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1. Introduccion

El agua es un componente ubicuo que ha estado presente desde las primeras etapas
de la formacion de nuestro sistema planetario. Ha formado parte en una gran variedad de
fenomenos fisicos, quimicos y bioldgicos. El agua no solo se encuentra en nuestro planeta,
recientemente se han observado lineas en el espectro infrarrojo solar debidas al agua [1],
y en objetos subestelares como las enanas cafés, el agua, es la molécula méas abundante
después del hidrégeno [2].

Los atomos y moléculas en estado idénico constituyen una parte significativa de la
materia en el universo. Cuando un atomo o una molécula se ioniza, ya sea ganando
electrones (aniones) o perdiéndolos (cationes) se hace més reactiva desde el punto de
vista quimico e interacciona fuertemente con campos magnéticos y eléctricos. Los iones
absorben fotones de ciertas frecuencias, por ejemplo fotones mas energéticos que los rayos
X suaves, y en general, es mas facil estudiarlos (desde el punto de vista de la teoria) porque
tienen menos electrones que las moléculas o los atomos originales. Experimentalmente,
es posible estudiar la estructura atémica y molecular de iones porque se pueden confinar
en el espacio mediante haces de iones, que se producen en los laboratorios. La colision
de estos haces con atomos neutros, permite el estudio de su dinamica de ionizacién, de
disociacién y de la captura electrénica, entre otros. Las ecuaciones (1) a (3) son ejemplos
de tres posibles canales o procesos que ocurren en una colisién de molécula diatémica.
Gas se refiere al blanco, en este experimento He.

AB* +gas — ABY'+4+e 4 gas (ionizacién) (1)
AB" 4+ gas — A"+ B+ gas (disociacién) (2)
ABY +gas — AB°+ gas™ (captura electrénica) (3)

Entre todas las moléculas triatomicas y diatémicas, la descripcién de la disociacién
del agua es, probablemente, una de los mas importantes. Su estudio se presenta en un
gran numero de aplicaciones y en muchas ramas de la ciencia. Por ejemplo, la dinamica
de la disociacion del agua es de interés en fisica atomica y molecular, y puede usarse para
estudiar el problema fundamental de la disociacion de tres cuerpos cargados eléctricamente
3, 4, 5].

En fisica médica, existe particular interés en estudiar los procesos de ionizacion y di-
sociacion de las moléculas de agua que se encuentran en los tejidos humanos. Las terapias
actuales contra los tumores cancerigenos utilizan haces de particulas cargadas, como son
los protones, neutrones, particulas « e iones més pesados, como el carbon. El objetivo de la
terapia es danar el ADN de las células cancerigenas para que éstas no puedan multiplicarse,
mientras se minimiza el dano al tejido sano [6]. La mayor parte de la energia transferida
por la radiacion ionizante es absorbida por las moléculas de agua, que se disocian y forman
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radicales como el OH™, que reaccionan con las otras componentes de la piel y de la sangre
[7]-

En el campo de la fisico quimica de las atmosferas, el agua es una componente impor-
tante de las colas de los cometas, donde recientemente se ha detectado emision de rayos X.
Cuando un cometa se acerca al Sol, su superficie se calienta y se volatilizan los compuestos
del nticleo (H,O, CO, CHy, H,CO, NHj). El vapor producido por el niicleo activo escapa
hacia el espacio, formando una atmodsfera en la cola del cometa. El gas neutro de la cola
del cometa se extiende lejos del nticleo (10° km) y colisiona con el viento solar. La colisién
induce procesos de ionizacién y disociacién del agua y de su cation. El intercambio de
carga en la colisién es una de las propuestas para explicar la emisién de rayos X. [8, 9, 10]

Esta tesis tiene como propédsitos la producciéon de un haz, estable y reproducible, de
agua ionizada y el estudio de la dinamica de su disociacién en colisién con un gas inerte
(He). Se expone una descripcién de las técnicas experimentales usadas en la producién del
haz, para la deteccién y el anélisis de los productos de su disociacion, utilizando métodos
y técnicas de andlisis en el campo de las colisiones moleculares. Asimismo, se presentan
resultados generales sobre la dindmica de disociacién del haz de agua: Hy'*O™T a energfas
en el laboratorio de entre 3 y 8 keV.

1.1. Antecedentes

En 1973, Lew y Heiber [11] fueron los primeros en realizar espectroscopia 6ptica di-
recta del catién de agua (HyOT) en un estudio de sus transiciones electrénicas. Un afio
después, el cation de agua fue detectado en el cometa Kohoutek por Herzberg y Lew [12]
y por Wehinger et al. [13]. Dixon et al. [14] utilizaron espectroscopia fotoelectrénica para
estudiarlo en 1976.

La estructura del estado base fue establecida por métodos espectroscépicos, y repor-
tada entre otros por Strahan et al. [15] en 1986 y por Dinelli et al. [16] en 1988. El H,O"
fue sujeto a célculos ab initio por Smith et al. [17] en 1975, Fortune et al. [18] en 1976, y
por Esposti et al. [19] en 1987 entre otros.

En 1980, Jungen, Hallin, y Merer [20] publicaron una serie de articulos sobre el mo-
mento angular orbital en moléculas triatémicas. Reportaron las respectivas curvas de
potencial de Born-Oppenheimer para la combinacién de estados electrénicos de HyOT.
Estas curvas se obtuvieron del calculo de los niveles vibracionales y rotacionales de al-
gunos de los estados electrénicos [21]. Revisaron los efectos del momento angular orbital
en el espin y en la estructura fina rotacional [22].

Los estudios espectroscopicos establecieron los fundamentos del conocimiento actual
sobre la estructura de la molécula de HoOT y sirvieron de base para las investigaciones
sobre la dindmica en la interacciéon de esta molécula en diversos sistemas colisionales.
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Uno de los primeros trabajos experimentales sobre la disociacion de la molécula HoO
fue realizado por Werner et al. [3] en 1995. En su experimento, un haz colimado de
proyectiles H* y He™ colisiona con un jet efusivo de agua neutra. La energia de aceleracién
del haz comprende de 100 keV a 350 keV. Utilizaron detectores planos sensibles a la
posiciéon de impacto de la particula, en un espectrometro de tiempo-de-vuelo y usaron
un sistema de senales en coincidencia para estudiar las correlaciones entre las particulas
resultantes de la fragmentaciéon Coulombiana de la molécula. Los articulos anteriores a
su trabajo (citados en su articulo) se concentraron en los fragmentos individuales de
la disociacién de la molécula neutra de H;O sin considerar las correlaciones entre los
fragmentos resultantes. Este es el primer trabajo en donde se estudia completamente la
disociacién molecular -inducida por colisién- con més de dos fragmentos en coincidencia.

Werner et al. [3] reportan secciones totales relativas para los canales H,O — HT +
HT+0% HyO — HY+H+O0%; y HyO — HY+H* +O**. Encuentran que el angulo entre
los protones es ligeramente mayor al de la molécula, debido posiblemente a la repulsién
electrostatica.

Datz et al. [4] publicaron en 2000 un estudio sobre la dindmica de la ruptura de tres
cuerpos del HyO™ en procesos de recombinacion disociativa. La recombinacion disociativa
es el proceso en el cual un electron libre se combina con una molécula ionizada, de forma
tal que le agrega energia, esencialmente el negativo del potencial molecular de ionizacion,
causando la disociacion de la molécula neutra.

En el experimento de Datz et al. [4], utilizando un anillo de acumulacién de iones
pesados (Heavy-Ion Storage Ring), las moléculas de H,O™, que permanecen en su interior
por aproximadamente 5 segundos se relajan al estado base. Después de esto, el haz es
atravesado por otro haz de electrones a la misma velocidad, y es en este momento donde
ocurre la recombinacion disociativa. Al ajustar la velocidad relativa de los electrones, la
energia relativa de la colision es cercana a cero eV. En condiciones de energia de colisién
cercana a cero, solo dos canales de tres-cuerpos son energéticamente posibles, y son

HoO" + e — O(®P) + H(1s) + H(1s) + 3.04 eV
H,O" +e — O('D) + H(1s) + H(1s) + 1.07 eV
donde la energia sobrante se reparte entre los dos atomos de hidrégeno.

Datz et al. observaron que el 4tomo de oxigeno permanece en el estado base O(3P) a
razén de 3.5:1 que en el estado metaestable O('D) de la molécula de agua. No lograron
identificar un estado intermedio del proceso de recombinacién, como por ejemplo el OH*
o el Hj. Finalmente, no encontraron un dngulo preferencial en el que la molécula capture
al electrén.

Siegmann et al. [23] utilizaron iones de Xe!™ Xe!8T y Xe® (con un estado de carga
muy grande) y a altas energias, del orden de 5.9 MeV, para estudiar la ionizacién multi-
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ple y fragmentacion de la molécula de agua. Obtuvieron una Energia Cinética Liberada
(ECL), en ingles Kinetic Energy Release (KER) de 6.5 eV para la fragmentacién Coulom-
biana HyO + Xe?t — HT + OHT + 2e~ + Xe?t, (¢ = 17,18,43) y observaron que es
independiente del estado de carga del proyectil.

Otro experimento que utiliza iones altamente cargados fue publicado en 2004 por Pesic
et al. [24]. Ellos estudiaron la disociacién de la molécula HoO inducida por la colisién de
iones de Ne?t (¢ = 1,3,5,7 v 9) a energfas de 2 a 90 keV y encontraron una fuerte
dependencia de las secciones diferenciales de la fragmentacién con el estado de carga.

Asimismo en 2004, Gobet et al. [25] midieron secciones parciales y totales para la
ionizacion directa y por captura electrénica de la molécula de agua en colisiones con un
haz de protones. Reportan, por primera vez, la observacién en coincidencia del fragmento
H3 en la colisién de protones con agua. No observaron evidencia de la formacién de
iones negativos ni de captura electrénica doble. Para la formacion de todos los productos
idnicos, encontraron que la ionizacién directa es el proceso dominante a altas energias;
y que en proporcion, el cation de agua produce mas fragmentos idnicos, que el agua
neutra. Adicionalmente, Gobet et al., enfatizan que en la medicién de las secciones de
productos ionicos especificos, éstas son casi independientes de la densidad del blanco.
Este comportamiento de las secciones se conoce como “condicién de colisiéon simple”.

La fragmentacion de agua por iones pesados fue estudiada por Luna H. y Montenegro
E. C. [26] en 2005, utilizando proyectiles multicargados de C3>* y O°T a energias de 1 a
3.5 MeV, en este intervalo de energias de colision el agua absorbe casi toda la energia y
maximiza las medidas de los canales de ionizacién, captura y perdida electrénica. Reportan
secciones totales absolutas para fragmentos positivos de captura electrénica, ionizacién y
perdida electrénica en la colisién de iones de C3* y O con moléculas de agua y comparan
sus resultados con protones, electrones y fotones. Encuentran en la dindmica de colision,
especificamente, que la relacion entre las secciones de distintos canales de fragmentacion es
aproximadamente independiente de la energia, del estado de carga y del tipo de particula
que colisiona con la molécula de agua. Este fenomeno se toma por cierto en el caso de la
radiolisis del agua.

Alvarado et al. [5] estudiaron en 2005 la disociacién por ionizacién de la molécula de
agua inducida por la colision de Ht y He?t (¢ = 1,2) a energias de 4 keV a 24 keV.
Los fragmentos son observados con métodos de coincidencias en un espectrémetro de
tiempo-de-vuelo de iones de retroceso. Encontraron que, aproximadamente, la mitad de
los iones moleculares de HoO™ se disocian en el canal de dos cuerpos H,O™ — H* + OH,
y enfatizan que hasta donde se conoce, no se han reportado secciones para el canal HyO
— H* + O + H. Encontraron que el promedio de la ECL para el fragmento H* es de ~2
eV, cuando se usan proyectiles de HT, Het y He?* a una energia de 6 keV.
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Alvarado et al. [5] también estudiaron el proceso de explosién Coulombiana del HyO3*
— H* 4+ OT 4+ HT. Para el proyectil He?* a 6 keV obtienen una ECL de 17.8 eV para el
fragmento H". Finalmente observaron canales de energias muy altas de ECL -mds de 10
eV-, en el canal HyO?*" — H + O" + HT para el fragmento HT la ECL es cerca de 14-15
eV para colisién con He' a 6 keV.

En todos los experimentos aqui detallados, se utiliza un jet de vapor de agua (neutra)
como blanco en la zona de interaccion. El haz de iones en estos experimentos consiste
en particulas cargadas como protones[25, 27]; H*, He™, He?" [3, 5]; C3T, O°T [26]; Ned™
(¢ =1,3,5,7,9) [24] y Xe?" (¢ = 17,18,43) [23].

El presente estudio se distingue de los experimentos previamente citados, en que las
energias de colisiéon son menores, de 3 keV a 8 keV. Por ejemplo, la energia del haz de
Werner et al. fue de 350 keV [3], Gobet et al. (2001) y (2004) comprenden de 20 a 150 keV
25, 27]. El experimento de Alvarado et al. de 4 a 23 keV es el de energias més cercanas
al presente [5], Luna et al. aceleraron a energias entre 1 y 3.5 MeV [26], Pesic et al. de 2
a 90 keV [24] y finalmente, Siegmann et al. fue de 5.9 MeV [23].

A energias de colisién entre 1 y 3.5 MeV , se observa que la dindmica de la disociacién
del Hy'®O%es independiente de algunos parametros de la colisién [26]. No tenemos conoci-
mento de algiin modelo exacto que lo describa, sin embargo, una posible explicacion se
basa en que la dindmica de la colision depende del tiempo que el proyectil permanece
cerca del campo de influencia de la molécula de agua. Por esta razén esperamos que a las
energias de colision del presente experimento, los datos arrojen informacién mas detallada
sobre la dindmica de disociacién e ionizacién del i6n Hy'®O™.
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2. Experimento

Los datos de la presente tesis se midieron en un acelerador electrostatico de particulas
cargadas instalado en el Centro de Ciencias Fisicas de la Universidad Nacional Auténoma
de México.

Este acelerador permite estudiar haces de iones moleculares a energias de 1 a 9 keV
y se ha utilizado, por ejemplo, para realizar mediciones de Hf y CO™ pero hasta este
trabajo no se habia utilizado con HoO". Un motivo es la dificultad de producir un haz
estable con esta molécula. Ademas, la introduccién de vapor de agua en la fuente de iones
disminuye la vida 1til del filamento y puede constituir un riesgo para la integridad de
toda la fuente. En general, la humedad es un problema cuando se intenta conseguir altos
vacios por los que la produccién de un haz de HyO™ también constituye un riesgo para el
vacio.

En esta seccion se describird el funcionamiento de las componentes del acelerador y
del sistema de deteccion. Se agrega, ademds, una breve exposicion sobre el sistema de
control del acelerador y de adquisicion de datos desarrollado para este experimento en el
programa LabVIEW.

2.1. Descripcién del Acelerador

El acelerador consta de tres etapas. Un diagrama simplificado del aparato se muestra
en la figura 1.

El primer paso, es la produccién de iones en una fuente de filamento incandescente,
en cuyo interior se inyecta una mezcla de gases dtomicos o moleculares que son ionizados
en una descarga en arco a bajas presiones. Para producir el haz, los iones dentro de la
fuente son atraidos por medio de un campo eléctrico al orificio de salida de la fuente y
entonces son acelerados electrostaticamente en direccién a la linea de vacio del acelerador.
Esta linea de vacio es la trayectoria que seguira el haz dentro del acelerador. El acelerador
cuenta con sistemas de alineacion, enfoque y seleccion del haz, que se describen mas
adelante.

La segunda fase, consiste en la colisiéon del haz de iones moleculares -previamente
seleccionado por un espectrometro de masas- con un gas neutro, como blanco fijo. Este
proceso se desarrolla en la camara de reaccién, que esta formada por una celda de gas
y un sistema de medicion de la presion. La celda de gas es un contenedor metalico que
impide que el gas neutro se difunda en el acelerador, confinando la regiéon donde ocurren
las colisiones al interior de la celda de gas. El gas es inyectado a la celda en direccion
perpendicular a la trayectoria del haz por medio de una valvula de paso, esta valvula
controla el flujo del gas en la celda y permite regular la presiéon del gas en el interior.
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Finalmente, la tercera etapa consiste en la deteccién de los fragmentos iénicos re-
sultantes de la colision. Los fragmentos entran a la cdmara de deteccién, donde se en-
cuentran un par de placas metalicas oblicuas que deflectan el haz ya sea en direccién
al analizador electrostatico de placas paralelas o en direccién a los detectores. El anali-
zador electrostatico tiene como funcion determinar la distribucion de velocidades de los
fragmentos i6nicos. Los detectores utilizados son multiplicadores de electrones tipo Chan-
neltron, cuya funcion es detectar y contar el niimero de iones, en un intervalo de tiempo,
provenientes de la colision.

A lo largo de la trayectoria del haz estdn colocadas tres cajas de Faraday. La primera
de ellas retractil y se encuentra después de la celda de gas, en la cadmara de reaccion.
Ademas, en la camara de deteccion, una caja alineada a la trayectoria del haz principal
(eje del acelerador) y otra en el analizador electrostatico.

& #
Ny ¥
Detectores Caja de Placas de ngv <§> v
" Faraday nivelacion > :
" } . v @ Fuente
@ _ 4 ,\:@J de iones

Plécas Celda

analizadoras de gas  Colimadores
dindmicos

Figura 1: Esquema del acelerador. El haz se produce en la fuente de iones, donde es acelerado hacia la
zona de colisién dentro de la celda de gas. Los fragmentos iénicos producto de la colisién son separados
por las placas analizadoras hacia los detectores o hacia el analizador de velocidades. En este capitulo se

describe cada una de las componentes del acelerador.

2.1.1. Produccién de un haz molecular, la fuente de iones

En la figura 2 se presenta un esquema de la fuente de iones del acelerador. Una mezcla
de gases de agua y argén se inyecta a la cdmara del plasma (fuente de iones), en la cual,
se encuentra un filamento de tungsteno (Volframio comtin, "W).
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La cdmara de la fuente estd hecha de nitruro de boro, que consiste en proporciones
iguales de boro y nitrégeno, BN. Estructuralmente es isoelectrénico al carbono, es de-
cir, tienen el mismo nimero de electrones de valencia y la misma estructura (ndmero
y conectividad de dtomos). El nitruro de boro forma estructuras hexagonales -como el
grafito- y cubicas -como el diamante-, tal como lo hace el carbono. La estructura ctbica
del nitruro de boro lo hace uno de los materiales mas duros, solo después del diamante
y de los fulerenos ultra-fuertes. La estructura hexagonal, que es la utilizada en la fuente,
tiene poca resistencia a esfuerzos mecanicos, pero es utilizada por su resistencia a altas
temperaturas, ~ 3000°C y por ser un excelente aislante eléctrico.

A una distancia aproximada de 3 mm del filamento se encuentra una tapa circular
hecha de acero inoxidable con una perforacion central de aproximadamente 1 mm de
didametro, esta tapa es el anodo. La montura de toda la fuente estd soportada por un
casco hueco, llamado camisa de agua, por donde se hace circular agua enfriada. Esto
evita el sobrecalentamiento durante la operacién de la fuente.

Casco Extractor
Entrada
de gas Anodo ,/
| R
=
L_":; T
£
= Haz de
/ '\\ iones
2
Filamento \
Camara
fe— del plasma
1 em

Figura 2: Fuente de iones. La emisién termoiénica de electrones entre el filamento y el &nodo genera un
plasma de gas argén. Se inyecta vapor de agua dentro de la fuente y en la zona de plasma se producen un
elevado ntimero de iones de los elementos quimicos (Ar, B, N) y de las moléculas presentes en la fuente
(OH, O3, N3, H20).
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Entre el filamento (catodo) y el dnodo se aplica una diferencia de potencial de ~ 100
V. Una corriente de 15 A circula por el filamento, que al incandecer produce electrones
por emision termoidnica. Estos electrones se desplazan hacia el anodo, ionizando al gas
de argdn, asi se genera el plasma dentro de la fuente. Los procesos que ocurren en las
fuentes de iones son complicados, la geometria deja poco espacio para que el plasma se
forme y para que los electrones interactien con los iones. La principal zona de interaccién
se concentra en torno al orificio de salida del dnodo y en el espacio entre el dnodo y el
extractor principal, mientras que los electrones se concentran al interior de la fuente.

2.1.2. Sistema de aceleracion y seleccion de un haz de iones

Los iones positivos que abandonan la fuente son acelerados aplicando un alto voltaje
entre un extractor y la fuente, este extractor es el primer elemento de las lentes Einzel y
se encuentra a 25 mm del casco (ver figura 2).

La lente Einzel consiste en tres secciones cilindricas de acero (electrodos) cuyos centros
estan alineados con el eje del acelerador y su funcién es enfocar al haz de iones hacia el
iman analizador. Ademas de la lente Einzel, el haz es dirigido hacia la zona de interaccion
y deteccién con ayuda de placas paralelas metalicas de nivelacion en los sentidos horizontal
y vertical, perpendiculares al haz.

El haz extraido de la fuente contiene todos los iones producidos en el plasma. Para
separarlos se utiliza un espectrémetro de masas. El haz se hace pasar por un campo
magnético B que es producido por un electroiman de doble devanado y ntcleo de hierro
dulce. El haz se separa dentro del campo magnético B del electroiman. El radio de cur-
vatura R de la trayectoria de cada fragmento de masa m y carga q depende del cociente
\/? y del alto voltaje de aceleraciéon V' aplicado en el extractor.

Para este instrumento, se encontré que la intensidad de flujo magnético B necesaria
para desviar una particula de carga ¢, masa m y que ha sido acelerada por una diferencia
de potencial V (energia cinética E, = ¢V en eV) es:

B|Gauss| = g\/? (4)

donde R es el radio de curvatura, que en este caso, es un parametro fijo determinado por
la geometria del electroiman o espectrometro de masas de 60°.

De la ecuacién (4) y del campo By necesario para deflectar una particula de masa my
y carga ¢o conocida, se obtiene una relacion 1util entre el campo conocido By y el campo
requerido para deflectar una particula de masa m:
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mlu.a.] = (%?)2777,0% (5)

donde B,, es el campo medido para deflectar el haz de iones, de masa m y carga ¢, en
una trayectoria circular de radio R.

El haz es colimado durante su trayectoria por rendijas circulares con filo de navaja
que se encuentran a la salida del electroiméan, en la camara de reaccion y a la entrada de
la camara de deteccion.

2.1.3. Camaras de reaccion y deteccion

La camara de reaccion consta de una celda metalica de acero inoxidable en forma de
cubo de 4.445 cm (1.75”) de arista con bridas de sello de metal y colimadores en las caras
de entrada y salida. A la celda se le inyecta un gas inerte (He). En la figura 3 se muestra
un esquema de la celda.

La celda esta montada en un manipulador de precisiéon, que mueve a toda la celda
hacia arriba o abajo para alinear la entrada y salida de la celda con el eje del acelerador.
La presion del gas en la celda se mide con un Baratrén. Medir la presion del gas en la
celda es importante para garantizar que los iones moleculares colisionen solo una vez con
los dtomos del gas blanco, es decir, en un régimen de colisiéon simple. La corriente del haz
se mide con una caja de Faraday retractil colocada a la salida de la celda de gas.

Los fragmentos moleculares resultantes de la colisién con el gas He de la celda, se
analizan dentro de la camara de detecciéon por medio de un par de placas analizadoras
oblicuas, que separan a los fragmentos segin su energia cinética y carga. El angulo de
separacion entre cada placa y el eje del haz es de 11.5°.

La figura 4 es un esquema (las distancias indicadas estédn a escala) de la cdmara de
deteccion. El sistema de deteccion se basa en multiplicadores de electrones tipo Channel-
tron que pueden contar a los fragmentos ionicos de las moléculas. Hay tres detectores, uno
esta situado después del analizador electrostatico de velocidades y sirve para contar los
fragmentos que logran atravesarlo. Los otros dos estéan colocados para contar directamente
los productos y se encuentran, uno, al mismo angulo que el analizador, medido a partir
del eje y el segundo al doble de este dngulo. Estos tltimos detectores son nombrados en
adelante detectores abiertos.

En el experimento no se utilizé el detector abierto a 13°, por encontrarse deficiencias
en su senal de salida. Las senales de cualquiera de los detectores se pueden medir en forma
independiente o en un sistema de coincidencias.
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Figura 3: La celda de gas. Debido al gas, la presién dentro de la celda es cuatro érdenes de magnitud
mayor que la presion en el resto del acelerador. Las dimensiones de la celda son [, = 31.75 mm, 2r; = 0.5
mm y 2ry = 1 mm. La condicién de colisiéon simple se cumple si el camino libre medio de las particulas
en el gas es mayor que las dimensiones de la celda, el camino libre medio es funcién de la presion en el

interior de la celda, como se vera en la seccion 2.1.7.

2.1.4. Analisis de energia con las placas analizadoras

Como se describié anteriormente, en la camara de deteccion estan colocadas unas
placas conductoras llamadas placas analizadoras, a las que se les aplica un voltaje Vy y
entonces las trayectorias de las particulas cargadas que pasan por el centro de estas placas
(ya sea del haz primario o de los fragmentos, en su caso) se curvan por efecto de la fuerza
electrostatica qE , donde q es la carga de la particula y Eesel campo eléctrico. Para el caso
en que las placas sean paralelas, el campo eléctrico es constante: F = %, donde d es la
distancia de separacion, ver figura 5. Las trayectorias de las particulas cargadas se desvian,
en la direccion perpendicular a la trayectoria del haz, una distancia y determinada por:

1
y= §at2D (6)
donde tp es el tiempo de vuelo del fragmento dentro de las placas analizadoras y a la

aceleracién dada por:

4 o
md

(7)
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Placas
deflectoras

Eje del

acelerador

Analizador
electrostatico

Figura 4: La cdmara de deteccién. Las placas analizadoras oblicuas deflectan a los fragmentos positivos
de la colisién por medio de una diferencia de potencial. El analizador electrostético de velocidades (en
ocasiones es llamado analizador parabdlico) es utilizado para medir la energia cinética de los fragmentos.
Cada fragmento es detectado por medio de Multiplicadores de Electrones (M.E.) tipo Channeltron. En

el texto se detalla el funcionamiento de cada componente.

en donde m es la masa de la particula, ¢ es su carga, Vj el voltaje aplicado y d la distancia
de separacion.

El angulo de deflexién de los iones a la salida de las placas, esta dado por el cociente
entre las velocidades
Cal
tanf = —
Y|

donde vy y v) son las componentes perperdicular y paralela de la velocidad.

La componente v se obtiene a partir de la energfa de aceleracion, Eqce = %mvﬁ y
Eacel = q‘/(-zcel por lo que

(8)

v =
m

donde V. es el voltaje de aceleracién, m y ¢ la masa y carga del ién.

Un anadlisis de la fuerza que, por efecto del campo eléctrico entre las placas, actia
sobre la particula nos permite encontrar la componente perpendicular de la velocidad v .
Suponiendo que la velocidad inicial en la direccién perpendicular es cero, se tiene

V) :atD
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Figura 5: Esquema de unas placas analizadoras paralelas. La linea punteada representa la trayectoria
de una particula cargada al pasar a través de las placas. La fuerza del campo eléctrico constante desvia
la trayectoria una distancia y del eje de simetria de las placas. v es la velocidad final de la particula que
sale con un angulo € respecto de la horizontal. En este andlisis se desprecian los efectos de borde de los
campos y los defectos de construccién como imperfecciones en las superficies y los errores de alineacién.
En el presente experimento se usaron placas oblicuas. Este andlisis para placas paralelas, se usara para
referencias futuras.

donde tp = v% es el tiempo de vuelo que tarda el ién en atravesar el largo D de las placas.
Utilizando la ecuacion (7) obtenemos

gDV

N mdU”

(9)

V1

Por lo que finalmente, se llega a una relacion til para el voltaje entre las placas 1

2d
‘/0 = 5‘/@61 tan @ (10)

En la figura 6 se presenta el angulo de deflexién resultado de una simulacién de trayec-
torias para iones de la misma velocidad y de diferente masa que entran en las placas ana-
lizadoras paralelas. Es posible separar las trayectorias porque los iones tienen diferentes
energias cinéticas. De hecho, este es el caso en disociacion molecular, los fragmentos y
el centro de masas tienen la misma velocidad en el sistema de referencia del laboratorio
y diferentes energias cinéticas. El caso de iones con masas cuya diferencia porcentual es
muy pequena, la energia cinética es casi la misma y es dificil separar las trayectorias. Este
resultado es independiente del tamano de las placas y de la forma del campo eléctrico,
como se muestra en el siguiente caso de placas analizadoras oblicuas.

Las trayectorias de las particulas cargadas, en el caso del campo eléctrico entre placas
analizadoras oblicuas, se determinan en forma similar a las del caso anterior; la diferencia
es que ahora se trata de un problema bidimensional. En este caso la componente adicional
produce aceleracion en la direcciéon del haz primario. El campo eléctrico de las placas
analizadoras oblicuas esta dado por:
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m=18 m=3 m=2 m=1
m=19
m=20

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Angulo de deflexiéon (grados)

Figura 6: Separacién entre iones de diferentes masas debida al campo eléctrico entre las placas analiza-
doras paralelas. Es posible separar iones con la misma velocidad y diferentes masas. Sin embargo, para
iones con masas cuya diferencia porcentual sea pequena, resulta complicado distinguir las trayectorias.
Para lograr separar a los iones de masas similares es importante lograr condiciones éptimas de enfoque y

colimacién.

\z 1
E=-——" 11
200 /22 + y? (11)

en donde Vj es el voltaje aplicado y 0 el angulo de separacién de cada placa con respecto a
la horizontal (definida por el eje del acelerador). La ecuacién (11) se tomé de la referencia
[28].

Para encontrar las trayectorias de las particulas cargadas en este campo, se resolvié la
ecuacién (6) para las coordenadas y y z en intervalos de tiempo iguales, en cada punto
se calcularon la aceleracion y el angulo de la trayectoria. Para mas detalles se refiere al
apéndice A. Como ejemplo, en la figura 7 se muestra la trayectoria de una particula al
pasar por entre las placas oblicuas.

En la préactica, las placas analizadoras oblicuas han presentado la desventaja de ser
dificiles de alinear. Ademas, no presentan mejora alguna en términos de su capacidad para
separar las trayectorias de las particulas con respecto a placas analizadoras paralelas. Por
este motivo, se considera la perspectiva de reemplazar las placas oblicuas con un sistema
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Figura 7: Trayectoria de una particula de Hy'8O%al pasar por el campo eléctrico generado por las
placas oblicuas. En este caso la energia de cinética de la particula es de 6000 eV y el voltaje aplicado a
las placas es de 1600 V. La posicién de las placas estd indicada con lineas a trazos. En la simulacién de
las trayectorias se despreciaron los efectos de borde. El angulo de salida de la particula fue de 25.8°, que
estd en acuerdo con la posicién del detector de 26° y con el voltaje aplicado a las placas en el experimento
de 1600 & 30 V.

de placas paralelas con aislamiento y conductores con resistencias para uniformizar el
campo y disminuir los efectos de borde del campo eléctrico.

2.1.5. El analizador electrostatico

Un dibujo esquemético del analizador de velocidades (relacionado con la energia cinética
de cada fragmento) se muestra en la figura 4. El recorrido = de un i6n a lo largo del ana-
lizador es, ver [28§]

2mu?

Qe
donde v es la velocidad del fragmento, m su masa, ¢. la carga unitaria, 6 es el angulo

= sen § cos ¢ (12)

de entrada al analizador y E el valor del campo eléctrico dentro del analizador. E y 6 se
suponen constantes.

Los didmetros de los colimadores de entrada y salida d; y dy del analizador de energia
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Figura 8: Trayectorias para particulas de diferentes masas atémicas en el campo eléctrico de las placas
oblicuas. En este caso el voltaje aplicado a las placas es de 600 V y todas las particulas tienen la misma
velocidad de entrada. Se observa que las trayectorias de masas similares son dificiles de separar puesto

que tienen energias cinéticas parecidas.

definen un valor maximo y un valor minimo para las velocidades de los iones en un campo
eléctrico dado dentro del analizador. Se desea calcular la diferencia de estas velocidades
y compararla con el valor minimo de la velocidad para conocer los valores extremos del
analizador. Se compara con la velocidad minima puesto que esta razén es mayor que la
razén entre la diferencia de velocidades y la velocidad méaxima, y se espera considerar el
peor de los casos.

Para poder comparar con el experimento se expresard la eficiencia en términos de

la energia en el laboratorio Ej. Los recorridos maximo y minimo %4, y ,,, estdan

relacionados con los diametros de los colimadores por:

Timse = Tmin + dl + d2 (13)

usando (12) para T, -

man’?

2m

Timéz — Tmin = —= sen 6 cos 0 [U?ndx — vfmn}
€

definiendo AEL = 2m [v2,,, — v2;.] v sustituyendo en (13) se tiene,
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AE,  di+d

ELmin Tmin

usando los valores medidos para el analizador, que son:

Tmin = 107.5 mm, d; =3 mm y dy = 0.03 mm.

la resolucion del analizador resulta,

AE}
Ey

= 0.028 (14)
para mas detalles sobre las caracteristicas del analizador se recomienda consultar las
referencias [29, 30, 31, 32].

2.1.6. El sistema de conteo de particulas

Las particulas son contadas con multiplicadores de electrones (M.E.) de dinodo conti-
nuo. Es importante que los M.E. sean operados en condiciones de ganancia y de eficiencia
6ptimas. También es importante que las cuentas espurias (cuentas del fondo) sean elimi-
nadas sin afectar la senal real. En la figura 9 se muestra un esquema de los multiplicadores
de electrones y de sus conexiones. En el cuadro 1 se muestran los valores normales de
operacién de los componentes del M.E. La malla M ha sido colocada con el objeto de
suprimir aquellos iones muy lentos que no provienen de la disociacién y para mantener a
los electrones secundarios al impacto iénico dentro del M.E. Para el caso de la medicion
de secciones transversales, esta malla es retirada.

La eficiencia de conteo del M.E. varia de acuerdo a la energia del i6n incidente. Para
determinarla se realiza una medicion de distribuciones de altura del pulso como funcion
del discriminador, que no se realizo en este trabajo de tesis ya que no se midieron secciones
eficaces absolutas.

2.1.7. La presion base, el sistema de vacio

Parte fundamental del funcionamiento de cualquier acelerador de particulas es la pre-
sion en su interior, controlada a partir de su sistema de vacio. La presion del gas residual

o vacio dentro del acelerador se mide en Torr, donde 1 Torr =1 mmHg = %0 atm.
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Figura 9: Conexiones de los multiplicadores de electrones (ME). Los multiplicadores utilizados se cono-

cen como tipo channeltron, su funcionamiento se basa en provocar un pulso de corriente como respuesta
a la colisién de un fragmento iénico en sus paredes. La colisién inicial provoca el desprendimiento de elec-
trones que son atraidos de nuevo al interior del M.E. por medio de un potencial continuo, la avalancha
de electrones crea el pulso de corriente. El sistema electronico utilizado cuenta los fragmentos que han

incidido en el MLE. a partir de cada pulso, previamente amplificado.

La longitud promedio, que puede desplazarse un ién antes de colisionar con alguna
particula del medio, se denomina camino libre medio L, y se expresa como

donde n es el ntimero de moléculas del gas residual por cm?® y o, la seccién transversal de
colisién entre el i6n y las particulas del medio.

El camino libre medio es funcién de la presion y de la temperatura. Utilizando la ley de
Boyle P = nkT, expresada en unidades del sistema cgs, donde k = 1.380658 x 10~ 6erg- K
es la constante de Boltzmann, obtenemos

1A ar
n—= - [ubar]

P,
= ) .65645 x 10'° <?> (16)
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Resistencia R 1 MQ
Capacitor C1 130 mF@5 kV
Alto voltaje (H.V.) Analizador 2.2 kV (DC)
Alto voltaje (H.V.) Detector abierto | 1.8 kV (DC)
Voltaje aplicado a la malla -28 V (DC)
Capacitor C2 0.0lmF@10 kV

Cuadro 1: Valores normales de funcionamiento de los componentes del M.E. usados para la deteccién.

10°Torr

(230 1/s)

Bomba

N turbo.
Bomba (450 ]-/S) Tubo de ba]a
turbo. conductividad

(500 1/s)

Figura 10: Sistema de vacio del acelerador. Consta de tres unidades de bombeo, La presién que se sefiala

en la seccién de la fuente es la presién de operacion.

donde P, es la presion en microbar y P; es la presion en Torr.

Si se considera la colision de iones de nitrégeno con un medio de nitrégeno, es decir, la
colision entre nitrégeno-nitrégeno, tenemos que el valor de la seccién transversal de esta
colisién es o, = 4.5 x 107%cm? [33], y se tiene

1 1 1

L, = 17
[em)] no. 9 65645 x 1018< )4 5x 10715 (17)

Para T = 298 K y P, = 1073 Torr, el camino libre medio para el nitrégeno es
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L, = 6.85782 cm. Con la misma temperatura, pero con una P, = 10" Torr, el camino
libre medio es Ly = 68578.2 ¢cm que supera las dimensiones del acelerador.

Para minimizar las colisiones del haz con el gas residual (en su mayoria N3) y por lo
tanto garantizar que la identidad del haz se mantiene a lo largo de su trayectoria, el vacio
se mantuvo a 10~7 Torr. En nuestro acelerador la presién base de las diferentes secciones
se muestra en la figura 10.

Una bomba turbomolecular de 450 1/s de capacidad de bombeo en la seccién donde
esta la celda de gas, se mantiene funcionando para desalojar el gas en la celda. Con estas
condiciones, se alcanzo una presién base cercana a 10~® Torr dentro de la cdmara de
deteccion.

La regién que aloja a la fuente de iones, es operada a una presién de ~ 3 x 10~ Torr.
Para evitar el flujo de gas de esta seccién hacia las otras partes de acelerador debido
a la diferencia de presiéon y mantener el resto del acelerador a una presion baja, existe
un tubo delgado a la salida del espectrémetro magnético. Con este tubo se logré una
baja conductancia [34] entre estas dos secciones del sistema de vacio. El sistema de vacio,
cuenta con detectores tipo Piranni y “lon Gauge”.
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2.2. Nuevo programa para el sistema de control y adquisicion
de datos (LabVIEW)

Para el control del experimento en el acelerador de iones atomicos y moleculares, y para
la adquisicion de datos, se contaba con un sistema Keithley 570 de 8 bits que solamente
es compatible con una computadora personal tipo AT (que data de los afios 80). Debido
a que sus componentes estan descontinuados, su mantenimiento es cada vez mas dificil,
ademas el sistema resulta obsoleto y costoso debido a su baja resolucién, velocidad de
procesamiento y el tiempo que se necesita invertir en su mantemiento.

En la preparacion de este trabajo de investigacién experimental, motivados por la
necesidad de contar con un sistema de control eficaz, escalable y de facil operacién para
el acelerador, se sustituyo al antiguo sistema por un sistema computacional desarrollado
con programas de LabView, version 6.0. Este nuevo sistema se apoya en la utilizacion de
una tarjeta controladora de National Instruments, modelo NI PCI 6014.

LabVIEW (Laboratory Virtual Instrumentation Engineering Workbench) es un lengua-
je de programacién grafica -también llamado lenguaje G- disenado por National Instru-
ments. Los programas hechos con LabView se llaman VI (Virtual Instrument) y su uso
es actualmente, muy extendido en la industria y en los laboratorios de los institutos de
investigacién.

Es usado para tareas como la adquisicién de datos, el control de instrumentos, la
automatizacién industrial y el diseno de control. LabView es relativamente facil de usar
y permite hacer programas complejos en poco tiempo, dado que los programas no se
escriben, sino que se dibujan.

Un programa VI de LabView se divide en dos partes, el Panel Frontal y el Diagrama
de bloques. El Panel Frontal es la interfaz con el usuario, en él se definen los controles e
indicadores que se muestran en pantalla y que el usuario puede manipular. El Diagrama
de Bloques es el cédigo del programa, aqui se colocan iconos que realizan determinadas
funciones y se interconectan siguiendo reglas establecidas.

Para realizar las mediciones en este experimento se utilizo un contador marca ORTEC
modelo 995. La funcién de este dispositivo es registrar el nimero de cuentas, pulsos
provenientes de la electronica asociada al detector, que se corresponden al ntmero de
particulas detectadas. Utilizando una salida de tipo serial provista en el contador, se
programo la aplicacién contador.vi para la operacion remota de las funciones Count, Stop,
Reset desde la PC. El usuario decide el intervalo de tiempo de operacion y el programa
lee y registra en memoria los valores del display del contador. Con esta nueva aplicacion
se logra la automatizacién del registro de datos durante el experimento, ver figura 11.

El programa fuente de poder.vi manipula desde la PC el voltaje de una fuente de poder
de 0 a 5000 volts. Esta fuente se utiliza en el experimento para operar las placas analiza-
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Coplador A

Contador 8

Figura 11: Instrumento virtual contador.vi programado en LabView para manipular remotamente el
contador ORTEC 995. El usuario fija el tiempo de acumulacion de datos y el programa muestra el nimero

de fragmentos o cuentas que se detectaron durante este tiempo en el ME.

Contador ORTEG 995 |
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Figura 12: Cédigo de programacién en LabView del programa contador.vi. Las lineas conectan a los

distintos valores numeéricos o légicos y a los operadores y rutinas definidas por el programa.

doras oblicuas o para aplicar el voltaje en el analizador electrostatico de velocidades. El
programa controla el voltaje aplicado a una entrada analdgica en la fuente, de manera tal
que, si se aplica una diferencia de potencial de 0 a 9 volts, la salida de la fuente de poder
varia linealmente entre 0 volts y hasta un maximo de 5000 volts. El programa incluye
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la ecuacion de calibracion de la fuente de poder, lo que permite al usuario fijar con una
incertidumbre de 1% un voltaje de 0 a 5000 volts, ver la figura 13.

Figura 13: Instrumento virtual fuente de poder.vi, su funcién es controlar con precisién del 1 % el voltaje
de salida de una fuente de poder de 0 a 5000 V. En el experimento este potencial es aplicado a las placas
analizadoras (que separan a los fragmentos del haz resultante de la colisién) o puede aplicarse al analizador
electrostatico (que permite obtener la energia cinética de los fragmentos a partir de la velocidad de los

mismos).

La aplicacion electrometro.vi muestra en la pantalla la lectura de un electrémetro
digital KEITHLEY 616, ver figura 14. Este instrumento sirve para medir la corriente
que proviene de las cajas de Faraday instaladas en el acelerador. La corriente medida
esta relacionada directamente con el niimero de iones que viajan en el haz. Este programa
se usa para optimizar la intensidad de los haces a la salida del electroiman, puesto que,
mientras el usuario modifica el campo magnético en el electroiman, puede ver como se
desplaza el indicador (circulos con una aguja en la figura) y localizar el maximo de la
corriente producida por ese haz.

Spectrum.vi es el programa mas importante en el experimento. Este programa se encar-
ga de manipular en forma simultanea y controlada al contador ORTEC 995 y a la fuente
de poder. El programa aplica un voltaje inicial a las placas oblicuas (o al analizador de
velocidades, segiin sea necesario) y enciende al contador ORTEC 995 durante un intervalo
de tiempo fijo. Registra el valor del voltaje de la fuente y el niimero de cuentas del con-
tador y los guarda en un archivo temporal. Enseguida, el programa varia -en intervalos
iguales- el voltaje aplicado, enciende nuevamente el contador y registra de nuevo el par
de datos. Concluye la toma de datos hasta que se aplica el voltaje final y se registran
las cuentas. A continuacion, el programa guarda los datos en un archivo final y con ellos
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Electrometro
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Figura 14: Instrumento virtual electrometro.vi, su funcién es mostrar en la pantalla de la PC la lectura
del display de un electrémetro KEITHLEY 616. Las corrientes medidas son del orden de nA. Los dos
indicadores de aguja miden la misma corriente, aunque el indicador pequeno es mas sensible. En la grafica
inferior se muestra la intensidad del haz conforme transcurre el tiempo (I vs t), esto permite estimar la

estabilidad del haz durante el experimento.
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Figura 15: Respuesta en el tiempo del voltaje en la fuente de poder. Este experimento se realizé para

determinar que el tiempo tipico de estabilizacién es de 1.5 s.
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Figura 16: Instrumento virtual Spectrum.vi, este programa automatiza el registro de datos durante el
experimento. El programa se encarga de construir los espectros. Para esto el programa aplica por pasos
un voltaje al analizador electrostdtico (o a las placas analizadoras) y grafica el voltaje en el eje X y el
nimero de cuentas detectadas en el eje Y. En la grafica de la derecha se obtiene la suma de los espectros
después de transcurridos todos los ciclos, en la grafica de la izquierda solo los datos que se obtienen

durante un ciclo. No se muestran espectros en esta figura.

grafica el voltaje y las cuentas para formar un espectro. El programa Spectrum.vi puede
hacer esta operacion en ciclos, esto es, guardar en un archivo temporal el espectro actual
y empezar uno nuevo, al finalizar todos los ciclos, el programa suma todos los espectros en
un solo archivo. Este procedimiento mejora la estadistica del experimento, sin embargo,
solo puede realizarse si la estabilidad del haz lo permite.

Cuando se controla externamente a la fuente de poder, es necesario esperar un tiempo
aproximado de 1.5 segundos para que el voltaje de salida se estabilice, este tiempo es
considerado en el programa Spectrum.vi antes de la toma de datos para no introducir
errores, ver figura 15.
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Figura 17: Cédigo del programa Spectrum.vi que. como se ha mencionado. se escribe en un lenguaje
grafico. Como subrutina del programa se utiliza el cédigo del programa contador.vi, que se representa
como un pequenio recuadro de nombre time Cont en la parte inferior de la figura. El programa funciona
en ciclos, cuyo ntmero es definido por el usuario, en cada ciclo se ejecutan las instrucciones necesarias
para crear un espectro (contenidas en el recuadro exterior). La suma de todos los espectros se escribe en

un archivo de salida con extensién .dat para su posterior andlisis.
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3. Generacion de un haz de agua

La produccion de un haz de agua es por si mismo, un reto técnico. Hasta donde
se logrd revisar en la literatura, solo existe un antecedente de la generacion de un haz
acelerado de agua, realizado en un experimento por Zajfman et al. en 1991 [35].

Estos autores bombardearon con electrones a 40 eV un gas de vapor de agua dentro
de una fuente de iones a una presion de 10mTorr. Los iones moleculares que se formaron,
son extraidos de la fuente y acelerados a una energia de 4.230 MeV en el Argonne 4.5 MV
Dynamitron accelerator. El haz es analizado en masa por un sistema magnético y disociado
en una pelicula delgada de Formvar. El objetivo de su trabajo es medir la distribucién del
angulo en el enlace de la molécula HyO™.

Algunas razones para que otros autores no hayan producido haces de moléculas de
agua son la dificultad de generar un haz estable, el riesgo inminente de contaminacién por
agua en el sistema de vacio y, como se verd en este capitulo, la contaminacion del haz con
moléculas de NHJ .

En este capitulo se presenta un método para la produccion del haz y la propuesta
de utilizar el haz de agua formado por el isétopo O que tiene la ventaja de no estar
contaminado. Se observé que el haz de (Hy'®O™) es suficientemente estable y que presenta
variaciones de menos del 20 % en un intervalo de una hora, que excede en mucho el tiempo
tipico para la toma de datos.

3.1. Preparaciéon del reservorio de agua

En la fuente de iones pueden ocurrir reacciones de ionizacién y disociacion entre los
elementos que componen a la mezcla de gases. Estos son procesos complejos que ocurren
en el interior del plasma y su conocimiento es empirico. El plasma en la fuente de iones es
formado principalmente por argén de una ultra-altapureza 99.999 %. El cual estd contenido
a presién en un recipiente cilindrico metalico de 500 cm?®. Por medio de una valvula se
controla la entrada del argén a la fuente, si la presiéon del gas dentro de la camara no
es la adecuada, no se formara el plasma. Un vapor de agua es introducido a la cdmara

del plasma, donde se ioniza y las moléculas del cation de agua forman el haz. El agua se
encuentra en un reservorio conectado a la fuente con una valvula. En un tanque metalico
idéntico al del Ar se introdujeron 50 ml de agua triple destilada. Para garantizar la pureza
del haz se desaloj6 el aire -y el nitrégeno- que pudiera estar disuelto en el agua. Para
esto, primero se congeld el agua del interior del recipiente al introducirlo en un bano de
nitrégeno liquido y se bombed la salida del tanque con una bomba mecénica de vacio que
redujo la presién a aproximadamente 1072 Torr durante 10 minutos, después de lo cual
se repiti6 el proceso y se instald el reservorio de agua en la fuente.
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El procedimiento de drenar los gases disueltos en el agua, congelandola con nitrégeno
liquido ha sido reportado en [5] y [9].

3.2. Las fuentes de contaminates

En la figura 18 se muestra el espectro de todos los iones que se producen en la fuentes
de iones, los cuales son deflectados por el espectrometro de masas. Cada punto representa
una especie que se caracteriza por su masa a partir de la ecuacién (5). Se identifican
en la grafica haces de N*, N y NO*. La existencia del nitrégeno en estas especies es
un indicativo de la contaminacion por fugas en el sistema de la fuente de iones o por
desintegraciéon de la fuente de iones que esta hecha de nitruro de boro.

El nitrégeno de la fuente forma varias moléculas al asociarse con hidrégeno y oxigeno,
en particular iones de NH; que tienen masa 18 (en u.a.). Este ion al tener la misma masa
y carga que el HyO™, es deflectado por el imdn en la misma trayectoria y ambos viajan
juntos, sin poder distinguirlos.

La presencia de la molécula BJ se debe a que la fuente de iones estd fabricada con
boro (el compuesto es nitruro de boro), y es un indicativo de que las paredes de la cdmara
de la fuente de iones se desintegran durante el experimento, por lo que la propia fuente
constituye un contaminante de nitrégeno. Para evitar la contaminacién por nitrégeno
proveniente de la fuente se tiene la perspectiva de instalar una fuente fabricada con cuarzo.

3.3. El haz de H,'3O™

Dado que no fue posible aislar el haz del catién de agua con el del ion NHJ, se
decidié utilizar el catién de agua isotépica formado por dos dtomos de hidrégeno 1H
y el is6topo del oxigeno 8O, cuya observacién en el espectro de masas de la figura 18
constituyé un hallazgo experimental.

La masa del i6n Hy'¥OTes 20 en unidades atémicas, la intensidad de la corriente del
haz, medida en la caja de Faraday de la caAmara de deteccién es dos veces menor que la
intensidad del haz de HyO™ + NHJ como puede observarse en la figura 18.

Un punto delicado al usar la molécula de Hy'®OFen este experimento es asegurarse
que no se tiene la presencia de D,O™. Esta molécula tiene la misma razén masa-carga
que la de H2180+\/§ = 20, sin embargo, como se muestra en la figura 19 la abundancia
natural del isétopo 7D es 13.6 veces menor a la del 0. Estimamos que la formacién de
D>O" es escasa comparada con Hy'8OTy ademds, en el andlisis posterior en energia de
los fragmentos no encontramos evidencias de su presencia, como seria la formacion de
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Figura 18: Espectro de masas de la salida de la fuente de iones a 6 keV. Se observa la presencia de
especies con nitrégeno como N7, N;’ , NO* de lo cual se concluye que la fuente de iones esta contaminada

por nitrégeno (ver texto). La presencia de Hy 'O constituyé un hallazgo.

D, HD o Ds. Por lo que la contaminacién del haz de Hy'¥O*por la molecila de D,O*
quedd descartada.
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Figura 19: Abundancia natural de los isétopos del O y H. La abundancia natural del deuterio es pequefia

comparada con la abundancia del 0.
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4. Andlisis de los espectros de colisién de H,'*O" con
He

La dindmica de la disociacién de una molécula se puede compreder con mas detalle
cuando se observan los resultados experimentales desde el punto de vista del Sistema
de Referencia de su Centro de Masas (SR-CdeM) del haz compuesto por iones molecu-
lares. Los espectros en energia de los fragmentos iénicos contienen informacion sobre la
estructura interna de la molécula que se ha disociado, asi como sobre la interaccion con
el gas blanco (de la celda). Para el caso de moléculas diatémicas, es posible determinar
las energias internas de los canales de disociacion con gran precisién. Para el caso de la
disociacién de moléculas triatomicas, se pueden derivar algunos umbrales de energia in-
terna y aspectos cualitativos sobre la dinamica de la disociaciéon. La transformacion de
los espectros del Sistema de Referencia del Laboratorio (SR-L) al SR-CdeM tiene dos
aspectos, la energia y la intensidad.

Uno de los objetivos de este trabajo de tesis, es documentar los métodos de analisis de
la energia y de la transformacion al SR-CdeM de la intensidad de los espectros obtenidos
en el sistema del laboratorio para el presente sistema experimental. A continuacion, se pre-
sentaran los aspectos mas fundamentales de estos métodos, en el apéndice B se encuentra
el programa que se utilizé para realizar la transformacion.

En el texto las ideas principales se introduciran con base al caso de la disociacién en
dos cuerpos, y cuando se dé el caso, la exposicién se extenderd, dentro de lo posible, al
caso de la disociacién en tres cuerpos. Se sugiere consultar [28] para mayor informacion.

En contraste a las referencias que se han utilizado en el pasado para el andlisis de los
espectros (28, 36|, en esta tesis, se explican los aspectos fundamentales de una forma maés
accesible.

4.1. Analisis de la energia cinética en el SR-CdeM

La energia cinética de los fragmentos Ej se puede obtener a partir de los espectros
medidos en el laboratorio usando la relacion vectorial de las velocidades del fragmento o/
y la del centro de masas 170 !. La velocidad final del fragmento de masa m; esta dada por
la suma vectorial: Vy + @ (ver el recuadro de la figura 20), donde ¢ es la velocidad del
fragmento en el SR-CdeM. La energia cinética del fragmento en el SR-L estd determinada
por:

1V, es la velocidad del centro de masas antes de la colisién, si la energfa ineldstica de la colisién Q es
cero, Vo = Vour
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Ep = %mf Voxv)’ +Q (18)

donde V; es la velocidad del centro de masas antes de la colision y () la energia inelastica
de la colisién.

La energia del centro de masas después de la colisién es Ep, — @, la ecuacién (18) puede

escribirse agrupando de una forma conveniente:

1 1
EL — Q = §me02 + mf%U + §mf’l)2,

my (1 m M m 1
B -0 =5 (us) 2 (V) ({5 0) Vi oot 00

que al sustituir las ecuaciones:

Ey = 5Mvo2
1 2
€ = émf/l]
M
VEe =15V
Ve =By

donde ¢ es la energia del fragmento en el SR-CdeM. Ademas, con el cambio de variable
e = 27 la ecuacién (19) queda:

m m
2+ 2\/E0,/ﬁfx + (MfEO - EL) =0 (20)

en donde se ha hecho la aproximacion ) = 0. Esta aproximacion es valida porque )
es normalmente muy pequena comparada con Ej, de manera que E;, — Q) ~ Ep. Sin
embargo, el analisis de las energias cinéticas de los fragmentos en el SR-CdeM no se ve
afectada por dicha aproximacién cuando se hace una seleccién cuidadosa de la velocidad
del nuevo centro de masas, el cudl, corresponde al centro en el espectro de energia del
fragmento de que se trate, este centro se puede extraer del ajuste a una curva Gaussiana.
Ademas, el efecto de () consiste en desplazar a todos los espectros en el SR-L. Por esta
razon es posible realizar el analisis de los espectros de los fragmentos y después, con una
medicion independiente, determinar (). La ecuacién de transformacion para la energia
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(ecuacién 20) se resuelve para z? de donde se obtienen las energfas en el centro de masas
¢ para cada energia medida en el SR-L: Ey. Una expresién conveniente para realizar la
transformacién con un codigo de computadora es:

Ve(i) = :p,/EO% +/E.(i) (21)

donde £(i) y Fr(i) son las energias en el centro de masa y en el laboratorio, respectiva-
mente, asociadas al punto 7 en el espectro. En el apéndice B, se presenta el programa que
se utilizo para realizar la transformacién.

[ SR-CdeM

v/ 5
% Q = p/2m @\ /\
P ¥

2

Figura 20: Comparacién del proceso de disociacién visto desde el punto de vista del Sistema de Refe-
rencia del Laboratorio (SR-L) y del Sistema de Referencia de su Centro de Masas (SR-CdeM). La energia
ineldstica de la colisién @ estd dada por Q = p?/2M, donde p es el momento transferido durante la
colisién y M = mq + mo es la masa de la molécula. Vj es la velocidad de la molécula antes de la colisién,
Vo es la velocidad del centro de masas, Py y P son los momentos de los fragmentos en el SR-L y p; y
p2 son los momentos de los fragmentos en el SR-CdeM. A la derecha: V}! es la velocidad del fragmento 1
en el SR-L y v' la velocidad del fragmento en el SR-CdeM.

Para ilustrar con més claridad, en la figura 20 se muestra la secuencia de disociacion
en dos cuerpos desde el punto de vista del SR-L (parte superior) y desde el punto de
vista de SR-CdeM (parte inferior). En el SR-L, los fragmentos se alejan a velocidades
resultantes de la suma vectorial de la velocidad del centro de masas en el laboratorio Vi,
més las velocidades que ganan los fragmentos al disociarse (v). Desde el SR-CdeM, los
fragmentos parecen alejarse uno del otro con las velocidades que resultan de la energia
que han ganado debido a la energia interna de la molécula. En el SR-L los fragmentos
parecen dispersarse en la direccion de propagacion del haz paterno determinada por Vg M,
mientras que en SR-CdeM, los fragmentos parecen alejarse uno del otro en direcciones
opuestas con momentos p; y po respectivamente.
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4.2. Analisis de la intensidad de los espectros en el SR-CdeM

El presente método estd basado en el método de Anderson [36] y en la funcién de
transmision de Folkerts et al. [37]. La funcién de transmisién de Folkerts et al. [37] se
disefié para un experimento sobre la disociacién de CO inducida por colisién con He?*.
En este caso, los estados de carga del proyectil se midieron en coincidencia con los iones
de CO y sus fragmentos iénicos. Para el proyectil, utilizaron un detector sensible a la
posicion con analisis electrostatico, y para los iones de CO, utilizaron un espectréometro
de iones de retroceso. Los fragmentos producto de la disociacion, viajaban a través de
un diafragma de diametro fijo, situado enfrente del detector del espectrémetro. Ellos
simularon esferas dinamicas cuyo radio era funcion del tiempo de vuelo. La seccion de las
esferas dinamicas que llegan al detector después de pasar por el diafragma, depende de la
energia de los fragmentos, de su masa, de su estado de carga y del diametro del diafragma.
En su céalculo de la funcion de transmisién, debieron tomar en cuenta, la retrodispersién
de los fragmentos iénicos.

Anderson [36] estudi6 la disociacién de Hy y D3 inducida por colisién con gases inertes.
El, midié sus espectros con un analizador de velocidades similar al usado en este traba-
jo. Para obtener su funcién de eficiencia, supuso que las distribuciones angulares de los
fragmentos son isotropicas y derivd expresiones analiticas para la integral correspondiente
a la ecuacién (23). Su andlisis parte de que la intensidad medida, resulta de la integral
del ancho de la funciéon de aceptacién dinamica y la funcién del ancho del analizador.
Finalmente, con integracion numérica, deriva una funcion general de eficiencia para ana-
lizadores con cualquier angulo de aceptacion. En la préactica, como los analizadores tienen
anchos de aceptacion fijos, o anchos de aceptacién total (47), no es necesario resolver una
funcién general de eficiencia.

La funcién de eficiencia del analizador en este trabajo, es un calculo numérico similar al
de Anderson, basado en que la intensidad medida es proporcional al ancho de aceptacion
del analizador y a la funcién de aceptacion dinamica. El angulo dindmico se determina con
fundamento en que, durante el tiempo de vuelo, la dispersion de los fragmentos depende de
su energia cinética; en este calculo también se toma en cuenta la retrodispersion (direccién
hacia atrds -en los espectros-), como en el caso de Folkerts et al..

La idea de la transformacion al SR-CdeM de la intensidad de los espectros se basa en
que el colimador del analizador de placas paralelas subtiende un angulo sélido fijo hacia el
punto donde ocurre la disociacién del ién molecular; mientras que los fragmentos, debido
a su velocidad, también subtienden un angulo solido entre el punto de disociacion y el
analizador de placas paralelas (ver figura 21). El dngulo que subtienden los fragmentos
depende de su velocidad y se le llamara dngulo dindmico 04,, mientras que al angulo
asociado al colimador del analizador se le llamara dngulo fijo ©. La funcién de coleccion
o de transmisiéon del analizador €; serd una funcién de la velocidad del fragmento, y
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esta dada por:

S,
B ‘9dm

€f (22)

De manera que cuando 04, < ©, la funcion de transmision ef > 1.

Figura 21: Diagrama de momentos en el Sistema de Referencia del Laboratorio (SR-L). El disco obscuro
representa el angulo sélido que subtiende el analizador de placas paralelas hacia el punto donde la molécula

se disocia. El disco exterior representa al dngulo dindmico asociado al fragmento.

La idea de la funcién € se ilustra con el siguiente ejemplo: El pico central del espectro
de la figura 22, corresponde a la posicién del Centro de Masas (CdeM) en el SR-L. Es
decir, la parte més intensa del espectro (en el SR-L) tiene una energia correspondiente
en el SR-CdeM de ¢ = 0. Veamos el caso de la disociacion en dos cuerpos: Segun las
leyes de conservaciéon de la energia y del momento, la energia interna de la molécula u se
distribuye entre los fragmentos (de masas m; y ms) de acuerdo a:

1
€1 X —, €9 X —
my ma

donde €1 y €5 son las energias de los fragmentos y u = €1 4+ 1. Por lo tanto, para el caso
de la disociacion en dos cuerpos, no existen fragmentos con energia ¢ = 0. Sin embargo,
en los espectros medidos en el laboratorio, la intensidad que corresponde al CdeM (e = 0)
es maxima.

Por lo tanto, la funcién de transmisién debe tener un valor mayor en € =~ 0 y un valor
minimo para € > 0. Si la energia de los fragmentos se deriva directamente de la ecuacion
(20) entonces no es necesario presuponer una dindmica de disociacién en particular. En la
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Figura 22: Espectro en el analizador electrostatico del fragmento H;r resultado de la disociacién inducida
por colisién con He de Hy'80% a una energia de 8 keV. El ala de la izquierda del espectro corresponde a
la direccién hacia atrds, y el ala de la derecha corresponde a la direccién hacia adelante en el Sistema de

Referencia del Laboratorio.

figura 23 se presenta el resultado de la funcién de eficiencia para el espectro de la figura
22 que corresponde al fragmento Hj segtn la ecuacién (22).

Sin embargo, en un analisis mas completo, faltaria conocer la funcién de distribucién
angular D(¢) en donde ¢ es el dngulo entre vy y Ve (ver el recuadro de la figura 20).
Mas atn, la intensidad relativa del espectro es proporcional a la seccion transversal o del
proceso de disociacién de que se trate, ;. Por ejemplo, si el espectro es del fragmento O™,
que se puede derivar de varios canales, como captura disociativa (o7), més disociacién
sin ionizacién (o3) y disociacién con ionizacién (o3), entonces, la funcién de transmision
quedaria:

GfO(ZO'im (23)

La intensidad observada en el laboratorio I, debe ser corregida con la funcién de
transmision (23), para obtener un espectro cuya intensidad se aproxime a la intensidad
que debe observarse en el SR-CdeM, Iqyy:
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Figura 23: Funcién de coleccién del analizador de placas paralelas para el fragmento H; considerando

una distribucién angular isotrépica. El centro del espectro se obtuvo de un ajuste de una curva Gaussiana.

Iy,
Ioy = —= (24)
€f
Suponiendo que la distribucién angular D(¢) es isotrépica, y que la seccién o es la
misma para todo el espectro, la ecuacion (24) se puede usar junto con la ecuacién (22)
para generar una transformacién aproximada como la que se muestra en la figura 24.
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Figura 24: Espectro en el Sistema de Referencia del Centro de Masas del espectro de la figura 22. Las
energias se derivaron directamente del espectro, es decir, sin considerar alguna dindmica en particular

(disociacién en dos o en tres cuerpos), usando la ecuacién (24).
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5. Resultados Experimentales y Discusion

En este capitulo se presentan los resultados de la medicién de los espectros de frag-
mentos i6nicos de Hy®*OTen colisién con He y el andlisis de los mismos.

Los canales de disociacién que producen fragmentos i6énicos positivos (sin tomar en
cuenta el estado interno del i6n de agua) son:

Hy®O" + He — H'T 4+ OH + He (25)
H®*OY+He — H"+O+H+ He (26)
Hy®O" + He — HY+O'+ H + He (27)
Hy"®Ot+He — H"+0O + H'+ He (28)
Hy®*O%Y+He — HSf +0+ He (29)
Hy"®Ot + He — O+ Hy+ He (30)
Hy®O" + He — OY+ H+ H+ He (31)
Hy®®O" + He — OH'+ H + He (32)

Por ejemplo, el espectro del fragmento O estard formado por la totalidad de las
contribuciones (indeterminadas, en este experimento) de los canales (27), (30) y (31).

En las figuras 25 y 26 se muestran los fragmentos iénicos que resultan de la disociacion
de la molécula Hy'¥*OTpor colisién con He, en este caso, los fragmentos son separados por
medio de las placas analizadoras oblicuas (descritas en la seccién 2.1.4), y corresponden
a energias en el laboratorio de 6 y 8 keV respectivamente.

En estos espectros medidos en el detector abierto, los fragmentos iénicos resultantes
de la disociacién se separan de la trayectoria del haz primario (Hy'®OT) con el campo
eléctrico de las placas oblicuas. Por ejemplo, debido a su menor masa, el fragmento H*
aparece en el detector abierto a un voltaje de placas menor que los demas fragmentos;
tiene menor energia cinética que los demas fragmentos y se requiere de menor voltaje para
desviarlo.

En este caso los fragmentos son contados en el detector abierto sin realizar analisis
de velocidades. El ancho de los picos se debe al didametro de ~1lcm de los detectores en
combinacién con el ancho natural de la distribucion de velocidades del fragmento.

Tanto en el caso del detector abierto como en el caso del analizador de velocidades, no
se distinguen (de manera individual) los canales del proceso de disociacién. Por ejemplo, el
primer pico del espectro en la figura 25 (que corresponde al fragmento H™), estd formado,
en principio, de todos los procesos marcados por los canales (25), (26), (27) y (28).

En los espectros medidos en el detector abierto, similares a los que se muestran en
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Figura 25: Espectro de los fragmentos resultantes de la colisién con He de la molécula de Hy'®OFpara
una energia en el SR-L de 6 keV. Medidos en el detector abierto a 26°, a partir de las placas analizadoras,
ver la figura 4 de la camara de detecciéon. Debido a que en estos espectros no se toma en cuenta la
variacion del haz, las intensidades de los picos son aparentes y no contienen informacién valida sobre las

intensidades relativas.

las figuras 25 y 26, para los fragmentos negativos (no se muestran en este trabajo), se
encontro la presencia del fragmento H™ (canal 27). Sin embargo, el fragmento O~ (canal
28) no se observo.
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Figura 26: Espectro de los fragmentos resultantes de la colisién con He de la molécula de Hy'® Ot para
una energia en el SR-L de 8 keV. El pico de la derecha corresponde al fragmento OF y posiblemente
tiene una contribucién indeterminada de OHY. Debido a que en estos espectros no se toma en cuenta la
variacién del haz, las intensidades de los picos son aparentes y no contienen informacién valida sobre las

intensidades relativas.
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El estudio de cada uno de estos fragmentos en el analizador electrostatico de veloci-
dades se realizé como se describe en la seccion 4.1. Primero se midieron los espectros de
cada fragmento en el analizador electrostatico (SR-L). A partir de la solucién (21) de la
ecuacién (20) en donde se emple6 el codigo descrito en el apéndice B para realizar la trans-
formacién en energia del SR-L al SR-CdeM. En este cédigo se consideré la ecuacién (22)
para calcular la funcién de eficiencia del analizador para cada fragmento, y la ecuacion
(24) para derivar las intensidades.

Para el fragmento Hy se obtuvieron espectros de la distribucién de velocidades para
energias de 6 y 8 keV como se indica en la parte superior de las figuras 27 y 29 respecti-
vamente.

La presencia de dos picos en el espectro de este fragmento a una energia de 6 keV
es un indicativo de que los canales de disociacién de este fragmento son de dos cuerpos.
Este resultado se verifico que es completamente reproducible, aunque se observéd que la
proporcion en la altura de los dos picos dependia principalmente de las condiciones de
enfoque de las lentes Einzel y del voltaje utilizado en las placas analizadoras para desviar
al fragmento hacia el analizador electrostatico. En el caso del mismo fragmento para 8
keV, no se encontraron las condiciones necesarias de enfoque para reproducir la estructura
de doble pico como en el caso de 6 KeV. Sin embargo, como se vera inmediatamente, la
transformacién al CdeM resalta las estructuras laterales de las colas de cada pico.

En las figuras 28 y 30 se muestra la transformacion en energia al SR-CdeM del frag-
mento Hj correspondiente a 6 y 8 keV. Como se esperaba, la intensidad del espectro es
cero a una energia en el CdeM cercana a cero. Las dos curvas que se observan corresponden
a las energias de los fragmentos que se disociaron hacia atras o hacia adelante con respecto
a la posicién del CdeM. La escala del eje horizontal superior en cada grafica corresponde
a la Energia Cinética Liberada (ECL), en inglés Kinetic Energy Release (KER).

En la figura 31 se muestra el espectro del fragmento H' en el analizador electrostédtico
a una energia de 6 keV (arriba) y su correspondiente transformacién al SR-CdeM (abajo).
En el caso de este fragmento (para todas las energfas medidas) la tasa de conteo fue muy
baja y por lo tanto la informacion del espectro al transformarlo al CdeM es confusa para
su andlisis, como puede observarse en la grafica del espectro en el CdeM (abajo).

Los resultados que se obtuvieron para el fragmento O, se muestran en las figuras
32 y 34 para 3 y 8 keV respectivamente. De nuevo, arriba se encuentran los espectros
en el analizador para el SR-L y abajo se presentan los espectros de la transformacién al
SR-CdeM. El eje superior de las figuras 33 y 35 corresponde a la ECL.

Como se ha dicho, la transformacién al CdeM se hizo considerando unicamente la
componente de la velocidad del fragmento que se disocié de la molécula en la colision,
esta transformacion es valida para cualquier canal aunque sea de tres cuerpos como son los
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canales (26), (27), (28) y (31). Sin embargo, el célculo de la ECL se realiz6 considerando
solamente la disociacion en dos cuerpos.
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Figura 27: Espectro
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del fragmento H medido a una energfa de aceleracién de 6 keV (arriba) y su

correspondiente espectro transformado al sistema de referencia del centro de masas, SR-CdeM (abajo).

Las trayectorias de los fragmentos en el analizador electrostatico de placas paralelas dependen de la

velocidad con la que entran al mismo. Por esta razén, se dice que el pardametro observable en esta clase

de espectros es la velocidad.



5 RESULTADOS EXPERIMENTALES Y DISCUSION 44

ECL -disociacién binaria (eV)
0 1 2 3 4 5
| ! | ! | ! | ! | !
7000 .

Fragmento H,"
6000 ]

5000

4000

3000

2000

Intensidad (Unidades arbitrarias)

1000 I ¢

Ob¢ . 1+ 1 N
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35 040 0.45 0.50

Energia del fragmento (eV)

Figura 28: Espectro del fragmento HJ a 6 keV transformado al SR-CdeM. En el eje superior se muestra
el resultado del cédlculo de la Energia Cinética Liberada (ECL) suponiendo disociacién en dos cuerpos.

En adelante, todos los célculos de ECL que se muestran corresponden a la disociacién en dos cuerpos.



5 RESULTADOS EXPERIMENTALES Y DISCUSION 45

1200 , , , ; , ;
1100
1000
900
800
700
600
500
400
300
200
100

\ Fragmento H °
\ @ 8KeV

~

—p \ 1 \ I S
2200 2300 2400
Voltaje del analizador (V)

Cuentas acumuladas en 30 s

0077 T T T
288 LF\’( Fragmento H '
700
600
500
400
300
200
100

//I//
/

o
[T 7

o
o
o
'_\

0.2 0.3 0.4 0.5 0.6

Intensidad (Unidades arbitrarias)

Energia del fragmento (eV)

Figura 29: Espectro del fragmento Hy medido a una energia de aceleracién de 8 keV (arriba) y su

correspondiente espectro transformado al SR-CdeM (abajo).
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Figura 30: Espectro del fragmento Hj transformado al SR-CdeM correspondiente a una aceleracion
de 8 keV. En el eje superior se muestra el resultado del cdlculo de la Energia Cinética Liberada (ECL)

suponiendo disociacion en dos cuerpos.



5 RESULTADOS EXPERIMENTALES Y DISCUSION 47

wE T T T T T T T T ]

I /\ Fragmento H™ |

w0l @6KeV | |

20 |- \ 4
10 _ \ _
0 -— -—a—-—-l’/\./ —I ) 1 ) \:—.\-.\'—'—r—-

1100 1150 1200 1250 1300 1350
Voltaje del analizador (V)

Cuentas acumuladas en 30 s

40 T T T T T T T T T T T T T

35
30
25
20
15
10

Fragmento H'

|
n
\ n
e

L

| 1 | 1 | 1 | 1 1 1 s | 1 1

01 02 03 04 05 06 07
Energia del fragmento (eV)

(2 N U Y NPT U R P R

Intensidad (Unidades arbitrarias)

g L
o

Figura 31: Espectro del fragmento H* medido a una energia de aceleracién de 6 keV (arriba) y su
correspondiente espectro transformado al SR-CdeM (abajo). La tasa de conteo es baja e insuficiente para
determinar la ECL.
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Figura 32: Espectro del fragmento O™ medido a una energia de aceleracién de 3 keV (arriba) y su

correspondiente espectro transformado al SR-CdeM (abajo).
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Figura 33: Espectro del fragmento O transformado al SR-CdeM correspondiente a una energia de 3

keV. En el eje superior se muestra el resultado del cdlculo de la Energia Cinética Liberada (ECL).
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Figura 34: Espectro del fragmento O™ medido a una energia de aceleracién de 8 keV (arriba) y su

correspondiente espectro transformado al SR-CdeM (abajo).
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Figura 35: Espectro del fragmento O transformado al SR-CdeM correspondiente a una energia de 8

keV. En el eje superior se muestra el resultado del célculo de la Energia Cinética Liberada (ECL).
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Uno de los objetivos de este trabajo de tesis consiste en demostrar la factibilidad
de realizar estudios sobre la disociacién colisional del ién de Hy'¥OT. Con el desarrollo
experimental propuesto, y los resultados hasta ahora obtenidos queda establecida una
nueva linea de investigacion en desarrollo en la UNAM.

Adicionalmente, fue posible observar -solo- algunos de los aspectos de su dinamica
de disociacion. Por ejemplo, con fundamento en la dificultad de obtener los espectros,
podemos concluir, que el fragmento i6nico con la menor probabilidad es el HY, ya que por
su baja tasa de conteo es el mas dificil de medir en el analizador de velocidades.

Un aspecto relevante sobre la dindmica de la disociacion del catién de agua, es la
posible observacion del fenémeno de la Interaccion Residual Blanco- Proyectil, conocido
en inglés como Projectile Residual Target lon Interaction[38].

Este fenémeno consiste en una clase de interacion postcolisional que sucede cuando el
proyectil (en este caso el Hy'80T) es momentaneamente atrapado por el campo eléctrico
del blanco (en este caso el He). El proyectil regresa hacia el blanco, llevando a cabo una
colisién casi frontal. A menor energia colisional, el tiempo que pasa el proyectil en las
inmediaciones del campo de influencia del blanco es mayor y la probablidad de que el
proyectil y el blanco formen una cuasi-molécula metaestable aumenta, y se ejecuta una
orbita parcial que termina con una colision de regreso.

En el cuadro 2 se muestra el resultado de una inspeccién de los espectros en el SR-
CdeM. Resalta el hecho de que las energias cinéticas liberadas presentan una aparente
disminucion como funcién de la energfa de colisién: para el caso del Hj, los valores de
ECL son 0.50 y 0.40 eV para 6 y 8 keV respectivamente, y para el caso de O, los valores
de ECL son 0.10 y 0.03 eV para 3 y 8 keV respectivamente. Este es un fenémeno contra-
intuitivo que ya ha sido observado en sistemas colisionales con moléculas mas simples por
Folkers et al. [39, 40] y sobre el cual, se cuenta con un modelo que lo explica parcialmente
basado en la Interaccién Residual Blanco-Proyectil [41].

Es notable el hecho de que este efecto se observe a energias de keV. Este fenémeno
es un mecanismo que incrementa la interaccién de particulas a estas energias (como en
el viento solar) y puede tener consecuencias sobre los modelos de equilibro de plasmas en
donde las secciones se estiman utilizando aproximaciones de Born-Oppenheimer, que es
completamente invélido en el caso de Interaccion Residual Blanco-Proyectil.

La observacién de este fenémeno es preliminar y se necesitan mas resultados positivos
para su verificacién. Se espera que con las mejoras en el sistema de control y adquisicion
de datos, y las mejoras (en curso) a los sistemas de vacio, a la cdmara de deteccién y
a la trayectoria del haz, puedan obtenerse haces atin mas estables y espectros de mejor
estadistica.
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Aceleraciéon  Fragmento ECL

(keV) (eV)
3 ot 0.10
6 Hy 0.50
6 H* - -
8 ot 0.03
8 Hy 0.40

Cuadro 2: Valores de las Energias Cinéticas Liberadas derivadas a partir de los espectros en la trasfor-
macién al SR-CdeM de los fragmentos iénicos. En todos los casos, se supone disociacién en dos cuerpos,
que no es exacto para los casos de los fragmentos HT y OT. Las incertidumbres estadisticas para estas
ECL en la tabla fueron del 35 %. Para determinar las ECL, se tomé el centro de un ajuste (Gaussiano)
al espectro en el SR-CdeM resultante de la suma de las dos componentes de los espectros (hacia adelante

y hacia atrds -no especificados en las grificas).

Los resultados de este trabajo pueden resumirse basicamente en:

= Laimplementacion en hardwarey en software de una interfaz de control y adquisicion
de datos actualizada, y de facil expansiéon (que se describié en el capitulo 2.2).

» Se demuestra la factibilidad del estudio experimental de la disociacién de Hy'¥*OTen
el acelerador, como se describe en esta tesis.

» Se presentan espectros de fragmentos iénicos de la disociacién de Hy¥O*.
= Se proporcionan valores de las energias cinéticas de los fragmentos i6nicos.

= Para el caso de la disociacién binaria (canales 25, 29, 30 y 32) se presentan valores
de las energias cinéticas liberadas (ECL).
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6.

Conclusiones

Se logré producir un haz de iones moleculares de Hy'¥O", sin contaminacién y
lo suficientemente estable para realizar el estudio de su disociaciéon inducida por
colision con He.

Se demostro que es posible estudiar la dindmica de la disociacion del catién de agua,
como lo muestran los espectros medidos. Adicionalmente, se realizo el analisis de los
espectros en el SR-CdeM, de donde se derivaron ECL que se usaran para comparar
con calculos estructurales.

Se logré identificar, al menos un posible aspecto de la dindmica de la colision
H,'80"+ He a energias de colisién de algunos keV. Este consiste en la interac-
cion post-colisional del proyectil y el gas blanco, que deriva en un comportamiento
contra intuitivo de ECL como funcién de la energia de la colision.

Para lograr una mejor comprensién sobre los aspectos del presente sistema coli-
sional, se necesitan realizar mas experimentos y analisis. Se han realizado mejoras
sustantivas al acelerador y se tiene contemplada la instalaciéon de una fuente de
iones fabricada con cuarzo para eliminar la contaminacién del haz de H,O1 y de
esta forma, extender este trabajo de investigacion al estudio de agua no isotépica.

En este trabajo de tesis, se instalé y se implementaron los programas especializados
de una interfaz de control y adquisicién de datos, actualizada y suficiente de 16 bits,
basada en LabVIEW. Con esto, se modernizo el equipo y se logro una mejor eficacia
en la toma de datos del grupo de Fisica Atomica y Molecular del CCF.

El software que se desarrolld y la experiencia que se desprende de este trabajo de
tesis, presentan el servicio adicional de que seran ttiles para otros experimentos del
grupo, dado que se disenaron en forma modular y tomando en cuenta las necesidades
de al menos dos experimentos nuevos que estan en construccion.
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7. Apéndices

7.1. Apéndice A - Trayectoria de una particula en el campo

eléctrico de un par de placas oblicuas

7 kokokoskokoskoskook ok sk sk sk skokokokokokok Program OBLICUA2 bas Kook ok K kokokokokokok ok sk sk sk skokokokokok

" Programa para simular las trayectorias de particulas en el
“ campo electrico de las placas oblicuas.
" (Texto sin acentos)

DECLARE FUNCTION v! (Volt!, carga!, mau!)
DECLARE FUNCTION TOF! (dist!, Vol!, charge!, mua!)
DECLARE FUNCTION acel (carga, masa, Vplacas, X, y)
CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

COLOR 14

“q=1 " Estado de carga

masa = 20 ~ Masa en unidades atomicas

Vx = v!(6000, 1, 20)

volts = 1600 ~ Voltaje aplicado a las placas oblicuas.

x = 0!
y =.015 " 1.5 cm
Vy = 0!
ang = 0
t=20

OPEN “data.dat”™ FOR OUTPUT AS # 1

FOR N =1TO 155

t =N * 25E-11

"WHILE ¢t ;.000000012# “ Para recorrer siete cm en x

x =x+ Vx *t + (.5) * (acel(1, masa, volts, x, y) * SIN(ang) * t * t)
y =y + Vy *t + (.5) * (acel(1, masa, volts, x, y) * COS(ang) * t * t)
Vx = Vx + acel(1, masa, volts, x, y) * SIN(ang) * t

Vy = Vy + acel(1, masa, volts, x, y) * COS(ang) * t

ang = ATN(Vy / Vx)

PRINT #1, x, y

“t =t + .00000000025+#
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NEXT N
"WEND

CLOSE #1

o6

PRINT ~ Vplacas = 7; volts, "masa = "; masa, "ang = 7; 57.29578 * ATN(Vy / Vx), "y

=y
END

FUNCTION acel (carga, masa, Vplacas, X, y)

CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

" arctan(.25) = 14.03624 de un ajuste de recta.

" para determinar el angulo de inclinacion de las placas
" oblicuas usando sus coordenadas.

" CONST TETo = .2007 * = 11.5 grados /57.29577951

CONST TETo = .2449787 * = 14.03624 grados /57.29577951

acel = ((carga * e!) / (mp! * masa)) * (Vplacas / (2 * TETo)) * (1 / SQR(x * x + y *

y))
END FUNCTION

FUNCTION TOF! (dist!, Vol!, charge!, mua!)
CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

dum! = SQR((2 * e!) / mp!)

dum?2! = dum! * SQR((Vol! * charge!) / mual)
TOF! = dist! / dum?2!

END FUNCTION

FUNCTION v! (Volt!, cargal, mau!)
CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

dum! = SQR((2 * e!) / mp!)

vl = dum! * SQR((Volt! * carga!l) / mau!)
END FUNCTION
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7.2. Apéndice B - Transformacion en energia del SR-L al SR-
CdeM

En este apéndice se enlista el programa en Q-basic que se utilizd en el analisis de
los espectros de fragmentos de Hy'®O%obtenidos en el laboratorio. El presente andlisis
se realizd bajo la aproximacién de () = 0, como se discute en el capitulo 4. Los para-
metros necesarios para el andlisis de cada espectro, incluyendo el espectro, se leen de un
archivo con extensién .par. El resultado se guarda en el archivo de salida data.dat, al cual,
posteriormente se le cambia de nombre para efectos de referencia.

En este programa se emplean las ecuaciones (21) y (24) para los célculos de la energia
y la eficiencia respectivamente.

El c6digo es el siguiente:

9 3koskoskookoskoskook sk skook sk kook kR ok okokok Program ECM2 bas Kook ok KKk ok koK kok ok skosk skoskok kR ok ok

" Programa para la transformacion en energia al Sistema de
" Referencia del Centro de Masas (SR-CdeM) a partir de la
" energia en el Sistema de Referencia del Laboratorio (SR-L)
" (Texto del codigo sin acentos)

DECLARE FUNCTION v! (Volt!, cargal, mau!)
DECLARE FUNCTION TOF! (dist!, Vol!, charge!, mua!)
CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

" ARREGLOS

DIM Va(100): DIM Ia(100): DIM Rx(100)

DIM VELana(100)

DIM Ecm(100): DIM Vem(100)

DIM Vflab(100): DIM EFana(100)

DIM Edif(100)

DIM Elab(100)

DIM ANGdin(100)

DIM Eff(100)

e e R T S NS Sy Sy Ay A
"~ + - + CAMBIAR PARAMETROS EN ARCHIVO:
'OPEN "HH-6KEV.PAR”FOR INPUT AS #2

'OPEN "H2-6KEV.PAR”FOR INPUT AS #2

'OPEN .°-6KEV.PAR’FOR INPUT AS #2

'OPEN .°8keV.PAR”FOR INPUT AS #2
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OPEN "H28KeV.PAR”FOR INPUT AS #2

"OPEN 7180505.PAR”FOR INPUT AS #2

INPUT #2, Ecma ’ Energia del CdeM en el Lab
INPUT #2, mf * Masa del fragmento

INPUT #2, M’ Masa total del ion

INPUT #2, Eo ’ Energia de aceleracion

INPUT #2, ARCH$ ’ Archivo del espectro

CLOSE #2
L L L S = NP N A St
"PARAMETROS GENERADOS:

Cs = (Ecma * M) / (mf * Eo)

Viix = v!(Ecma, 1, mf) ’ Velocidad del cm

mrel = mf / M

Zf = ATN(1.5 / 624)

COLOR 13: PRINT Ecma, mf, M, Eo, ARCH$, Cs: COLOR 12

" Factor de calibracion para el analizador.
" Cs = 1238.2*%(20/1)/6000 = 4.127333

" Cs = 1697.508%(20/2)/6000 = 2.82918

" Cs = 2817.30*%(20/18)/6000 = 0.52172

" Abre el archivo del espectro y lee volts y cuentas en el analizador.

OPEN ARCHS$ FOR INPUT AS #1

N=1

WHILE NOT EOF(1)

INPUT #1, Va(N), Ia(N)

N=N+1

WEND

TOT =N-1

B it FORN=1TO TOT
Elab(N) = Va(N) / Cs

VELana(N) = v!(Elab(N), 1, mf)

dum = SQR(Eo * mrel) - SQR(Elab(N))

Ecm(N) = dum * dum

Vem(N) = v(Eecm(N), 1, mf)

ANGdin(N) = ATN(Vem(N) / Vfix)" Angulo dinamico.
Eff(N) = Zf / ANGdin(N)

NEXT N

OPEN "data.dat” FOR OUTPUT AS #2
FORN=1TO TOT

o8
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'PRINT #2, Elab(N), Ia(N)

PRINT #2, Eem(N), Ia(N) / Eff(N), Eff(N)
NEXT N

CLOSE #2

PRINT -;”: DATES; ”: ”; TIMES$

END

FUNCTION TOF! (dist!, Vol!, charge!, mua!)
CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

dum! = SQR((2 * e!) / mp!)

dum?2! = dum! * SQR((Vol! * charge!) / mual)
TOF! = dist! / dum?!

END FUNCTION

FUNCTION v! (Volt!, cargal, mau!)

CONST mp! = 1.672621E-27

CONST e! = 1.602176E-19

dum! = SQR((2 * e!) / mp!)

vl = dum! * SQR((Volt! * cargal) / mau!)
END FUNCTION

99
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7.3. Apéndice C - Glosario

Anioén - I6n con carga negativa.

Camino libre medio - La longitud promedio entre colisiones de una particula que
se desplaza a traves de un medio. Depende del niimero de particulas en el medio y de la
“probabilidad” o seccion transversal de la colisién.

Catidén - [6n con carga positiva.
Conductancia - Cociente del flujo, por diferencia de presion, entre dos secciones

transversales dentro de un sistema de vacio, bajo la condicién de estado estacionario.

Deuterio - Isotopo del hidrogeno dos veces méas pesado que este, por contener dos
neutrones en su nucleo.

Disociacién - Separar algo de otra cosa a la que estaba unida. En moléculas, es la
ruptura de uno o varios enlaces quimicos -que mantenian unida a la molécula- mediante
alguna accién fisica o quimica.

I6n - Atomo o agrupacion de datomos que por pérdida o ganancia de uno o mas
electrones adquiere carga eléctrica.

Ionizacion - Accién y efecto de disociar una molécula en iones o convertir un atomo
o molécula en i6n.

Isémero - En quimica, los isémeros son moléculas con la misma férmula quimica y
el mismo tipo de enlaces entre atomos, pero en el que los atomos estan dispuestos de
diferente forma. Tipicamente, los isémeros tienen muchas caracteristicas similares, si no
idénticas, en cuanto a sus propiedades y reactividad.

Is6topo - Cada uno de los elementos quimicos que poseen el mismo nimero de pro-
tones y distinto niimero de neutrones. Todos los isotopos de un elemento ocupan el mismo
lugar en la tabla periddica y poseen las mismas propiedades quimicas.

Potencial de Ionizacion - Energia minima necesaria para ionizar una molécula o
atomo.

Plasma - Materia gaseosa fuertemente ionizada, con igual ntimero de cargas libres
positivas y negativas. Es el estado de la materia mas abundante en el universo.

Radidlisis - Disociacion de una molécula por radiacién.

Ubicuo - Del lat. ubique, en todas partes.
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