encargarse de este problema,
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Figura 1.4.: Energias de las principales transiciones de emisién de rayos X Ky Len
funcion del niimero atémico.

El limite de deteccién es tal vez la caracteristica mas importante de un método analitico, y
s¢ muestra en la figura 16 comn Runcién de la energia y del nimero atémico. Otros
parimetros como la corriente del haz, iempo de anilisis, y la eficiencia del detector, se
suponen como parimetros cominmente usados en anilisis rutinario. El clculo se aplica a
los casos mis comunes de anilisis con PIXE: deteccion de elementos traza en una matriz

de elementos ligeros.

Una caracteristica interesante de la figura 1.6 cs que la mayor sensibilidad se obtiene para
energias bajas, en ¢l caso de protones 2 MeV a 3 MeV, lo que significa que los aceleradores
pequeiios pueden utilizarse para PINE. Otra caracteristica importante es que la mayor
sensibilidad se ticne para elementos cuyo nimero atdmice es 20 < Z < 40y Z > 75, que

son las regiones mds interesantes en muchas aplicacioncs analiticas.

Se han publicado articulos de revision que cubren diferentes partes de la téenica de PIXE
[4, 5, 6, 7]. Un recuento de la técnica analitica PIXE y sus aplicaciones se puede encontrar

en [8B].
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2. Procesos de Produccién de Rayos X

2.1 Rayos X Caracteristicos

Los rayos X caracteristicos de elementos en la muestra son el resultado de la desexcitacidén
de las vacantes producidas por ionizacién mediante la interaccion Coulombiana del haz de
particulas cargadas con las capas atémicas interiores. En el caso de bombardeo con
protones se puede encontrar en la literatura una gran cantidad de mediciones de secciones
de ionizacién para las capas K y L, y una cantidad menor de datos para el caso de la capa
M; estos datos han proporcionado un medio para probar los diferentes modelos tedricos
de los procesos de ionizacién, para protones cuyas energias van desde 0.1 MeV hasta unos
cuantos MeV. Exceptuando el caso de nlimeros atomicos pequerios, las predicciones para
la capa K de las nuevas versiones de la teoria llamada ECPSSR (ver seccion 3 del capitulo
2), una descripcion conveniente y directa derivada del trabajo pionero de Brandt y Lapicki
[9, 10], coinciden salvo un pequefio porcentaje con los mejores datos cxperifnenmlcs. Esta
teoria trata el cambio en la velocidad y en la energia de las particulas debido al campo
Coulombiano nuclear {C), perturbacién de los estados atomicos estacionarios (PSS) por el
proyectil, efectos relativistas (R) y pérdida de energia durante la colisidn. La situacién es
mas compleja y menos satisfactoria en el caso de la capa L; las secciones de 1onizacién son
diferentes y tienen distintas dependencias con la energia del proton para cada una de las
tres subcapas, adermnas de que las vacantes pueden transferirse de una subcapa a otra antes
de que haya emision de un foton de rayos X. Ilsto provoca que las intensidades relativas del
diagrama de lincas L varic con la energia del proton, en contraste con la situacién que se
tiene para la capa K. El comportamicnto representativo de las secciones totales de
ionizacién para las capas K y L se muestra en la figura 1.7, en la que se puede apreciar un
incremento al aumentar la energia del proton y una disminucién al aumentar ¢l numero

atomico,

12
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Figuta 1.7.: Secciones eficacez de wonizacién mpresentativas para protones.

El espectro de rayos X K, L y M de un elemento comprende las lineas de las transiciones
en las capas atémicas interiores, junto con dos tipos de linea satélite. Aparecen satélites
radiativos Auger para energias poco menores que las de las lineas originales; y provienen de
la distribucién compartida de la energia de excitacién atémica entre ¢l rayo X y un elecron
expulsado simultineamente de una capa exterior. El satélite predominante en las series de
rayos X K es la linea KMM. Los datos acerca de las intensidades de ésta linea, obtemdos
mediante espectroscopia de alta resolucién, recopilados por Budnar et al. {11}, caen por
debajo de las predicciones tedricas en un tercio [12]. Esto puede deberse a que parte de la
estructura Auger radiativa no puede resolverse de la superposicién de la linea Kg. La figura
1.8 muestra la dependencia con Z de la intensidad relativa de la porcién de la estructura
KMM que se identifica en experimentos de alta resolucion; esto deberia ser suficiente para
merecer la inclusidn en cualquier modelo de un espectro PIXE. La intensidad relativa de
KLM con respecto a la linea Kq es un orden de magnitud menor que la de KMM relativa a
la linea Kp, y la KLL es ain mis pequefia. Un ejemplo interesante es la linea KMM del
fierro, cuya encrgia coincide con la linea Ka del cobalto; si este componente Auger

radiativo no fuera incluido en la descripcion del espectro de rayos X de una muestra de
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fierro, un codigo de ajuste podria indicar equivocadamente la presencia de una impurcza de

cobalto.

KL

Intensidad del Satélite %)
-

z

Figura 1.8.: Intensidades relativas de las lineas satélite y lineas de diagrama para las
serics de rayos X K.

La ionizacidn simultinea de un electrén K y uno I, resulta en la presencia de una wacante
espectadora L durante la desexcitacion de la capa K, por lo cual los rayos X K resultantes se
corren hacia una energia mayor. Este no es un fenémeno frecuente pero tampoco se puede
ignorar. Los cornimientos en la energia pueden obtenerse de codigos de estructura atémica
y las intensidades de los satélites resultantes de cdiculos basados en la aproximacion
semiclisica {13} de los procesos de ionezacidn. En la regién de nimeros atémicos entre Z =
20 y Z = 30, la intensidad del satélite KI. cs un pequefio porcentaje relativo a la linea
caracteristica (ver figura 1.8) y por supuesto que depende de la encrgia del proton; en la
parte mas alta de ésta region, la encrgia del satélite se corre por arriba de la energia de
ligadura del itomo neutro, provocando que el satélite sea absorbido criicamente en una
muestra gruesa que contiene una concentracidn significativa de tal elemento. Esta
absotcién altera el cociente Kp/Kq en un gran porcentaje, demostrando la importancia de
incluir el satélite en cualquier modelo que pretenda describir un cspectro de rayos X.
Mucha menor atencién han recibido los satélites anilogos en los espectros de rayos X L.
Estos espectros son mucho mis complicados que sus contrapartes de rayos X K, debido a
la existencia de tres subcapas y en consecuencia un mayor numero de lineas caracteristicas

en cada espectro.
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2.2 Fondo Continuo

El fondo continuo que se encucntra bajo los picos caracteristicos de rayos X en un
espectro PIXE es el principal factor determinante en el limite de deteccion de cualquier
elemento; una comprension fundamenta! de este fondo resulta entonces tan importante
como el entender la generacién de las lineas de rayos X caracteristicos. El fondo provicne
principalmente del bremsstrahlung primarioc de los protones, del bremsstrahlung
electconico, y de rayos y producidos por reacciones nucleares. En contraste con el caso de
las lineas de rayos X caracteristicos, la intensidad del bremsstrahlung primario,
bremsstrahlung del proyectil debido a los protones es mucho menor que el inducido por
una haz de electrones. La intensidad del bremsstrahlung primario emitido por una particula
cargada es proporcional al cuadrado de su desaceleracion, Las fuerzas Coulombianas son las
mismas para electrones y protones, pero la masa es difcrente por un factor de 1836. Como
resultado, la intensidad del bremsstrahlung primario de los protones es despreciable en
comparacion con el de los electrones que se presenta en una microsonda de electrones. De

hecho, dado que la seccion teorica contiene un término

3 _-@.]

prayectil blanco
(donde Z y A representan el nimero atdmico y la masa atdmica respectivamente), se sigue
que hay combinaciones de proyectil - blanco (p. ¢j., un haz de helio incidiendo en una

muestra de alglin elemento ligero) donde el bremsstrahlung primario tenga intensidad cero.

2.3 Bremsstrahlung Electrénico

La principal contribucién al fondo continuo de rayos X en PIXE se debe al bremsstrahlung
asociado no a la desaceleracién de los protones sino a los electrones expulsados en las
colisiones inelisticas. La figura 1.9 muestra de manera esquemdtica las tres principales
contribuciones a este bremsstrahlung. El bremsstrahlung de los electrones secundarios
(SEB) es emitido cuando un electrén expulsado es dispersado por el campo Coulombiano
de un nicleo atémico en la muestra. Para una colision frontal entre un ion pesado de masa
M, y energia E, y un electron estacionario libre {masa m), la energia cinética maxima T, que

.4
puede ser transferida al electron es 4(m, / M)E, Entonces los fotones SEB que tienen
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energia mayor que T, deben provenir de electrones expulsados de arbitas interiores; ya que
la poblacion de electrones en las capas exteriores y libres excede por mucho a la de los
electrones interiores, un espectro SEB cae rdpidamente en intensidad por arriba de ha
energia T,; ademids, la distribucién de momentos de los electrones ligados amplia la
distribucion de energias de los fotones de bremsstrahlung, lo cual provee otro factor que

contribuye a la extensién a altas energias.

Tm=[m.V:] l 2

|

T =4l =4mtE /M,

Intensidad

Energia del fotdn

Figura 1.9.: Representacién de los componentes del fondo producide por el
bremsstrahlung electrénico en un espectro de PIXE.

El bremsstrahlung debido a clectrones casi-libres {QFEB) se presenta cuando la velocidad
del proyectil 17, es muy grande cn comparacién con las velocidades orbitales de los
electrones de manera que esos electrones son efectivamente libres y en reposo; entonces
un electrén puede ser dispersado por el campo Coulombiano del proyectil y emitir QFEB.

Considerando el sistema de referencia del proyectil, podemos ver que la energia mixima

, 1 . .
transmitida es T, = Em'V:’ un valor que se altera muy poco al cambiar de sistema de

referencia cuando se regresa al sistema laboratorio. Cuando un electron expulsado cae de
nuevo a su estado ligado inicial en el dtomo tonizado, se emite bremssirahlung atémico
(AB). Si el estado final es un continuo, entonces el proceso comprende onizacion y
emisién de fotdn y se conoce como ionizacidn radiativa (RI). El bremsstrahlung atémico

corresponde a la contribucion principal del espectro continuo parz energias de foton por




arriba de T, . En la referencia [14] se muestra una parametrizacion para calcular estos

fondos para aplicaciones analiticas.

2.4 Fondo de Rayos ¥

La otra fuente del fondo continuo inducida por el haz en ¢l detector de rayos X es
radiacién y proveniente de las reacciones nucleares. Dado que estos fotones tienen energias
de algunos cientos de keV, su interaccion con el detector de rayos X esa través del efecto
Compton, resultando en un fondo que es esencialmente plano en la regidn de 1 keV a 30
keV. Johansson [15] estudié este fondo en detalle para muestras orginicas conteniendo
fundamentalmente carbono, nitrégeno y oxigeno. El concluyé con base en mediciones de
espectroscopia de rayos ¥ que para protones de energia igual o'menor que 3 MeV, la unica
reaccidn de importancia era “Clp, #); sin embargo 2 energias mayores el fondo se

incrementa significativamente dado que aparecen varias reacciones inducidas por protones.

En este trabajo se utilizd un detector de Germanio para bajas energias (LeGe), este tipo de
detectores representa un nuevo concepto en la geometria de detectores de germanio
presentando una serie de ventajas sobre los detectores planares o coaxiales ya existentes.
Los detectores LeGe son fabricados con un contacto frontal delgado. El contacto
posterior es menor que el drea total por lo que la capacitancia del detector es menor que la
de un dispositivo planar de tamafio semejante. Dado que €l euido del preamplificador estd
en funcién de la capacitancia del detector, este tipo de detectores permiten tener espectros
con menos ruido y consecuentemente mejor resolucién que con cualquier otro tipo de
detector para energias bajas y energias intermedias. Ademis casi no se tiene germanio muerfo
mis alld de la region activa del detector. Otra caractetistica importante es que la energia de

los fotones puede ir desde 3 keV hasta unos cuantos cientos de keV .

3. Espectroscopia de Rayos X

3.1 Calibracién del Detector de rayos X

Cada linea de rayos X da como resultado un pico en el espectro obtenido con el detector
de rayos X, el centro de cada pico sc cncuentra en el canal ¢ relacionado linealmente con la
energia E, a través del proceso de formacién de carga en el crstal de silicio y la

digitalizacién del pulso andlogo en el ADC. Entonces para la r-ésima linea:
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¢ = A +AE, 1.2

El pulso tiene forma gaussiana (hasta una buena aproximacion), y el ancho de cada linea o
desviacion tipica ¢ queda determinado por el nudo en la combinacién detector-
preamplificador y por la estadistica de Fano [16], la cual pretende cuantificar las
desviaciones de las fluctuaciones estadisticas de la formacion de cargas en el cristal de silicio

con respecto a una estadistica de Poisson pura. Entonces se tiene:
05
o, =(4,+AE,) (13)

De manera que cuatro parimetros nos permiten tener una descripcion a primer orden de la
respuesta del detector, Algunos autores encuentran necesario afiadir un término cuadritico
o exponencial, siempre pequeiio, a la calibracién de la energia para tomar en cuenta
pequefios efectos no lineales. El ancho total a la mitad del maximo (FWHM, por sus siglas
en inglés) tipico' de la linea de rayos X K del manganeso a 5.9 keV se encuentra entre 130
eVy170eV.

3.2 Forma de los Picos y Picos de Escape

Los picos de rayos X en el espectro obtenido con un Si(Li) presentan una cola en el lado
correspondiente a baja energia ain después de considerar los satélites Auger radiativos. Si
esta caracteristica de los picos fuera ignorada y se utiliza una aproximacién gaussiana para
ajustarlos, entonces estas colas de baja energia podrian ser vistas erroneamente como lineas

de rayos X de otro elemento.

Estas colas son el resultado de muchos efectos, algunos de ellos intrinsecos al detector y
otros factores externos. Dado que la periferia del detector por lo general parece jugar un
papel mds importante que la region central cn la produccion de fendmenos intrinsecos, los
detectores son frecuentemente colimados ya sea de manera interna por el fabricante o en el
exterior por el usuario. Las colas intrinsecas se han estudiado aisladas de los satélites Auger
radiativos, y pueden describirse como una combinacion de las caracteristicas mostradas en

la figura 1.10.

' FWHM = 2.350, con el ancho de la distribucién.
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Las caracteristicas plana y exponencial se originan de la coleccién incompleta de carga
(ICC) debido a la gran concentracion de defectos cerca de la superficie frontal del detector,
ademds del escape parcial de fotoelectrones y electrones Auger de la regidn sensible del
cristal. Modelos de estos procesos basados en Monte Carlo predicen en efecto las
caracteristicas de la figura 1.10. Una simulacién [17] que emplea un modelo simple pero
realista de la pérdida de carga de ionizacién cerca de la superficie del detector reproduce de
manera cxitosa la intensidad de la caracteristica larga, plana. Sin embargo, esta
aproximacién aungue genera una caracteristica correspondiente a un término exponencial,
no permite estimar correctamente la intensidad correspondiente; esto sugiere que el
modelo carece de un mecanismo secundario de pérdida de carga, el cual ocurre a través del

volumen del detector, como se propone en [18].

Gauslana
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o
U .
g Pico de BExponencial
. Escape
b
&
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Meseta

Tuncada ™= !

Canal

Figura 1.10: Forma dc los componentes de un espectro.

La contribucién a estas colas es maxima para rayos X cuyas energias se encuentran justo
abajo de 1a energia de la K de silicio (1.74 keV}, ya que esos fotones interactiian muy cerca
de la superficie frontal donde la captura de cargas y la fuga de electrones es mixima. Esto
disminuye rapidamente al aumentar la energia de los rayos X. La contribucién a la cola
debida a efectos de captura de carga varia entre detectores de una forma muy marcada, y

ain para un mismo detector puede variar con el tiempo.
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Un tipo diferente de cola se encuentra a 15 keV aproximadamente y se incrementa
ripidamente al aumentar la energia de los rayos X. Cominmente se puede apreciar como
una meseta de extensién finita en el extremo izquierdo del pico, y se debe a la dispersién
por efecto Compton dentro del detector, de rayos X originalmente emitidos por la muestra
en otra direccion [19).

La tercer contribucion a las colas de alta y baja encrgia es la distribucién Lorentziana en la
energia de una linea de emisidn de rayos X. Este efecto es despreciado invariablemente,
dado que los anchos tipicos de las lineas de rayos X K son sélo de unos cuantos eV, un
valor tan pequefio que el FWHM no se ve afectado. Para rayos X con energias por debajo
de 10 keV, el efecto Lorentziano en las lineas de rayos X K es una contribucién a las
caracteristicas de meseta y exponencial que pueden observarse en la situacién de rayos X
monocromaticos. Para la K, de titanio, la cola ICC predomina, pero al incrementarse la
energia de los rayos X, los efectos lorentzianos se incrementan y los efectos ICC
disminuyen, de manera que para ta K, de cobre las dos contribuciones a 2 cola son casi
iguales en intensidad para un detector de alta catidad. Para aquellos rayos X K de elementos
en la region 30 < Z < 40, donde los efectos ICC son muy pequefios, la caracteristica

principal de la cola corresponde a la Lorentziana.

Cada pico en un espectro Si(Li) estd acompafiado de otro pico desplazado a la izquierda en
el espectro por un equivalente en energia de aproximadamente 1.75 keV. Este proviene del
escape del myo X K de silicio de la region sensible, emitido en un 5% de las desexcitaciones
de la vacante K del silicio. El desplazamiento en la energia esperade para ¢l pico de escape
es precisamente la energia del rayo X K, de silicio, que es 1.742 keV. Sin embargo, en la
prictica, el desplazamicnto es por muchos eV mayor que esto y debe medirse para cada

detector.

3.3 Distorsion del Espectro por Apilamiento

A tasas suficienternente altas de conteo, pares de cventos de rayos X que caen dentro del
tiempo de resolucion del sistema electronico, aparentan ser un sélo evento, resultando en
un continuo a la derecha de los picos caracteristicos de un elernento dado. El continuo

termina con una familia de picos de apilamiento que provienen de la superposicion perfecta
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de pulsos. Como los detectores de rayos X requicren de tiempos largos para el
procesamicnto de pulsos (muchas decenas de ps), el apilamiento puede causar una
distorsién significativa del espectro ain para tasas de conteo tan bajas como 1000
cuentas/s. No se puede hacer mucho con los picos de apilamiento, pero se pucde utilizar
un inspector electronico de apilamiento para distinguir y rechazar muchos de los eventos
continuos; el método empleado consiste en generar un pulso logico ripido desde la sefial
del preamplificador ¢ inspeccionar un periodo de tiempo subsecuente (igual al tiempo de
procesamiento de pulsos) para la llegada de un segundo pulso de ese tipo, cuya deteccion
resulta entonces en cancelar las sefiales del amplificador correspondientes a ambos pulsos
16gicos. Si la correccidn del tempo muerto se ve afectada por el método de los dos
escaladores, entonces el tiempo muerto de la sefial del inspector de apilamiento debe tener

Iz bandera OR cuando las otras sefizles se encuentren en BUSY.

3.4 Eficiencia del Detector

Es necesario conocer la eficiencia del detector, que es el resultado de la eficiencia
geométrica (i.e. la fraccidn de dngulo sélido) y la eficiencia intrinseca del cristal (i.e. la razén
entre la intensidad del pico de energia completa a aquella de los fotones que inciden sobre
el cristal). En la figura 1.11 se definen las cantdades geométricas, y 4, denota los espesores
de las capas atenuadoras como la ventana de berilio, una posible capa de hielo, el electrode
de oro o niquel, y una capa superficial de JCC. La pérdida de eventos por escape de rayos
X K de silicio se discutid con anterioridad y se refleja en el término fg, calculable a partic del
modelo propuesto en [20]. El dngulo sdlido es en realidad dependiente de la energia de los
rayos X, ya que al aumentar la energia la profundidad media de interaccién g se mueve cada
vez mds hacia adentro del castal, incrementando la distancia efectiva entre la muestra y ¢l
detector. Por esta razén se restringe el término de dngrlo sélide a aquel subtendido por la
superficie frontal del detector, y la dependencia en Iz energia queda comprendida dentro de

la eficiencia intrinseca del detector, que esta dada por:

) (exp{- Z::ﬂ.’,—Dfs[l - exp(- 1, D))

(] (] + %’)2

(14
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t - [exp(~ 4, D)1 + £2,D}]
He [1 ~ exp(- ﬂaD)] '

d D

donde z =

}

o

Figura 1.11.: Geometria tipica de un detector de rayos X..

L.a capa de hielo varia con el tiempo. Esto puede demostrarse monitoreando la tasa de
rayos X L y rayos X K de cobre, y como influencia fuertemente la eficiencia intrinseca para
rayos X de baja energia, es deseable tener un calentador para derretir dicha capa
incorporado en el detector. El espesor de la ventana de berlio estd dado por el fabricante.
El espesor del contacto metdlico, aunque algunas veces dado, se puede determinar
facilmente por fluorescencia. En [21] se describe fa caracterizacién de un detector de Si(Li)

empleado para anilisis con PIXE.

4, Anilisis Cuantitativo

4.1 Relacién entre Intensidades de Rayos X y Concentraciones

Dado que |z pérdida de energia de un protén en cada encuentro ineldstico en una muestra
de espesor finito es muy pequefia, su carmino es, hasta una muy buena aproximacidn, una
linea recta. El perfil de energia a lo largo de este camino (tomado como la direccién 9 se

conoce a través del poder de frenado de la matriz M:

dE
Su(B)=p" o 15)
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que e5 la suma de concentraciones pesada de los poderes de frenado individuales Sx(E) de
la matriz de elementos que comprenden a la muestra, cuya densidad es o Se van a
considerar pnmero los rayos X K, dado que este es ¢l caso mds simple. Para un
constituyente distribuido homogéneamente que tiene nimero atémico Z, masa atémica A
y concentracién Cy, el nimero de vacantes en la capa K &N} producidas a lo largo de un

segmento dx del camino estd dado por:

N _ NN, C0,(E)dE
ET A4,8,(E)

(1.6)

donde N, es el niimero de protones, N,, el nimero de Avogadro, y 07(E) la seccion de
ionizacién de la capa K para un protén de energia E correspondiente a una profundidad x.
Entonces el niimero de rayos X K en una linea espectral particular se obtiene a través de la

produccitn de fluorescencia @y, y la fraccion de ta intensidad de la linea fi 5.

; Punto de

Muestra N~ interaccion

' Fotén de\ 21,

Rayos X
Proton Detectory

Figura 1.12.: Geometria generalizada para el andlisis con PIXE de unas muestra de
espesor finito.

Si se definen los dngulos generalizados ay @, para el impacto de protones y la emision de

rayos X, como en la figura 1.12 se obtiene que, en el camino hacia el detector, la intensidad

del fotén de rayos X del segmento de camino indicado sufre un factor de transmisién:
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B i cosa 8 dE
TZ(E) = BXP{_[I)]Z‘M sen@,o J-E.. SM(E)} (1.7

en el que el coeficiente misico de atenuacién de la matriz (1/p); es la suma pesada de las
concentraciones de los coeficientes misicos de atenuacion (u/p); de los elementos que
conforman la matnz.

Al integrar sobre todos los segmentos de la trayectoria del protén da como resultado la
intensidad total de cada rayo X K caracteristico resultando del paso de N, protones a través

de la muestra como:

¥(Z)= dE (1.8)

N, oy by iy 67 (‘%;) NC J‘E! o (E)T,(E)
e SM(E)

y ?

donde E, y E,son las energias de entrada y salida del proton, £2/4 es la fraccidn de dngulo
solido subtendido por el detector, €; la eficiencia intrinseca del detector, y fc; la

transmisién a través de cualquier absorbedor que se encuentre entre la muestra y el

detector.

El caso de rayos X L es mis complejo debido a la existencia de tres subcapas L (L, L,, L)
y por la necesidad de incluir, ademis de los tres coeficientes de fluorescencia @y, fas otras
tres probabilidades de los procesos Coster-Kronig fi5 fi, ¥ for Los ulimos  resultan en
cambios no radiativos de vacantes desde la subcapa donde fueron creadas hasta una
subcapa superior antes de fa emision de un rayo X L, y entonces el rayo X es caracteristico
de la subcapa superior en vez de la capa ionizada. Ademis hay una pequefia probabilidad f;,
de transferencia radiativa de una vacante desde la subcapa L, a la subcapa L, Para
simplificar las ccuaciones se define la seccion efectiva de ionizacidn que incluye las

transferencias a la subcapa que eventualmente genera la emusidn de rayos X L:

o, =02 1.9
O';fz =02+ 02 (1.10)
O'I?.rz =07+t [0z ¥ (fu + oSt 1'3)0'11.2 (1.11)
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Y para las tres subcapas L, (7 = 1,2,3) se tienc la cantidad:

N o, b i, & (s
R =% L2%,2 .2 I...Z( in) (1.12)
4;
Entonces para cada una de las tres series de rayos X L (L), las intensidades de los rayos X

caracteristicos estd dada por:

o
Y(2)=RN,C, J'E'M (1.13)

B Su(E)
Anilogamente se tienen cinco ecuaciones, ain mds complejas, para describir las series de

rayos X M.

A pesar de la complejidad superficial de las cuatro ecuaciones que gobiernan las
intensidades de los rayos X inducidos por protones para la capa K y las tres subcapas L,
pueden ser en realidad calculadas directamente. Esto se realiza con integracién numérica
empleando una base de datos bien establecida que se revisa en [3]. Una receta semiempirica
para el nimero de pasos de integracién necesarios se ha desarrollado [8,22]. Consideremos

la subcapa generalizada descrita por:

Na‘,a)zbztzs.:, (%x) 5 Oy z (EYL(E)

L A e (1.14)

¥(Z)=

en la que la seccion es implicitamente la scccidn efectiva incluyendo las transferencias

Coster-Kronig (en caso de existir).

Las fluctuaciones en la energia {energy strappling, i.e. la distribucidn de las energias del protén
alrededor del valor medio E a una profundidad 5 cambian las predicciones de la ecuacion

anterior en menos del .1 % y pucden por lo tanto ser ignoradas.

La absorcién de los rayos X inducidos por protones dentro de la muestra da lugar a
fluorescencia secundaria que incrementa los rayos X caracteristicos de elementos
particulares, éste es un efecto que no se puede despreciar. Su contribucién puede calcularse
utilizando las canuodades antes introducidas, junto ¢on la seccidn fotoeléctnca para las

diferentes subcapas.
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4.2 Andlisis de Muestras Delgadas: Curvas de Sensibilidad para Blanco Delgado
Cuando una muestra es tan delgada que la pérdida de energia del proton y la atenuacion de
rayos X son despreciables, la ecuacion (1.14) puede simplificarse. El término de transmision
TAE) se vuelve unitario; ya que esencialmente la energia del protéon pricticamente no
cambia dentro de la muestra, o5{E) se vuelve o5(E,); reemplazando dE/S,{E) por o' de
integral se reduce a #/cos &, donde ¢ es el espesor de la muestra. Entonces el perfil de rayos
X se convierte en:

Npraz (E,Jw,b,t56 ‘z(%)czp !
A;cosa

¥(Z)= (1.15)

Es costumbre trabajar en términos de la densidad de drea m(Z) de los elementos en

muestras delgadas, entonces:

N, m(Z)N 0,(E, Yoo, b;t, 6, (%)

¥(2)= A
(2) oo (116
Se puede reescribir Ja ecuacion anterior como:
HZ)=S(Z)N m(Z) (117
en donde

EON w,bt,6,(&
S(Z) = g, {(E N, wb, zgz(dx) (1.18)

A, cosa

es el factor de sensibilidad {perfil de rayos X por unidad de densidad de drea) que puede
medirse fcilmente empleando patrones delgados.
Para trabajar con una medida absoluta de la carga se acostumbra emplear la relacién:

QN m (2N,

Y.(Z
w(2) 4, cosa

(1.19)

mediante la cual se puede calcular la carga acumulada en la muestra a través de un espectro

de RBS.
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5. Efectos Atomicos y Moleculares en Colisiones con [ones Pesados

Los espectros de rayos X producidos en colisiones entre iones pesados y dtomos son
diferentes de aquellos inducidos por proyectiles ligeros (electrones o protoncs} en las
siguientes propiedades: en primer lugar las lineas de rayos X caracteristicos son mas anchas
y sufren corrimientos hacia energias mayores. También pueden aparecer una o dos lineas
nuevas bajo ciertas condiciones pot encima de la enerpfa limite de la serie K, Eg,,, que no
pueden atribuirse 2 ninguna linea caracteristica de algin elemento conocide. Ademds, todos
los espectros y en particular aquéllos que son producidos por colisiones simétricas (Z, = Z,)
exhiben un continuo, adyacente a las lincas caracteristicas del proyectil y blanco, cuya
magnitud y forma es diferente de aquél producido por los diferentes procesos de

Bremsstrahlung,

El ensanchamiento y corrimiento de las lineas caracteristicas estd bien entendido ya que
simplemente refleja el hecho de que en colisiones de iones pesados no se produce una sola
sino que se tienen vacantes multiples en las capas internas. Esto puede demostrarse
facilmente si se miden las lineas K, y Kp con una resolucién en energia suficientemente

buena.

El promedio de electrones removidos del proyectil y del blanco durante tal encuentro
puede estimarse mediante el criterio modificade de Bohr {23]. Este implica que un electrén
serd removido de un ion si su velocidad orbital v asociada con el potencial de ionizacién
para cada electrén removido es menor o igual a la velocidad del ion ». Empleando los
potenciales de ionizacién para iones con carga muluple calculados por Carlson e of [24] y
Stelson [23] se han hecho cilculos y se ha encontrado que son necesarias energias
sorprendentemente grandes para remover todos los electrones de un ion. Con energias del
orden de unos cuantos MeV/amu o menos, con las cuales se cuenta ahora, es obvic que el
criterio de Bohr solo se cumple para las capas exteriores de los dtomos pesados. Para las
capas internas la velocidad del proyectil serd siempre mucho menor que la velocidad
electronica. Esto quicre decir que la aproximacion de alta energia no puede usarse para
calcular la probabilidad de ionizacién de capas internas. Una aproximacién cuasi adiabitica

es mds adecuada.
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5.1 Efectos Atdomicos

5.1.1 Captura Radiativa de Electrones por lones Altamente Ionizados (REC)

El proceso REC que es responsable de la linea visible justo después de E,, se conoce

desde hace mucho tiempo, principalmente en astrofisica. El mecanismo de este proceso

puede entenderse de la sigutente forma: Si un ion altamente ionizado pasa a través de un

blanco es posible que electrones del material envolvente sean capturados en una capa

interna del proyectil. Esta captura va acompafiada por la emision de un foton. Para calcular

la energia de este foton supongamos que el electron se encuentra ligado sélo débilmente en

el estado inicial y tiene una distribucién de momento bien definida &, determinada por un

potencial U, Este electrdn se mueve con un momento p, hacia el proyectil que se supone

en reposo (figura 1.13). Si la energia de amarre del electrén en el estado final es E, entonces

se tiene la relacion:

(3, +k)
2m

.

o bien:

+U, = E, +E,

Atomo Blanco
Figura 1.13.: Esquema del proceso de toniazcion.

28

(1.20)

(1.21)




El primer término de! lado derecho no es mas que el valor Q de la reaccidn. Si el electrén
¢s capturado en una vacante de la capa K y E, es suficientemente pequefio, entonces
(E/ - E) ~ E,,,. Debido al movimiento del proyecti], el clectrén adquiere un incremento
adicional en su energia determinado por el segundo término. El dltimo término no
contribuye a la energia promedio pero determina la forma de la linea. La REC entonces
aparecerd adyacente al limite de la sere K y puede identificarse ficilmente al variar la

energia del proyectil.

5.1.2 Transiciones de 2 Electrones - | Foton

En colisiones con iones pesados no sélo se producen vacantes multiples en la capa L, sino
que ademds se tiene una cierta probabilidad de doble ionizacion en la capa K.
Normalmente esas vacantes serin ocupadas por dos transiciones electronicas
independientes acompariadas por la emision de dos fotones y/o dos electrones Auger. Si la
transicion ocurre entre las capas L, K entonces la energia liberada en la primer transicion
serd poco mas grande que la de la segunda transicién Ka. Tedricamente el corrimiento es
del orden de 200 eV aunque deberia aparecer una linea adicional entre las lineas K, y Kgen
el espectro de rayos X si se producen vacantes dobles en cantidades medibles. La existencia

de esta linea llamada hipersatélite K ha sido reportada por algunos grupos {26, 27, 28]. El

efecto es muy pequedio, cerca de 100 veces menor que [a tasa de transicidn normal de la Kq
y sélo puede ser medido con un espectrometro de cristal debido a que se requiere de una
resolucién muy grande.

La caracteristica mis importante del decaimiento radiativo es el hecho de que esta
transicién correlacionada de dos electrones va acompafiada por la emision de un sélo fotén
que tiene una energia de aproximadamente el doble de la energia de transicion K,. El
efecto ¢s mucho mas pequefio que la transicion Ko normal y sélo puede observarse al
atenuar 1a linea Ka. Se ha encontrado que para aluminio, calcio, fiecro y niquel, las lineas
siempre se corren hacia energias mayores en {00 - 160 eV con respecto al doble de la

energia de la K,. Este corrimiento proviene del apantallamiento reducido en la capa K

doblemente ionizada.




5.2 Efectos Maleculares

La aparicién de rayos X no caracteristicos fue observada por primera vez en colisiones Ar-
Ar de baja energia por Saris en 1972 {29]. Desde entonces se han investigado otros muchos
sistemas, Dependiendo de la energia del proyectil y nimero atémiceo de éste y del dtomo
blanco el mismo tipo de radiacién cercana a alguna de las lineas caracteristicas K, L, M se
encuentra en todos los casos. Un estudic mis cuidadoso de la forma e intensidad de esos
espectros revelan que este efecto no puede explicarse en términos de algin proceso
conocido de Bremsstrahlung. De manera que se ha propuesto que las transiciones
radiativas entre capas intemnas de estados moleculares formados durante un tiempo corto al

desarrollarse la colisibn son responsables de los espectros observados.

En teoria este problema molecular aiin no se resuelve satisfactoriamente, pero se tienen

ciertas condiciones que deben cumplirse para que dichas transiciones puedan ocurnir [30]:

&

»

K 1so

Figura 1.14.; Niveles de energia dc la molécula formada por fa colisién ion - étomo.

1. Los dos nicleos con cargas Z, y 7, deben aproximarse mucho durante la colision, de
manera que ¢l campo Coutombiano en la posicion de los electrones en las capas internas
es aproximadamente ¢! mismo que en ¢l sistema umido con carga Z = 7, + 7, Esta
condicién casi se cumple si el parimetro de impacto 4 es menor o igual que ¢l radio

an’
VA

hidrogenotde efectivo a, = (con a, = 0.53 x 10* ¢m, y # el nimero cuintico
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principal) de una capa dada en el sistema unido. Si se restninge esta condicidn a sisternas

simétricos (Z, = Z,), se puede obtener una cota inferior para la velocidad del proyectl, e
v VA
—>2x10"*— (1.22)
c n

2. Por otra parte la colisién no puede ser muy ripida. Resulta razonable suponer que el
tempo de colisién T, ~ . debe ser por lo menos igual al periodo clisico de

2za .
2 de los electrones en la capa correspondiente. Dado que la

revoluctdn r =

velocidad de revolucién para la capa  va como v, ~—, entonces se obtiene que:
n

v VA

—<12x107= (1.23)
c n

Es interesante notar que el cociente de las velocidades minima y méxima es:

v
—= ~0.17, (1.24)

-
que resulta ser independiente del nimero cudntico de la capa. Para todas las capas atdmicas

existe un intervalo de velocidades, para el cual la representacion molecular es adecuada.

3. Las transiciones de rayos X entre estados moleculares de vida corta son observables sélo

si la vida media de la transicién espontinea no es mis larga que el tiempo de colisién. Ya

que
3

n
r,<08x10™" — (1.25)
y

n!
r5,=4x10“‘°? (1.26)
entonces:
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rl.‘

£2x10°%nZ?. (1.27)
Tr

Aunque esta razdn es pequefia adn para los sistemas mds pesados, ef efecto puede medirse.

Mientras que las dos primeras condiciones se cumplen en una colision de iones pesados se
cree que los electrones de las capas internas seguirin el movimiento nuclear de manera

cuasi adiabidtica en niveles moleculares, como se ilustra en la figura 1.14.

Durante la colisidén ocurririn transiciones de rayos X para cualquier distancia internuclear,
siempre que haya vacantes en los niveles mis bajos. Es evidente que la energia del foton de
rayos X serd mds grande si la transicion ocurre justo 2 la distancia de maximo acercamiento.
Originalmente, entonces, se esperaba un continuo con un punte final para la energia de

transicidn en el atomo unido E,,.

Sin embargo este punto final no se ha observado en los experimentos, ni para transiciones
molecculares en la regién K, ni para las regiones M o L. En todos los casos investigados se
observa que en los espectros la intensidad de los rayos X emitidos por transiciones entre
orbitales moleculares (MO) decrece casi exponencialmente alrededor de Ej hasta que es
superado por el fondo. Kleber e al [31] proponen que este comportamiento se puede
explicar si el cambio dindmico de las energias moleculares durante la colision se toma en
cuenta apropiadamente. Esto significa que es pricticamente imposible obtener informacién

espectroscopica con suficiente precision a partir de un s6lo espectro de una manera simple.
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Capltulo 2

CALCULO DE SECCIONES DE PRODUCCION DE RAYOS X

Llamamos secddn oficay de producdén de rayos X a la probabilidad de producir fotones de una
linea particular (K, L, M), ésta es una magnitud fisica que depende de factores como: cl
proyectil, la energia de incidencia y el dtomo que se bombardea. Para las lineas K se
relaciona con la secddn eficag de fonizaddn {que corresponde a la probabilidad de ionizar el

itomo) mediante la siguiente ecuacién:
Tys = Orp Oy f, (2.1)

donde oy, es la seccidn eficaz de produccidon de rayos X, o, ¢ es la seccidn eficaz de
ionizacién, @, es la fluorescencia y [ es la intensidad relativa de todas las posibles
transiciones que producen radiacidn en la linea 7 (para el caso de la capa Kz / = &, ). La
fluorescencia es el cociente del nimero total de fotones X emitidos entre el niimero total
de vacantes en la capa K.

Se ban desarrollade varios modelos tedricos para caleular la seccidn eficaz de ionizacion.
Entre los cuales tenemos:

1. Aproximacidén de onda plana de Born (PWBA)

2. Aproximacidn semiclisica (SCA)

3. Aproximacion ECPSSR

1. Aproximacién de Born de Onda Plana (PWBA)
La descripcién de este modelo se hace a partir de la teoria de perturbaciones. Se considera
un sistema cuantico bajo la interaccion con un potencial 1} el hamiltoniano H del sistema

estd dado por:

H=H,+V 22

33



donde H, es el hamiltoniano del sistema no perturbado. Entonces, considerando el
desarrollo para la teoria de perturbaciones a primer orden con dependencia temporal, se
puede expresar la probabilidad por unidad de tiempo para que el sistema efectie una

transicién del estado inicial v, a algiin estado en el continuo entre »y ¥ + dv como:

dP., = 2”[ @23)

VeV _f_

con ¥V, , = (v|VEvo) y E, corresponde a la energia del i£simo estado del sistema.

La aproximacion anterior puede aplicarse al estudio de la colision entre una particula que
incide con un momento inicial B, y un itomo, 1a cual es dispersada con un momento final
B Por simplicidad se elige el sistema de referencia de centro de masa. Cuando la colision

es inelistica se da un cambio en las energias del proyectil y del atomo, de manera que las
2

energias inicial y final del sistema serdn E, = ;’ > L E y E, = ;;+ E,, donde E, y E,

corresponden a la energia electrénica inicial y final del dtomo respectivamente y a es la
masa reducida del sistema, m = m,m,/(m, + m,). Entonces ahora se puede expresar la

ecuacién (2.3) en la forma:

4rm

APy e, = Vrsons] 5P = Py +2mE, ~ ) dp.dp,db, @4
dende sucede que:
Visons = [ 03 (RVELEW, 5 (RY(F) g, (Rdr R @5)

@ corresponde a la funcion de onda del proyeetil y ¥ corresponde a la tuncion de onda
electronica del dtomo, R es la posicién del ion y 7 la posicion del electron.

Para determinar la seccidn eficaz de dispersion, do, , del proyectil cuando el dtomo pasa al
estado », es conveniente expresar las diferenciales de momento en coordenadas esféricas,
v, dp, dp. = plienl dp 40 dp = p’ dp €2, e integrar con respecto a la magnitud del momento.
En este caso fes ¢l angulo de dispersion del proyectil. La funcidn de estado de la particula

incidente antes de la colision puede suponerse en la forma de una onda plana. Después de
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la colisién, la funcion de estado del proyectil dispersado corresponde 3 una onda esfénca,
que puede aproximarse como una onda plana cuando es vista desde una distancia grande al
centro dispersor. Por conveniencia se denotan las funciones de los estados inicial y final de

la particula incidente como:

m Jﬁ°~R rﬁ-R
Q= -P—e b e, =(2rh) g b (2.6)
0

donde la funcién inicial se encucntra normalizada, de tal manera que la densidad de flujo
incidente J es igual a la unidad y la final utilizando la normalizacién de Dirac. Entonces

tenemos que dP,, , o =do,, con lo cual la seccibn eficaz de dispersion queda asi:

do, =73 rﬁ |He gty ar‘rdRi aQ, @7

1
con p=pi-2mE +2mE, y §= E@_ Do) Aqui, § es el momento transferido.

$i el proyectil es un ion con carga Z, y suponiendo que la interaccién coulombiana domina

durante el proceso de colisién, el potencial I que describe esta colision es:

- Z
VRF)==2 —Zj_ _I. 28

Sustituyendo este potencial en la ecuacion (2.7), el término que contiene la interaccion
entre nicleos y el proyectil no interviene porque se anula al integrar con respecto a 7,

debido a Iz ortogonalidad de las funciones de onda de los electrones del atomo. Por lo

tanto:
Z 2
m'e’ p -, 3
do, =753 n;” (), (r) B dQ 2.9)

Al estudiar la ionizacion es mis conveniente trabajar con la magnitud de momento
transferido en la colisién, en lugar de fa direccidn de dispersion del proyecut. Tomando en

cuenta que la magniud de § se puede asociar con el dngulo g como:
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h’qdg=pp,sen8@d8 y v, = p,/m, entonces al integrar con respecto a d¢ se obtiene la

probabilidad de que la particula incidente en fa colision con un dtomo sufra un cambio en

el momento entre ¢y 4 + dg y que el dtomo pase del estado E, al E, dada por:

ze') d :
do, =8x [;—) S @10
donde
Zy
Fo(@) =3 [ ey, d'r @11)
r=1

corresponde al factar de forma atémico ineldstico para el potencial electrostitico dado por
1a ecuacion (2.8).

Para calcular el factor de forma se pueden utilizar funciones de estado de los electrones del

itomo en la aproximacion de particula independiente y potencial central, de tal manera que:

1
W(r)= JaA(],zv---,zz wiln e (n) v, (r,), (212

en esta expresion 4 es el operador que antisimetriza a las funciones de onda y las ¥, son las
funciones de estado individuales para cada uno de los electrones. Si suponemos que
durante la colision sélo cambia el estado w, de uno de los electrones de 1a subcapa s,
mientras que el resto permanece sin perturbarse, entonces se puede reducir el factor de

forma a:
Fu@y= vl v, (Frd’r, @13)

en donde ahora la F corresponde a las coordenadas del electrén expulsado.

Regresando al cilculo de la seccidn eficaz de ionizacién de un dtomo por la colision con un

ton, es conveniente definir una seccidn eficaz de transferencia de energia para el electrén de

la subcapa 1, entre £y £ + dg, como:
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, Ze? : dq 2
do,_, =8z(2j, +1 e —IF () ds, (2.14)
1 q

donde /, es el momento angular total de la subcapa s. El factor 2, + 1 se agrega para tomar

en cuenta la degeneracion debida a todos los electrones que se encuentran en la subcapa s.

2

La energia del electron expulsado es entonces %1&‘1&),,, donde p, es el momento final
.

dcl electron.
Para hacer mis general el calculo de las secciones de ionizacién, se definen las cantidades

adimensionales W, £y O de la siguiente manera:

e=ZRW, Q=alq =ﬁ;—p—-. 2.15)

2

@y,
ZZ:Rm
para el caso de la capa K estd dado por Zy, = Z, - 0.3, R es ta constante de Rydberg.

Con a,, = , €l radio hidrogenoide efectivo y Z,, , el nimero atdmico efectivo que

Entonces, la seccion se transforma a estas nuevas variables y se tene que
2 2 . .
ng(q)! de= IF;,,,(Q)I dW . Para obtener la seccién total de la subcapa s se integra sobre

todos los posibles momentos y energias transferidas por el proyectil en la colisién. De esta

manera, se puede expresar la seccién de ionizacién como:

4nZla;
=(2j, + 1) 7 1., (2.16)
25t
dQ 2 .. . ., . .
con f, = IdW '[ Qz F,,,,(Q)[ - Los limites de integracién para O se obtienen a partir de:
Rq.,, =+[2mE, - \f2m(E, —¢) (217)
g, =2mE, +\[2m(E, - ¢) (2.18)
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los limites para W se obtienen a partit de &, =A@y, ¥ Eup = E, si se considera el caso en
que ¢l proyectl cede toda su energia al electron. De esta manera los valores miximo y
minimo para 'y ¥ son:

" 2

m? ( Wm ]’
= -] 1-—% ; 2.19
O rin m s (219
_ 2
m? ( Wm J'
=—gll+{1-=—2] |; 2.20
Qe m, 7, poy (2.20)
Wm," _ h:!ha - 6.; : (221)
ZR, n
£, m
W =—"=.-—np, 2.22
mar Z:’Rm m' r]x ( )

Para fines pricticos generalmente se considera que ¥, = .
De esta mariera se tiene que la funcion /, depende de las variables €y 77, , de tal manera que
la seccién de ionizacion puede expresarse como:

T, =0y, Lg?;'_ex) = 0,,F(£,.8,) (2.23)

5
]

Jal
donde definimos o, = 47(2/, +1)_lz’_l"
1s

Hl factor de forma Fp(0), puede calcularse de manera analitica empleando para eito
funciones de onda hidrogenoides para el electron inicialmente en una capa interna del
dtomo y para el electrdn expulsado utilizando la funcién de onda de una particula libre bajo

Lu accidn de un potencial coulombiano, dada por [32, 33]:

1 . i x —i 7o
W- - (212-)% e/zlr(] +-k-)g'*';1F;(T,l,—f(kT +k 'f)), (2'24)
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donde ,F, es la funcién hipergeométrica confluente y T es la funcién gamma generalizada.

Entonces, se puede calcular el factor de forma para fa capa K y se tiene que:

2_ 0+ k% +! ) 2 ( 2% J
|Fo (O = - .%Q[[(Q T +’4k T cxp{ = arctan o rs , (2.25)

con =4+ 1.

La PWBA resulta adecuada para describir la ionizacion a grandes energias, pero sus
predicciones son mayores que las secciones medidas a bajas energias [1]. Una de las causas
por la cual se da esta desviacién con respecto de los resultados experimentales es que en
este modelo no se toma en cuenta la desviacién del proyectil debido a la interaccién con el
nicleo del dtomo. Esto se puede ver a partir de la obtencidn de la ecuacidn (2.9) donde se
elimina la dependencia en el potencial debida al nicleo. A grandes vetocidades del proyectl,
su trayectoria al chocar con un dtomo es pricticamente una linea recta y entonces la PWBA
describe bien el proceso. Para velocidades bajas se observa una desviacién coulombiana del
proyectil, quc a su vez provoca una disminucion en su velocidad cuando pasa cerca del
niicleo. Otro factor importante ¢s el hecho de que se supone que el ion es una particula
puntual, lo cual no es cierto, sobre todo a bajas energias. De modo que la PWBA es vilida

v
cuando Z, << Z,y =~ >> 1, es decir, a altas energias.
v,
Q

2. Aproximacion Semiclisica (SCA)

Propuesto por Bang y Hansteen [34] este modelo pretende explicar la ionizacion de las
capas internas tomando en cuenta la desviacion coulombiana del proyectil por el nicleo.
Para esto se plantea la solucién dcl problema en términos del pardmetro de impacto y la
interaccion del proyectil con los electrones por medio de teoria de perturbaciones.

De la teoria de perturbaciones dependiente det tiempo [32], se ticne que la probabilidad de
que un ion que se mueve en la trayectona R(1) interactiie con un electrén en la subcapa 5 y

lo expulse del atomo es:
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P= % Te"'(p,[V{r,tﬂs)dti , (2.26)
donde
V(r.t)= F%%F)T @.27)

en la cual |s) representa e estado inicial del electeén en el atomo y ip,) el estado final con

momento p, en el continuo, F es el vector de posicidn del electrdn y por dltime @ = 0

donde AE es el ca.r.nbio en la energia del electron. Por otro lado, clisicamente se tiene que
la seccion eficaz diferencial de dispersion por un potencial central [32] estd dada por
do, = nb db, en donde & es el parimetro de impacto. Entonces haciendo uso de esta
descripcion clisica de la colision, podemos determinar la probabilidad de expulsar un
electrén de la capa s de un dtomo con una energia E,como:

2

LX)

IS —

Z (2.28)

E

Debido a esto es que a la presente aproximacién se le denomina semiclisica (SCA). La
seccion eficaz de la capa s se obtiene integrando la ecuacién (2.28) sobre todas las energfas

postbles de transferencia.
La solucién mis sencilla para la ecuacién (2.28) es cuando la trayectonia del proyectil es una

linea recta. Por simplicidad se escoge la trayectonia en el plano yg, como R(1) = bp + v 13,

dondc # es el parimetro de impacto. Entonces la integral en la ecuacién (2.26) queda como:
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T et
wa(r)uf.(r)d {I R(r)]}

lﬂ-‘ d
I v (rdr {L — -:-(v,t Z)} (229)

2 ) . »
== [y W )T Ko(ap ! v)d'r
l -

donde K, {3 es la funcién modificada de Bessel de orden cero y p = »* +{b - 3)*. El cilculo
de esta integral se efechia considerando funciones de onda hidrogenoides para el clectron

en el estado ligado y ¢n el continuo, de la forma: g, = R, (r)Y, (8,4) y con energia final
E = h*k* [2m,, donde Y, son las funciones arménicas esféricas y la funcién radial R ()
para ¢l estado en el continuo ¢std dada por Bethe [35] como:

(=ir)

_!A _ I
(21+1)!e F-e=1-D2+2,r) (2.30)

Ry(r)=
donde los mimeros £ m corresponden al momento angular orbital del electrén y a sus
proyecciones en el eje . De esta manera la seccidn de transferencia de energia E, ecuacién

{2.28), se expresa en forma general comao {36, 37]:

o
do,

(dE_r] \ Efz (2.31)
donde los elementos de matriz M, estin dados por:
M,(k,1,m) = () %[ r* dr dQY,(8,9)e K (P)R (R (F)

“ (2.32)

= [waw 4L(g,%,)FL(s)
donde g = wfv, , ¥ = 4 + o7,
{ 12

Al(qw,b) = H[(Zl )E’ ”’; J (g s)J,(bw) (233)
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¥

F)(s) = [ dr j(sr)RHr)R (). (2.34)

Donde P™(x) son los polinomios asociados de Legendre, /(%) son las funciones de Bessel

y j{>) son las funciones esféricas de Bessel.

Cuando la energia del proyectil es grande, la seccion de tonizacion total calcufada con la

SCA suponiendo una trayectoria recta para el proyectl, coincide con la PWBA.

Cuando la velocidad del proyectil es pequefia, un tesultado importante es que la seccion de

transferencia de energia E, para una trayectoria en linea recta es proporcional a potencias

how,, + £
de q, = —= L , COMO:
hv,
E
do, g, para K, L,
(E} °“{ @
’ q,‘para L, L,

E! cilculo de las secciones de transferencia de energia F, utilizando trayectorias

hiperbélicas, més reales que el caso de la linea recta, es mucho mis complicado. Por este
motivo Bang y Hansteen |34] se restringen al caso en que a;) <<q,, de tal manera que se

puede suponer que el término monopolar del potencial es el dominante, es decir:

|
——— parar < R

—1— & RO 2.36
F-Ruy |1 @39
. paar> R
La trayectoria hiperbolica se describe en forma paramétrica:
x =d(coshw+g), y=dye —lsenhw, =0
(2.37)

d
R=d(ccoshw +1), = v—(asenhw+w)
1
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donde € es Ia excentricidad de la hipérbola y 4 es Ia mitad de la distancia de mdximo
acercamiento del proyectil. De esta forma, cuando se tienen colisiones lentas, & << 1, las

secciones utilizando trayectorias recta e hiperbélica se relacionan como:

op L
do do
3 = -xdg, x 2.38
[dg,] € [dE,J (238)

Cilculos para la seccion de ionizacion de la capa K utilizando la aproximacién monopolar y
las trayectorias hiperbolicas son dados por Hansteen [38]. También se han presentado
expresiones exactas para el cilculo de las secciones de ionizacion de la capa K a partic de la
SCA utilizando funciones relativistas para los electrones y tomando el potencial de

interaccion, ecuacién (2.27), sin considerar ninguna aproximacion [39, 40, 41].

3. Aproximacién ECPSSR

El modelo descrito por esta teoria es el que permite obtener resultados que reproducen
mejor los cxperimentos. Fue propuesto por Brandt y Lapicki [10], y consiste en reahzar
correcciones a la PWBA, debidas a los efectos de: desviacidén coulombiana del proyectil,
pérdida de energia del proyectil durante la colision debido  la interaccién con el nicleo del
itomo blanco, y efectos relativistas de los electrones. A continuacién se describen las

carrecciones a la PWBA que conforman la ECPSSR.

3.1 Efectos de Ligadura y Polarizacidn

En la colisién ion-itomo, cuando la velocidad del ion es pequeiia, los efectos de su
presencia son mis notorios en los electrones del idtomo blanco, ya que se tiene un tempo
de interaccion mayor y se alteran sus estados iniciales. Ademis cuando la velocidad del ion
es pequefia se necesita que ¢l ion penetre mds dentro de la capa atémica para poder
expulsar un electrdn de las capas internas del dtomo blanco. De manera que cuando el ion
se encuentra cerca del nicleo aumenta la cnergia de ligadura de los electrones, por lo que
disminuye la seccién de ionizacion. Este efecto de ligadura se describe en [42] para la capa
K utilizando la apromimacion de estados estactonarios perturbados (PSS} [1, 43]. Para
considerar cste efecto de ligadura sc cambia la encrgia reducida de enlace 8, por otra que

tome en cuenta este efecto. Esto se logra al introducir un factor de correccion por ligadura

43



£? de manera que la energia de enlace reducida corregida resulta &’ §,. Este factor de
correccion estd dado por:

=1+ %—‘l, (2.39)
i

en donde <AE> es el cambio promedio en la energia de enlace de la subcapa s durante la
colision. El célculo de dicho factor de correccidn se hace a partir del cambio en la energia
de ligadura del electrén AE, debido a un ion que incide con parimetro de impacto 4. Este

cambio se puede calcular utilizando teotia de perturbaciones a primer orden, y entonces:

AE(R) = _[\P(r)|() |‘P(r)d’ (2.40)

donde R{f) cotresponde al vector de propagacién del proyectil y W,(F) es la funcién de
onda no perturbada del electrén en la subceapa 5. Si suponemos que la trayectoria del ion es
unz linea recta, junto con funciones de onda hidrogenoides para ¥, entonces el valor de
AE, puede expresarse en funcién de la variable A = R(}/4,, para las capas K, L. El valor
<AE,> se determina evaluando AE, en el punto de maximo acercamiento, o sea, 4 = b/ a,

y calculando el promedio sobre todos los parimetros de impacto posibles, entonces:

). rAE[ Jb,ld,l

5 s
da
Ll Add
L {dE,]h

(2.41)

o
do, ,
donde [——' son las sccciones de transferencia de energia final al electron E, dado el

dE, ),

parametro de impacto 4 y ¢ superindice s/se refiere a que se trata de trayectorias rectilineas.
Estas secciones se expresan en términos de la SCA (ver seccion 2 de este capitulo).

Entonces tenemos que el factor &7 puede expresarse como funcion de las velocidades
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2
v, n n'ha,,

reducidas &, (definidas como €& ,= = , donde 8, = en la forma
é ( g }B.IVZS QD:ah Z‘Z.l[een )
(44):
2Z
& =1+—1 24
T =1t g 80, (242
con gfE) definida como:

&=L+ 98+ 31E + 988 + 128" + 258° + 4.28° + 051587 / (1 + B°&”  (2.43)

Otro cambio en los estados iniciales de un dtomo durante la colisién con un ion es el
debido a la atraccién de la nube electrénica hacia el ion cuando éste pasa por afuera de las
capas internas. in ese momento se da una polarizacidn en los estados de los electrones del
atomo blanco. Esto hace que aumente la seccién eficaz de ionizacidn. El efecto es
importante a velocidades medias o grandes del proyectt], donde para expulsar electrones de
las capas internas no necesita penetrar mucho en las capas del 4tomo. Se define un factor
de correccién & para 6, debido al efecto de polarizacion de manera aniloga a como se
hizo con el de ligadura. Para ello primero se considera el desarrollo en serie del potencial de

interaccion entre el ion y el electron det dtomo hasta el término cuadrupolar:

(244

+ R —F +

Z, _L+RvF 1[3(1?-?)1 r’]
[R_;|"R R 2 ’

después se expresa a los estados iniciales no perturbados del electrén mediante osciladores
armonicos isotropicos. De esta forma se considera el efecto de la polanzacién de estos
osciladores arménicos por el paso de iones cargados [45, 46]. El cambio promedio en la
frecuencia de oscilacién generado por Ia interaccidn con el ion, sobre todos los pardmetros

de impacto mayores que 4,, se expresa de la siguiente forma:

Aw(w)= 4:Z' [xKo(x)K, (x)+ z‘:—f’ I(x)) , (2.45)

1 1

donde x = dw/v, K, y K, son las funciones modificadas de Bessel y la funcién I(x) se

deralla mas adelante. El primer término de esta ecuacidn corresponde al elemento de orden
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dipolar del potencial de interaccién entre el ion y el electrdon, mientras que el segundo
término es el resultado del elemento cuadrupolar del potencial, €l cual comprende la

polarizacion del movimiento del electrén. Con base en estas ideas, el factor de polarizacion

se expresa como:

61 (&, 8:0,) =1 sz, h(Z:c,). 246)

y definimos

h .C)_ﬂ,(ﬂj -
x ;v L 9’41 ‘i ] .

aqui ¢, es una constante que depende de la subcapa que se esté considerando en el proceso
de tonizacion. El valor parala capa K es o = 1. Y la funcion K{x) estd dada, con un 1% de

error para valores 0 < x < 0.035, por:

I(x)= %»{m% - 1) ; (2.48)

para 0.035 < x £ 3.1 tenemos:
1(x)=e (0031 +0210x" + 0.005x - 0.069x*? +0324x7})" (2.49)

ypara 3l <x< 1l

-1x

ix=5

xlﬁ ‘

(2.50)

Finalmente si x > 11 se considera I{x) = 0.
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Si se combinan los efectos de ligadura y polarizacton se obtiene un factor de correccién &,

definido como:

22,
Z 2:6:

G(&)=1+ (8,(&)-h(&;c,)) (2.51)

Por 1iltimo, obtenemos que el efecto de ligadura y polarizacién se toma en cuenta dentro
de la PWBA cambiando &, por ¢, 8,, y dividiendo & entre §,, de manera que la seccion de

ionizacidn corregida resulta:

o/ =0/ 14,.48.). 232

3.2 Efecto de Desviacién Coulomtbiana

Si un ion incide a altas velocidades sobre un dtome, la interaccidn con el nicleo no altera
de manera apreciable su trayectoria, pero al considerar velocidades del ion cada vez mis
pequeiias esta interaccién resulta cada vez mis notoria, produciendo cambios en la
trayectoria del ion y disminuyendo la velocidad del proyectil. Para tomar en cuenta estos
efectos, el proyecnl debe considerarse como una funcidén de onda coulombiana, o bien,

considerar una trayectoria hiperbdlica en lugar de una trayectotia recta.

Basbas ¢ al [47]) y Brandt y Lapicki (48,9, derivan un factor de correccion para considerar

el efecto de la desviacién coulombiana. Este factor se obtiene a partir de:

do, )" do,)"
I, _ —dqor( O"J
—xi =g (2.53)
(dE;] dE,
donde los superindices hyp y sf se refieren a las trayectorias hiperbélica y rectilinea
2,7,

es la mitad de la distancia de maximo acercamiento del ion

respectivamente, d =
P 2E,

.. A )
en una colisién de frente, fig, = es el minimo momento que puede ser transferido y
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E,
ha,,

recta en el limite de colisiones lentas, en términos de g, de manera que:

T =1+ . Considerando 1a seccién diferencial de ionizacién sobre una trayectoria

4
do J —~0+24;)
—=| (q ,r) (2.54)
(dE_f °

y al integrar sobre los valores posibles de 7 desde 1 hasta w0, se obtiene la seccion de

wnizacidn corregida por la desviacién coulombiana, dada por:

of =C,(n dg)o™™ (2.55)
Donde el factor de dt.:sviacién coulombiana queda definido como:
Cmdg,)=(9+2L)E,,,, (= dg,) (2.56)

donde £ es el momento angular orbital del electrdn en la subcapa ¢ (4, = 0 para las capas K

yLi,y4&=1paral, yLy),y E () es laintegral exponencial de orden 4 dada por [49]:
E(x)=[eu" du @57)

Los efectos de ligadura y polanizacion se pueden combinar con la correccién por desviacién
coulombiana, para considerar estos efectos en forma conjunta, de tal manera que la seccion

de ionizacion se expresa como:

o™ =C,(n dq,£, )o["™ (& 14,¢, 6) (2.58)

3.3 Efectos Electrénicos Relativistas

Los efectos relativistas en los electrones del atomo comienzan a ser importantes cuando se
tienen elementos pesados y cuando la velocidad del proyectil es baja. Cuando Z, > 50 es
necesario emplear funciones de onda relativistas para describir los electrones det dtomo. Al
utiitzar este tipo de funciones de onda la densidad de electrones resuita ser mayor en las
cercanias del niicleo, al comparar con funciones de onda no relativistas, de manera que las
velocidades de los electrones en las capas internas resultan ser mayores. Entonces, si la

energia del proyectil es baja la colisién debe tener Jugar cerca del niicleo para que sea
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postble expulsar algin electrdn y ya que estos tenen veloaidades mayores a las estinadas, el
minimo momento que se pueda transferir scrd mayor. Como resultado, estos efectos
electrdnicos relativistas provocan un aumento en las secciones de lonizacion de las capas

tnternas.

Como ef cilculo de las secctones utithzando la PWBA es en general complicado al utilizar
funciones relativistas, Brandt y Lapicki |9} desarrollan una correccion relativista para la
PWBA en forma similar al método empleado para los efectos de ligadura y polarizacion.
Para elto, primero se considera el hecho de que cuando & << 1 la seccién de wonizacidn en

la aproximacién PWBA es proporcional a la cuarta potencia de:

T..=2my! ~mbw, &, (2.59)

4

donde T._ es la maxima energia que se puede transferir al electrén (de masa », = 1 en
unidades atomicas). Después se establece una distibucion local para la masa relativista del
electrdn en un potencial central en funcion de . Esto s, se establece la masa relativista del
electrén 2 como una funcién que depende de la distancia con respecto al niicleo. Fsto

puede hacerse a partir del teorema de Virial [50], de manera que !a masa relativista de un

. _ Z
electron en un potencial central queda en términos de potencias de —**, en la forma
¥

siguicnte’:

1
mt(r)= 1+[i] +Z—"2_ (2.60)

2rc? 2rc

Fsta functdon se evalia en el valor promedio de <R(> = ab para una trayectona recta con
pardmetro de impacto & y donde @ = sinh 1 = 1.1752. Luego al promediar »™(a#) sobre
todos los parimetros de impacto, analogamente a la ecuacion (2.41), se obtiene el factor de

cotrecadn relatnista dado por

mi(E)= 1+ 11y} vy, (2.61)

? 8t la masa del electron no estuviera en unidades atdmicas, se tendria que la masa relativista del electrén es

mf (r)y= mt(r) m_, donde nf{r} es un fuctor de correccion para ar, en funcidn de »-
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7 2
0_4({;2_’)
137

con y, =— — para las capas K y L.

ng,
Con lo anterior y comparando con la ecuanion (259) se encuentra que la correccion
» . % . . R
relativista se obtienc reemplazando &, por [mf (§)] & o también cambiando 1, por m1, 7,

en la seccidbn PWBA no relativista, Fntonces, podemos definic la velocidad reducida

relativista como:

& =[mr o] e, (2.62)

Si se consideran en conjunto los efectos relativista, de desviacion coulombiana y el de

ligadura y polarizacién, Ia seccién de ionizacion corregida por todos estos efectos es:

o = C (n dg, £ )0 (E 14,.80). (2.63)

3.4 Efecto por Pérdida de Energia

Gomunmente se calcula la seccién PWBA a partir de las ecuaciones (2.16) o (2.23),
considerando los limites de integracion con (2, — @ en lugar del limite exacto, ecuacion
(2.20). Esta aproximacién se basa en las condiciones m << m-y e=hw, +E, << k.
Cuando la energia de incidencia cs pequedia, es decir, £ E, entonces la consideracion
acerca de (. no es adecuada y por lo tanto deben utilizarse los limites exactos. Brandt y
Lapicki [10] proponen una correccidn para tomar en cuenta este hecho. A partir de la
ccuacion (2.54), se describe la seccion diferencial con los limites de integracién exactos, en

la forma:

EPWHA PiEA vel v+l
do, _[ dao, (&) i} [_qL] (2.64)
dEI dl“‘[ Y in qmm‘ ' )

donde se tiene que ¥ = 9 + Ly ¥ fu. . Gue SO0 las transtercncias de momentoc minima y

méxima respectivamente, dadas por las ecuaciones (2.17} y (2.18). Integrando la ecuacion
(2.64) sobre todos los estados finales [, posibles, sc puede expresar la seccion de

10111Z4CION COMO S1pue:
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d EPUTBA d PHBA
(2} o
—4L = J 2.65
[ dEJ £, da,] : (2.65)

aqui tenemos que

f.(z)= 5"_(31“:3[(”' —I)1+2,) +(vz, +1)1-2,)"], (2.66)
y

_ [l _ mlhw,,J A 2.67)
I = -—---—-mE] . (2.

Por otra parte, cuando la encegia del ton incidente es muy pequefia ya no es conveniente
- i x rlw!: 3
tomar la aproximacion ¢, = g5 = —— . En este caso habrd que tomar la ¢, exactz a
v
I

partir de la ecuacion (2.17), de manera que:

pO D 2q0

i Elf
El

donde 4 = ¥ E, es la energia final del ion después de la colision. Lapicki y

Losonsky [51] muestran que cuando se toma en cuenta la pérdida de energia del ion
entonces el factor de correccion por desviacidn coulombiana, ecuaciones (2.55) y (2.56),

debe cambiarse el argumento dy,, por:

ﬁ(x, -K,). (2.69)
!

mv.yv

lezm(K}' -K"=
A partir de las ecuaciones (2.67), (2.68) y (2.69) se encuentra que para tomar en cuenta el
etecto de pérdida de energia en la correccidn por desviacién coulombiana (ecuacion (2.55)),

basta con multiplicar dyg, por . De esta manera la seccidn de ionizacién

_*
z(1+z)

considerando pérdida de energia y desviacion coulombiana queda en la forma:
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w_ | 27 dqo:] PHA 270
! -C,(z'(m’) fia)o™. @70

La unién de la seccion eficaz anterior con las correcciones por los efectos electronicos
relativistas y los de ligadura y polarizacién, se efectia tomando en cuenta esta correccién
que hay que hacer en todos los parimetros que contengan a 4, por pérdida de energia.
Tendremos entonces que la seccion de ionizacién que considera todos estos efectos puede

escribirse asi:

o5 = c,(————z” o C‘Jf,(z,)a,""’”‘(é“ 16,68 @7
z{l+2z)

ahora tenemos que

%
z,= [1 - g:’—?"") : @)
3,5 Correcciones a la Teoria ECPSSR

Diferentes correcciones aplicadas a la teoria ECPSSR han sido propuestas con el proposito
de mejorar los resultados del modelo ya que se han encontrado desviaciones con respecto a
los resultados experimentales. Aqui sélo se mencionan las que tienen mayor importancia
para este trabajo. Estas correcciones estin enfocadas principalmente al cambio de la energia

de ligadura del electron debido a la presencia del proyectil.

Estudios realizados en las capas L [52, 53] muestran que los cdlculos de los cocientes
o,,/6,, y 6./, tenen discrepancias sigmificativas dependiendo del tipo de correccion
por efecto de ligadura que se utilice. Esta depende por una parte de ia dificultad de
reproducir el efecto del nodo en la funcidén de onda del nivel 25, [54] y por otra parte, de

la forma en como se considera la interaccién entre el proyectil y el electron.

la determinacion del efecte de ligadura efectuada por medio de la PSS se hizo
considerando la perturbacion del proyectil sobre un electron ligado al atomo. En este caso
el electrén se considerd independiente del proyectil ya que durante la interaccion el

clectron no forma parte de ningiin tipo de estado ligado al proyectil.
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3.5.1 Correccion de Atomo Unido (UA)

Andersen ¢ o/ [55,37] comentan que cuando & € 1, (es decir, cuando la velocidad de
interaccién sea menor que la del electrén del dtomo), es posible la modificacién de la
funcion de onda del electrdn, de manera que cambian la energia de ligadura y velocidad de
éste. Por ejemplo, en cl caso de la capa K, el cambio en la energia de ligadura del efectron
calculada a partir de la ecuacién (2.40), para una distancia R dada y con funciones de onda

hidrogenoides no perturbadas de radio orbital 5, = gy es:

AE (R r,)= Zf [1 —(1 +r£] exp{—rZRH. 273)
K K

Si la colision es lenta, fa funcién de onda del electrén puede relgiarse y cambiar de tal manera
que corresponda a un estado en el que la energia de ligadura del electrdn con ¢l dtomo y el
ion sea minima. Esta funcidn de onda relajada puede estimarse considerando que tene la
misma forma que antes de la colisién, sélo que ahora con el radio orbital ry. Este radio
debe ser tal que minimice la energia de ligadura del electr6n, dada come:

e'a, Z,.¢

) + AEK (R- r'K ): (2.74)

EB‘(r'K )= 2,_:2 r
K Le

el primer término de esta expresion corresponde a la energfa cinética del electrén y el
segundo al potencial de atraccidn por €l nicleo apantallado. El tercer término esta dado
por la ecuacién (2.73), evaluada en r; en lugar de r;. La aproximacién anterior en su caso
mas extremo se conoce como de dtomo unido (United Atom, UA), ya que el electrén se
puede suponer como si estuviera moviéndose en el potencial de un dtomo con ndmero
atémico Z,, + Z,. La distancia R depende del parimetro de impacto del ion y para la de

minima separacidn al niicleo estd dada por:

b b
Rop= 22487, (275)

donde b, = 24 es la distancia de miximo acercamiento en una colisidn frontal. Pero como

el cilculo de la seccion de transferencia de encrgia al electrén, ecuacién (2.35), esti
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. .. . -1 !
aproximadamente dado en términos de potencias de gy, =1y = ™ L

, entonces s¢ sugiere
1

evaluar el cambio en lIa de energia de ligadura en [37):

R=[R, + s (2.76)

Aqui a r, se le conoce como distancia adiabtica de la colisién. De esta forma, puede
determinarse el factor de correccion andlogamente al de la ecuacion (2.39), a partir de la
ecuacion (2.74) evaluando R en la distancia R, ecvacion (2.76), ¢ integrando con respecto a
los parametros de impacto b posibles. La ventaja que presenta evaluar en R'es que el efecto
de esta correccion por ligadura desaparece cuando se tiene g, >> 1. Ademis, si § << 1, se
puede ver que los resultados no difieren mucho si se utiliza la ecuacién (2.75) o la ecuacion
(2.76). Estudios de la capa K considerando esta correccion para elementos con 22< 2530

muestran mejores ajustes que la ECPSSR. En general se ha observado que lo anterior es Otil

aun para &, < (.25 en la capa K.

El inconveniente que presenta esta correccion es que el radio 7y se tiene que determinar de
la ecuacién (2.74) por medio de iteraciones y depende del elemento blanco, lo que es mas
complicado que la simple correccion a partir de la ecuacion (2.73). Todo lo anterior

también se puede aplicar en forma similar al estudio de las capas L.

3.5.2 Correccion de Orbital Molecular (MQ)

Otra correccién es la que involucra diferentes procesos de tipo molecular que pueden
influir en la ionizacion sobre todo a bajas energias [56], aunque otros estudios [57]
muestran que existe |a probabilidad de que las desviaciones en las secciones de ionizacion
no provengan de la captura electrénica, ni del movimiento del electron en otbitas cuast -
moleculares ni de la excitacion por itomos del blanco en retroceso. Es por esto que se

propone que dichas desviaciones son producto de la formacion de orbitales moleculares
(MQ) durante la colision 2 bajas energias [58}. Primero se supone que cuando & < 1 domina
la aproximacién UA y para £ > 1 debe dominar la de dtomos separados. De manera que se
define una Runcidn a(é) tal que sdlo puede tomar valores en el intervalo 0 < {8) S 1y

ademis con las propiedades de que @ = 0 si se considera la aproximacién SA (§>> 1) y @
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= 1 si se considera la aproximacién UA (& << 1). La funcién que cumple estas condiciones

y cuya definicidn resuita conveniente es:

a(s) = fdallo), 21

donde:

f(&)= exp{ (e ;”)} (2.78)
"

@)= ey 279

Los pardmetros £y &y se definen como:

& -, (EJ +&7, (2.80)
aZ: als

&=Cyé,ya=Cuy, (2.81)

con

S = —Z% (2.82)

y Cy » C, son parimetros que se determinan a partic del mejor ajuste a datos
experimentales. Las funciones f{&) y a(4) se toman de esta manera para que la funcién a(&)
represente un cambio continuo y gradual, sin variaciones bruscas, entre las dos
aproximaciones extremas: SA, UA. Es por medio de esta funcion @ que se dan las

correcciones en la ECPSSR a través de los siguientes pasos:
1. La Z, se cambia por Zj, =Z,, +a Z,. Consccuentemente todos los términos que

dependen de ésta cambian de la misma manera, por ejemplo &, cambia por &7

2. Se cambia &, por 87, donde:

55



ea hﬂ)"

= 2.83
T (2, +al) )R, @83

Podemos ver que para @ = 1 tenemos la aproximacion UA: 67 = 8™y si @ = 0 se tiene la
SA: 8" =6,
3. E! factor de correccion por ligadura y polarizacion ¢, ecuacién (2.51), se cambia por:

8(&)-M&) . (2.84)

=14 2(1-a)Z, ,,
4 (1-a)Z, o

De esta manera se tiene que cuando @ = 0, no cambia la ECPSSR y cuando a = 1 se tiene
la aproximacién UA-ECPSSR. A este modelo en conjunto se le denota por MECPSSR. El
efecto MO se traduce en este caso en un aumento en la energia de ligadura del electron,
pero también tiene que aumentar la velocidad orbital, por lo tanto el efecto neto es un
aumento en la seccion de ionizacién. En cste modelo st Z, = 1, 2 y Z,4 > 20, se tiene que
&y es muy pequefia y entonces a(é) = 0, por lo que no se espera la presencia de orbitales
moleculares. Solo para Z, grandes y valores de & pequefios se espera que el efecto MO sea
importante ¢ incremente la seccidn de ionizacidn con respecto a la seccién ECPSSR.
Comparaciones previas de la MECPSSR con resultados experimentales muestran buenos
ajustes, aunque se tiene el inconveniente del ajuste de los parimetros Cy y €4 con datos

experimentales, lo cual hace que este modclo sea de un caracter semi - empinico.

4. Teoria de Perturbacion Adiabatica

En colisiones cuast - simétricas, la vacante compartida entre los orbitales moleculares (MO)
156 y 2po en el canal de salida de ta colision es el mecanismo principat de tonizacidn para el
MO 156 [59, 60, 61]. Este mecanusmo va siendo dominado gradualmente por la excitacién

coulombiana directa al volverse mas asimétricas las colisiones.

Se puede hacer una descripcion alternativa de la ionizacién directa del MO 150 utilizando la
teoria de perturbacion adiabivca [62). En el limite adiabitico la ionizacién se da
predomunantemente a distancias internuclcares las cuales son mucho més pequefias que cl

radio de la capa K de dtomo unido. Sec ha mostrado que bajo estas circunstancias la
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excitacién coulombiana de un electrén que ocupa un MO puede ser vista como una
superposicion de dos componentes, cada uno correspondiente a la excitacidén coulombiana

del electrén activo, fijo en el centro de carga, debido a los dos nicleos del sistema.

4.1 Teoria de Perturbacién Adiabatica con Carga MO Variable

Para colisiones lentas no muy asimétricas pucde describirse la jonizacién de las capas
internas considerando la excitacién del electrén activo ocupande un MO momentineo,
stendo esto producto de los nicleos del proyectil y del blanco. Un modelo simple dentro
de esta descripcién es aproximar ¢l MO momentineo de dos centros mediante funciones
de onda de un centro teniendo como origen el centro de cargas. De esta manera, la
amplitud de transicién entre un estado inicial ¥, y el estado final ¥, con eigenvalores de
energia E; y E, y momento orbital electronico I, e I, respectivamente, esti dado por la

teoria de perturbacion adiabdtica como

L@p—ﬁmeNEM'wﬁg%wemﬂqa_% (2.85)
n \F - IF-

donde p s el parimetro de impacto, 4w = E, - E; vy Z,e y Z¢ corresponden a las cargas

nucleares del proyectil y del blanco. Los parametros £ = =1 - B donde

Z+7)’
Zj'e es un tipo de aarga efectiva que seci determinada mis tarde, define la posicion del centro
de cargas para una separacion internuclear dada R.

La ecuacién (2.85) muestra que tanto el proyectil como el blanco contribuyen a la amplitud
de transicién para todos los valores de R. En [2] se muestra que cuando R — o0 la amplitud
de transicion proviene sélo del proyectil, que es equivalente a decir que @ = 1. Entonces
B = 0y el término del blanco no contribuye. Ent este limite, el centro de cargas coincide
con el nicieo del blanco. La condicién asintética cuando f — 0 para R — oo sugiere
dependencia de Z, en R, lo cual satisface las condicioncs: Z]> 0y R - o

Z,‘—) ZyR—>0
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Para poder determinar la dependencia de Z, en R, se utilizan funciones de onda que

satisfagan la ecuacidn de Schrédinger, de modo que:

B Z,e
-—Vip-—L 2.86
am ¥ (2.86)
donde  es la masa del electron y Zr =Z; + Z,,. Por definicién tenemos que:
5
Zw=Zy- = = Z,-0.3, (2.87)

16

es la carga apantallada usual del nicleo blanco y Zr es la carga total efectiva nuclear
empleada para describir los estados estacionarios de! electrén activo. En la ecuacion (2.86),
I/(R) correspande al potencial de apantallamiento debido a los electranes externos pasivos,
que se supone constante para una distancia intemuclear dada R. La energia de ionizacién

del electrdn activo se obtiene a partic de la ecuacion (2.86) y resulta [63]:

1=Z:R,-V,(R), (288)
, . I
Entonces el parimetro de apantallamiento &(Z; )= —Zﬁ estd dado por:
T
V(R)
HZy=1-="— 2.89
D=1 289

La energia de onizacion puede evaluarse utlizando teoria de perturbaciones a pnmer

orden. Para el electron achivo se tene:

s

1 - " e’
- 5<V’o(r Y (r ).li: = F,l

Los términos que aparecen en la ecuacion (2.90) corresponden a la energia cinética, los

| = »

Ze I Z.e
E aRl%(r))+ Wu(r)hr I

Wl )wo(r‘)>—(wu(f)[rf,(fe)l%(r‘))

¥, (F)

Vi, (7 )> w,(F

(2.90)

potenciales de interaccion proyectil - blanco, y el potencial debido a la interaccion con el
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otro electron de la capa K (apantallamiento cxternc). Empleando para @, la funcion de

onda 1s que satsface la ecuacidn (2.86), se llega a que:

5
I=-ZR, +222,R.G)+ 24,2 RGr 0) -5 2R, ~V.(R) 291
donde
w=2%p R 292
Zyk
Y
A (2.93)

=7 ‘

1 Z:x . 4 I
con b, = TET VA& el radio de Bohr de! estado base del dtomo de hidrogeno. La

2w 3
funcién G} estd dada por:

1-01 -2u

Gy =021 @949

Para colisiones asimétricas en el limite adiabatico la ionizacion se da para valores pequefios

A
de R y se puede considerar bR << 1. Dado que az—r—z 1, la energia de ionizacion
13

(ecuacion (2.91)} puede aproximarse por:
5
I=-ZIR, +2Z,Z,R,G(bR)+2Z.R (Z, - E)_ V.(R) {2.95)
A partir de esta ecuacion y de la definicidn de Z,,, ecuacién (2.87), podemos ver que el

parametro de apantallamiento estd dado como:

L2ZGER) 22, V(R

. 2.96
z, 'z ZR @29

g=-1

Dado que Z; = Z[ + Z,y, la ecuacion (2.96) serd idéntica a la ecuacion (2.89) si uno hace:
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Z = ZG(b,R). 297
Con esta eleccién, ¥R ~ Z, / Z, cuando Rk — co. Entonces la aproximacion
7b,R << 1 queda justificada para todos los valores de R en colisiones asimétricas.

Como el propésito es determinar la seccién de ionizacién total, el siguiente paso es
promediar ha Z;', dada por la ecuacién (2.97), sobre todas las posibles rutas que puede
seguir el proyectil. Para obtener este promedio se utiliza €l siguiente procedimiento,
propuesto en [47]:

Z; = Z,8(%) (2.98)
donde:

1458+ 7148° +427£ 409478
8g)= +&)

(2.99)

2{n

y €l parimetro adiabitico se determina en la manera usud, §=0(Z y donde
K

mE, . .

n=——7-— con E, y M, |a energia cinética y Ia masa del proyectil respectivamente. A
M Z R,

menos que la dependencia de Z;' en R sea indicada expliciamente, el promedio dado por

la ecuacidén {2.98) sera supuesto implicitamente a partir de aqui.

La evaluacion del parimetro de apantallamicnto por medio de la ecuacidn (2.89) es una
tarea muy complicada. En [62] se describe un procedimicnto alternativo. Los valores de 6,
determinados experimentalmente para valores discretos de Z, se ajustan pur una funcidn
continua &7). La dependencia de @en R puede ser tomada en cuenta al caleular el valor de
esta funcién en Z{R) = Z, + Z, (R). Entonces, la colisién de un proyectil pesado en un
blanco para un parimetro de impacto pequefio serd descrita por ¢l parimetro & que
evoluciona progresivamente desde el dtomo separado hasta los limites del atomo unido,

reproduciendo aproximadamente los valores experimentales intermedios. Por lo tanto, el

cilculo de la seccidn total se hard siguiendo el mismo método de promediar mencionado
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. A - el - .
antes, ¢s decir, tomando 24, 7, + Z,, con Z, dada por la ecuacién {2.98) para evaluar

AZ)). Se tiene que la funcion:

17/ 2% f, 3 c, &
9(2):[“4(]37] ]{In{ZLcI |Z - 20/ - 35" + l+(c3z)5+cdj}j| . (2.100)

con ¢, = 0.0051, ¢ = 0.0030, ¢, = 0.0060, ¢, = 0.1705 y ¢; —2.35, reproduce los valores

recomendados para las energias de tonuzacidn de la capa K, para elementos con

10 < Z < 103 con desviactones menores al 0.16 %o.

Entonces, tomando las funciones de onda que sansfacen la ecuactdn {2.86) y empleando la
ecuacion (2.98) para determinar la carga nuclear efectiva 7, la posicién del centro de cargas
y el pardmetro de apantallamiento, uno puede considerar simultineamente varios aspectos
fisicos que se onginan en la transicidn del limite adabitico al régimen de velocidades
intermedias.. 1.a evolucion radial de las funciones de onda, la variacién del pardmetro de
apantallamiento, y , en consecuencia, el papel de los electrones pasivos en la determinacién
de la encrgia de ligadura del clectrdn activo, y el cornmento del centro de carga hacia el

nucleo blanco son, todos ellos, tomados en cuenta.

El uso del promedic (2.98) para Z da valores promedio independientes del tiempo para

lus parimetros o, a, . Para poder evaluar la seccién de 1onizacion total para el MO 1sg, sc
tomard otra aproximacion introduciendo esos parimetros en la ecuacidn (2.85) para

obtener una expresion que pueda ser mampulada ficilmente, esto es:

z‘r

I(p)=- Idt exp(iwt ) v, {|_ Zah" +(=1)k" | —Z;?]_ﬂ] W, 2101

4.2 La Seccion Eficaz Escalada

Puede verse de la ecuacton (2.101) que parz transtciones dipolares 4, + /, = 1 y amplitudes
de transicion del proyectil y el blanco se cancelan cast por completo [64). Por lo tanto, la
contribucion dominante a la wonizacidén coulombiana directa del MO 156 proviene del
término monopolar, que puede ser tratado convenientemente por medio del formalismo

del vector de corniente [65]. El término del blanco en la ecuacion (2.101) corresponde al
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término de retroceso de la SCA en el limire muy asimétrico [66). Cuando este término se

retira, se recupera [a expresion usual de la SCA para fa amphitud de transicion.

Para transiciones monopolares, la integracion sobre las coordenadas electrénicas espaciales
en la ecuacién (2.101) puede evitarse utilizando el procedimiento descrito en [65]. Sigutendo
los mismos pasos mostrados ahi, se puede expresar la amplitud de transicion monopolar

como:

I{p)=- 4’;‘2' [ dt exptiony - (Zai(eR) + Z,A7(AR), (2.102)

h
< h _— = = _ . .
donde J(R)= Eﬂr;i(wﬂ(R)V W (RY-w (R\WVy, (R)) es el vector de corriente asociado a

: dl
la transiciéon 0 = ny v = —— es la velocidad relativa de los nucleos en colisidn,

ot

El vector de corriente serd determinado con funciones de onda hgadas y continuas que
satisfagan la ecuacién de Schrédinger (2.86), con los parimetros promediades Zr y V)

obtenidos de las ecuaciones (2.98) y (2.89), junto con la ecuacion (2.100}, respectivamente.

Entonces, el MO 150 cstard representado por las funciones de onda:
W, = Ay exp {-#R] {2.103)

1/
72

con A, = T y # = Z;/a, Por otra parte, Iz funcién de onda del electrén 5 con namero de
n

onda £ estd dada por:

. . ib
v, = A exp{ikR) ,1~,[1 - %;252:’)‘:[() (2.104)

. .1
siendo A4, = exPLﬂ) F(l-ik /D) y I'\(a & P ta funcion confluente hipergecométrica [49).

Para valores pequefios de 4, sc tiene la aproximacion | A, | = 275/ £.

Emplcando estas funciones de onda en la descripeidn del electron activo para los estados

imcial y final, el vector de corriente puede escnbirse como [65):
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r'(4)R
[C2+ibl k)

()

J(Ry= %AOA; exp{— (b +ik)R)}

()

1
x Ids exp(2sikR)s l
)

(2.105)
(1-5)

y la amplitud de transicion:

1(p)=- dmie’ ( - A°A;r(4)ij Tdt expl(iat)v - ié_[ds s(uf)

2 . 4
ho \3iTQ2+ib!k (2.106)

2]
x(l- s)(‘ "][Zlaz exp(~¢e R)+ Z, 37 exp(~{B R)]
con &= b+ ik {1 - 24). En el limite adiabitico, cuande la ionizacién se da para distancias

internucleares que son mucho mis pequefias que 1/, se tiene que | {]R << 1y la siguiente

aproximacton es valida:

Z,at exp(—¢aR) + Z, 8 exp(~¢PR)

~(Za®+ z,ﬂ’){l - [%]; R} (2.107)
~(Za® + 2, exp(~{ $ R)
donde
é= % - % (2.108)
con
_1rrg@) (2.109)

Tl
Al introducir la aproximacién (2.107) en la ecuacion (2.106), la amplitud de transicidn

puede reescribirse como:
4xiet

i,(p){—‘;;;(nrg(gn][- e (' z) exp(rmr)w)-i(m]- (2110)
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Entonces, la amplitud de Briggs de dos términos se redujo a una sola integral, que
formalmente equivale a la amplitud tipica de un centro en la SCA, con ¢l parimetro
adicional de escalamiento @ y el factor multiplicativo dentro del primer par de brackets. La
seccion eficaz de ionizacion del MO 156 puede entonces evaluarse a partic de los resultados

ya conocidos de la SCA, simplemente se hacen las siguientes sustituciones:

Z, = ¢Z,,v— ¢v, p — ¢p. Sin embargo Z; reemplaza a Z; en las funciones de onda

electronicas.

Se llega entonces a la expresion para la seccion eficaz de ionizacion en la forma:

& o= N1+ 8N T F& ! MF, ' @.111)
siendo
2n dg }[ 5 dg, AJ_l
Foaj————2— 14— —— 11
' [exp(Z;rdqo)—l "4 £, (2112)

el factor modificado de Coulomb y F(&5/A) es el primer término de la expansion en series
de potencias de la seccion reducida [62]. La extension para valores mis grandes del
parimetro (£,/A) puede hacerse por medio de fa funcién universal aproximada de Brandt y
Lapicki [48]:

9

F(x)= %x‘(l +172e) (2.113)

Los pardmetros Ou , &n, 44, ¥ @ son redefiniciones de aquéllos utilizados cominmente en
la teoria de ionizacién de la capa K [65], denotados por: oy, =8 alZl 1 Z} 1 Z;,
E=20n1G, dg, =4Z(Z,/ Z, XmIM)YIGE,, 8 =0(Z)a". M e la masa
reducida del sistema, 7 la masa del electron. Los parimetros 77 y & fueron defimdos antes.

Todas estas definiciones son vilidas en la aproximacion aZ/Zy = 1.

Los resultados anteriores fueron obtenidos empleando funciones de onda hidrogenoides

no relativistas. En |a region adiabitica los cfectos relativistas deben tomarse cn cuenta para
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evaluar a seccion eficaz. De acuerdo con [10] cl pardmetro &5 debe ser reemplazado por
£ o= 21,71,, /8, donde 7 2= [(l+1.1yz)y2 +y|n. El parimetro y esti dado por

y=04(Z,, 137 A/ & ;a?, debido al escalamiento antes mencionado y también porque
se utiliza la carga nuclear Z; para describir al electrén activo. Entonces la expresion (2.111)

se convierte en:

ok, = M1+ g(&) :%"F(ﬁm f A)F, (2.114)
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Capltulo 3

DESARROLLO EXPERIMENTAL

En este Capitule se describe el funcionamiento de los principales componentes del
dispositivo experimental utilizado para hacer las mediciones de secciones eficaces de
produccidén de rayos X. También se explican de manera general el procedimiento seguido
para llevar a cabo los experimentos y la reduccién de resultados experimentales a datos

facilmente manejables.

1. Dispositive Experimental

1.1 Funcionamiento del Acelerador Pelletron

Para realizar las mediciones de secciones eficaces de produccion de rayos X se utlizd un
acelerador de tipo Tandens denominado Peletron (modelo 9SDH-2 de National Electrostatic
Corp.), en el que se puede utilizar casi cualquier tipo de ion como proyectil. La terminal de
este acelerador permite obtener potenciales de hasta 3 MV. Una descripcion detallada del
funcionamiento de este tipo de acelerador se puede encontrar en [67]. A continuacidn se

describe brevemente el modo en que dicho acelerador opera.

La pnncipal diferencia del acelerador Pelletron con respecto a los aceleradores Van de
Graaff convencionales es que se utiliza un nuevo sistema de carga, en el que en lugar de
emplear la tradicional banda aislante ahora se reemplaza dicha banda por una cadena que
consiste de pequefios cilindros metilicos, con orillas cuidadosamente redondeadas, unidos
por juntas plasticas, Estas juntas giran en sisternas auto lubricantes que no requieren ser
aceitados. Cadenas de este tipo permiten hasta 14,000 hr de operacion. En algunos

aceleradores mis recientes la vida de la cadena ha sido mayor de 40,000 hr.

En la figura 3.1 se muestra el principto de operacion del sistema de carga del Pellemron.
Viajando sobre la primera polea P, los cilindros de la cadena entran a la zona de

interaccién del inductor I, el cual se encuentra energizado por el potencial -} comeo
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resultado se induce una carga +4 en los cilindros. La forma de los inductores y ranuras es la
misma para toda la cadena. La carga es entonces transmitida del cilindro a 1a polea p, cuyo
potencial se incrementa hasta +1/; entonces la carga es transferida a la polea auxiliar P,, en
la cual el potencial es N + V. El inductor I, cuyo potencial es N + 1"y que se encuentra
conectado a esa polea, induce una carga -¢ en cada uno de los cilindros que se mueve de
regreso. Las cargas negativas son entonces transferidas a la polea p,, cargindola hasta el
potencial N - /. Bajo la influencia de ese potencial en la polea, el inductor I,, que est
conectado a ella, carga los cilindros de la polea al entrar en su region de interaccién. De esta
manera se previene una descarga. El inductor I,, al operar con un potencial +V/, neutraliza

la carga en el cilindro que sc mueve de regreso, ayudando también a prevenir descargas.

Figura 3.1.: Esquema del sistena de carga de un acelerador Pelletron.

Las cadenas de tipo Pelletron se pueden mover a velocidades cercanas a 15 m/s. En una
atmosfera de SF, bajo una presidn de 6 atm una sola cadena puede transportar hasta 75 pA
en cada direccién, es decir, un total de 150 pA. Dado que hay 27 cilindros por cada metro
de cadena, a esta velocidad lineal tenemos 405 cilindros viajando a través de cada inductor
durante cada segundo. Se pueden emplear varias cadenas paralelas para aumentar la
capacidad de corriente. En el caso del acelerador Pelletron modelo 951DH-2 del IFUNAM

se cuenta con dos cadenas paralelas.

Comeo se menciond antes el acelerador empleado es de tipo Tandem; esto quiere decir que

el proceso de aceleracidn se realiza en mds de una etapa. Los principios de aceleracién de
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iones en multiples etapas por variacion de carga fueron propuestos en la década de los 30's

por el cientifico americano Dempster y por los cientificos alemanes Gerthsen y Peter.

En la figura 32 se muestra el principio de operacién de un acelerador de dos etapas,
conocido cominmente como Tandem. Un haz de iones positivos se produce en una fuente
al exterior del acelerador. Este haz pasa a través de un canal en el que se tiene gas a baja
presién; la interaccién de los iones con el gas produce iones negativos por adicién de
electrones. El haz de iones negativos es entonces dirigido a un iman analizador que permite
seleccionar los iones con una razon ¢/ = dada. Después los iones son inyectados en el tubo
acelerador, cuya seccion inicial se encuentra aterrizada. La terminal de alto voltaje, que se
encuentra al otro lado del tubo acelerador, en este caso tiene un potencial positivo del
orden de algunos MV. Los iones son acelerados entonces hasta obtener una energia
correspondiente al valor de este potencial, y entonces mientras pasan a través de un canal
stripping en la parte media del acelerador pierden electrones y se convierten en iones
positivos. El stripper utilizado en este caso es nitrégeno (N,). Después de la conversidn a
iones positivos, el haz es acelerado nuevamente hasta una energia correspondiente al
potencial en la terminal de alto voltaje; la salida del tubo acelerador también se encuentra
aterrizada. B} mismo voltaje I es entonces utilizado dos veces para darle a las particulas

mayor energiz durante el proceso.

Elechoimdn g:;;ge
Fuente inyacior |

™

I

il
-

Figura 3.2.: Pancipio de operacidn de un acelerador tandem.

Coral donadot
Ca elachonas

Terminal oe analizadot
atto voltaie

Las energias que se pueden loprar dependen del grado de ionizacién # de los ionés

acelerados (este coeficiente, que determina la carga del ion ¢ = # x ¢ en teoria puede llegar a
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ser igual al nimero atbmico en el caso extremo). La mixima energia que se puede obtener

en un acelerador Téndem csth entonces dadz por la relacion:
£ =Vy(1+q) 3.1

Ademas hay que considerar 50 keV adicionales, producto del proceso de inyeccién desde la

fuente al tubo acelerador.

En los experimentos realizados en este trabajo se utilizé un haz de "C** cuyas energias

variaban entre 6 MeV y 9 MeV, obteniéndose corrientes entre 10 pA y 60 pA.

1.2 Ciamars de Analisis

Como ho se contaba con una cdmara de anilisis con la geometria adecuada para realizar los
expetimentos en el acelerador Pelletron, fue necesario construir una nueva linea dedicada al
analisis con PIXE. El disefic y construccion de dicha linea se apegd tanto como fue posible
al disefio original de las otras lineas del Pelletron. Esto con el fin de garantizar
compatibilidad entre los dispositivos controladores y disponibilidad de refacciones en caso
necesario.

AT TRIE o

AL 1% Memt

LIST ["N5 Fhen]

' . 1

i (i

Jo— AT il " FLOU FE

.—-«.-a./

- SIS | o1 1 L)L JEE——

Figura 3.3.: Esquema de la linea PIXE construida.

La linea se encuentra a 30° con respecto al acelerador. Y estd constituida de la siguiente

forma (ver figura 3.3): inmediatamente después de la salida del electroimdn analizador del
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acelerador se tiene una vilvula electroneumitica de cortina modelo GV2500-P de MDC
Vacuum Products Corp.; después se colocd un fuelle para permitir una alineacion mas ficil
de la linea con respecto al acelerador; a continuacién se tiene un tramo de tubo de acero
inoxidable de 1 m de largo en T; la derivacidn de este tramo puede emplearse para bombeo
de apoyo, pruebas de fuga o venteo de la linea; mis adelante se cambia el didmetro de la
linea mediante un adaptador y se tiene otro tramo de tubo de aproximadamente 50 cm;
después de este wvienen los dispositivos de control del haz, que son juego de rejillas
manuales modelo BDSM-8, monitor de perfil de haz modelo BPM-80 y caja de Faraday
modelo FC-16P, todos ellos de NEC,; justo antes de 1a cdmara se cuenta con otra vilvula
electroneumitica de cortina modelo GV-1500V-P de MDC Vacuumn Products Corp. y otro
fuelle, para permitir alinear la cdmara con la linea y con el resto del acelerador; finalmente
se tene la cimara, que se encuentra aislada del resto de la linea mediante un tramo de

Nylon, para poder integrar la corriente en la misma.

. Poticionador
de Mucsiras

A la Bomba
Turbomolecular
Vilyvula /
de Venteo e
.

Fignra 3.4.: Vista lat¢cal de la cdmara de andlisis empleada en los experimentos.

Para realizar los experimentos se utilizé una cimara de analisis provisional, construida con

base en una cruz de acero inoxidable marca MDC Vacuum Prod. El vacio que se puede
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obtener en la camara de andlisis va de 10° torr hasta 10® torr, mediante una bomba
turbomolecular Alcatel modelo PTM-5101. El vacio se mide mediante un controlador de
valvulas de vacio Granville-Phillips modelo 307, utilizando un arreglo de dos termopares y

dos medidores i6nicos.

Debido a la geometria que se tiene en esta cimara provisional se pueden hacer hasta tres
tipos de andlisis diferentes sobre una misma muestra: PIXE, RBS y PESA. La disposicion

de los detectores se muestra en la figura 3.5,

Caja de Faraday
Muestra T Detector
- .| PESA

Al Detector

de Rayos X
Ventana | - Ventana de
de Mylar Colimador  Vidrio
Detector
RBS

—
Haz 100 mm

Figura 3.5.: Vista superior de la cdman de anilisis. Se puede apreciar la disposicidn de
los detectores empleados para los diferentes tipos de andlisis.

1.3 Detector de Rayos X
Se utilizé un detector de Ge de alta pureza para baja energia (LEGe) marca Canberra
modclo GLO055P para medir los rayes X producidos. Las especificaciones de dicho

detector, segun el fabricante, son:
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* 50 mm’ de irea
* 5 mm de espesor
* 5 um de espesor de la ventana de Be

¢ resolucién de 155 eV FWHM 2 5.9 keV.

Es necesario conocer la eficiencia abscluta del detector para tener una cuantificacion exacta
de los rayos X producidos en el blanco. Para realizar la calibracién de dicho detector se
utilizaron peliculas delgadas (~ 50 ug/cm?) MicroMatter, evaporadas sobre Mylar. También
se utilizaron algunos de los blancos empleados para la medicién de secciones con el fin de
comparar los resultados. Las peliculas fueron bombardeadas con protones de entre 1.5
MeV y 2.5 MeV; debido a que se tuvieron que realizar varias caracterizaciones, ya que se

cambiaba la posicidn del detector al ser utilizade para otros experimentos,

La eficiencia se determiné 2 partir de las ecuaciones (1.16), (1.19). Las o{E,) se obtuvieron
de las tablas de secdones de referencia de Paul y Sacher [68]. Las 0y(E,) se calculan a partir de la
féemula de Rutherford [69]. Los valores para @y se tomaron de las tablas de Krause [70] y
los de fse obtuvieron a partir de las razones de las intensidades K, / K de Khan y Karimi
[71}.

Las curvas de eficiencia obtenidas se muestran en las figuras 36, 37 y 38. Se utiliz6 la
funcion analitica de Gallagher y Cipolla [72] en su regidn de baja energia ajustada a los

valores experimentales de la eficiencia dada por:
Q _
E(Ex)—aexp{ua Ex"}, (3.2)

los parimetros {2, a’y f' fueron determinados por medio de un ajuste por minimos
cuadrados no lineales. Es necesario tomar en cuenta que el borde de absorcién del
germanio queda dentro de la region estudiada, por lo que para los elementos cercanos al Ge

es mis conveniente utilizar una efidenda puntual en lugar de utilizar la expresion anterior.
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Figura 3.6.: Eficiencia del detector de Rayos X para la 1¢ sede de experimentos.
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Figura 3.7.: Eficiencia del detector de Rayos X para la 2 serie de experimentos.
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Figura 3.8.: Eficiencia del detector de Rayos X para la ¥ seric de experimentos.

1.4 Detector de Particulas
Para detectar los iones retrodispersados o transmitidos se utilizaron detectores de particulas

PIPS Canberra modelo PD-25-12-100, con las siguientes caracteristicas:
® 50 mm?® de 4rea activa
¢ resolucidn de 12 keV para ot

* espesor minimo de agotamiento de 100 jm

Este tipo de detectores presentan algunas ventajas con respecto a los antiguos detectores
de barrera superficial como: la corriente de fuga es muy pequeiia, eficiencia mejorada de
conteo, ya que se minimiza la distancia del detector de silicio al borde del contenedor (0.9
mm); se pueden calentar hasta 100 °C; la ventana de entrada puede limpiarse facilmente;
tienen un fondo pequefio, tipicamente menos de 0.05 cuentas/hr/cm en el intervalo de

energia de 3 MeV a B MeV.
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Figura 3.9.: Proceso de fabricacion de un detector PIPS.

El proceso de manufactura (ver figura 3.9) de estos detectores incluye implantacién de
iones y se realiza con la tecnologia tipica de produccién de circuitos integrados por medio
de fotolitografia en éxido de silicio de alta calidad. La implantacién de iones permite
junturas abruptas con bordes bien definidos de manera que se tienen un fondo pequefio y

una baja corriente de fuga.

2, Medicién de las Secciones Eficaces de Produccién de Rayos X K
Para realizar las mediciones de secciones eficaces de produccién de rayos X se utilizé el
dispositivo expetimental antes descrito (ver figuras 3.4 y 3.5). Un haz de “C"* atravesaba un

colimador de 2 mm de didmetro e incide a 45° de 1a normal al blanco.

Los rayos X producidos fueron registrados por el detector de rayos X de LEGe antes
descrito. Este detector s¢ encuentra perpendicular al haz y a 45° de la normal del blanco.
Las sefiales producidas por este detector se procesan mediante un amplificador Canberra
modelo 2026. Los pulsos s¢ registran mediante una tarjeta multicanal PCA-3 Oxford, para
PC. La resolucién medida para el sisterna de deteccion de rayos X fue de 160 eV FWHM
para la linea de Mn K, de 5.9 keV. Los rayos X producidos en el blanco deben atravesar la

ventana de Mylar de la cimara de 12 pm de espesor.
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Para determinar el nimero de protones retrodispersados o transmitidos por la muestra se
utilizé el detector de particulas PIPS antes mencionado. Este detector se colocd como se
muestra en la figura 35, utilizando el tipo de geometria IBMY. Cuando el PIPS se empleaba
para detectar los iones transmitidos se colocaba un colimador de 1 mm de didmetro, para
evitar que dicho detector sufriera dafios. El dngulo sélide que subtiende el detector se
midi6 directamente siendo éste de 1.4x10* % 3.8x10* st en el caso del arreglo PESA y de
4.3x10™ £ 1.1x10" sr en el caso de RBS. La sefial del detector PIPS era procesada por un
amplificador Canberra modelo 2022. Los pulsos se registraban mediante la misma tarjeta
multicanal PCA-3 al mismo tiempo que se colectaban los de rayos X, gracias a un
multiplexor Oxford modelo DXMR-108A,. ¢l cual puede llegar a manejar hasta 8 sefiales
provenientes de igual nimero de detectores diferentes con la misma tarjeta multicanal

PCA-3.

Los espectros PESA o RBS eran utilizados como una integracion absoluta de la carga que
era acumulada en la muestra (ver ecuacién (1.19), de manera que las mediciones de

secciones eficaces eran también absolutas y no fue necesario renormalizarlas.

Las peliculas fueron hechas por evaporacion de los elementos seleccionados sobre
substratos de grafito, esto con el fin de evitar retrodispersion del mismo haz. Se procurd
que fueran lo suficientemente delgadas para poder aplicar las aproximaciones de pelicula
delgada antes mencionadas. Aunque en algunos casos fueron un poco mis gruesas de lo
esperado, para estas peliculas se aplico fa correccidén por atenuamiento en los resultados

obtenidos.

El procedimiento que se seguia durante los experimentos es el siguiente: primero se
eligteron el haz (*C'") y el intervalo en el que la energia podia variar, este fue de 6 MeV 2 9
MeV, que para *C** equivale a ir de 0.5 MeV/uma hasta 0.75 MeV fuma; se seleccionaban
algunas de las peliculas y eran bombardeadas, obteniéndose simultineamente los espectros
de rayos X y de iones retrodispersados; una vez que toda la serie de peliculas era
bombardeada a cierta energia ésta dltima se variaba en pasos de 0.5 MeV; el procedimiento

se repetia hasta barrer todo el intervalo de energia seleccionado. La calibracidn del detector

# En esta geometria la normal a 1a muestra es coplanar tanto con el detecior de particulas como con el haz de iones.
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de rayos X se hacia como se mencioné antes, al principio o final de los experimentos y
cuidando que las condiciones en las que se encontraba el detector fueran las mismas que las
tenidas durante la serie correspondiente de experimentos. En las figuras 3.10 y 3.1 se

muestran espectros tipicos obtenidos durante los experimentos.

Una vez que sc obtenian los espectros de rayos X y de iones retrodispersados, éstos eran
analizados utilizando programas de computo para obtener las dreas de los picos de interés,
En el caso de los espectros de rayos X se utilizb el programa AXIL [73] y para el caso de
los espectros de RBS se utiliz6 el programa RUMP[74, 75].

Ya que se tienen estos resultados simplemente se sustituyen en la ecuacion (1.16), junto con
"los otros parimetros (eficiencia, fluorescencias y cocientes Kp/Ko) y se obtienen entonces

las secciones eficaces de produccidn de rayos X buscadas o3(E).

10000 . : . ; :
1000} 4
Gek,
3 /
c
@«
=]
S 100} GeX, .
/
I '
{10

0 200 400 600 BOO 1000
Canal

Figura 3.10.: Espectro de PIXE. Corresponde a 2C** — Ge. La energia de bombardeo
€s 9 McV.
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Figurz 3.11.: Espectro de RBS. Corresponde a 2C* — Ge. La energia de bombardeo
es 9 MeV,
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Capltule 4

ANALISIS DE RESULTADOS

En este capitlo se muestran las secciones eficaces de produccién de rayos X K y las

secciones eficaces de ionizacion de [a capa K medidas, se hace una discusidn acerca de los

parimetros que fueron ajustados para realizar los cilculos con la teoria MECPSSR y se

comparan los resultados experimentales obtenidos en este trabajo, las predicciones de las

teorias MECPSSR y MO directo y resultados experimentales anteriores. También se hace

una comparacién general entre todos los resultados en funcién de vartables de interés.

1. Secciones Eficaces de Produccién de Rayos X K

En la siguiente tabla se presentan las secciones eficaces de produccién de rayos X K

inducidos por iones de '*C sobre los elementos indicados.

Tabla 4.1.: Sccciones eficaces de produccién de rayos X medidas.

Azufre
Energia Seccién
[MeV] {bams]
6.0 2.46E+02
7 5.75E+03
8 1.46E+03
8.0 1.53E+03
8.5 8.65E+03
Calcio
Energia Seccion
[MeV] {bams]
6.0 2.07E+01
7.0 2.62E+02
7.5 2.77TE+02
8.0 1.53E+02
85 2.72E+02
9.0 3.65E+02

Incertidumbre
%
22
22
22
22
22

Incertidumbre

%

17
17
17
17
17
17

Galio
Energia Seccién Ircertidumbre
[MeV] [bamns] %
6.0 1.69E+00 18
6.5 2.3E+C0 18
1.0 3.06E+00 18
7.5 4.02E+00 18
8.0 5.36E+00 18
Germanio
Energia Seccion Incertidumbre
MeV] [barns) %
6.0 1.11E+00 16
6.5 1.50E+00 16
7.0 2.17E+00 16
7.5 2.82E+00 16
8.0 3.81E+00 16
8.5 5.04E+00 16
9.0 5.25E+00 16
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Titanio
Energia
[MeV]
6.0
6.5
7.0
7.5
8.0
8.5
9.0

Manganeso
Energia
[MeV]
6.0
6.5
7.0
7.5
8.0
8.5
2.0

Fierro
Energla
[MeV]
6.0
6.5
7.0
1.5
8.0
8.5
9.0

Cobre
Energla
iMeV]
6.0

6.5
7.0

7.5
8.0

8.5

9.0

Seccidn
[bams}
2.44E+01
3.35E+01
4.38E+01
SATE+D1
7.91E+01
9.94E+01
1.32E+02

Seccion
[barns}
1.18E+01
1.65E+01
2.24E+01
2.77TE+01
3.53E+01
4 40E+01
5 61E+01

Seccién
|bams]
71.226+00
9.80E+00
1.27E+01
1.65E+01
2.04E+01
2.76E401
3.33E+01

Seccidn
[barns)
1.17E+00
1.02E+00
7.10E+00
1.10E+01
6.84E+00
1.26E+01
7.39E+00
1.01E+01
3.93E+00
1.75E+01
1.54E+01
2.08E+01
2.53E+01
4.25E+01

Incertidumbre
%
18
18
18
18
18
18
18

Incertidumbre
%

16
16
16
16
16
16
16

Incertidumbre
18

18
18
i8
18
18
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Paladio
Energia
Mev]
8.0
6.5
7.0
15
8.0
8.5
9.0

Plata
Energia
MeV]
6.0
8.5
7.0
7.5
8.0

Seccion
[bams]
5.64E-02
8.40E-02
1.22E-01
1.60E-01
1.84E-01
2.28E-01
3.01E-01

Seccion
[barns}
4.78E-02
7.22E-02
9.36E-02
1.20E-01
1.39E-01
1.76E-01
2.14E-01

Seccidn
[barns}
3.54E-02
5.13E-02
9.68E-02
1.06E-01
1.17E-01
1.61E-01

Incertidumbre

16
16
16
16

16
16




2. Ajuste de los Pardmetros C, y Cy

Para los primeros cilculos y resultados preliminares se utilizaron los parimetros Cyy Cy
ajustados para bombardeo con O publicados en [58}; pero se pudo observar que si se
consideraban pequefias variaciones de dichos pardmetros, éstas provocaban cambios
apreciables en la funcién definida por la ecuacién (2.77), como se puede ver en las figuras
41y 42 A partic de las figuras 4.30 y 4.28 se puede hacer una comparacién gencral entre el
comportamicnto de la teoria MECPSSR, si se utilizan los coeficientes para ““O reportados
con anterioridad, y el comportamiento de dicha teoria, usando los parimetros obtenidos en

este trabajo para el bombardeo con "'C respectivamente.

Para ajustar los parimetros C, y C,, definidos por la ecuacién (2.81) se utiliz6 la prueba de
la #* para una funcion de distribucion de tipo normal [76] de los cocientes de las secciones

experimentales entre las secciones tedricas, dados por:

agr
5. =—kX_ 4.1
TEC O_;EO ( )

donde o7 corresponde 2 la seccion eficaz de ionizacién de la capa K predicha por las

teorias MECPSSR y MO directo en cada caso.

. Manganeso
1 T T T T T T T T
—0—C,=0.01
C,=0.10 e
10tk E
A
810’-
e
]
gm‘
10 F
L I T S S S
Energia [MeV]

Figura 4.1.: Seccidn eficaz de ionizzadn para bombardeo con iones de 2C sobre Ma,
predicha por la eoria MECPSSR para diferentes valores del coeficiente C,
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Figurs 4.2.: Seccion eficaz de ionizacién para bombardeo con jones de 12C sobre Ag,

predicha por la teoria MECPSSR para diferentes valores del coeficiente Gy
Dicha distribucion normal se supuso centrada en 1 y con una desviacion tipica de 0.1. Esta
hipétesis es demasiado frerte, de manera que nunca se pudo probar como verdadera. Sin
embargo si permitié minimizar los valores de #° para la distribucién antes mencionada,
como se muestra en las figuras 4.3 y 4.4. El hecho de que se haya considerado la hipétesis de
una distribucién normal con las caracteristicas antes mencionadas es razonable, porque
suponiendo que la teorfa fuera suficientemente buens, entonces uno esperaria que la
distribucién de los cocientes definidos por la ecuacién (4.1) se encontrara centrada en 1, es
decir, la teoria y los resultados experimentales deberian coincidir. Y ademds se esperaria que
hwubiera derta dispersion debido a factores cxperimentales. No es posible evalar
directamente el tipo de distabucién de los cocientes debido a que ésta depende
fuertemente de los parimetros €,y €, seleccionados. Se hizo una adaptacién del programa
para calcular las secciones eficaces de ionizacion con la teoria MECPSSR de modo que
perimitiera calcular las cantidades estadisticas de interés y asi ajustar los pardmetros C, y
Cys considerando que los mgores parimetros serian aquéllos para los cuales la ¥° fuera

minima. Y se obruvo que: G, = -0.09y €, = 0.28.
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Figura 4.3 Valor de ¢ para la distribucién graficada en la figura 4.28, en funcién del
parimetro C,4 considerando a! pardmetro Cy fijo e igual a 0.1. Se puede apreciar un
minimo para 0.25 < €, < 0.3.
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Figura 4.4.: Valor de 7 para la distribucién praficada en la figura 4.28, en funcidn del
parimetro C, considerando al parimetro C,, fijo e igual 2 0.3. S¢ puede apreciar un
minimo cercade Cy = 0 tal que €, < 0.
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3. Comparacién entre las Secciones Eficaces de Ionizacién de la Capa K

Las secciones cficaces de ionizacién de la capa K obtenidas en este tralrajo se muestran en
las figuras 4.5 a 425. En cada caso se tiene una grifica del intervalo de interés abarcado en
este trabajo y una grifica en la cual se muestra la posicion de los resultados obtenidos con
respecto a otras mediciones realizadas con anterioridad. Se grafica la seccién eficaz de
jonizacién de la capa K en funcién de la energia de bombardeo de los iones de “C*, para
cada uno de los elementos estudiados. Los resultados se comparan con las predicciones de
la teora ECPSSR con la correccion de MO (MECPSSR) y con la teoria de Perturbacion
Adiabitica aplicada a la ionizacién del MO 1s6 por interaccién coulombiana directa (MO
directo). También se hace la comparacion con resultados experimentales obtenidos por

otros autores.

En los casos de S, Ca, Ti, Ga, y Pd los resultados obtenidos cubren un intervaio que no se
habia estudiado con anterioridad, atin cuando ya se tentan mediciones de secciones eficaces
de produccion de rayos X K para estos elementos. En el caso del In no se encontraren

resultados anteriores teportados en la literatura con los cuales comparar.

Se puede observar que, salvo por un pequefio porcentaje, en general hay consistencia entre
las teorias MECPSSR y MO directo. Aunque para las colisiones menos asimétricas, o sea, 5,
Ca y ain Ti la diferencia entre las predicciones de ambas teotias se incrementa, teniendo
stempre los valores predichos por la MECPSSR por arriba de aquéllos predichos por la
MO directo. A partic del Mn las predicciones de ambas teorias se encuentran muy

proximas e incluso se observa que hay regiones donde ambas son practicamente idénticas.

Al comparar los resultados obtenidos en este trabajo con los resultados anteriores se puede
notar que concuerdan dentro del intervalo de incertidumbres para el caso de colisiones
asimétricas, mientras que para colisiones simétricas nuestros resultados se encuentran por
debajo de las mediciones anteriores y en los casos particulares de S y Ca nuestros resultados
prescntan una gran dispersion. Andhsis posteriores mostraron que los sustratos se
encontraban contaminados con §, por lo cual las mediciones de secciones eficaces para este

elemento no son confiables.
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Figurn 4.5.: Seccidn eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de 2C** en $ en

funcién de In energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO digecto.
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Figura 4.6.: Seccidn eficaz de ionizacidn de 1z capa K por impacto de BCH en S en
furtcidn de la encrgia de bombardeo. Se comparan los resultados expenmentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo y con resultadas publicados con
anteaondad [77].
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Figura 4.7.: Seccién eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de *C** en Ca en
funcién de la energis de bombardeo. Se comparan los cesultados experimentales con las

predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo.
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Figura 4.8.: Seccién cficaz de ionizacidn de 12 capa K por impacto de 2C*en Ca en
funcién de 1a energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicceones de las teorias MECPSSR y MO direcio y con resultados publicados con

anterioridad [78, 80].
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Figura 4.9.; Seccidn eficaz de ionizacién de 1a capa K por impacto de 2C* ¢n Tien
funcién de la encrpia de bombardeo. Se comparan los resultados expermentales con las
prediceiones de las teorias MECPSSR y MO directo.
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Figura 4.10.; Seccibn eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de 2C*4en Ti en
funcidn de la energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo y con resultados publicados con
anterionidad [80].
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Figura 4.11.: Seccién eficaz de ionizacidn de la capa K por impacto de 12C+4 en Mn
en funcion de la energia de bombardeco. S¢ comparan los resultsdos experimentales
con las predicciones de las teordas MECPSSR y MO directo.
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Figura 4.12.2 Seccion eficaz de ionizacion de 1a capa K por impacto de 2C** en Mn en
funcion de la enesgia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teonas MECPSSR y MO direcito y con resultados publicados con
anterioridad [79].
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Figura 4.13.: Seccién eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de ¥C* en Fe en
funcidn de la energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo.
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Figura 4.14.. Seccion eficaz de tonizacién de la capa K por impacto de 12C** en Fe en
funcién de la energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teodas MECPSSR y MO disecto y con resultados publicados con
anteriondad [79, 8G].
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Figuea 4.15.: Seccién eficaz de ionizacién de a capa K por impacto de 2C** en Cu en
funcion de 1a cnergia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo.

i ¥ 1

Seccidn [bams)

10' ?

1P L n . s . s L
5 10 15 20 25 30 35 40

Energla [MeV)

Figura 4.16.: Seccién eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de 2C* en Cu en
funcién de la enesgia de bombardeo. S¢ comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO direco y con resuliados publicados con
anmenondad [79, 80].
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Figura 4.17.: Seccidn eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de 2C** en Gaen

funcidn de la energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teonias MECPSSR y MO directo,

Gatlio
10 T T T T T T T——
— MECPSS5R
MO directo
1 » Experimantal A/_[
10 » Anteriores X

&

2
T

Secclén [bams)

=
~
T
\HU
L

:3 Il
hd 0 ] 2 3 4 5 i} 7 8 9
Energla [MeV]

Figura 4.18.: Seccidn eficaz de ionizacidn de ta capa K por impacto de 2C*4en Gaen
funcién de la energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo y con resultados publicados con
antenondad [78].
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Figura 4.19.: Seccidn eficaz de ionizacion de 1a capa K por impacto de 12C**en Ge en
funcién de 1a cnergia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las reorias MECPSSR y MO directo.
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Figura 4.20.: Seccién eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de 2C* en Ge en
funcion de la energia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las tenrias MECPSSR y MO direccto y con resuttados publicados con
antenondad [80, 81].
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Figura 4.21.: Seccidn eficaz de ionizacion de la capa K por impacto de 2C*4 en Pd en
funcién de la encrgia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las

predicciones de las teodas MECPSSR y MO dirccto.
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Figura 4.22.: Seccitn eficaz de ionizacion de la capa K por impacto de 2C* en Pd en
funcién de 1a encrgia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las tcorias MECPSSR y MO directo v con resultados publicados con

anteriornidad [80].
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Figura 4.23.: Seccidn eficaz de ionizacidn de la capa K por impacto de 2C* en Agen
funcién de la encrgia de bombardeo. Se comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO directo.
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Figura 4.24.: Seccion eficaz de tonizacion de la capa K por impacto de 2C*en Ag en
funcion de la energia de bombardeo. S¢ comparan los resultados experimentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO dizecto y con resultades publicados con
antenoridad [81, 82].
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Figura 4.25.: Seccidn eficaz de ionizacién de la capa K por impacto de ¥C**en In en
furcién de la enerpia de bombardeo. Se comparan los eesultados expenmentales con las
predicciones de las teorias MECPSSR y MO dicecte.

Con respecto a las incertidumbres experimentales calculadas, éstas van desde
aproximadamente el 16% del valor informado, para casi todos los resultados, hasta
aproximadamente el 22% (en los peores casos) del valor obtenido. La eficiencia del

detector de rayos X es la principal contribuyente a dichas incertidumbres.

Para tener una idea mas clara del comportamiento de los resultados experimentales en
conjunto, se utilizaron los cocientes de las secciones experimentales entre las tedricas,

definidos en la ecuacion (4.1).

Estos cocientes sc grafican en funcién de la velocidad relatvista reducida &7, definida en la

seccién 3.1 del capitulo 2.
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Figura 4.26.: Cocientes de las secciones eficaces de ionizacién medidas en este trabajo
entre las predicciones obtenidas con la teoria MECPSSR, en funcién de la velocidad

reducida é: .
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Figura 4.27.: Cocientes de las secciones eficaces de tomzacidn medidas en este trabajo
entre las predicciones obtenidas con fa teoria MO directo, en funcitn de la velocidad

reducida :f,f .
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Figura 4.28.: Cocientes de las secciones eficaces de ionizacién medidas en este trabajo
y las publicadas con anterionidad entre las predicciones obtenidas con la teoda

MECPSSR, en funcién de la velocidad reducida & .
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Figura 4.29.: Cocientes de las secciones eficaces de ionizacion medidas en este trabajo
y las publicadas con antedondad entre las predicciones obtenidas con la teoria MO

directo, en funcién de la velocidad reducrda f,f

97



25 T v v T — T

= Anienores a
a  Experimental o

0.25 0.50 0.75 1.00 125 1.50

Figura 4.30.: Cocientes de las secciones eficaces de ionizacion medidas en este trabajo
¥ las repoctadas con anterioridad entre las predicciones cbtenidas con la teoria
MECPSSR utilizando los parimetros C, y Cy de %0, en funcion de la velocidad

reducida 5: .

En las figuras 4.26 y 4.27 se hace una comparacion de los cocientes definidos por la ecuacion
(4.1) para los resultados obtenidos en este trabajo. Asi mismo, en las figuras 4.28 y 4.29 se
comparan todos los resultados experimentales reportados con anterioridad y los resultados
de este trabajo. Se puede ver que en el caso de las predicciones de la teoria MECPSSR 1a

teoria subestima el valor de la seccién para energias pequefias en colisiones no tan
asimétricas, asi como al tomar & valores cada vez mas grandes. Se podria definir una
region de validez para 0.4 < £ < 0.9, ya que es en ese intervalo donde los cocientes estan

més cercanos a 1. Por otra parte, las predicciones de la teoria MO directo subestiman el

valor de la seccién en la mayoria de los casos, de tal manera que Sy, parece formar un

minimo alrededor de £ = 0.5, muy cercano a 1; por lo que también se podria hablar de

una regi¢n de validez de esta teoria alrededor de este valor de &
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CONCLUSIONES

En el presente trabajo se obtuvieron mediciones de secciones eficaces de produccién de rayos
X Ky de ionizacién de la capa K por incidencia de iones de *C*, sobre blancos delgados de
S, Ca, Ti, Mn, Fe, Cu, Ga, Ge, Pd, Ag, In. En algunos casos nuestras mediciones
complementan los resultados reportados con anteriotidad por otros autores. En el caso
particular del In no se encontraron mediciones anteriores a las que se realizaron en este

trabajo.

Se pudo comprobar que las secciones eficaces obtenidas en este trabajo son consistentes en la
mayoriz de los casos con las mediciones anteriores, dentro del intervalo de incertidumbre.
Ademis también se observa consistencia, por lo menos en el intervalo estudiado, con los

valores predichos por las teorfas MECPSSR y MO ditecto.

Para el caso de la teoria MECPSSR se logré hacer un ajuste de los patimetros C, y Cy con
base en todo e conjunto de mediciones con el que se contaba; tanto mediciones de secciones
eficaces publicadas en Ia literatura como los resultados obtenidos en este trabajo. No se ha
encontrado que alguien mis haya informado en la literatura otro ajuste de dichos parametros
ademds del trabajo realizado por O. Benka ez al [58] para el caso de incidencia de iones de
0.

Al comparar el comportamiento general de las predicciones de las teorias MECPSSR y MO
directo con respecto a los resultados experimentales, en funcién de la velocidad reducida £2,
podemos ver que la forma que tienen los cocientes Sz, es similar, aunque en el caso de la
teoria MO directo hay una mayor dispersién. En ambos casos parece haber un minimo, cuyo
valor es muy cercano a 1, el cual en principio deberia corresponder a una region de validez, en

la cual las teorias reproducen fielmente ¢l comportamiento experimental. Esta region se ubica

en el caso de la teoria MECPSSR aproximadamente en el intervalo 0.4 < & < 09; para

valores de & que se encuentran fucra de ese intervalo la teoria predice valores menores que

los que se han medido. Para el caso de 1a teoria MO directo se observa que la regién de validez
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se da para valores cercanos a &8 = 0.5, aproximadamente se define un intervalo tal que 0.4 <
&
&R <0,

Para ambas teorias, se puede ver que las predicciones se encuentran, en la mayoria de los
casos, por debajo de los resultados experimentales. Ademis, en el caso de colisiones no tan
asimétricas los valores predichos por la teoria MECPSSR se encuentran siempre por arnba de
los valores predichos por la teoria de MO directo. Al irse volviendo las colisiones mais
asimétricas estas discrepancias entre las teorias van desapareciendo, de manera tal que se

observan regiones en las que ambas teorias son indistinguibles.

Cabe hacer mencién que durante el desarrollo de este trabajo se disefiaron y construyeron una
nueva linea y la respectiva cimara de anilisis en ¢l acelerador Pelletron, debido a que las ya
existentes no contaban con la geometria requerida para el tipo de mediciones que nos
interesaba hacer. Fsta nueva linea presenta una geometria ideal para ser utilizada en el

desarrollo de diferentes aplicaciones, como por ejemplo andlisis con PIXE, RBS o PESA.
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