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‘CAPiTULO 1

INTRODUCCION

Para la caracterizacion de materiales existen diversas técnicas y procedimientos con los
cuales es posible analizarlos. Dentro de estas técnicas se encuentran las que emplean haces
de iones producidos en aceleradores de particulas, como por e¢jemplo: la espectroscopia de
retrodispersion de iones, RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry) (1], el analisis por
reacciones nucleares, NRA (Nuclear Reaction Analysis) [2] y la emisidbn de rayos X
inducidos por particulas, PIXE (Particle Induced X-ray Emission) [3]. Una de las ventajas
de estas técnicas es que en muchos casos son catalogadas como “no destructivas™, es decir,
que el dafio que producen en la muestra no altera sus propiedades. Con estas técnicas es
posible desarrollar el analisis de diversos tipos de muestras: de materiales con propiedades
electrénicas, metalGrgicas, geoldgicas, ambientales, biologicas y arqueolédgicas. Cada una
de estas técnicas, como cualquier otra, tiene sus ventajas y sus inconvenientes. De hecho
ninguna técnica es en si absolutamente superior a las otras, sino que todas cllas se
complementan dependiendo del tipo de muestra a estudiar y de las propiedades que se
quieran determinar. Asi cada una de las técnicas proporcionara la informacién de
diferentes aspectos y alguna técnica resultara superior a otras con respecto a alguno de estos

aspectos.

LLa técnica PIXE se fundamenta en la espectroscopia de rayos X la cual consiste en
excitar a los atomos de una muestra para que emitan rayos X. En el caso de PIXE la
excitacion se logra haciendo incidir iones sobre una muestra, los cuales al interaccionar con
los atomos van a producir la generacion de rayos X. Estos iones se producen y se les
proporciona la energia suficiente para que puedan excitar por medio de un acelerador de
particulas. Por lo regular se utilizan iones ligeros como los protones, 'H', o iones de helio,
He, con energias del orden de unos cuantos megaelectronvolts, MeV. La emision de los
rayos X se produce porque los iones incidentes en la muestra interaccionan con los
electrones de los atomos produciendo vacantes en las capas internas del atomo. Luego
estas vacantes se vuelven a ocupar con algan electréon de una capa superior produciendo la
emision de un foton o un electrén Auger. La energia de los rayos X emitidos es
caracteristica de cada clemento atomico presente en la muestra. Dependiendo de la capa
atéomica: K, L, M, N, O,... en la que se produzca la vacante sera el nombre que se le dara
inicialmente a la correspondiente linea de emision de rayos X. De esta manera a los rayos
X provenientes de vacantes en la capa K se les conoce como linea K, los de la capa L como
lineas L, etc. Luego estas lineas a su vez se subdividen en otras a partir de la capa atomica
de donde viene el electréon a ocupar la vacante y se suelen denotar algunas de ellas con las
letras minusculas griegas a, BB, ¥ de acuerdo con su intensidad respectiva, conocida como
notacion espectroscopica. Asi los rayos X de la linea K se dividen en Ka y Kf3, donde los
indicados con a son los mas intensos scguidos de los 3. Por lo general los rayos X
inducidos en la muestra son detectados por medio de un detector de estado solido para
rayos X. Luego la senal del detector es procesada por medio de un amplificador y enviada
a un analizador multicanal, MCA (Multichannel Analyzer). En el MCA lo que se hace es
graficar Ia en el eje X la energia de los fotones entre E y E+AE y en el Y al nimero de estos
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que son registrados. A los AE se les conoce como canales y se encuentran numerados para
distinguirlos uno de otro. A la grafica obtenida en el MCA sc le conoce como espectro
PIXE de rayos X. Este espectro consiste en una serie de picos superpuestos con un fondo
continuo de radiacién. De esta forma, la energia de los picos de rayos X nos indica los
elementos presentes en la muestra y su intensidad se relaciona directamente con la cantidad
de estos en la muestra. Asi pues, la técnica PIXE se utiliza para identificar y cuantificar la
concentraciéon de elementos presentes en una muestra. Esta técnica tiene entre otras
virtudes la capacidad de poder detectar concentraciones de elementos de hasta partes por

millon.

Una de las magnitudes fundamentales para la espectroscopia PIXE es la seccion eficaz
de produccién de rayos X, la cual se entiende como la probabilidad de que un atomo emita
un fotén de rayos X después de sufrir una colision con un ion. Esta magnitud es
fundamental debido a que es a partir de la cual se -puede cuantificar la cantidad de atomos
de un cierto elemento existentes en una muestra por medio de un analisis por PIXE. Esta
seccion eficaz de produccidn de rayos X esta directamente asociada con la de jonizacion y
depende del tipo de ion incidente, de su energia y del atomo blanco. En la figura 1.1 se
muestran las secciones eficaces de ionizacion por impacto de protones para la capa atomica
K en atomos de Ci, Fe y Mo, asi como también para las capas L en los elementos Ta, Pb y
U. Puede observarse a partir dec esta figura que la seccion de ionizacion disminuye a bajas
energias de los protones y que resulta ser mayor para elementos mas ligeros que pesados.

cl
14T K L

Seccién eficaz do lonizacién (bans)

1
1073 q 2 3 ] s 1 2 3 4 E]
Energia (MeV)

. Figura 1.1 Grdficas de las secciones eficaces de ionizacion generadas por impacto de
protones correspondientes a la capa K para los elementos Cl, Fe y Mo, asi como también
para la capa L en los elementos Ta, Pb y U.

La seccion eficaz de produccion de rayos X por impacto de protones decrece

bruscamente para energias menores de 1 MeV (ver figura 1.1). A su vez, para estas
energias el frenamiento, que nos indica la pérdida de energia del proton en el interior de la
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muestra, alcanza sus valores mas grandes. En la figura 1.2 se muestra el poder de
frenamiento para protones en hierro. Es decir, para estas energias los protones se van
frenando mas rapidamente dentro de la muestra en la que inciden. Estas propiedades de la
seccion de produccion de rayos X y de los frenamientos para encrgias menores de 1| MeV
tienen la ventaja de proporcionar una gran sensitividad para cambios en la intensidad de los
rayos X producidos hasta una profundidad determinada en funcion de la energia del proton
incidente. Esto anterior puede verse de la siguiente manera: Cuando un proton de energia
E; < 1 MeV choca con un blanco este rapidamente comienza a perder energia con la
profundidad. Luego como la seccion de rayos X decrece mucho junto con la energia del
proyectil, vamos a tener que practicamente solamente los rayos X producidos hasta una
determinada profundidad d, van a contribuir de manera significativa en el espectro de rayos
X. Abhora, si sc bombardea el mismo blanco con protones de energia E; tal que Ej < E; < 1
MeV los rayos X producidos hasta un espesor dz > d) son los que practicamente van a
contribuir en el espectro. De esta manera al ir variando la energia de los jones sobre un
blanco podemos obtener informacion de la concentracion de elementos a diferentes
profundidades de la muestra. Ademas, la sensibilidad con la profundidad se puede
aumentar considerando diversas geometrias para la incidencia de los protones y aprovechar
también la atenuacion de los rayos X dentro de la misma muestra.

250 T —— T T

Poder de frenamiento [keV/ym ]

. T
10 10° 10 10°. 10" B0
Energia del proton [keV] ! e

Figura 1.2 Grafica del poder de frenamiento para protones en sgfe. conmio funcion de su
energia. Se observa que a energias menores de 'l MeV el [)0der de frcnamleuto alcanza Sus
valores mdximos. . .
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Las propiedades indicadas cn el parrafo anterior resultan ser la base de varias de las
aplicaciones de PIXE a bajas energias, como serian: la medicion de espesores de peliculas
delgadas y la determinacion de perfiles de concentracion de elementos en funcion de la
profundidad con respecto a la superficie de la muestra {4, 5]. De esta manera, para que los
analisis realizados utilizando PIXE a bajas energias sean adecuados es necesario contar con
secciones de produccion de rayos X exactas y precisas. Esto se ha logrado en el caso de las
lineas K para las cuales existen valores de referencia de las secciones de rayos X {6], con
una incerteza de 3% a 5%. Se les dice que son valores de referencia porque se pueden
considerar como datos exactos, es decir, son practicamente las secciones reales. En el caso
de las L existen ajustes semiempiricos bastante aceptables para estas secciones [7]. En el
caso de las lineas M también se ha presentado un ajuste semiempirico a valores
experimentales de las correspondientes secciones de rayos X [8], pero tiene el
inconveniente de que como no hay muchas medidas de estas secciones el ajuste no resulta
ser muy preciso, especialmente a bajas energias donde el cambio en la seccion es grande.

Por el motivo expuesto y con la finalidad de aumentar el namero de valores medidos
experimentalmente para las secciones de produccion de rayos X M en esta tesis se
presentan los resultados de las mediciones efectuadas en los clementos 79W, 7sAu, g2Pb,
#x1Bi, 90Th y 92U por medio de incidencia de protones con energias entre 0.3 MeV y 0.7

MeV.

Los resultados experimentales obtenidos se comparan con los resultados de los modelos
tedricos de aproximacion de onda plana de Born, PWBA (Plane Wave Born Aproximation)
y ECPSSR. Este altimo ha sido el modelo mas exitoso y utilizado para las aplicaciones de
las técnicas con haces de iones.

En el siguiente capitulo de la tesis se describe la estructura atomica y la de los rayos X.
También se muestran los conceptos fundamentales de las teorias PWBA y ECPSSR. En el
capitulo 3 se describe ¢l procedimiento experimental empleado para la medicion de estas
secciones de rayos X M y en el capitulo 4 se muestran los resultados y conclusiones

obtenidos.
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CAPITULO 2
TEORIA

2.1 Estructura atémica.

En la descripcién de un atomo en la aproximacion de particula independiente se
considera que cada electréon se mueve en el potencial coulombiano del nicleo y en el
campo electrostatico promedio generado por los demas electrones, el cual se supone
también es esféricamente simétrico. En esta aproximacion es entonces posible asignar a
cada electron un orbital o nivel, caracterizado por un nimero cuantico principal n y
nimeros cuanticosj, /, s, »y y m, en analogia con los estados de atomos hidrogenoides.

Los niveles con numeros cuanticos principales n = 1, 2, 3, 4,... suclen expresarse
respectivamente con las letras K, L, M, N,... Los valores posibles para el numero / son
/=0, 1,...,n-1. A cada valor numérico de / se lc suele representar respectivamente por las
letras s, p, d, f, g, h,... Para m; tenemos que sus valores posibles son m; = -/, -1+1,... , -1, 0,

, I-1, 1 . Esto anterior se escribe en forma equxvalente como my; <|/|. Luego el nimero
s nos indlca el espin del electron que puede ser s = £ ¥4 . El namero j nos indica los valores
del momento angular total del electron en un orbital dado, siendo j=|/—-s|,....|/+s].

Finalmente podemos definir m7, como las proyecciones del momento angular total donde se
tienequenmy <[ |.

De acuerdo con el principio de exclusion de Pauli, a cada clectréon en un orbital dado
solamente le corresponde un conjunto unico de nimeros cuanticos. Esto es, dos o mas
electrones nunca van a poder tener los mismos nameros cuanticos. Con esto, el nimero
maximo de electrones que podemos tener en cada capa atomica lo podemos determinar del
conjunto de niumeros cuanticos posibles de cada orbital.

Los niveles atomicos se suelen clasificar de acuerdo con sus niimeros », / y j utilizando
la notacion nlj, donde n se indica con su propio niimero, la / con su correspondiente letra
asignada en mayuscula y j con su valor.

Para la capa K tenemos quen=1,/=0,y s=+x %, conlocual j=',y m==x%. La
correspondiente notacion para describir a este nivel atomico es 1S . El nimero de
electrones en este nivel lo podemos obtener del total de numero cuanncos n,j y m,-'posiblesA

Asi pues tencmos que: . ) T

(n, J- m,) :
Nivel 1S qa, 172, -172) T
RERRIC ) 2 electrones *
. 1/2,°1/2)" R

En el caso de la capa L‘;énefnos :que,n =2,/=0,71:y-s =1 Y2.con lo cual para /=0 se
tiene quej =Y y my;2 < |:1/2 |, en tanto que para / = 1 se tiene que j =Yy 3/2 con lo que
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myz< | 12|y mys < | 3/2]. De esta manera sc tienen tres niveles: 2512, 2P1z y 2P3n, a
los cuales también se'les denota como niveles atébmicos L; , L2 y L3 respectivamente. En
total hay 8 electrones para la capa L que se reparten de la siguiente forma:

(n, I '"1)
nivel Lio 2812 ~ (2, 1/2,-1/2) ,
. 2 electrones
2,172, 1/2)

: (n. gy m, )
nivel L2o 2Pz, (2,172, =1/2) : S
: - AR ) "2 electrones
(2,142, 1/2) “
(o, yml)
(2,:-3/2, =3/2)
nivel Lio 2P3n (2. 3/2. _1/2)
(2, 3/2, 1/2)
(2, 3/2, 3/2)

4 electrones

Procediendo de la misma forma anterior tenemos que para la capa M se tienen los
niveles atoémicos: 382, 3Py, 3Pas, 3Din y 3Dss, los cuales también suelen denotarse

como M;, Mz, M3, My y M;s respectivamente. El total de electrones para la capa M es 18
repartidos de la siguiente manera:

G i m, )
Nivel M; o 3S» Qa,.1/2, -1/72) -
2 electrones
1, 172, 1/2)
e (n‘,‘ j; m,,)
nivel Mz o - 3Pip 1,172, —1/2)
: " 2 clectrones
’_~'(l,'“l/2, 1/2)
‘(‘n, Jaoom, )
(2, 3/2,:-3/2)
nivel My o . 3P (2, 3/2, =1/2)
) : (2, 3/2, 1/2)
(2, 372, 3/2)

4 electrones

2
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(n 4 m
(2, 3/2, -3/2)

nivel Mg o  3Dsn (2, 372, =1/2) \ 4 clectrones

2, 3/2, 1/2)

(2, 3/2, 3/2) /

(n m; )
(2, 3/2, -5/2)
(2. 3/2, -3/2)
nivel Ms~ o 3Dsn (2, 3/2, -1/2) 6 electrones
: (2, 3/2, 1/2) ‘
(2, 372, 3/2)
(2, 3/2, 5/2)

Este procedimiento anterior se sigue aplicando para los niveles atdmicos subsecuentes
N,O,P,... =

2.2 Produccién de rayos X

Consideremos un atomo neutro y en el estado base o de minima energia. En la colisién
de un ion con este atomo uno de los procesos posibles es ¢l de la creacion de una vacante
en una de las capas internas del atomo por la expulsion de uno de sus electrones. Esta
vacante, en el atomo ionizado, ocasiona que ¢ste se encuentre en un estado de equilibrio
inestable. La forma en que cl atomo ionizado alcanza un estado de minima energia es por
medio de la transicion de un electron de alguna capa superior a la capa en la que se
encuentra la vacante. La probabilidad de que ocurra alguna de las diferentes transiciones
posibles entre capas se encucntra determinada por la mecanica cuantica. Ademas, estas
transiciones estan acompaiiadas de la emision de un foton de rayos X o por la emision de
un electron Auger, siendo la energia de éstos caracteristica del elemento quimico y de los
niveles entre los cuales ocurra esta transicion.  De esta manera los rayos X o electrones
Auger producidos se denotaran en términos de las capas K, L, M,... dependiendo del nivel
donde se haya originado la vacante.

Para detallar lo anterior, en la figura 2.1 se muestran los procesos anteriores para el caso
de la capa K: En (a) un ion con carga Ze inicialmente produce una vacante en la capa K
por la expulsidon de uno de sus electrones. En (b) el atomo regresa a un equilibrio estable
debido a la transicion de un electron de la capa Lj a la capa K acompaiiado de la emision de
un fotdn de rayos X, o bien en (c) puede ocurrir una transicion de L; a K pero ahora en su
lugar se emite un electron de la capa L denotado como electron Auger KL, L .




(a) (b) ©

Figura 2.1 En (a) se muestra la produccion de una vacante en la capa K debido a la
expulsion del electron por una colision con ¢l ion Ze. En () el atomo vuelve a un
estado de equilibrio estable por medio de la transicion de un electron de la capa
L3z a la capa K acompariado de la emision de un_foton de rayos X, o bien en (c) por
la transicion de un electron de la capa 1., a la capa K acompaiiado de la emision
de un electron Auger de la capa 1.,

En el caso de las capas L y superiores la situacion sc vuelve mas compleja para la
descripcion de la generacion de rayos X o emision de electrones Auger pues ocurren otros
procesos asociados. Asi, un caso puede ser la generacion directa de un foton de rayos X al
presentarse una vacarntc en una capa L., tal como se indica ¢en la figura 2.2a por medio de
una transicion de Ms a Li. Pero también el proceso anterior puede tener lugar de una
manera indirecta: Inicialmente se produce una vacante en la capa L, , la cual puede ser
ocupada por un electron de la capa La por medio de una transicion no radiativa que da
como resultado una vacante efectiva en la capa L3, como se muestra en la figura 2.2b , la
cual luego conduce a la emision de un foton de rayos X debido a la transiciéon de Ms a Lj
(ver figura 2.2c). A este tipo de transiciones no radiativas entre niveles de una misma capa,
como la anteriormente sefialada, se les conoce con el nombre de transiciones Coster-
Kronig. Las transiciones electronicas mas probables que ocurren en un atomo se muestran
en la figura 2.3 .

La seccion de ionizacion de una capa atomica j se relaciona con la de produccion de
rayos X por medio de la fluorescencia, « , que es la probabilidad de emitir un fotén de
rayos X cuando ocurre una transicion atomica a una capa j. Ademas, si a; es la
probabilidad de emitir un electron Auger debido a una vacante en la capa j, entonces se
tiene que:

w,+a, =1 I 2.1)
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Se toma esta ultima condicion porque la produccion de rayos X y la emision de electrones
Auger corresponden a dos procesos que compiten simultaincamente para desexitar a un
atomo al presentarse una transicion electronica para ocupar alguna vacante producida en
una capa interna. La emision de un foton corresponde a un proceso electromagnético en
tanto que la produccién del electron Auger se debe al efecto de autoionizacion {1]. La
autoionizacion tiene mayor posibilidad de presentarse cuando los estados atomicos del
electron que interviene en la transicion se encuentran muy cercanos a la energia minima de
ionizacion del atomo. Por este motivo la generacion de electrones Auger es mas intensa, es
decir ¢, - w, , en elementos con namero atémico pequeiio.

Para el caso de la capa K, que es la situaciéon mas sencilla, la relacion entre la seccion
de ionizacion de la capa K, ok . y la de produccién de rayos X, ox", esta dada por:

or =w, o (2.2)
donde wx es la fluorescencia para la capa K.
——— ——— e e ——
M it S——— X X
—_—— -_—— ——

v
— —O—— —>———e—
L —_— l L 4 L 4
—_———o— —. — o — ——e——
K ——e—— ——e— ————o——
(a) (b) ©

Figura 2.2 Se muestran dos ejemplos de los eventos posibles cuando la produccion de
rayos X involucra niveles atomicos L o superiores. En (a) se produce la emision directa de
un foton de rayos X debido a una vacante inicial en la capa L; . En (b) se presenta la
generacion de una vacante en la capa L debida inicialmente a una ionizacion en la capa
L; la cual por medio de una transicion Coster-Kronig es ocupada por un eleciron de la
capa Lz . Posteriormente en (¢) se produce la emision de un foton de rayos X.
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Figura 2.3 Transiciones electronicas mas probables que ocurren en un atomo.

En el caso de las capas L la situacion se complica debido a la presencia de las
transiciones no radiativas Coster-Kronig, pues se pueden definir dos secciones de
ionizacién: Una seccidon directa oy, correspondiente a la probabilidad de producir una
primer vacante por la colision con el ion incidente y otra seccidn efectiva 07, que indica la
probabilidad de tener una vacante después de considerar todas las transiciones no radiativas
asociadas. Para las capas L las relaciones entre las secciones de ionizacion directas y las

efectivas es:

o'dr— o+ o, + s+ iz fu)oy,

o‘,’f:a,_' +f120,,

ol = o‘,_' ‘ ) _ 2.3)

donde las f; corresponden a las probabllxdades de que ocurra una’ translcmn no radiativa
Coster-Kronig entre la capa Li y la L, 2 Luego Ias secc:ones de produccion de rayos X para;
las capas L serlan g . .
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= e
; =@, O,

X etf
oL =, 0',: (2.4)
La seccidn total de produccioén de rayos X para la capa L es:
N o e« o _ A X A
o, =0, ol v, o +w, ol =0, +o; + o (2.5)

Para el caso de la ionizacion de las capas M se presenta una situacion semejante a la de
las capas L debido a que tenemos la probabilidad de ionizar una capa M; directamente con
la colisién del ion pero debido a las transiciones no radiativas de los electrones entre las
mismas capas M conducen a tener una seccion eficaz efectiva de ionizacion. Las relaciones
entre estas dos secciones para las capas M son mas complicadas que en el caso de la capa L
y estas estan dadas por:

0';'1”!» =05 + Va5 Oppa (83 + 83, 855) 0403 + (S5 + 853385 + 50,84 3081, 54) O X
H(Sis + 81805 + 813835 + 8353585 + 5128 + 8528084 + 52808 85,5050 85) 00

O = Opra + 83 03 (82 +855383,) 042 + (Shy + 8128 +5,85 +51:55,50u) o

O = Ops + 82 0, +(S), +8.85) 0,

o=
il = O +5,20,

o =oun 2.6)
donde los términos S;; corresponden a las probabilidades de que ocurra una transicién no
radiativa de una capa M, a una capa M;. Luego la seccion total de produccién de rayos X
para la capa M queda como:

xNo_ X X ~ ~ x
Oar = Oapy + 0 +043 +0 4 +O0 4y @D

s o o o o
= Oy @) F OGS Wy O, Wy + Oy, Wy +O G W

Hasta el momento se ha mostrado la relacion que existe entre las secciones de
ionizacion y las de produccion de rayos X para diferentes capas atdmicas.
Experimentalmente lo que se observa son las diversas lineas de emision de rayos X. Estas
lineas se originan debido a transiciones entre dos niveles atémicos unicamente, aunque en
algunos casos la designacion de las lineas de emision pueden involucrar a mas de dos
niveles atomicos dependiendo de la resolucion del sistema de deteccidon que se esté
utilizando, pues en estos casos puede ocurrir que no sea posible distinguir entre dos o mas
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lineas diferentes. En el caso de las lincas de emision que involucran una transicion a las
capas atomicas M se les denota con misma letra M seguida de una de las letras griegas
a, B, v. etc, en donde la linea mas intensa se asocia con la letra o, la siguiente con f3, etc. El
origen de esta notacidon es histérico, debido a los primeros estudios efectuados en
espectroscopia atdmica. En tanto que para otras de las lineas M que no fueron nombradas
de esta manera se les designa con la notacion de la capa a la cual es transferido el electron
seguida de la capa de dondec proviene. Por ejemplo, para la transicion electronica de la capa
Nj a la capa M3, o también N} — Ma , tenemos que se denota como MaN;

A continuacién se indican las relaciones para determinar a las secciones de produccion
de rayos X de las lineas de emision mas intensas correspondientes a la capas M.
Inicialmente tenemos a la linea Musp, 0 Magp ., que es la mas intensa y que denotamos de
esta manera debido a que esta compucesta por las lineas de emision M,y My porque con los
detectores actuales de estado solido que se utilizan no es posible distinguirlas claramente la
una de la otra. La linea de cmision Mg, involucra a las transiciones Ng — Ms y Ny — Ms
para la Mg y a la transicion Ng — My para la linea My , por lo que la seccion de producciéon
de rayos X Mg.p estara dada como:

9 r’N rSN r r4~
Ol =| =+ =L |w, 07 + *tw, ol (2.8)
r, . r,

donde las I / I'i son las razones de emision que indican la probabilidad de que al tener
una vacante en la capa atomica i ocurra una transicion electronica desde la capa j. La
ecuacion anterior se explica de la siguiente manera: La cantidad I'sne / I's representa la
probabilidad de que al tener una transicion a la capa M;s esta provenga de la capa Ng , con lo
cual el término (IMsne / Ts)wsos? 1o que indica es la probabilidad generar una vacante en
la capa Ms y que esta de lugar a la emision de un foton de rayos X debido a la transicion
N — Ms . Lo mismo ocurre con los otros dos términos del lado derecho de la ecuacion
(2.8), con lo cual la seccion final de produccion de rayos X Myp es igual a la suma de las
contribuciones debidas a las tres transiciones involucradas.

De manera analoga a lo anterior, para la linea M, , la cual es debida a las transiciones
Na— M y Ns — Mj, tenemos que su seccion eficaz de produccion de rayos X es:

ol = (2.9)
Para la linea M las transiciones involucradas son N2 — My y N3 — Mgy, por lo que:
£y N e r5 s L .
O = w, 0 +—Fw, o (2.10)

r, r

Para las transiciones Os — M; y Os — Mj tenemos que:




o, 6., w; o @)

. ¥
X - 13 off (2.12)

2.3 Aproximaciéon PWBA

Una de las aproximaciones tedricas mas utilizadas para describir a los procesos que
ocurren durante colisiones atémicas es la aproximacién de onda plana de Born, PWBA
(Plane Wave Born Approximation) [2] . Con esta aproximacion se efectua el estudio de la
dispersion entre una particula cargada y un blanco atémico. El modelo para describir la
ionizacion de capas atémicas internas por colisiones ion-atomo, utilizando la aproximacién
PWBA, fue desarrollado por Merzbacher and Lewis [3, 4].

Este tratamiento utilizando la PWBA se justifica cuando Z; << Z> y v, >> v, , donde Z,
y Z> son los numero atomicos del proyectil y del blanco, en tanto que v; y v, corresponden
a la velocidad del proyectil y a la velocidad de los electrones en el nivel s del atomo blanco.
Esto es, que la colision sea lo mas asimétrica posible en cuanto al tamafio de los atomos
involucrados y que sea muy rapida, es decir que la colision dure el menor tiempo posible.
Esto ultimo se pide porque de esta manera se puede considerar que los estados cuanticos
iniciales del atomo practicamente no se ven afectados por la presencia del proyectil. Asi,
en esta aproximacion el proyectil incidente es tratado como una perturbacion externa
independicente del atomo y nue actia sobre los electrones del blanco. Una magnitud muy
utilizada para comparar a la velocidad del ion con respecto a la del electron es la relacion
reducida de velocidades dada como:

2v .
&, =6—v' (2.13)

donde 6: es la energia de ligadura reducida y ésta se define mas adelante en la’ ecuacion
(2.16). o

Se encuentra que para un slslema compuesto de un proyecul Yy ‘un atomo blanco la
seccion de ionizacion de alguna de sus capas lnternas en el S|stema centro. de masa y usando

la aproximacion PWBA es:

(2.14)
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) eﬁ ia que
Co =8mal (—Z—'_:J (2.15)

donde ap = 0.5291771 A es el radio atémico de Bohr y Z>, es el nimero atémico efectivo
del blanco debido al efecto de apantallamiento electronico [S, 6). Para la capa K tenemos
que Zy= Z>— 0.3, para las capas L es Zy = Z>—4.15 . Para las capas M; , M2 y M3
tenemos que Zay; = Zoapx = Zags = Z>— 11.25 en tanto que para My y Ms es Zayy = Zaags =
Z; —21.15 . Las cantidades 0, y n, son respectivamente la energia electrénica de ligadura
reducida y la energia reducida del ion, las cuales estan dadas por:

01=2n:l‘l~§~“~ : (2:16)
Yy
E,
7, =2 e o (2.17)
M, Zj,

donde U, es la energia de ligadura del electréon de la capa s.. La funcion F; se le llama
seccion eficaz universal reducida y se escribe como:

. 7, ” o S .
= (s g 1= e : 18
/Z(HJ, J [01)./'.(717,-‘9,)7 " , | (2.18)
donde .

. Wi o e ',1 v
"f,(n.,e,)=,j«{/W.fJ", %l‘ﬁ.z,(g)l‘ ‘ 2.19)

en la que Wy Q estan dadas por

W= BB e, L 2.20)
Z3, n . :
y
q° , -
0= : 2.21
0=4- @2

donde AL es la energia transferida y /g es el momento transferido. Los limites de
integracion se obtienen a partir de los. principios - de conservacion de la energla y el
momento, quedando como: L R
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s w 3
) =AM 1-:]1= . 2.22
Coin = _'1,[ Y ] (

2
) W
L =M? 1+ f1——2 ], 2.23
Qris '7,( oy MJ (2.23)
W =Ze @.24)
n- )
y
Wi =Mn, (2.25)

donde M = nmiym> / (m; + m3). El factor de forma Fi,((Q) para la transicion de un electrén
de un estado inicial ligado a la capa atdmica s a uno final en el estado continuo esta dado

por:
Fus (@)= _f WL Yy (e (2.26)

donde i, es la funcion de onda del estado inicial y w es el complejo conjugado de la
funcién de onda del estado final en el continuo. Usando funciones de onda hidrogenoides
no relativistas y no perturbadas la integral anterior puede resolverse analiticamente. Los
factores de forma para las capas M fueron dados por Choi [6]. Asiel integrando es:

”Q’l?llf..-,«,- O =a@.5 é CHIEY Q" =AQ.Kk)S,, - OV, Q) (227)
= o p=0
donde AMf'=3s, 3p, 3d y
o T__2j+1l g, 2 .
. |, @] = Ey |Fo 5 @] @.28)

en donde / corresponde a sz, P12, P2 daz.y dsp porloque /=0,1,2 yj=1%"%!
" Los valores de /mdx ¥ jumax S€ indican mas adelante. El factor 4(Q, &) esta dado por:




2 2k/n
27 exp| — -~ arctan ERASRE.
y - [ ul (Q k* +l/n J]
AQ. k)= S .

n"[l—cxp(—~ ~2——’—r—J][Q—k’ + ]2 +(2.) k
k n n

Los términos Sare (W, Q) estan dados de la siguiente manera:

Para M, tenenibs S
' N tomav. s Jamae
S W, Q) = =+ co k@
(W, Q) = o - Cy .
3 INITERE
donde iuax yj,,;d, son igualeé'a 9. Para Mz tenemos

tods. + Jumay

]anl

A:z(W Q) = — Z,Cé‘l”kh o’ -

3Q

i.g=0

donde imax Y jmax SON iguales a 8. Para Mg‘tenemos

m<w Q) =2 Z cen kg

,.,o

donde Jmir ¥ jmdx SON iguales a8 , Para_M4 tenemos o

) < S

(34) ] J
M4<WQ) SQZC k0

iy=0

donde imdx Y jmdx SON lguales a 7' g Para Ms tenemos

2.29)

(2.30)

(2.31)

(2.32)

(2.33)

U (2.39)

donde /pax y_/,.,a‘- son lguales a 7 Los dlferenles coeficientes C,, estan dados enla referencxa .
[6] y como eJemplo para la ¢ capa M, hay 55 coefclentes dlferentes que mclulr en la suma.



Para la cvaluac:on de Ias secciones de ionizacion ut llzando el ' modelo PWBA podemos'
utilizar el prog,rama de computo ISICS desarrollado por Liu y Cipolla [7): : - :

2.4 Aproximacion ECPSSR

Este método se debe a Brandt y Lapicki [8], el cual consiste en la incorporacion de
correcciones a la PWBA debidos a efectos de deflexion coulombiana del proyectil (C), de
cambio en la energia de ligadura y polarizacion de los electrones del atomo por la presencia
del proyectil (PSS), a la pérdida de energia del proyectil durante la colision debido a la
interaccion con el niicleo atémico (E), y por ultimo a efectos relativistas de los clectrones
(R). Este modelo tedrico es en un principio mas exacto que el PWBA y se ha destacado por
ser el mas exitoso y utilizado para las aplicaciones de técnicas con haces de iones en los
ultimos 20 afios, sin otro que lo haya desplazado hasta el momento. Una descripcion
detallada de esta aproximacion se encuentra en las referencias [9, 10]

Los efectos de cambios en la energia de ligadura y polarizacion durante la colisiéon se
calculan utilizando la aproximacion adiabatica de estados estacionarios perturbados, PSS
(Perturbed stationary state). De este modo se calcula el incremento temporal de la energia
de ligadura del electron cuando el ion incidente se encuentra dentro del atomo blanco, pues
hay un incremento de la carga nuclear efectiva (binding energy effect). Luego cuando el
proyectil pasa fuera de la nube electronica del blanco produce un efecto de polarizacion
pues atrae a los electrones. Esto hace que cambie nuevamente la energia de ligadura del
proyectil. Estos efectos se incluyen en el calculo de la PWBA multiplicando a 8, por el
factor de correccion & el cual da un valor reducido mas ccrcano al real. Esto es, para
considerar estos efectos en la ccuacion (2.14) cambiamos a & por & 6,

Cuando un ion incide a altas velocidades sobre un atomo, la interaccion con el nicleo
no altera sensiblemente su trayectoria, pero cuando la velocidad del ion es pequeiia esta
interaccidn comienza a ser mas notoria, produciendo una deflexion de la trayectoria del ion.
Ademas, esta interaccion del ion con el nucleo durante la colision provoca una disminucion
en la velocidad del proyectil cuando este se aproxima al nicleo. La PWBA, al considerar
practicamente una trayectoria rectilinea del proyectil , como se sabe, no esta considerando
la interaccion con el niucleo atomico. Esto ocasiona que a velocidades bajas del ion las
aproximaciones anteriores, al no considerar la disminucién en la velocidad del proyectil y
la deflexion en la trayectoria, den como resultado una sobrestimacion del valor de las
secciones de ionizacion, pues estos efectos reducen la penetracion del ion dentro de las
capas internas del atomo. Para incluir el efecto de la deflexion coulombiana del proyectil
durante la colision se determina un factor multiplicativo (7}, para la seccion PWBA, el cual
resulta ser funcion de la distancia de minimo acercamiento posible del proyectil, dada por:

d= i‘l": ; (2.35)

del minimo momento promedio transferido:



s (2.36)

"o
Goe =
[

1
y dé la cantidad ¢, . Asi pues tenemos que Cf = CE (d ¢ ¢.).

A medida que va creciendo el nimero atémico de los dtomos los electrones que se
encuentran en las capas mas internas se mueven cada vez mas rapidamente. Esto conduce a
que para una descripcion mas correcta del atomo se requiera del uso de funciones de onda
relativistas. En el modelo ECPSSR para hacer mas real ¢l calculo de la seccion PWBA,
debido a que esta recurre a funciones de onda no relativistas, lo que hace es incluir
correcciones relativistas a la masa del electréon debido a su movimiento. Exactamente esto
no corresponde a utilizar funciones de onda relativistas, pero se toma como una
consideracion inicial para poder corregir un poco por este efecto relativista. Asi los
calculos se siguen haciendo con funciones de onda no relativistas pero se considera que la
masa del electron es mayor a la que tiene en reposo debido a su movimiento. Esto anterior
se efectiia por medio de un factor m,® que multiplica al término 77, en forma analoga al caso
del factor & . Este factor de correccion en un principio estara dado como una funcion del

cociente &/ &, esdecir: mf =mf (& /¢,).

De acuerdo con todo lo anterior tenemos que la seccion de ionizacion dada por la
ECPSSR csta dada como:

: ﬁ,)
my; 7, »
o_scl'sm:CE(dqsg)o_pum (gs ) s '-(2.37)
BT ST ey T T

Esto anterior significa que para calcular la seccidon de ionizacion en el modelo ECPSSR hay
que evaluar a la seccion PWBA dada por la ecuacion (2.14) utilizando las cantidades
m® N /7 (€H8)? y €O« en lugar de . /0,% y 6, respectivamente y luego multiplicarla por la
funcion de correccion Cu. - .

Para el caso de las capas atomicas K y L existen expresiones analiticas para todos los
factores de correccion indicados antes. En el caso de la capa M la situacion es diferente
pues no se han publicado hasta la fecha las expresiones analiticas adecuadas. Sin embargo
existen aproximaciones bastante aceptables que pueden utilizarse adecuadamente.

El factor de correccion & para las diferentes capas M; esta dado por [11]:

- Zl ?
Can —( l+——.5‘) (2.38)



= dondeA Sesel: facxor ‘de apantallamiento” para orreccion del numero axomlco dcl blanco
mdxcados antenormem ¥

El factor dé correccion

)= vE,.. [3__”2'_"0:4)_] C o (2.39)

y 1 es el nimero atémico de momento angular del electron del blanco,
y /1> =2 para Mg, Ms .

dondev=9+2/;.
los cuales estan dados como /2 = 0 para M, , /; = 1 para Mz, M3

Luego:

| a4 (&Y
z,= ——M z ) (§, ) (2.40)

Finalmente £,,()) es la integral exponencial de orden m, la cual esta dada por:

E, ()= exp(—-y)[ m + m(m—2y)+ m(6y-~8my+m* )+..,:| (2.41)

Y+m (y+m)? (y+m)? (y+m)®

Como se ha mencionado antes, tencmos que para las capas M no hay una expresion
analitica para calcular el factor de correccién relativista. Pero como tenemos el hecho de
que los electrones del atomo para la capa M no se encuentran muy cerca del nicleo atémico
es de esperarse que sus velocidades no sea muy grandes y por tanto las correcciones

relativistas en su masa sea muy pequefias. Por este motivo tomamos a mf =1,
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" CaPiTULO 3

DESKRROLLO EXPERIMENTAL

. 31 DISpOSl(IVO experimental.

En este capitulo se da la descripcion del dlsposmvo experlmental empleado y el
procedimiento seguido para efectuar la medicién de las secc:ones .

Los experimentos se realizaron con el acelerador Van der Graaﬂ' dc 07 MV del
Instituto de Fisica de la UNAM. En la figura 3.1 se muestra un dibujo esquemaitico de este
acelerador.

Este tipo de aceleradores consiste en una terminal aislada de alto voltaje en forma de
“campana”. Esta terminal de alto voltaje se carga eléctricamente con un potencial positivo
transportando electrones de la terminal a tierra. Esto se realiza por medio de una banda de
material aulado aislante que se mueve con la ayuda de dos poleas, una de las cuales se
encuentra adentro de la terminal y otra afucra con el potencial de tierra. Cuando la banda
se encuentra en la parie externa de la terminal pasa por un peine metailico conectado a la
terminal positiva de una fuente de voltaje. Esto produce que electrones que se encuentran
en la banda sean atraidos por el peine y dejen a la banda aulada con carga eléctrica positiva.
Luecgo al moverse la banda con ayuda de las poleas, la parte cargada positivamente de esta
que llega a la terminal atrac a las cargas negativas, electrones, que le son transmitidos por
otro peine metalico. Asi la banda regresa de la terminal con carga neutra para repetir el
ciclo una vez mas. De esta manera, al ir quitando electrones a la terminal de alto voltaje
ésta se carga positivamente. Para evitar que la terminal de alto voltaje produzca descargas
eléctricas se le coloca dentro de un tanque presurizado con gas de hexafluoruro de azufre,
SFes ., el cual es un excelente dicléctrico y le permite obtener grandes diferencias de
potencial. En el interior de la terminal de alto voltaje se encuentra una fuente de iones, la
cual por medio de radiofrecuencia puede ionizar atomos en estado gaseoso como los de
hidrégeno o helio. En  esta fuente de iones se produjeron los protones utilizados en este
trabajo al ionizar atomos de hidrogeno. Los protones al estar cargados positivamente son
expulsado por la propia terminal de alto voltaje a través de un tuvo acelerador que se
encuentra c¢n vacio (cuando menos unos 10°* Torr). Los protones u otros jones son
concentrados a lo largo del tubo acelerador por medio de una serie de anillos
equipotenciales los cuales rodean al tubo acelerador. Los anillos equipotenciales reciben
este nombre porque se encucntran a una misma diferencia de potencial entre si. El que los
anillos sean equipotenciales se logra por medio de resistencias eléctricas iguales conectadas
en seric entre cada uno de los anillos. A la parte donde se cncuentran los anillos
equipotenciales junto con el tubo acelerador se les conoce como la columna del acelerador.
También se tienen unas puntas metalicas, llamadas puntas de corona, que se pueden acercar
y alejar a la terminal dentro del tanque. Estas puntas de corona sirven para estabilizar el
potencial eléctrico de la terminal. Como las descargas a las puntas de corona tienen lugar
dentro del tanque presurizado del acelerador, éstas no interfieren directamente con los
cxperimentos que se estén realizando. Cuando el potencial eléctrico de la terminal es




superior al descado se produce una descarga que le permite volver a tener un potencial
adecuado. De esta manera, ¢l potencial de la terminal se vuelve estable cuando la carga
suministrada por la banda a la terminal es igual a la que se pierde por el haz de protones. la
corriente a lo largo de la columna v la debida a descargas cléetricas a través de las puntas
de corona. La energia de los protones cuando salen al final del tubo acelerador tienen en
promedio la equivalente al potencial de la terminal del acelerador.

Fuente Anillos Tubo acelerador

Valmetro deiones  cquipotenciales cn vacio

gencrador

Puntas de
corona

D -

Tanque
con 'H

T~ Polea y
peine

Circuito
de RF

Tanque
Presurizado con SF,

Fuente de
Voltaje

Resistencias

Banda gpecrricas

. Generador eléctrico
Terminal de
alto vohaje
Figura 3.1 Dibujo exquemcdtico del acelerador Van de Graaffde 0.7 MV del Instituro de
Fisica de la UNAM.

A la salida del acelerador los protones son dirigidos hacia alguna de las camaras de
analisis del laboratorio moviéndose cn el interior de tubos en vacio llamados lineas de
vacio. Para csto. los protones primeramente pasan por el campo magnético gencrado por
un electroimin que los deflecta hacia la linea de vacio que conduzca a la camara que sc
quicra utilizar. Este clectroiman también sirve para seleccionar la energia de los protones
que se van a enviar a la cimara de analisis. De esta forma. dado un campo magnético, los
protones quc tenpan una encergin determinada van a ser los unicos deflectados en la
direceion de la linea de vacio y en llegar a la camara donde esté el blanco a bombardear.
Para cstos experimentos se utilizo la camara al tinal de la linea de 35° . El haz de protones
antes de entrar a la camara fue colimade con un orificio circular de 1 mm®. En la figura 3.2
se muestra un diagrama de la camara de andlisis empleada. El vacio en el tubo acelerador.
[a linca ¥ la camara se efectud por medio de bombas turbomoleculares apoyadas con
bombas mecinicas primarias.

w
i
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Figura 3.2 Diagrama de la camara de andlisis utilizada para los experimentos realizados.

En la figura 3.3 se muestra un diagrama mas amplio del interior de la cdmara. En la
camara de analisis los blancos se encuentran en vacio y se montaron de tal manera que los
protones inciden a un angulo ¢ = 45° con respecto a la normal de la muestra. Los rayos X
inducidos en el blanco fueron registrados con un detector de silicio con litio difundido [1],
que suele denotarse como Si(Li), con un area activa de 30mm?® marca Canberra y modelo
SL30165. Estos detectores funcionan a la temperatura del nitrogeno liquido ( 77° K ), por
lo cual el cristal de silicio con litio difundido se encuentra en el interior de un cridstato en
vacio para evitar que se forme hielo en torno a él. Los rayos X que llegan al cristal de
Si(Li) entran en el cridstato a través de una ventana de berilio. El detector de Si(Li) se
encuentra localizado en el exterior de la camara de manera perpendicular a la incidencia del
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"haz y a 45° con respecto a la normal al blanco. La camara de analisis tiene una ventana
circular de Mylar por donde salen los rayos X cmitidos en la direccion del detector de
Si(Li). Se utiliza el Mylar como ventana porque esta compuesto de elementos muy ligeros
(H, C y O) que no atenian mucho la intensidad de los rayos X y porque ademas permite
mantener el interior de la camara en vacio. De esta manera los rayos X antes de llegar a la
ventana de berilio del detector debieron de pasar a través de la ventana de Mylar y una capa
de aire de aproximadamente 20 mm.

Para registrar a los iones retrodispersados por el blanco se utilizd un detector de
particulas de estado soélido del tipo PIPS (Passivated Implanted Planar Silicon detector) [1],
marca Canberra modelo PD25-12-100AM, localizado en el interior de la camara a un
angulo © = 151° con respecto a la direccion de incidencia del haz. También ambos
detectores se encontraban sobre el mismo plano que forman la normal del blanco y la linea
de incidencia del haz (geometria conocida con el nombre de IBM). Para determinar con
mejor exactitud el angulo sélido que subtiende el detector de particulas, a éste se le coloco
un colimador de drea conocida para definir bien el area de deteccion.

cridsiato
cristal de ventana de berilio
Si(Li) . :
d;::::i:;l;:: ventana de Mylar

N

al preamplificador > al integrador

dc corricate.

blanco

colimador’

1L

Figura 3.3 Vista superior de la camara de andlisis. La camara se-encuentra en vacio y el
blanco se coloca en su interior. La letra n nos indica la direccion normal al blanco. Los
protones inciden sobre la muestra blanco a un angulo ¢ = 45° con respecto a la normal.
Los protones retrodispersados en un dangulo 6 = 151° son registrados por un detector de
particulas. Afuera de la camara y a 90° con respecto al haz de protones se localiza el
detector de ravos X. Este consiste de un cristal de Si(Li) en el interior de un criosrato en
vacio. Los rayos que se detectan con este cristal salen de la camara por una ventana de
Mylar, atraviesan una capa de aire y luego entran en ¢l criostato por una ventana de
berilio.
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"El portamuestras en el interior de la camara de analisis se conecta a un amperimetro e
integrador de corriente. Esto anterior se hace la finalidad de tener un control del haz de
particulas sobre el blanco, pues permitc tener una medida de la intensidad y de la cantidad
de protones que inciden sobre la muestra durante la realizacion del experimento.

En la figura 3.4 se muestran los pasos que se siguieron para el tratamiento de las
sefales producidas por los dos detectores utilizados. Las sefales eléctricas producidas por
cada uno de los detectores son linealmente proporcionales a la energia de la radiacion y son
enviadas inicialmente a un preamplificador, el cual le incrementa la magnitud a la sefal
para que pueda ser tratada electronicamente de una manera adecuada. Luego llegan a un
amplificador que le da a cada sefial una forma cuasigaussiana y una altura proporcional a la
energia de la radiacion. Dec ahi se envia a un multicanal el cual muestra el histograma de la
energia de la radiacion detectada, (esto cs, la grafica de la energia de la radiacion contra el
numero de veces que es registrada por el detector).  Estas graficas nos dan la forma de los
espectros de radiacion de rayos X y de protones retrodispersados que son emitidos por la
muestra al ser bombardeada. En los experimentos sc utilizé una tarjeta multicanal MCA
marca Ortec modelo TRUMP para computadora personal, donde se obtenia el espectro de
la radiacion detectada. Este multicanal tiene integrado un sistema de conversion de
amplitud de pulso a seial digital, ADC (Analog Digital Converter), con lo cual toda la
informacion recabada por el multicanal podia ser grabada en discos de computadora.
Cada uno de estos sistemas de tratamiento de sefiales fue independiente para cada detector.

Para evitar tener problemas de conteo debido a tiempos muertos en los detectores se
procedio a bombardear los blancos con corrientes pequeiias de haz (de 0.5 nA a 8 nA) y asi
tener bajas tasas de conteo. En ocasiones se comprobé que el tiempo muerto era pequefio
con ayuda de un gencrador de pulsos conectado al preamplificador de cada detector. Al
final el nimero de pulsos enviados por el generador y los que fueron registrados no variaba

en mas de 1%.

3.2 Calibracion del sistema de deteccién de rayos X.

Al bombardear con protones de energia Eo algun tipo de material solido en forma de
pelicula delgada donde podamos suponer que el protéon no pierde energia al atravesarla,
tenemos que el nimero Yyx de rayos X de una determinada linea de emision registrados por
el detector de Si(Li) y que son producidos por los atomos de un elemento quimico en
particular presente en la muestra estara dado como:

Ye=€Qo (E,)Nt/cosg 3.1)

donde Q es el numero de protones que inciden sobre la muestra, oa(Zg) es la seccion de
produccion de rayos X de la linea en cuestion por protones de energia £y, N es el nimero
de atomos por unidad de volumen del elemento que produce los rayos X, ¢ ¢s el espesor de
la pelicula delgada, ¢ es el angulo que hay entre la normal al blanco y la direccion del haz
de protones, finalmente ¢ es la eficiencia del detector de Si(Li) que se define como la razén
de la cantidad de rayos X que son detectados entre el total de estos que fue producido en el

3-5




"blanco. Adema para esta pelicula, delgada suponemos que Ios rayos X inducidos por los

protones no.son aten ado dentro de

preamplificador amplificador ADC

MCA

— ]

Integrador de corricnte

dctector dei

rayos X blanco

haz de =0
protones

dctector de
particulas

amplificador ADC

Figura 3.4 Diagrama de bloques del sistema de deteccion de rayos Xy de particulas, que
muestra el tratamiento que se le dio a las sefiales producidas. En la parte inferior se
muestran las formas aproximadas de las sefiales producidas por los preamplificadores y
amplificadores.

Analogamente, tenemos que el nimero Y, de protones retrodispersados por la misma
pelicula debido a colisiones con los atomos de un elemento quimico en particular presente
en la muestra y que son registrados por el detector de particulas esta dado por:

Y,=€, Qog (£, ,0)Nt /cos¢ (3-2)
donde or(o, 6) es la seccion de retrodispersion de protones de energia Eo en la direccion
e.

Suponiendo que la pelicula delgada sea homogénea y uniforme, al considerar la

perdida de energia que sufre el proyectil al atravesarla tenemos que las expresiones
correctas para Yx y Y, serian respectivamente:
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- £ON [lo (E)exp(= pux Iseng) dx (3-3)
cos¢g L

- EON .
= eoss J'ua,,(l:,a) dx 3-4)

en donde para Yy también se tomé en cuenta la atenuacion de los propios rayos X
inducidos dentro de la misma pelicula, siendo u el coeficiente de atenuacion. Las dos
integrales anteriores se resuelven poniendo la energia £ del proyectil dentro de la muestra
en funcion de la profundidad x. En muchos casos cuando las peliculas delgadas son de
hasta el orden de un micrometro basta con utilizar las ecuaciones (3-1) y (3-2)

multiplicadas por un factor de correccion.

La emision de rayos X inducidos por protones y la retrodispersion de los protones, en
ambos casos originados por colisiones con los atomos de un elemento quimico en particular
presente en la pelicula delgada, son fendmenos independientes pero que dependen en
comun de las cantidades N y (2. Esto tiene la gran ventaja de que los dos fendmenos
pueden asociarse simultancamente en un analisis para eliminar la dependencia de N y Q tal

como se indica mas adelante.

Para saber exactamente la cantidad de rayos X producidos en el blanco es necesario
conocer muy bien la eficiencia € del detector de Si(Li) y asi poder efectuar las mediciones
propuestas. Por ello, la eficiencia se midio utilizando el método de blancos delgados [2], el
cual hace uso del conocimiento mas preciso y exacto que se tiene actualmente de las
secciones de produccion de rayos X K [3]. En este método se detectan los rayos X K y con
energia Ex que son producidos por atomos de elementos que se encuentran en forma de
peliculas delgadas al ser bombardeados con protones de energia Eo. El uso de peliculas
delgadas tiene la ventaja de que los iones restrodispersados por la misma pelicula pueden
ser empleados para normalizar la carga total acumulada en el blanco. Esto se puede hacer a
partir de la division de la ecuacioén (3-1) entre la (3-2). Asi, la eficiencia e(Ex) para rayos

X de energia Ex esta dada por:

3-5)

donde Yx y Yp son respectivamente el nimero de rayos X de energia Ex detectados y el
namero total de iones retrodispersados por los dtomos del mismo elemento que produce los
rayos X; ox(o) y op(Eg) son respectivamente la seccion de ionizacion de la capa K y la
seccion eficaz de retrodispersion para los protones de energia Eo, wx es la fluorescencia de
la capa K, /, es la fraccion de rayos X Ka emitidos y £2- es el angulo sélido del detector de
particulas; Fy y Fp son dos factores para corregir las secciones ox(lq) y op(lze) por los
efectos del frenamiento del proton dentro de la pelicula, asi como también considerar los
efectos de atenuacion de los rayos X en la pelicula.
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Se define el factor de correccion Fp = Ny / Np* | donde Np es el numero de iones
retrodispersado cuando se considera el frenamiento en la pelicula delgada de espesor T
(ecuac:on 3-4) y N¢? es cuando no hay frenamiento en el proton, (es decir, T — 0, ver
ecuacion 3-2). Analogamente se define Fx = Nx / Ny’ . donde Ny es el namero de rayos X
producidos cuando se considera el frenamiento del ion y cl atenuamiento de los rayos X en
el blanco (ecuacion 3-3) y Ny’ es cuando no hay frenamiento ni atenuamiento (ecuacion
3-2). En intervalos pequefios de energia E del protdn se tiene que ok «< E* donde a es una
constante. Analogamente el frenamiento del ion en el blanco se puede aproximar por dE/dx
= EP donde B es una constante. Con estas consideraciones Pajek et al. [4] deducen una
expresion para estos factores de correccion cuando la incidencia de los protones es a 45°
con respecto de la normal a la muestra. Asi obtiene el factor de correccion:

F(E,, AE) = (3.6)

donde S(Eo) = dE/dx es el frenamiento evaluado en Eg y AE = S(Eo)T; 1t es el coeficiente de
atenuacion de los rayos Ex en el blanco. El espesor de la pelicula fue determinado a partir -
de la cantidad Y, obtenida del espectro de relrodlspcrs:on de iones, RBS y haciendo'uso'de
la ecuacidon (3-2) multiplicada por un factor de correccion Fp [5].

En principio para la seccién de retrodispersion op se utiliza la seccion de Rutherford en
forma diferencial y en el sistema de referencia del laboratorio:

do (Z,Z,e? ((m‘ —m} sen0)"? +cos€) G
dQ, \2Esen’0 @ni —mi sen*6)'? ’
donde Z, y Z; son respectivamente los nameros atomicos del proyectil y del atomo blanco,
cuyas masas son m; y mz ; ¢ es la carga del electron, E la energia del ion antes de la
colisiéon y 6 es el angulo de retrodispersién. Debido a que los electrones que se encuentran
alrededor del nicleo atémico del atomo blanco producen un efecto de apantallamiento de la
carga real del nicleo, para considerar este efecto se utiliza la expresion de L’Ecuyere et al.
[6], dada como:

Z Z.',“"
=[1—o.o49 = Ja,, (3.8)

donde or es la seccion de Rutherford.

Los otros parametros involucrados en la ecuacion (3-5) los obtenemos a partir de las
respectlvas tablas de dalos que han sndo pubhcadas y que fueron las siguientes: Las ox(Eo)
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se obtuvieron de las tablas de valores de referencia de Paul y Sacher [3]. Los valores de og
se tomaron de las tablas de Krause [7] y los de /., se obtuvieron a partir de las razones de las
intensidades Kf3/Ka de Khan y Karimi [8]. El valor de las constantes o se determind a
partir de un ajuste a valores de ax(E) de las tablas de Paul y Sacher [3]. Los valores de las
3 se obtuvieron a partir de las tablas de Ziegler ¢ al. [9] para el poder de frenamiento de
protones. Los valores de | se obtuvieron a partir del programa de computo ATTENV4 de
Orlic et al. [10], que utiliza la compilacion de datos del programa de computo XCOM [11]
para fotones de alta energia y funciones semiempiricas para los de baja energia.

Para la calibracion de la eficiencia del detector de Si(Li) se bombardearon peliculas
delgadas con protones de 700 keV. Los blancos fueron peliculas delgadas (=50 ug/cm?)
evaporadas sobre mylar de los siguientes compuestos: Mg, Al, SiO, GaP, CuSy, NaCl, KCl,
CaFa,, ScFa, Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Ge, Estas peliculas fueron adquiridas a la
compaiiia Micromatter, de Estados Unidos.

Los espectros de rayos X que sc obtienen con los detectores como el de Si(Li), en
general, consisten en picos de forma cuasigaussiana o lorenciana (es decir, de forma
paussiana con una cola del lado de baja energia) superpuestos sobre un fondo continuo de
radiacion. Tanto los picos como cl fondo de radiacion son emitidos simultaneamente por la
muestra al ser bombardeada con protones. Los picos lorencianos corresponden a las lineas
de emision de rayos X que estan siendo detectadas. El areca debajo de los picos, que
consiste cn el nimero de cuentas que lo integran, corresponde a la cantidad Yy . Para
extraer de una manera adecuada esta cantidad es necesario *remover” al fondo de radiacion
hasta conseguir que los picos tengan la forma cuasigaussiana deseada. A este proceso se le
conoce como la deconvolucién del espectro de rayos X.

Las areas Yx de los picos de rayos X fueron obtenidas utilizando el programa de
computo AXIL [12]. Este programa fuc desarrollado para cfectuar el analisis de espectros
de rayos X por PIXE o fluorescencia de rayos X, XRF (X-Ray Fluorescence Analysis).
Este programa permite la deconvolucion de los picos de rayos X ajustando por medio de
minimos cuadrados no lincales un fondo al continuo de radiacion, picos gaussianos y
correcciones en los lados de baja energia de los picos gaussianos para tomar en cuenta las
colas exponenciales que se producen en el detector de Si(Li) [13]. El nimero de iones
retrodispersados en la pelicula delgada por el elemento en cuestion Yp se determind
utilizando ¢l programa RUMP [14]. el cual sc utiliza para el analisis de espectros de RBS.
En estos casos de retrodispersion por una pelicula delgada el espectro RBS practicamente
es un pico gaussiano de donde el area se extrac directamente después de restar un fondo
continuo practicamente lincal. Finalmente los valores experimentales para la eficiencia se
obtuvieron sustituyendo en la ecuacion (3-5).

Para poder tener la eficiencia del detector para cualquier foton con energia Ex se
procede a ajustar una curva continua a las eficiencias medidas directamente. La curva que
conviene ajustar en estos casos es la propuesta por Gallagher y Cipolla [15] para su parte de
baja energia dada como:

s(E, )= exp(-a’ ) (3-9)
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donde 2, &’ y f son parametros que se ajustan por medio de minimos cuadrados no
lineales. Para efectuar estos ajustes se utilizd el programa de computo ORIGIN 5.0 de

Microcal.

Otra propiedad fundamental del detector de Si(Li) que fue necesario determinar fue su
resolucion. Los picos de rayos X que se observan en un espectro tomado con un detector
de Si(Li) son practicamente un pico gaussiano con una cola en el lado de baja energia. El
ancho del pico gaussiano es debido a efectos estadisticos en la generacion de carga en el
detector y a el ruido electronico del preamplificador [1]. La cola es debida principalmente
a efectos de mala coleccion de carga en el cristal detector, lo que produce pulsos
correspondientes a radiacion de menor energia [16]. La resolucion del detector se expresa
generalmente en términos de la anchura del pico a la mitad del maximo, FWHM (Full
Width at Half Maximum). La resolucion es funcion de la energia Ex de los fotones y para
rayos X con energias menores a 40 keV ésta se expresa como [1]

(FWHM) =W2. +(2.35)° S FF I, (3-10)
donde Wa.’ es la contribucion debida al ruido electronico, = 3.81 eV que es la energia
necesaria para producir un par electron-hueco en silicio a 77 °K, F es el factor de Fano que
sirve para considerar las desviaciones que puedan existir en la estadistica de Poisson en el
proceso de formacion de portadores de carga en el detector. Utilizando los mismos
espectros de rayos X obtenidos para medir la eficiencia del detector se procedid a
determinar el FWHM de las lineas Ko.. Finalmente utilizando la expresion (3-10) se
procedié a determinar la resolucion del detector en funcion de la energia de los fotones.

3.3 Medicion de las secciones de produccion de rayos X M.

Para medir las secciones de produccion de rayos X M se utilizo también el método de
blancos delgados, pues como se ha mencionado antes permite el empleo de la
retrodispersion de iones para determinar el numero de iones que incidieron sobre la
muestra. Se midieron estas secciones para los elementos 79W, AU, z2Pb, gaBi, 90Th y 92U
utilizando protones con energias entre 0.3 MeV y 0.7 MeV en pasos de 50 keV. Los
blancos utilizados consistieron también en peliculas delgadas (=50 ug/cmz) depositadas
sobre Mylar marca Micromatter de los siguientes compuestos: WO;, Au, Pb, Bi, ThFs y
UF,. La cantidad de rayos X de las lineas M mas intensas se obtuvo ajustando funciones
gaussianas a cada una de cllas. Para el 79W las lineas consideradas fueron la Mc, Maig, My,
M;-Nz y M;-O23. Para los demas elementos las lineas consideradas fueron la Mg, M3-N,,
Musp, My, M3-O45, M2-O; y M-O2. Las energias de estas lineas se obtuvieron a partir de
las tablas de Bearden [17].

La seccion de produccion de rayos X oy.(F) inducidos con protones de energia E para
la linea M; se obtiene a partir del area Yx de su correspondiente pico gaussiano ajustado y
del niumero de iones retrodispersados Yy por el elemento de interés utilizando la expresion:




Yoo DR, @y

F(E.AFE)
Y ()

o ()=

donde oy es la seccion de retrodispersion para protones dada por la ecuacion (3-8), e(Enmi)
es la cficiencia del detector para los fotones de la linea M; y F(E, AE) es el factor de
correccion dado por la ecuacion (3-6) para considerar los efectos de frenamiento del proton

y la absorcion de rayos X en la misma pelicula.

En este caso el calculo del factor F(E, AE) es diferente al que se utilizd para la
calibracion del detector debido a que no se conoce el valor de la constante o porque es la
seccion de rayos X la que se esta midiendo. Para ello lo que se propone es ajustar en forma
autoconsistente el parametro o [18]. Esto se efectua de la siguiente manera: primero se
toma el valor de la seccion o considerando que F = 1. Con estos primeros datos para la
linca Mi se procede a ajustarles una funcion de la forma y=kE™ de donde se obtiene una
primera aproximacién de a. Luego, se repite este procedimiento tomando ahora para el
calculo de la funcion F el de la constante o obtenida anteriormente. Se continQa repitiendo
este procedimiento hasta que el valor de la o llega a un valor estable. Practicamente
después de tres iteraciones se llegaba al valor o estable.

Para determinar los valores de las intensidades Yx se utilizo inicialmente el programa
AXIL, pero debido a que en su proceso de ajuste de los picos gaussianos permite la
variacion del ancho del pico y del centroide los resultados que se fueron obteniendo no
fueron consistentes en algunos casos. Por este motivo se¢ procedidé a efectuar la
deconvolucion de los espectros utilizando los ajustes no lineales del programa ORIGIN 5.0
con el cual fue posible mantener fijo la posicion (energia de las lineas) y el ancho de los
picos de acuerdo con correspondiente resolucion en energia. Dec esta manera se ajustd
simultaneamente un fondo continuo de radiacion y los picos gaussianos de las lineas de
rayos X M. Para el fondo se utilizé un polinomio de cuarto grado. Asi la funcion ajustada

fue:

f=iA,, x" +Zb‘j exp| (%): (3-12)
v}

n=0 2

donde x corresponde a la energia de los fotones, las A, son los coeficientes del polinomio
ajustado al fondo, x; es la energia de los rayos X correspondientes a la linea M;j, la Bj es la
altura de la gaussiana y C; es su ancho. En los ajustes solamente se variaron los parametros
AaY Bj en tanto que se mantuvieron constantes las xj y C; . Para que el proceso de ajuste no
lineal del ORIGIN no tuviera problemas la primer aproximacion de los coeficientes A, se
tomo de los resultados del AXIL.
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TCAPiT'iJLo 4

‘VRESULT DOS v CONCLUSIONES

‘4 1 Rcsulmdos de la calibracién del detector de Si(Li).

En este capitulo mostramos los resultados experimentales obtenidos a partir de los
procedimientos experimentales expuestos en cl capitulo anterior. Ademas hacemos una
comparacion con las tcorias PWBA y ECPSSR.

Para la medicién de la eficiencia del detector de Si(Li) las peliculas delgadas soportadas
sobre Mylar de los siguientes compuestos Mg, Al, SiO, GaP, CuS,, NaCl, KCl, CaF2, ScF3,
Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, y Ge se bombardearon con un haz de protones de
0.7 MeV. Solamente las intensidades de las lineas Ka detectadas fueron utilizadas. Los
factores de correccion F(E, AE) dados por la ecuacion (3.6) fueron menores al 4%. Las
medidas de la eficiencia se muestra en la figura 4.1. También se muestra en la figura el
ajuste de la funcién dada por la ecuacion (3.9) ajustada. Los parametros obtenidos fueron:
Q’= 0.00094 +0.00001, o’= 10.6 +0.99 y B°=2.24 +0.093.

Eficiencia del detector de rayos X
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Figura 4.1 Eficiencia del detector de Si(Li) para los rayos X emitidos en la camara de
andglisis. Las /)mllos representan los valores (_xperlmenlales yla curva continua
: - carn.spana'e al ajuste de Ia ecuacion (3. 9).



A partir de las lineas Ka obtenidas antes se determind la resolucidn en energia del
detector de Si(Li) en términos del FWHM vy la energia de los fotones. Estas resoluciones se
muestran en la figura 4.2 junto con la recta ajustada de acuerdo con la ccuacion (3.10). De
esta manera el ruido electrénico del detector resulta ser de 270 eV *+ 30 eV y un factor de
Fano de 0.090 + 0.008 . Con estas resoluciones del detector en funcion de la energia se
procedio a tomarlas como base para la deconvolucion de los espectros de rayos X M que se

obtuvieron posteriormente.
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< Fi; igura 4.2 Graf ca del cuadrado de la resolucion del detector de Si(Li) en fzmuon dela-
i energia de las lineas de emision de rayos X. La resolucion se expresa en términos de la’,
. anchura del pico de rayos X a la mitad de su altura mdaxima, FWHM. La linea connlma
corresponde al gjuste de la ecuaciin (3.10). P

4.2 - Resultados de las secciones de produccion de rayos X M.

Se midieron las secciones de produccion de rayos X M para los elementos 79W,- 79Au,
#2Pb, 23Bi, 90Th y 52U utilizando protones con energias entre 0.3 MeV y 0.7 MeV en pasos
de 50 keV bombardeando peliculas delgadas de WO3, Au, Pb, Bi, ThFs y UF, depositadas

sobre Mylar.
Para mostrar como son en general los espectros de rayos X que se obtienen, en la figura
4.3 se da de ejemplo al espectro de rayos X de 79Au inducido con protones de 0.6 MeV y en

la figura 4.4 se amplia la zona de los rayos X M de 29Au. En esta figura las lineas continuas
corresponden a los ajustes del fondo de radiacidon y de los picos gaussianos para las lineas
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mas intensas de acuerdo con la ecuacion (3.12). La localizacion de los picos de las lineas
de emisidn de los rayos X M se efectiia con base en sus respectivas energias de acuerdo con
los datos reportados en la tablas de Bearden [1). En la figura 4.5 se muestra el respectivo
espectro de RBS donde el pico de la derecha corresponde al de los protones
retrodispersados por el 735Au. Los dos pequeiios escalones que se encuentran a la izquierda
del espectro corresponden a los protones retrodispersados por los atomos de 3O y ¢C del
Mylar que soporta a la pelicula de 79Au.

En las figuras 4.6 y 4.7 se muestran respectivamente el espectro de rayos X obtenido
para 92U y el de la region de los rayos X M inducidos con protones de 0.7 MeV.
El correspondiente espectro de RBS se muestra en la figura 4.8 donde se indican los picos
debidos a la retrodispersion de los protones con los atomo de 52U y de oF de la pelicula.
Las lineas continuas en la figura 4.7 representan los ajustes realizados para efectuar la
deconvolucion del espectro.  También en esta figura se observa en la extrema izquierda al
llamado pico de escape que se origina cuando un detector de Si(Li) se encuentra registrando
una intensidad muy grande de rayos X con una energia mayor a 1.84 keV, correspondiente
a la energia de ionizacion de la capa K del silicio [2]. En este caso en particular el pico se
debe a los rayos X K del silicio que son generados en el cristal de Si(Li) y que ademas
escapan del mismo cristal al momento de estar detectando la gran intensidad de los rayos X
Mo del 92U, Las cuentas de cste pico de escape corresponden en realidad al pico Ma.
Debido a este efecto en el detector de Si(Li), en todos los espectros de rayos X donde se
observo la presencia del pico de escape después de su deconvolucion se procedio a sumar el
namero de cuentas del pico de escape con las del pico Ma.
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Figura 4.3 Espectro de emision de rayos X del ;sAu inducidos por protones de 0.6 MeV.
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Figura 4.4 Ampliacion de la zona del espectro donde se encuentran los rayos X M del ;s4u
inducidos por protones de 0.6 MeV. La deconvolucion final del espectro se muestra por
medio de las lineas continuas que indican el ajuste realizado para los picos y el fondo de

radicacion de acuerdo con la ecuacion (3.11).
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Figura 4.7 Ampliacion de la zona del espectro donde se encuentran los rayos X M del 92U
inducidos por protones de 0.7 MeV. La deconvolucion final del espectro se muestra por
medio delas lineas continuas que indican el ajuste realizado para los picos y el fondo de
radicacion de acuerdo con la ecuacion (3.11).
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Figura 4.8 Espectro de los protones retrodispersados por la pelicula delgada de UF,
soportada sobre Mylar al ser bombardeada con protones de 0.7 MeV.

Los calculos para la obtencion de las secciones de cada una de las diferentes lineas de
emision se hicieron a partir de la ecuacion (3-11). Para el factor de correccién F(E, AE)
fueron necesarias tres o menos interacciones para que su valor converja a un valor fijo. En
la tabla 4.1 se muestran los resultados obtenidos para las secciones de produccion de rayos
X del 79W correspondientes a las lineas Mg, Mag, M,, M|-N3 y M;-O23 . Las
incertidumbres en las medidas se indican en el encabezado de la tabla. Los resultados para
las lineas Mg, M3-Nj, Masg, My, M3-O4s, M2-O4 y M;-O: de los demas elementos se
muestran en la tabla 4.2 .

Los resultados experimentales obtenidos se comparan con datos de secciones de rayos
X obtenidos a partir de las secciones de ionizacion teéricas dadas por las teorias PWBA y
ECPSSR indicadas en el capitulo 2. Se compara con estas dos teorias por dos motivos:
Uno es que para las aplicaciones analiticas como PIXE, son las que pueden calcularse mas
rapidamente y con la propiedad de que pueden normalizarse de acuerdo con reglas de
escalamiento. El segundo se debe a que aunque existen otras teorias, éstas hacen siempre
uso en algin momento de parametros semiempiricos que demeritan el que sea algo
totalmente fundamentado en la teoria. También como se ha indicado antes existen pocas
medidas experimentales de la induccion de rayos X M con jones como para incorporar
parametros semiempiricos confiables a estas teorias. Los valores tedricos de la PWBA y
ECPSSR para las secciones de ionizacion los obtenemos utilizando el programa 1SICS [3].
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Tabla 4.1
Secciones de produccion de rayos X M para protones en 74W. Las unidades son barns.

Energy Mg |\, Y M, M, - N3 M, - Oz, Miotar

[MeV] +18% +11% £22%  +16% +18% + /3%
0.70 87 655 45 4.8 0.37 792
0.65 78 590 40 3.8 0.29 712
0.60 73 527 36 3.0 0.22 638
0.55 66 465 32 2.4 0.16 565
0.50 58 406 26 1.9 0.11 492
0.45 40 357 19 1.4 0.075 418
0.40 33 275 15 1.1 0.047 324
0.35 25 213 11 0.86 0.021 250
0.30 20 167 8.9 0.68 0.016 196

Para obtener las secciones tedricas de produccion de rayos X de cada capa atdmica M a
partir de las secciones de ionizacion se recurre a las ecuaciones (2.6) a (2.12). Los valores
de las fluorescencias ®; , de las transiciones no radiativas Sj; y de las razones de emision
I"/T"i para las transiciones a capas M se obtienen a partir de los valores calculados por Chen
y Crasemann [4, 5, 6]. Estos valores teodricos estan calculados utilizando funciones de onda
relativistas en la aproximacion de Dirac-Hartree-Slater. Existen otros valores calculados
por otros autores pero fueron utilizados los anteriores porque son los unicos que calculan
los tres parametros w;, Sj y I';/I utilizando el mismo modelo.

En las figuras 4.9 a 4.14 se muestran graficados los resultados obtenidos para las
secciones de produccién de rayos X totales para los elementos estudiados. Estos resultados
se comparan con los resultados reportados por otros autores: Bush et al. [7], Sarkar et al.
(8], Mehta et al. [9], Castro Faria et al. {10], Gressett et al. [11], Jesas et al. [12],
Bienkowski et al. [13], Pajek et al. [14] y Cipolla [15].

En las figuras 4.15 a 4.20 se muestran graficados los resultados obtenidos para las
diferentes lineas de emision de rayos X M que fueron ajustadas. Los calculos tedricos
utilizando la PWBA se indican con lineas punteadas y con lineas continuas los de la
ECPSSR.



Tabla 4.2
Secciones de produccion de rayos X M inducidos con protones. Las unidades son barns.

Blanco Energia Mg Mi ~- N, Mag M, M; —Oas Mo
[MeV] #12% +20% + 9% +15% +12% +10%

536

79AuU 0.70 64 7.4 448 14.2 2
0.65 59 6.2 404 12.8 1.

0.60 43 5.4 331 11.2 1

0.55 40 4.3 307 10.7 1
0.50 27 2.
0.45 23 2,

0.40 200 -1

0.35 1

0.30 7 [
«2Pb 0.70 :
70,65,
. 70,60
£0.55:
0 0.50

0.45
0.40

0.35
0.30 -

g3Bi - - - 0.70 -
"0.65 "

0,60 :

0.55:.

0.50.:

0.45 7

0.40 &

S 0.35 0

9oTh . 0.70:";
1 0,65

L 0.60 "

C0.55°

0.50 -

10.45'

0.40:

0.35 !

S 0300




“""Tabla 4.2 (continuacién).
Secciones de produccidon de rayos X M inducidos con protones. Las unidades son barns.

Blanco Energia Mg Mi - N, Mep M, M3 = Oas Myotat
[MeV] £1712% +20% + 9% +15% +12% +10%

92U 0.70 10.5 23 136 4.4 0.92 154
0.65 9.9 2.1 120 3.4 0.71 136
0.60 9.0 2.0 104 28 0.55 118
0.55 7.2 1.5 9l 2.6 0.42 103
0.50 6.3 1.0 77 2.1 0.39 86
0.45 4.5 0.70 60 1.7 0.26 67
0.40 38 0.63 - 46 1.2 0.22 52
0.35 2.4 - 051 36 1.1 0.16 40
0.30 1.4. 04123 0.71 0.10 26

. Para poder compa‘rar‘ de una mejor forma todos los resultados obtenidos
experimentalmente "con’ la teoria ECPSSR hacemos un escalamiento con ayuda de la
velocidad reducida &y promedio para la capa M dada como:

Em = (Emr+ Enzt+ 28n3+ 28me + 3EMs) / 9 o (4 1)

donde las Emi estan dadas por la ecuacion (2-13). En la figura 4.21 ‘se muestran los
cocientes gy / Orepssr correspondientes a las secciones medidas expenmentalmeme entre
su respectivo valor tedrico como funcion de Epy .~ S

De esta ultima figura podemos ver que los valores medidos para la secciéon M se
encuentran considerablemente dispersos y que el valor promedio de la seccion eficaz es un
12% mayor que el predicho por la teoria ECPSSR, aunque para los elementos mas pesados
(90Th y 92U) la desviacion es de hasta un 35% para las velocidades Exf mas bajas.

Para las medidas de Ma también se presenta un comportamiento similar, pero la
seccion eficaz de los elementos mas ligeros es mas cercana a la prediccion tedrica.

Para las otras lineas M los valores medidos experimentalmente son mucho mas grandes
que los calculos de la ECPSSR. Para la My los valores medidos son 1.7 veces mas grandes
pero en el caso del 74W la desviacion fue cuatro veces mayor. Esta ultima desviacion puede
ser originada por la incertidumbre tan grande que hay en los ajustes gaussianos de las lineas
M; debidos a la pobre resolucion del detector utilizado para resolver las lineas de rayos X.

4-10



iy

L4

100"

ECPSSR
“Sarkar 1981
- Pajeki1990"

Iy

~ Seccion de Produccion de Rayos X M, [barns]

. Este trabajo’

T T T T T T T
02 .0.3.-.0.4 0‘5>06 07 08 09 1.0

Sy
SO

Figura 4.9 Graf ca de Ios resultada.s oblemdos para Ia seccion eficaz total de produccion
de rayos X M en 72:W. mduc:dos por protom:s Estos resultados se comparan con los
reporrados por otros aulares asi como también con los modelos tedricos PWBA y

) ECPSSR

4-11



—————————— T ————— T

= 10004"

2 E

I E

[1+3 -1

= ]

=, 1
B 4

g

= ]

01005 .
S = S 3
SN 3 3

il b IR o -3 s PWBA ]
B 1 —— ECPSSR ]
g ; v Sarkar 1981

g : O Mehta 1982

3 & Castro Faria 1983 ]
-3 A Gressett 1989 3

(=9 B

@ © Bienkowski 1990 E
2 = Pajek 1990 ]
~:g : o Cipolla 1995 |

S e Este trabajo

(7]

v — — i

T T
04 05 06 07 08 09 1.0

Energia [keV]

Figura 4.10 Grdfica de los resultados obtenidos para la seccion eficaz toral de produccion
de rayos X M en Au inducidos por protones. Estos resultados se comparan con los
reportados por otros autores, asi como también con los modelos teoricos PWBA y

ECPSSR..

4-12




LML T - v T v 7 T v 1 T

1000 -

Al

100 4
105 E
R R A PWBA 3
: ECPSSR ]
p Bush 1973
” Metha 1982
v Castro Faria 1983

Gressett 1989
Este trabajo

RTTTL|

Seccion de Produccién de Rayo$ XM, [bams)

o bDoOoOD

o tiansl

T

T
0.6 07 o8 09 1.0

T Ty

0.0 01 02 03 o4
Energia [MeV]

T
0.5

Figura .11 Grdfica de los resultados obtenidos para la seccion eficaz total de produccion
de rayos X M en g:Pb inducidos por protones. Estos resultados se comparan con los
reportados por otros autores, asi como también con los modelos tecricos PWBA y

ECPSSR.

4-13




1000 —— T

v

e 0w o

——ECPSSR

Mehta 1982

Castro.Faria 1983

Gresset 1989

Pajek 1990
Este trabajo

wEee |

il

it el

T T
0.4. 0.5

‘Seccion de Produccion de Rayos X M, [bams]

T T
0.6 0.7

Energia [MeV]

T
0.8

T
0.9

1.0

Figura 4.12 Grdfica de los resultados obtenidos para la seccion eficaz total de produccion
de rayos X M en g;3Bi inducidos por protones. Estos resultados se comparan con los

reportados por otros autores, asi como también con los modelos teéricos PWBA y

ECPSSR.



1000 RSN T T T T 1. . T T

=
o -
o

IENRETIT |

1

GO e

st !

I

ECPSSR.

wm. Gressett 1989~
o. Pajek 1990° .

a Blenkcwskl 1990
® . Este trabajo’

L IIIL\II

Seccion de Produccion de Rayos X M, ,, [barns]

014 —— A'r.ﬁf,ﬁ_;,.
0.0°0.17:0.2 .03 04 05 0.6 S0
: Energla'[MeV]

Figura 4.13 Grdfica de los resultados oblenidos'para la seccion eficaz total de produccion
de rayos X M en soTh inducidos por protones.- Estos resultados se comparan con los
reportados por otros autares asi como también con los modelas teorlcos P"’BA y

"~ ECPSSR. . ; PURRRS .




¥ 1000 g——— e —————— —————

Y1007 Clexie

Aa aaaaagd

aassanl

_Castro Faria 1983.
Mehta 1983,
Jesus 1989,
Gressett 1989.
Este trabajo

e |

Seccién de Pfoduccién‘dé Ray‘bs: X Mm‘I _[barné]

" T 1 - r 1 v 1T
0.0 0.1 02 0.3 04 05 06 0

Energia [MeV]

—_— v v
.7 0.8 O.

©
-
o

Figura 4.14 Grdfica de los resultados obtenidos para la seccion eficaz toral de produccion
de rayos X M en o2U inducidos por protones. Estos resultados se comparan con los
reportados por otros autores, asi como también con los modelos teoricos PWBA y
ECPSSR..

4-16




& 1000

= 3

c E

s ]

=2, ]

=< 4

173

g . 100

3 =

[ =

@ 1

LD ]

o |

=

=l 10 -

(%] 3 3

[x] 3 ]

S ] 3

=] ] ]

o.

o - e

n_,

'8: 11— e M« E

[ =4 p ]

S ] Mo ]

-8 1 = My ]

-3 -

0.1 T

0.0 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

Energia [MeV]

Figura 4.15 Secciones eficaces de produccion de rayos X inducidas por protones medidas
en este trabajo para las lineas de emision Ma, Mgy My del 7,W. Las lineas punteadas
corresponden a las predicciones de la teoria PWBA y las lineas continuas a las
predicciones de la teoria ECPSSR.
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Figura 4.16 Secciones eficaces de produccion de rayos X inducidas por protones medidas
en este trabajo para las lineas de emision Ma, My, My, M3-N; y M3-O.s s del 704u. Las
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Figura 4.17 Secciones eficaces de produccion de rayos X inducidas por protones medidas
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Figura 4.18 Secciones eficaces de produccion de rayos X inducidas por protones medidas
en este trabajo para las lineas de emision Ma, Mz, My, M3-N; y M3-O.s del g;Bi. Las
lineas punleadas corresponden a las predicciones de la teoria PWBA y las lineas continuas

a las predicciones de la reoria ECPSSR..
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Figura +4.19 Secciones eficaces de produccion de rayos X inducidas por protones medidas
en este trabajo para las lincas de emision Ma, Mg, My, M-N; y M;-Oys5 del ooTh. Las
lineas punteadas corresponden a las predicciones de la teoria PWBA y las lineas continuas

a las predicciones de la reoria ECPSSR..
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Figura 4.20 Secciones eficaces de produccion de rayos X inducidas por protones medidas
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De la figura 4.21 podemos ver que las secciones para la M las secciones forman dos
grupos. Uno que comprende a los elementos ¢Th y 92U que presentan una desviacion
promedio con respecto a la ECPSSR de cerca de 100%. El segundo grupo esta compuesto
por los otros elementos estudiados los cuales presentan una dispersion mayor que es 3

veces mas grande que la teoria.

En el caso de las lineas Mj3-N; y M;-O4 la desviacion promedio de los valores
experimentales es alrededor de 1.8 a 3 veces mayor que los valores teéricos. El 92U es el
que presenta los valores mas alejados para la M3-N; a velocidades Exy menores que 0.65 .

4.3 Discusion de los resultados y conclusiones

En este trabajo se efectuaron medidas experimentales para las secciones de produccion

“de rayos X M correspondientes a las lineas de emisién mas intensas de los elementos 74W,

‘ 99Au, g2Pb, 83Bi, 96Th y 52U inducidos por impacto de protones a energias entre 0.3 MeV y
0.7 MeV.

Las medidas obtenidas para las secciones totales de produccion de rayos X M se
compararon con los resultados reportados por otros autores en el rango de energia de
impacto de protones de cero a 1 MeV (ver figuras 4.9 a 4.14). Para este rango de energia se
observa que solamente han sido publicados nueve articulos con secciones experimentales
para los mismos elementos quimicos considerados en este trabajo (referencias [7] a [15]).
Estos nueve trabajos dan un numero total de 195 medidas experimentales. El elemento mas
estudiado ha sido el 79Au con un total de 59 medidas, seguido del 93Bi con 37 datos. El que
menos ha sido estudiado de los seis elementos considerados en este trabajo es el 24W con 9
valores reportados. En el caso de los otros elementos tenemos que son 26 datos para el
#2Pb, 29 datos para el voTh y 35 datos para el y2U. Existen otros resultados experimentales
publicados para otros clementos quimicos con Z > 70, pero éstos son en total menos de 40

medidas.

Por otro lado, en este trabajo se efectud la medicion de un total de 54 secciones totales
de produccidén de rayos X M inducidos por protones con energias menores a 1 MeV.
Siendo 9 medidas para cada elemento. De esta manera un aporte importante de esta tesis es
que se esta contribuyendo con el 22% de las medidas que existen en la actualidad para los
seis elementos considerados en este rango de energias. Las medidas realizadas
proximamente apareceran publicadas [16].

Como sc pucde apreciar de las figuras 4.9 a 4.14, tenemos que las medidas reportadas,
incluyendo las de este trabajo, presentan entre ellas una dispersion que en algunos casos
llegan a ser de mas del 50%. Esta dispersion resulta ser un inconveniente si se piensa en
utilizar estos datos para obtener ajustes de funciones semiempiricas exactas para las
secciones de produccion de rayos X. En las medidas del 74W encontramos que los valores
obtenidos en este trabajo son mucho mayores (~ 60%) a los reportados en los dos trabajos
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de las referencias [8] y [13]). Para los otros elementos estudiados se observa que las
medidas obtenidas se encuentran un poco arriba del promedio.

Con los datos experimentales existentes para las secciones de produccion de rayos X M
por impacto con protones es posible ajustar funciones semiempiricas a estas secciones para
cada elemento, pero no sera posible tener funciones con una buena exactitud debido a la
dispersion que presentan estos datos. Podemos llegar a concluir en este caso, que hay que
esperar a que sean reportadas mas medidas de estas secciones cficaces a energias menores
de 1 MeV para poder tener funciones semiempiricas mucho mas exactas que puedan llegar

a ser consideradas como de referencia.

En términos generales, todas las medidas en conjunto para energias de los protones de
mas de 0.5 MeV muestran en promedio un ajuste con la teoria ECPSSR, (ver figuras 4.9 a
4.14). Para protones de menores encrgias las medidas en promedio se encuentran entre la
teoria PWBA y la ECPSSR. Esto apunta a que para tener una mejor descripcion de este
fendmeno es necesario incluir en la aproximacion ECPSSR algun nuevo tipo de correccion
que incremente la seccion de ionizacién para protones de energias menores a 0.5 MeV.

En este trabajo tambi¢n se hizo la determinacion de los valores de las secciones de
produccion de rayos X para las lineas mas intensas que componen a los rayos X M de los
elementos quimicos estudiados, (ver figuras 4.15 a 4.20). El numero de trabajos publicados
en los cuales se hace este analisis para cstos elementos es solamente 2, (ver referencias [14]
y [15]). EI inconveniente de estos dos trabajos es que no presentan directamente sus
resultados experimentales para cada una de las lineas de emision, sino que reportan como
datos finales a las secciones de ionizacion de las diferentes capas atomicas M.

Los resultados obtenidos y mostrados en las figuras 4.15 a 4.20 nos indican, con
excepcion de las medidas de la linea Ma, que todas los valores resultan ser mucho mayores
que sus correspondientes predicciones con las teorias PWBA y ECPSSR. El origen de esta
discrepancia no esta claro del todo. Un posible origen es que como son picos mucho menos
intensos que el de la Ma vamos a tener que ¢l proceso de deconvoluciéon juega un papel
muy importante. Este proceso puede llegar a producir una incerteza que puede llegar a ser
de hasta un 20%. Pero cs claro, que esta incertidumbre no puede ser la que de origen a las
grandes diferencias observadas con los modelos tedricos.

Para poder tener una mejor idea del comportamiento de todas las medidas de las
secciones de produccion de rayos X para cada linea de emision se procede a normalizarlas
todas juntas con respecto a la velocidad reducida &n y asi poder tener conjuntos de 54
medidas que ofrecen una mejor vision estadistica. Estos conjuntos de medidas se muestran
comparadas con respecto a la aproximacion ECPSSR en la figura 4.21. En general los
resultados obtenidos indican que en este caso para protones con energias en el intervalo
considerado la teoria ECPSSR subestima el valor experimental de las secciones de
producciéon de rayos X M, tal como se menciona en la seccidén anterior. En el caso de las
lineas Moat Y Mo, 3 los correspondientes valores medidos resultaron ser mayores que los
predichos por la ECPSSR pero menores que los calculados con la aproximacion PWBA.,
Ademas se obscrva que estas secciones la diferencia con la ECPSSR es mas notable para



Pero en general la desviacion con la ECPSSR

elementos ligeros que para los pesados.
La desviacion

aumenta para valores pequefios de &, en todos los elementos estudiados.
mas grande con esta teoria se encuentra en el caso de las lineas Mg y Mia-Ni.

Asi también se puede concluir que es necesario esperar a que scan reportadas mas
medidas de estas secciones de produccion de rayos X M por incidencia de protones para
tener mas informacién que nos permita intentar explicar de una mejor manera el porque de
las dispersiones tan grandes entre la teoria y los experimentos para las secciones de las

diversas lineas de emision M.
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