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Resumen

En la presente tesis se midieron las probabilidades de transferencia radiativa de
vacantes y las secciones de produccién de rayos X para la capa K de los atomos de
tierras raras cerio (Ce), neodimio (Nd), gadolinio (Gd), disprosio (Dy), holmio (Ho) y
erbio (Er). Las probabilidades se midieron usando dos tipos de iones: para protones,
iones de Hidrégeno 'H'T, con energias de 3 MeV a 4 MeV y pasos de 0.1 MeV, y para
iones de Carbono de carga cuatro 2C** con energfas de 12 MeV a 15 MeV y pasos
de 0.5 MeV. En el caso de las secciones de produccién, sélo se midieron utilizando
protones, con las energias antes mencionadas. Los experimentos principales se llevaron
a cabo en el acelerador Pelletron del Instituto de Fisica de la UNAM. Cabe hacer
notar que se bombardearon blancos gruesos de los elementos puros, a los cuales les fue
depositada una capa delgada de Au. Los resultados experimentales se compararon tanto
con predicciones tedricas como con resultados experimentales de otros autores.



Capitulo 1

Introduccion

Existen muchas formas de extraer datos y estudiar la estructura atémica. Para obtener
informacion de la estructura y procesos mas internos del atomo, algunas de las técnicas
mas importantes se llevan a cabo mediante el bombardeo de atomos con particulas car-
gadas, haciendo uso de aceleradores de particulas.

A través de la técnica analitica llamada Emision de Rayos X Inducida por Particulas
(PIXE por sus siglas en inglés Particle Induced X Ray Emission) es posible realizar un
andlisis multielemental y encontrar las concentraciones de los elementos en cada mues-
tra irradiada. Esta técnica, de la cual trataremos méas adelante (ver 3.1), es sumamente
exitosa y tiene una amplia gama de aplicaciones [1].

Para poder aplicar dicha técnica es necesario tener informacién sobre los procesos
atémicos relacionados, como son la produccion de fluorescencia, las probabilidades de
transferencia radiativa de vacantes y secciones de ionizacién. Estos procesos se han es-
tudiado ampliamente desde el punto de vista tedrico [2] pero atin existe cierta escasez de
informacion experimental relacionada a estos procesos, sobre todo cuando los elementos
de interés son las tierras raras.

Una de las tareas que se propuso en este trabajo es la de llevar a cabo la medicion de
algunas cantidades que tienen que ver con los procesos de las capas internas de elemen-
tos de tierras raras; a saber, las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes y
la produccion de rayos X de la capa K. El interés especifico por estos elementos se debe
a la gran variedad de aplicaciones que se les atribuyen, a continuacion mencionaremos
algunos ejemplos de éstas.

ELEMENTOS DE TIERRAS RARAS

En la actualidad existe una enorme importancia de todos los elementos de transicion
interna o de tierras raras REE (del inglés Rare Farth Elements) debido a que tienen una
amplia gama de usos, no sélo en la investigacién bésica:

e Elementos de Tierras Raras en el desarrollo tecnolégico. Existe un vasto ntimero



de aplicaciones en este ambito, sobre todo para el campo relacionado con las tec-
nologias opticas; por ejemplo, el uso de tierras raras para dopar cristales que son
utilizados en la cavidad principal de los laseres [3], en la fabricacién de mate-
riales fluorescentes, en el mejoramiento de fibras épticas [4] y en la fabricacién de
lamparas.

Desde el punto de vista de la tecnologia en materiales, los REE! son muy utilizados
en materiales superconductores, en materiales magneto-6pticos y en la aplicacién
en el mejoramiento de la resistencia a la corrosién [5].

Muchas aplicaciones aun estan en desarrollo, por ejemplo en la refrigeracion a
base de magnetismo debido al descubrimiento del efecto magnetocalérico gigante
en materiales dopados con tierras raras [6]. Incluso existen conferencias interna-
cionales en las que el objetivo principal es el de exponer los avances en el desarrollo
y aplicaciones de las tierras raras [7].

e Elementos de Tierras Raras como elementos nocivos. Debido al amplio uso de los
REE en la industria, el ser humano se encuentra en continuo contacto con ellos;
por ello, se han realizado estudios [8] en relacién con el nivel de riesgo que puedan
representar para la salud del hombre (como su concentracién en la sangre).

e El uso de los elementos de tierras raras como elementos traza. Se han analizado
concentraciones de tierras raras para determinar el origen de tormentas de polvo
[9] v para el estudio de procesos geoquimicos [10].

Estos son sélo algunos ejemplos de la importancia de las tierras raras, por lo que es
necesario contar con técnicas para analizar muestras en las que se encuentre la presencia
de estos elementos, en particular PIXE. Ahora, cuando se utiliza PIXE para el andlisis
de muestras con REE existen ciertas dificultades, las cuales serdan comentadas a conti-
nuacion:

PIXE PARA EL ANALISIS DE ELEMENTOS DE TIERRAS RARAS

Algunas de las principales dificultades que se tienen al utilizar PIXE como técnica
analitica para la obtencién de concentraciones de elementos de REE son las siguientes:

1. La dificultad al analizar las concentraciones usando las emisiones de la capa L.
Como es bien sabido, la densidad de electrones que se encuentran en la capa L
es mayor que la de la capa més interna K y su energia de ligadura es menor, por
lo que la probabilidad de ionizar la capa L es mayor a la de la capa K. Es por
esto que generalmente se utilizan las lineas de emision de la capa L cuando los
elementos de interés son pesados, alrededor de Z>50. Los procesos relacionados
a la ionizacion de la capa L de elementos de tierras raras ya han sido estudiados
experimentalmente de una forma amplia haciendo uso de diferentes iones a difer-
entes energias, por ejemplo [11, 12, 13, 14].

'En adelante, por comodidad, serd comin referirse a los elementos de tierras raras como REE.



Sin embargo, cuando se trata de medir concentraciones elementales de tierras raras
usando las emisiones L, se pueden tener dificultades debido a la superposicién entre
las lineas L de los REE y las lineas K de elementos mas ligeros como manganeso
(Mn), cromo (Cr) o hierro (Fe). Esto sucede porque las energias correspondientes
a las lineas L de los REE son del orden de las lineas K del Mn o Fe; entonces, en
caso de que los elementos ligeros tengan una mayor concentraciéon en la muestra
que los REE, se tendra una mayor produccion de rayos X K de los elementos
ligeros que de rayos X L de los REE; dando como resultado un espectro en el que
no es posible el andlisis de las concentraciones de REE debido a la superposicion
de los picos de emisiones, por ejemplo [15].

2. El limite de deteccién de los elementos de tierras raras. Cuando se realiza un
analisis tipico con PIXE en el cual se tienen los mejores limites de deteccién con
protones de 2 MeV a 3 MeV, la deteccién, y por lo tanto la cuantificacién, de los
REE presenta dificultades debido a la baja sensibilidad de la técnica para su de-
teccion [16]. Aunque algunos autores han realizado algunos trabajos en los que se
ha logrado mejorar la sensibilidad de deteccién para ciertos tipos de especimenes
mediante el uso de iones més pesados [17] o tomando atenciones especiales en la
eleccién del tipo de filtros de rayos X [18], no se han realizado muchos experimen-
tos, relacionados con los REE.

Para poder superar estas dificultades se ha pensado en el uso de haces energéticos
con iones mas pesados que los protones. Haciendo uso de estos haces como fuente pri-
maria de ionizacién se podrian obtener resultados en los que la sensibilidad de la técnica
pudiera incrementarse y ademas que aumente la probabilidad de ionizacién de la capa
mas interna del dtomo, la capa K. Si esto sucede, podria aumentar la probabilidad de
obtener rayos X provenientes de la capa K, por lo que seria posible utilizar estas lineas
de emision para hacer el andlisis de los REE debido a que son mas energéticas que las
lineas de emisiéon L, y no hay interferencia con rayos X de elementos mas ligeros.

Ahora, se sabe que la informacion experimental acerca de los procesos relacionados
con la ionizacion y emision de radiacion de la capa K de los REE cuando se usan haces del
tipo antes mencionado es todavia escasa; por eso se propuso medir experimentalmente
estos procesos: las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes y las secciones
de produccion de rayos X K de los elementos de tierras raras. En adelante se vera
un poco del estudio tedrico de los procesos, ademas del trabajo experimental que se
realiz6. También se presentaran los resultados obtenidos, los cuales se comparan con
las predicciones tedricas y con algunos cuantos resultados experimentales realizados por
otros autores. Luego finalizaremos con las conclusiones a las que se llegd en este trabajo
de investigacion.



Capitulo

Principios Fisicos

A continuacion se veran dos secciones relacionadas con los principios fisicos de las capas
internas de los atomos, los cuales tienen que ver con la emisién de rayos X y con la
ionizacion de los dtomos. Estos procesos tienen un gran interés y han sido estudiados
tanto tedrica como experimentalmente por muchos autores [2].

2.1 Probabilidades de Transferencia Radiativa
de Vacantes

Para poder explicar las transiciones radiativas en sistemas atémicos se requiere el de-
sarrollo de una teoria cuantica de la radiacién. Para esto es necesario el concepto de
campo cuantizado; existen diversos métodos para llegar a éste [19, 20, 21].

En la electrodinamica clasica, en ausencia de fuentes, el potencial escalar es idéntica-
mente nulo y el potencial vectorial A, bajo la llamada norma de Coulomb V - A = 0,
satisface [22]:

DA, t) = | 25 — V2| A(7,t) = 0 2.1
0= |5 - v A =0 (2.1)
que es la conocida ecuacion de D’Alembert. Y los campos eléctrico y magnético son:
~ 8A(r t)
E(rt) = 2.2
(71) = -2, (22)
B(F,t) =V x A(F,t). (2.3)

Al deducir la solucién mas general a la ecuacion de D’Alembert y tomando en cuenta
las polarizaciones circular dextroy levo [20] se obtiene una descomposicién del potencial
vectorial en términos de ondas parciales de la forma:

dgk =d 7o — — e
mt) = o Z / a(k, Ne ™ 4+ &*(k, Na* (k, \)e* ], (2.4)
T

£l



Para pasar a la versién cuantizada se sustituyen las amplitudes a(k, \) y a*(k, \) de la
ecuacién (2.4) por operadores a(k, \) y af(k, \) que aniquilan y crean, respectivamente,
un foton de energia w, momento k y helicidad! ); de este modo se obtiene el potencial
vectorial como un operador?:

™y

- 4 1 - - o 1 - o -
A t) = / By )= [ &k, Na(k, \)e 7 + “(k, Nal (k, eF| .(2.5)

Hasta ahora hemos considerado los campos clasicos como superposicion de funciones
de onda de fotén con energia w, momento k y helicidad \; sin embargo, para desarrollar
la teoria de radiacion resulta mas conveniente construir los campos como superposicion
de ondas asociadas a estados fotonicos de energia w, momento angular j, tercera compo-
nente m y paridad II; ya que los estados atémicos que emiten o absorben fotones tienen
generalmente estos ntimeros cuanticos bien definidos. Este tipo de desarrollo ya ha sido
realizado [20] y se obtiene el resultado:

L o0 4 . e
A7 t) = /0 oy | 35S S A7 N F (i X)
im A
5 (2. ik7 T .
oot AL (T ws A)e T ag, (Wi A (2.6)
donde ajp,(w; ) y a}m(w; A) son los operadores de aniquilacién y creacién de fotones,

respectivamente, de las correspondientes ondas multipolares y satisfacen las reglas de
conmutacion

[ (w3 A); (s N)] = [a],, (w3 A), al, (5 X)] = 0, (2.7)
(03 ), @} (015 X)) = 500 — &) (2.8)

Luego, para estudiar las transiciones radiativas se descompone el Hamiltoniano total
H en dos partes. La primera es el Hamiltoniano no perturbado, Hy, y la segunda parte,
Hy, es la perturbacion, que se supone pequena y por lo tanto sus efectos son analizables
mediante la teoria de perturbaciones. Tomando en cuenta esto, la probabilidad de
emisién I';_, ¢ por unidad de tiempo estd dada por [20]:

iy = 2| (f|Hyli) [Pw®. (2.9)

La probabilidad de emisiéon de un fotén de energia Aw y momento Ak en un angulo
sélido df2 con polarizacién €, en un dtomo que pasa del estado 1 al estado 2 es [23]:

Piy = (Gl D e - € explik - 7) 1] . (2.10)

ILa interpretacién de la helicidad es la proyeccién del operador espin en la direccién del momento.
2Cuando se utiliza este método para cuantizar campos se le conoce como método de la segunda
cuantizacién.



Para calcular los elementos de matriz atémicos es conveniente introducir los estados
de radiacién con una paridad definida y con un momento angular relativo al nicleo
atoémico. Para esto, se comienza por definir la serie de vectores de campo, los cuales

forman un conjunto ortogonal completo, que definidos en una esfera unitaria son?:

YR = & Yiu(P),
Yiu(R) = [L(L+ D) 2roYou (@), (2.11)
Y(R) = (L4 DALY (7).

con L = —ir x V. La componente 0 es normal a la esfera, mientras que las componentes

e y m son tangenciales.

Asi, el campo de radiacién se desarrolla en términos de estos vectores armoénicos
esféricos en funcion de la direccion k:

eexp(ik-r) = 47TZ Y (AT (K, r)

—c- YfMu%)AzMwn, (2.12)
ATk, ) = ML+ 0] (k) LY g (), (2.13)
AV (k7)) = [LIL+ 1]V x LY, (7). (2.14)

Solamente los campos magnéticos y eléctricos entrando como e son normales a k.
Ademas, las A son soluciones no divergentes de la ecuacién 2.1.

Por otro lado, es bien sabido que la ecuaciéon que mejor describe al electrén es la
ecuacion de Dirac. La ecuacién de Dirac es la incorporacion de la relatividad especial y
del espin del electron a la ecuacion de Schrodinger. Bajo un campo central, la solucion
de la ecuacién de Dirac se puede separar en las partes angular y radial [19, 23]. Para
7
Up
a los correspondientes espinores esféricos x* y x“,:

- ()

ello basta escribir el bi-espinor ¥ = ( > con los espinores ¥4 y Wy proporcionales

con

X7 = ZC M 10,175 ) Y e ()X T2 (2.16)

donde C' (l% p—m,m; j,) son los coeficientes de Clesbch-Gordan para el acoplamiento

1 m : : 1
del momento angular [ con un espin 3, y x7 T €8 el espinor correspondientes al espin 5.

Los ntimeros cuanticos j y [ estan relacionados con 7 de la forma

3En este trabajo se usan las notaciones 7 y n para indicar un vector, indistintamente.



1

=7 =+ b1
= |7l — = =T+ =] —
J 5% 9

> (2.17)

Los elementos de matriz de « - A(L)}Q entre los estados individuales de la particula
son:

Gimala - AS) [jame) = —i*(4m) Y224y + 1)V
xb(1y, T2, L)RL(e)C(joaLma M; jimy) (2.18)
y
(imala - AT0 | jams) = —ib =1 (4m) V2 (2], + 1)1/

Xb(—71, T2, L)Ry,(m)C(j2LmaM; j1my), (2.19)

donde tenemos*

b(m, 72, L) = (=1} + L+ %[(251 + 1)(2ly + 1)(2L + 1) /L(L + 1)]*/?

L I, [ L 1, [
X ; . 2.21
{%J192}<000> (2:21)

RL(m) = (7'1 + 7'2) /deL(k’T’)(FlGQ + Gng), (222)

Rp(e) = / (dr/kr)[(F1Ge — G1F3)L(L + 1)1 (kr)
+(Tl - Tg)(FlGQ + Gng)(T’ d/d?” + 1)]L(k3T)] (223)

Los elementos de la matriz que no son cero deben de satisfacer la condicion

|71 — jo| < L < 1 + jo, (2.24)

entonces [; +1o+ L debe ser par para los multipolos eléctricos e impar para los multipolos
magnéticos.

Si en la subcapa inicial se encuentran Nj electrones y (2js + 1 — Ny) vacantes en la
subcapa final, la tasa de emision promedio de la ocupacién de los estados iniciales con
nimeros cuanticos magnéticos diferentes es

4En esta ecuacién se usan los llamados simbolos 3-j, los cuales son proporcionales a los coeficientes
de Clebsch-Gordan y se definen como[19]:

noJ2 (mpmamme -
=—- ; — 2.20
( mi ms Mg ) (233 +1)1/2 (]1]27’7117’712,]3, m3) ( )



[15 = aaw(hw/mc®)[(25o + 1 — ng)ni /(251 + 1 Z )+ fr(e)], (2.25)

donde

fr(e) = (271 + 1) (mc*/hw)b? (11, 70, L)R3 (€), (2.26)
fr(m) = (24, + 1)(mc*/hw)b* (=7, 7o, LYR3 (m). (2.27)

Para un potencial central, las funciones radiales son las soluciones, eigenfunciones,
de las ecuaciones

hc(a% +7/r)G(r) = [E+2mc -V (r)]F(r), (2.28)
hc(—dii +7/r)F(r) = [E—-V(r)]G(r). (2.29)

A partir de aqui, se han realizado diversas aproximaciones para resolver el problema
en sistemas que implican més de un electrén; existen varios tratamientos en los cuales
se toman en cuenta diferentes consideraciones y efectos [23]. Pero, en la actualidad, el
método mas aceptado es en el que se usa el modelo de Hatree-Fock. El modelo de Hatree-
Fock es el procedimiento mas importante para resolver la ecuacién de Schrodinger para
sistemas de més de un electron. El método considera que cada electrén se mueve en
un campo promedio producido por el resto de electrones y el ntcleo y que, a su vez,
contribuye a crear un campo efectivo para el resto de electrones. En dicho método se
propone una funcion de prueba, la cual es una funcién completamente antisimetrizada
y que incluye la dependencia espinorial, de la forma del determinante de Slater de los
estados individuales de las particulas [19, 24, 25]:

e1(1) »1(2) ... @i(N)
W(l1,2,.. ,N):\/% %02§1> <P2F2) , (2.30)
on(l) .. .. en(N)

donde todas las funciones de onda de particulas independientes son ortonormales, i.
e. (pilp;) = 0;;. Para esta funcién se obtiene un sistema de ecuaciones orbitales que
constituyen las llamadas ecuaciones de Hatree-Fock [19]:

(Ho+ Vi)pk — Y _ Viupr = Eypr, (2.31)
Ik
en la cual
Vi = /@;V(k, Dod®r; = (pe|V (k, D)|@r) . (2.32)

10



Estas ecuaciones son integrodiferenciales, pues solo se conocen los potenciales efec-
tivos si se conocen las soluciones. El procedimiento numérico para resolverlas consiste en
encontrar una solucién autoconsistente. Para empezar se hace una seleccion inicial go,io)
de las funciones ¢y, con las cuales se calcula una primera aproximaciéon a los potenciales
Vi (y Vig en su caso); los cuales se introducen en el sistema de ecuaciones, que se re-
suelve para determinar una nueva aproximaciéon cpl(j) de las funciones de onda. Con estos
nuevos valores se calculan los potenciales efectivos y se repite el proceso, para obtener
una siguiente aproximacion go,(f) , v de esta forma sucesivamente. El procedimiento se
contintia hasta que las funciones de onda que se obtienen coincidan (dentro de cierto

error) con las que se introdujeron en el paso anterior.

Esta clase de calculos numéricos ha sido realizada para evaluar diferentes tasas de
emision de fotones, tanto de electrones de capas internas como de capas externas [23].
En particular, considerando efectos relativistas, Scofield realiz6 los calculos correspon-
dientes a vacantes en la capa K [23, 26|, en los que se ha cubierto un amplio grupo de
elementos de la tabla periddica. Los resultados del trabajo de Scofield para las tasas de
emisién de la capa K de elementos de las tierras raras se muestran en la tabla 2.1 (un
esquema de las nomenclaturas usadas para las transiciones de rayos X K se muestran
en el siguiente capitulo en la figura 3.2).

Tabla 2.1:

Tasas entre las lineas de emisién de rayos X K [23, 26].

Elemento | Z | K3/K, | Koy /Ko,
Ba 56 | 0.2433 0.5428
Ce 58 | 0.2470 0.5459
Nd 60 | 0.2504 0.5491
Sm 62 | 0.2534 0.5524
Eu 63 | 0.2549 0.5542
Gd 64 | 0.2570 0.5559
Tb 65 | 0.2575 0.5577
Dy 66 | 0.2588 0.5596
Er 68 | 0.2612 0.5634
Yb 70 | 0.2634 0.5673

Por otro lado, el total de la probabilidad de transferencia de vacantes de la capa K a
cualquiera de las subcapascapas L, nxr,, es la suma de la probabilidad de transferencia
de vacantes radiativa ngr, (R) y la probabilidad de transferencia de vacantes no-radiativa
L (A):

L, = NxL,(R) + ik, (A), (2.33)

donde la probabilidad de transferencia radiativa de vacantes esta dada por:

(2.34)

Nk, (R) = wi {HKLZ')] ,

Ik (R)

11



en la que I(KL;) es la intensidad de rayos X de K a L;, Ix(R) es la intensidad total de
rayos X K, y wk es la produccion de fluorescencia de la capa K. Ahora, debido a que la
transicion radiativa de la subcapa L; a la capa K no esta permitida, sélo es necesario
calcular las probabilidades de transferencia 1, y 7k, que son de Lo a Ky L a K,
respectivamente. Dichas probabilidades se calculan de la forma [27]:

e = e[l {l sl beamaly e

o = ol o

~

~

(
donde I(K,,)/I(K,,)y I(Kz)/I(K,) son las proporciones, o tasas, de las intensidades
de rayos X correspondientes.
Entonces, utilizando los valores de la tabla 2.1, y las ecuaciones para las probabi-
lidades de transferencia radiativas, ecs. 2.35 y 2.36, obtenemos los resultados tedricos
para las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes de la capa K.

Tabla 2.2:

Probabilidades tedricas de transferencias radiativas de vacantes.

Elemento | Z | 7k, NK Ly
Ce 58 | 0.4720 | 0.2577
Nd 60 | 0.4749 | 0.2608
Gd 64 | 0.4782 | 0.2659
Dy 66 | 0.4787 | 0.2679
Ho 67 | 0.4802 | 0.2696
Er 68 | 0.4792 | 0.2700

En esta ocasion sélo mostramos algunas de las probabilidades de transferencia radia-
tiva de los elementos de tierras raras, ya que son éstos, REE, los que se bombardearon
en los experimentos y por lo tanto éstas son las probabilidades que se midieron.

2.2 Seccion de Produccion de Rayos X

Se ha realizado un repaso sobre la teoria de las transiciones radiativas de vacantes entre
las diferentes capas del atomo, en particular de la capa K. Ahora, es necesario hacer un
estudio sobre los procesos que dan a lugar dichas vacantes. Las vacantes (huecos) de
la capa (érbita) del dtomo se crean a partir de la interaccién entre un ion, al que se le
llama proyectil, que incide sobre un atomo (4tomo blanco) dando como resultado una
cierta probabilidad de que uno o mas electrones sean expulsados. Esto quiere decir que
el &tomo blanco se ioniza. A la probabilidad de ionizar el 4tomo se le llama seccion de
tonizacion. El fenémeno de la ionizacion de las capas internas de los atomos inducido
por particulas es importante dentro de varios ambitos de la fisica.
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Ahora, ademés de la probabilidad de ionizar el atomo, existe la probabilidad de que
las vacantes creadas produzcan fotones de rayos X que correspondan a alguna linea
en particular; la magnitud que engloba estas probabilidades es la llamada seccion de
produccion de rayos X. La seccion de produccion de rayos X es una magnitud fisica que
depende de varios factores como el tipo de proyectil, la energia de incidencia y el &tomo
blanco. Dicha magnitud, para las lineas K, se relaciona con la secciéon de ionizacién a
través de la expresion

0X,i= U[vaKPZ', (237)

donde ox ; es la seccién de produccién de rayos X, o7 i es la secciéon de ionizacién, wg
es la produccion de fluorescencia y P; es la intensidad relativa de todas las posibles
transiciones que producen radiacién en la linea . La produccion de fluorescencia es el
cociente del niimero total de fotones de rayos X entre el niimero total de vacantes en
la capa K; varia segtin la transiciéon que se observe y crece con el ntimero atémico del
elemento emisor, hasta ser practicamente la unidad para elementos muy pesados.

Con lo anterior podemos advertir que la seccién de ionizacién es un parametro impor-
tante. Sin embargo, esta magnitud es dificil de calcular, aunque existen varios modelos
tedricos para estimarla convenientemente [28]. Los modelos mas importantes son:

e La Aproximacién de Encuentro Binario (BEA)

e La Aproximacién Semiclasica (SCA)

e La Aproximacién de Onda Plana de Born (PWBA)
e La correccién ECPSSR® a la PWBA

Existen diversos trabajos en los que se da una excelente descripcion de los diferentes
modelos [14, 29, 30]. En cuanto al presente trabajo, s6lo se dara una somera explicacién
de las aproximaciones BEA y SCA; mientras que, debido al interés, se dara una inspec-
cién mas amplia de la aproximacion PWBA y sus correcciones correspondientes, es decir
la ECPSSR.

LA APROXIMACION DE ENCUENTRO BINARIO (BEA)

Esta teoria explica el proceso de ionizacién de las capas internas de una manera
clasica. La teoria considera al proceso de ionizaciéon como si se tratara de una colision
clasica, un encuentro binario, entre proyectil y electréon, en la que el resto del atomo, al
cual pertenece dicho electrén, se considera simplemente como un medio pasivo.

La BEA se basa en el hecho de que las secciones diferenciales en el sistema centro de
masa para la dispersién coulumbiana son idénticas tanto en la descripcion clasica como
en la cuantica. El modelo es conveniente para proporcionar una descripcion cualitativa
de los datos experimentales, pero es insuficiente para hacer comparaciones cuantitativas.
Ademas, la descripcion de la ionizacion en esta aproximacion no es adecuada para bajas

5Mis adelante se explicard de donde surgen estas siglas.

13



energias de los proyectiles, por lo cual no tiene un uso muy extendido [28].
LA APROXIMACION SEMICLASICA (SCA)

Esta aproximacién supone que el proyectil se mueve a lo largo de una trayectoria
clasica (rectilinea), en la que el sistema de referencia se toma fijo en el 4tomo blanco.
La interaccién coulombiana entre el proyectil y el blanco se trata como dependiente del
tiempo y las transiciones de los electrones del &tomo blanco tienen un tratamiento bajo
la mecénica cuantica.

Debido a la necesidad de aproximar la trayectoria por una recta, el uso del modelo
no es valido en todos los intervalos de energia del proyectil. Cabe mencionar que esta
teoria es la tinica que proporciona una dependencia de la seccion de ionizacion con el
pardmetro de impacto [28].

2.2.1 La Aproximaciéon de Onda Plana de Born (PWBA)

En esta teoria tanto el atomo blanco como el proyectil se consideran desde el punto
de vista de la mecéanica cudntica. Supone al ion incidente y al dispersado como ondas
planas, y al dtomo blanco como un centro dispersor, ver fig 2.1.

Figura 2.1: Esquema de la dispersién de ondas planas por un centro dispersor.

Luego, en la teoria de Born se hace la suposicion de que es posible distinguir al
proyectil incidente de los electrones atémicos. Ademads, la descripcién de esta teoria se
puede hacer dentro del marco de la teoria de perturbaciones dependientes del tiempo.
Entonces, si el Hamiltoniano total que describe al sistema en dispersiéon se expresa como

H=Hy+V, (2.38)

donde Hj es el hamiltoniano del sistema no perturbado y V' se puede considerar como el
potencial de perturbacién. Entonces, considerando el desarrollo de la teoria de pertur-
baciones dependientes del tiempo a primer orden, la probabilidad por unidad de tiempo
de que, como resultado de la perturbacion, el sistema realice una transicion del estado
inicial vy a algtin estado en el continuo entre v y v + dv se expresa como:
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2
dP,,, = % Viowl? (B, — E,)dv, (2.39)

con Vi, = (v|V|wg); E; corresponde a la energia del i-ésimo estado del sistema.

Ahora, esto se puede aplicar al estudio de la interaccién entre una particula incidente
y un atomo, donde la particula tiene un momento inicial py y luego es dispersada con
un momento final p. Cuando la colisién es inelastica se da un cambio de energias del
proyectil y del atomo blanco, de manera que las energias inicial y final del sistema son

I
E, =2 g, 2.40
° 2m + 2o ( )
?
E -2 1 g, 2.41
2m + ( )

donde Ey y E, corresponden a la energia electrénica inicial y final del atomo, respecti-
vamente, y m es la masa reducida del sistema; por lo tanto el sistema de referencia se
toma en el centro de masa. Entonces, la ecuacién 2.39 se pude expresar, en el espacio
de los momentos, como:

2mrm
P50, B0 = —5— Vi sgioso |- 0(p* — P + 2m(E,, — Ey))dp.dp,dp., (2.42)
en la que se tiene
e / / BV ()i (B) W (P (R)dPrd R, (2.43)

donde ¢ corresponde a la funciéon de onda del proyectil, ¥ a la funcién de onda elec-
trénica del atomo; R es la posicién del atomo y 7" la del electrén.

Para determinar la secciéon eficaz de dispersion, d,, , del proyectil cuando el atomo
pasa por el estado n, es favorable expresar las diferenciales de momentos a coordenadas
esféricas, dp,dp,dp, = p*senfdpdfd¢ = p*dpdS), e integrar con respecto a la magnitud
del momento. En este caso 6 es el angulo de dispersion del proyectil.

Como ya se dijo, en este modelo se hace la aproximacién de que las ondas incidentes
y las dispersadas son planas. Por lo tanto las funciones de los estados inicial y final de
la particula incidente se pueden expresar de la forma:

5o = ] — 2.44
SOPO Do eXp h ( )

S R’
op = (2mh) 2 exp

(2.45)

donde la funcién de onda inicial estda normalizada de tal forma que la densidad de flujo
incidente j es igual a la unidad, y la funcién de onda final estd normalizada segin la
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normalizacién de Dirac®. Ya que dPj g, .5, 5, = do,, la seccién eficaz de dispersion queda

asf:
/ / o RV\IJ*\IIOd3rd3R

con p> =p2 —2mE —n+2mEyy ¢= ﬁ(ﬁ— Do), y donde ¢ es el momento transferido.

9 (2.47)

do,, =

47'('2 h2 Po

Si el proyectil es un ion con carga Ze, el blanco con carga Zse, y se supone que la
interaccién coulombiana domina durante la colision, el potencial V' es:

= Z122€2 22 Z162
V(R,7) = -y == (2.48)
Pl

Jj=1

Entonces, si sustituimos este potencial en la ecuacién 2.47, el término que contiene
la interaccién de los ntcleos y el proyectil no interviene porque se anula al integrar con
respecto a r. Debido a la ortogonalidad de las funciones de onda de los electrones del
atomo, se obtiene:

Zmep

ds. 2.49
47T2h4 Po ( )

do, =

Zs 2
> [ [emwiems
j=1

Al estudiar la ionizacién del sistema es mas conveniente trabajar con la magnitud del
momento transferido en la colisién, en lugar de la direccién de dispersion del proyectil.
Ahora, dado que la magnitud de ¢ se puede asociar con el angulo 6 de la forma h%qdq =
pposenddl y v1 = py/m, entonces al integrar con respecto a d¢ se obtiene la probabilidad
de que la particula incidente en la colisién con un atomo sufra un cambio en el momento
entre ¢ y ¢ + dq y que el atomo pase del estado Ey y E,, la cual queda dada por:

A 2dq 9
dn, =57 (75) SRl (2.50)

donde
Z2
q) = Z/e‘ﬁﬂ\ﬁfl\ﬂodgr (2.51)
j=1

corresponde al factor de forma atémico inelastico para el potencial electrostatico dado
por el potencial coulombiano, ecuacion 2.48.

Para calcular el factor de forma se utilizan funciones de estado de los electrones del
atomo, en la forma de particula independiente y potencial central, por lo que se tiene la
expresion:

6Se le llama normalizacién de Dirac cuando se usa la funcién delta de Dirac como condicién de
normalizacién para una onda plana, es decir:

/ " o @en(@)dr = 5(p — o) (2.46)

—00
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1
vV 25!

donde A representa el operador que antisimetriza a las funciones de onda y ¥; es la
funcién de onda del i-ésimo electron. Podemos suponer que durante la colisién sélo
cambia uno de los estados, ¥y, de uno de los electrones de la subcapa s, mientras que
el resto permanece sin perturbarse; entonces el factor de forma se reduce a:

\II(T) = A(]_,Q,...,ZQ)\Ifl(Tl)\IIQ(T’Q)...\I/ZQ(’I“ZQ), (252)

Fula) = [ W00 T i, (2.53)

ahora el vector 7" corresponde a la posicién del electrén expulsado.

Ademas, en el célculo de la seccion eficaz de ionizaciéon de un atomo por la colision
con un ion, es conveniente definir una seccién de transferencia de energia para el electron
perteneciente a la subcapa s, entre € y € + de, quedando:

Z1e2\? dg
dO’es = 87T(2j2 + 1) ( 7;01 ) F ‘Fes(Q)|2 d€7 (254)

donde js es el momento angular total de la subcapa s, y se le agrega el factor 2j, + 1
para tomar en cuenta la degeneracion de los electrones que se encuentran en s.

P
2me

Cuando el electron es expulsado tiene una energia de + hwss, en la cual p, es el

momento final del electrén.

Para generalizar el calculo de las secciones de ionizacion es comun definir las canti-
dades adimensionales W, k y @, de la siguiente forma:

€

2s
Q = ang’, (2.56)
ko= a2%pe, (2.57)

donde Zy, es el ntimero atémico efectivo”, R es la constante de Rydberg y aq, = 2=
es el radio hidrogenoide efectivo.

Por lo tanto para calcular la seccién se puede hacer el cambio a las variables nuevas

y se tiene que:
|Fea(@)? de = | Fiwo(Q)[* dW. (2.58)

Entonces, si queremos obtener la seccién total de la subcapa s se debe integrar sobre
todos los posibles momentos y energias transferidas por el proyectil en la colisién. De
esta manera se puede expresar la seccién de ionizacion como:

AL
— s 2.59
Z223778 f ( )

"Para la capa K el nimero atémico efectivo estd dado por: Za, = Zo — 0.3.

Og5 = (2]2 + 1)
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en que

aw [ S Fwl(@) (2.60)

Wmaz Qmaz dQ
fs :/

Los limites de integracién para () se obtienen a partir de:

Rmin = \/2mE; — \/2m(Fy — €) (2.61)
Rmaz = V/2mE; +/2m(E) — ¢). (2.62)

Los limites de W se obtienen de €,,;, = hwas V €mar = FE1 si se considera el caso en
que el proyectil ceda toda su energia al electron. De manera que los valores maximos y
minimos para () y W son:

2 | Wm, 3
mMe mns
) _ W %: 9
Qmax = ﬁ778 1+ (1 — me) , (264)
me mis
hu)gs (93
Winin® = oot = 2, 2.65
ZiR  n? (2.65)
€max m
Wnae = = —1s. 2.66
ZiR me77 (2.66)

En ocasiones, para fines practicos se considera W,,,, = co. De esta manera se tiene
que la funcién f; (ec. 2.60) depende de las variables 6, y 75, por lo que la seccién de
ionizacién (ec. 2.59) se expresa de la forma:

S 037 S
Og = O-Osw - UOSF(957 58)7 (267)
donde .
05 = 47(2js + 1) %‘;2 (2.68)
2s

El factor de forma Fyys(Q) puede calcularse de manera analitica empleando funciones
de onda hidrogenoides, para el electrén inicialmente en una capa interna del atomo, y
utilizando la funcién de onda de una particula libre bajo la accion de un potencial
coulombiano, para el electrén expulsado, dada por:

U —

1 i —1 . -
a2 e™/2FD(1 + E)em 1F1 (?, 1, —i(kr + k- f')) , (2.69)

con 1F} como la funciéon hipergeométrica confluente y I' es la funcion gama genera-
lizada.
Entonces, para la capa K, el factor de forma esta dado por:

97 Q+ Lk2 + 1 2 2k
|FWK(Q)|2 = 1— e_gw/kQ ([(Q _ k2 _i 1)? +34k2]3> exrp {_Eardan (Q — k241 } ’
(2.70)
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donde W = k% + 1.

El modelo de PWBA describe bien el proceso cuando se trata de un proyectil que
actie como una particula, es decir, cuando la carga del ion incidente sea pequena
Z << Zyy que sus velocidades sean altas Z—é >> 1. De lo contrario, no es adecua-
do usar este modelo para calcular las secciones de ionizacion.

2.2.2 La Correcciéon ECPSSR

La teoria ECPRRS es una mejora sustancial a la PWBA y SCA. Este modelo toma en
cuenta efectos que no se consideran en los otros modelos; incluye efectos de pérdida de
energia del proyectil en la colisién (E), la desviacion coulombiana de éste (C), el aumento
de la energia de ligadura del electron expulsado por la presencia del proyectil, estudiada
con la teoria de estados estacionarios perturbados (PSS), y la descripcién relativista del
electrén involucrado (R). Esta teoria reproduce mejor los datos experimentales y fue
propuesta por Brandt y Lapicki [31].

EFECTOS POR PERDIDA DE ENERGIA

Los efectos de pérdida de energia tienen una mayor importancia cuando la energia de
incidencia del proyectil es pequena, esto es E; ~ €, entonces la consideracion en la que
Qmaz — 00 de los limites de integracion de las ecuaciones 2.59 y 2.67 no es adecuada y se
deben de tomar los limites exactos, ecuacién 2.64. Brandt y Lapicki [31] han propuesto
una correccién para tomar en cuenta este hecho, obteniendo que la seccién diferencial

€S
do_s EPWBA B do_s PWBA % v+1 % v+1 (2 71)
dEf B dEf Qmin Gmazx ’ .

donde se tiene que v = 9 4+ lo, ¥ @min, Gmae SON las transferencias de momento minima
y maxima, respectivamente, descritas por las ecuaciones 2.61 y 2.62. Integrando la
ecuacion sobre todos los posibles estados finales E, se puede expresar la seccién de
ionizacion de la forma, debido al cambio en el factor f; de la ecuacion 2.60:

do_ EPWBA do_ PWBA
(dEf) = £i(z) (dEf) ’ (2.72)

donde f,(zs) es el valor por el que difiere la correccién de pérdida de energia de la PWBA
y estd dado por:

fu(z) = ﬁ (02 — 1)(1+ 2)" + (075 + (1 — 2,)"], (2.73)
en el cual
2y = (1 - m;g"fs) . (2.74)
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EFECTOS DE DESVIACION COULOMBIANA

Cuando el proyectil incide a altas velocidades sobre el atomo blanco, la interaccion
coulombiana con el niicleo no altera de manera apreciable su trayectoria; pero al consi-
derar energias del ion incidente cada vez mas pequenas, esta interaccion se vuelve cada
vez mas importante, trayendo consigo cambios en la trayectoria y en la disminucion de
la velocidad del ion. Para distinguir estos efectos, el proyectil se debe de tomar como
una funcién de onda coulombiana, o bien, en vez de considerar una trayectoria recta,
utilizar una trayectoria hiperbélica.

Los trabajos que incluyen el efecto de desviacién coulombiana elaborados por Brandt
y Lapicki [32, 33] y Basbas et al. [34] derivan un factor de correccidn; el cual se obtiene

a partir de: '
dO‘S hip . dO‘S rec
= U | — 2.
(dEf> ‘ (dEf) ’ (275)

los superindices hip y rec se refieren a las trayectorias hiperbdlica y rectilinea, respec-

tivamente; d es la mitad de la distancia de acercamiento maximo del ion en la colision
e frente, d = = ™2 eg ¢l momento minimo que puede ser transferido

de frent d ZlZQe,ho h‘;fs 1 t d t ferid

7 = 1+ 7—=. Al considerar la seccién de ionizacién en una trayectoria rectilinea en el
limite de COhSlones lentas, en términos de qg, se tiene que:

dO’S rec -
(G7) o nry o, (2.76)

y al integrar sobre todos los posibles valores de 7 desde 1 hasta oo se obtiene que la
seccion de ionizacion corregida por la desviacion coulombiana es:

= Cy(mdge)o PV P4, (2.77)
en la que el factor de desviacion queda como:

Cs(ﬂ'qu) = (9 -+ 2[2)E10+212 (quO), (278)

con Iy como el momento angular orbital del electrén en la subcapa® s y Fj(z) es la
integral exponencial de orden [, la cual se puede expresar como [35]:

e—u

E(x) = /OO ——du. (2.79)

ul

EFECTOS DE LIGADURA Y POLARIZACION

En una colision lenta entre un ion y un dtomo, los efectos por la presencia del proyectil
son mas notorios en los electrones del atomo, debido a que se tiene un mayor tiempo de

8Para la capa K y la subcapa Ly, I = 0.
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interaccién y se alteran los estados iniciales. Ademas, cuando la velocidad del proyectil
es pequena, es necesario que el ion penetre mas profundamente en la capa atomica para
poder expulsar un electrén de las capas internas del atomo blanco. Sucede que cuando
el ion esta cerca del niicleo aumenta la energia de ligadura de los electrones, por lo que
la seccion de ionizacién se ve disminuida.

Otro cambio en los estados iniciales del dtomo blanco se da debido a la atracciéon
de la nube electronica hacia el ion cuando éste pasa por afuera de las capas internas.
Debido a esto se da una polarizacion en los estados de los electrones y por consiguiente
aumenta la secciéon de ionizacion.

La correccién por los efectos de ligadura y polarizacion, en términos de la velocidad

reducida del proyectil,
2’01

S = 9 280
&= oo (2.80)
se expresa commo:

273

=14 AE) =1+ (2] (3.~ ), 281

donde

1498 + 3182 4 9862 + 126 + 25€% 4 4.26° + 1.97¢]
gK - (1 +€3)9 9
1+ 9€, + 3162 4+ 4963 + 16264 + 63¢5 + 18¢5 + 1.97¢7
gr, = 5 , (2.82)
(1+¢&)
1+ 10&, + 45€2 4 102€3 + 33£2 + 6.7 + 58E8 + 7.8¢7 + 0.888¢8

9Los (1 + §s>9 ’

2n
B 3
083
Las g, son aproximaciones analiticas a las soluciones de la teoria de estados esta-
cionarios perturbados que toma en cuenta los efectos de ligadura, y las hg toman en

cuenta los efectos de polarizacién, la funcién I(zs) representa la energia de ionizacién
del electrém, y estd dada por

hs

I(z,). (2.83)

I(zs) = 2212: para (3 < xy < 11),

67215
Iz) = 0.031 4 0.21322/% + 0.005z, — 0.069z%/% + 0.3242:2 (0035 < 2, < 3),
I(zs) = 0.75m [ln <%> - 1] para (0 < zg < 0.035). (2.84)

Por lo que la seccién de ionizacién, bajo las correcciones de PSS, se puede escribir
en funcién de la seccién de PWBA de la forma

O_PSS _ O_PWBA (7787 Cses) ’ (285)

S S

21



el factor de ligadura y polarizacion se puede tomar en cuenta como una correccién de
0, por &,0,.

EFECTOS RELATIVISTAS DEL ELECTRON

Para los casos en que se tienen blancos pesados y en los que la velocidad del proyec-
til es baja, los efectos relativistas del electrén del dtomo blanco son muy importantes.
Para el caso en que Z5 > 50 es necesario utilizar las funciones de onda relativistas para
describir el electron del blanco. Cuando la energia del proyectil es baja, la colision tiene
lugar en la posicion cercana al nicleo del blanco. Ya que la densidad de la funcion de
onda relativista para el electrén del blanco en la vecindad del nicleo es mas grande
que la no relativista, entonces la primera tiene una componente de momento mayor que
la segunda. Por lo que la probabilidad de transferencia de momento entre proyectil y
blanco es diferente para las distintas descripciones.

Brandt y Lapicki [32] desarrollaron una correccién relativista sencilla a la PWBA,
en la que evitaron el tedioso calculo con las funciones de onda relativistas. Al introducir
la masa relativista del electron en un potencial central como funcién de r, se remplaza
el término 1/r por un valor medio del inverso de la distancia del proyectil medida desde
el blanco en la trayectoria de linea recta y promediada sobre los parametros de impacto
con las funciones pesadas que se utilizan para considerar el efecto de la energia de union.
Este proceso se realiza mas o menos de la siguiente forma.

En el limite de velocidades bajas, £ << 1, se puede tener lo siguiente

Trnaz = 2mvt = mBgwos€2, (2.86)

la cual es la energia maxima que el proyectil le puede transmitir al electron de masa
m. Tae se calcula introduciendo el concepto de masa relativista “local” dentro de un
potencial central. Para un potencial de la forma Zys/r a la distancia r del nicleo blanco,
esta masa m(r) es

Zos \®  Z

2rc? 2rc?’

mP(r) = /1 + (

Luego se sustituye 1/r por un valor medio (1/R(t)) = (ab)™! del inverso de la
distancia del proyectil al nicleo blanco, R(t) = (b* + v?t?)!/? donde b es el pardmetro
de impacto,

1 1 I 1
—={—\== M = —senh 'a, (2.88)
ab R(t) ab Jq b2+ itz o

que permite determinar v = 1. Al promediar la ecuacién 2.87 sobre los parametros de
impacto, utilizando las funciones Wi,
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(&) = [ m bW, (b o). (2.89)

y se obtiene

mf (&) ~ 1+ 1.1y2 +y, (2.90)

donde, para las diferentes capas,

0.40 (Z2)*
yK,Ll = M, (291)

§K,Lq
CK,Ly

(2)°
YLy = 0.155—. (2.92)

§Ly,Lg
CLy,Lg

Asi, la correccién relativista se hace reemplazando 7, por min, en la seccién no
relativista de la PWBA.

Luego de terminar con la descripcion de las correcciones ECPSSR a la teoria PWBA|
se puede formular una expresién (la cual contenga dichas correcciones) para la seccién
de ionizacién ECPSSR. En términos de la seccion PWBA para la capa s, se tiene que:

S

R (&
ECPSSR _ (7E (1, B pwaa [ <<s> s 9 903
o - BS( qugﬁ‘)O’s (C 0 )2 7C5 s : ( ° )

Ahora, es de esperarse que la aproximaciéon ECPSSR no sea una teoria final, pues
de hecho existen varias modificaciones a ésta.

2.2.3 Modificaciones a la teoria ECPSSR

A continuacién se veran algunas de las modificaciones que se han hecho a la teoria
ECPSSR que son mas importantes para el presente trabajo.

MODELO ECPSSR+UA

Una de las modificaciones mds importantes es la que considera al 4tomo unido?. En
esta aproximacion se supone que el electron del blanco se encuentra influenciado por un
potencial que se debe al niicleo del proyectil y al niicleo del blanco, esto es bajo el campo
central de un atomo cuyo nuimero atomico es Z;+Z,. Para esto se propone una funcién
de onda relajada, la cual puede estimarse considerando que tiene la misma forma que

9UA, por sus siglas en inglés.
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antes de la colisién, sélo que ahora con el radio orbital r%. Este radio debe de ser tal
que minimice la energia de unién del electrén, por lo que la energia de unién Ep(r))
esta dada por:

eaay  Zape?
Eg(ry) = —22 o L AER(R, 7, (2.94)
TK TK

el primer término del lado derecho de la ecuacion corresponde a la energia cinética del
electrén, el segundo al potencial del nicleo apantallado y AE (R, ) corresponde al
cambio de energia de unién del electrén en la capa K, para una distancia dada R y un
radio orbital r, la cual es

AEx(R, 7)) = Zgz [1 - (1 + ?) exp (—i—R)] . (2.95)

K K

La distancia R depende del pardmetro de impacto del ion. La distancia minima
separacion al ntcleo esta dada por:

bo bo
R, =—++4/— + b2 2.
"9 V 4 ’ (2.96)

donde by = 2d es la distancia de maximo acercamiento en una colisiéon frontal. Aunque,
haciendo consideraciones de la seccion de transferencia de energia al electrén, algunos
autores [36] proponen que el cambio de energia de ligadura se debe de evaluar con

R =\/R2 + 12, (2.97)

donde 7,4q = hwas/hvy y se le conoce como distancia adiabatica de la colision.
ECPSSR+MI

Se ha mencionado repetidamente el hecho de que al bombardear un atomo con un
ion pesado se pueden ionizar las capas internas del blanco; pero ademas, se puede obte-
ner la expulsiéon de mas de un electréon de las capas superiores; a este fendmeno se le
conoce como ionizacién multiple!®.

Es bien sabido que la ionizaciéon multiple afecta a la produccion de fluorescencia de
las capas internas [37]. Debido a la carencia de electrones en los atomos, causada por la
ionizacion multiple, las transiciones de vacantes tanto radiativas como no radiativas se
ven inhibidas. Como las transiciones radiativas sélo requieren la presencia de un elec-
trén y las transiciones no radiativas, como el efecto Auger, requieren de dos electrones,
las tasas de emisién de rayos X se ven menos limitadas que las de procesos Auger, es
por esto que la ionizacién multiple incrementa la produccion de fluorescencia.

1OMI, por sus siglas en inglés.
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Ahora, debido al desconocimiento exacto del niimero de vacantes que se crean en
cada una de las capas superiores a las capas internas del &tomo después de cada colision
y a la enorme complejidad de las posibles transiciones entre estas vacantes multiples, es
dificil y poco til tratar de derivar rigurosamente una expresion que cubra todas y cada
una de las posibilidades.

Basados en estos fundamentos, Lapicki y colaboradores [38] propusieron una férmula
heuristica que modifica las producciones de fluorescencia de una manera aproximada, la
cual se encuentra en términos de probabilidades clasicas de este fenémeno. La expresion
para la fluorescencia corregida es, en unidades atémicas:

wg
Z2
[1 ~ 7 <1 - %) (1- wg)}

donde w? es la fluorescencia cldsica, 3 es un pardmetro ajustable, Z; y v; la carga y
velocidad del proyectil, respectivamente.

ws = ; (298)

O lo que es lo mismo, la siguiente expresién para w;

ws = s (2.99)
T L-PO-WR)L |
en la que
poag 2736 14l A4 | (2.100)
8(0.579) (:;-) E, | BR 4 (:;-) Ep

A es el nimero de masa, Z; es la carga del proyectil, m,. es la masa del electrén, m, es
la masa del proyectil, E, es la energia del proyectil, it es la constante de Rydberg y 3
es una parametro ajustable que depende de la energia promedio de amarre del atomo
blanco y de su nimero atémico Zs.

Es asi que la ionizacion multiple aumenta la produccién de fluorescencia por lo que,
en combinacién con las secciones de ionizacién de la ECPSSR, aumenta también las
secciones de produccién de rayos X. Existen diversos trabajos donde se ha mostrado la
importancia del uso de la produccién de fluorescencia corregida, por ejemplo el realizado
por Miranda y colaboradores para la ionizacién de la capa L mediante el impacto de
protones [39].

CAPTURA ELECTRONICA

Otro proceso que se puede llevar a cabo en la colisién de un proyectil con el atomo es
la llamada captura electrénica. Cuando un ion altamente ionizado pasa a través de un
blanco es posible que electrones del atomo blanco sean capturados en una capa interna
del proyectil. Por lo que, aunado a las secciones de ionizacién directa, estan las secciones
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por captura electrénica . De este modo, dentro del contexto de la teoria ECPSSR, la
seccion de ionizacion total se puede expresar como:

ECPSSR UC'E
1 1

donde o y
respectivamente.

- son las secciones por ionizacién directa y por captura electrénica,

Los investigadores Lapicki y McDaniel desarrollaron férmulas para calcular las sec-
ciones de captura electrénica [40]. Segtn los autores, aunque las férmulas obtenidas se
expresan en funcién de la aproximacién OBK!? el desarrollo no debe ser tomado como
una mera modificacién. Los autores tomaron en cuenta, de manera consistente, efectos
de la teoria ECPSSR, a saber, efectos por la desviaciéon coulombiana, efectos en la ener-
gia de ligadura y efectos relativistas.

Usando una descripciéon basada en funciones de onda hidrogenoides apantalladas
no-relativistas y energias de ligadura observadas, Nikolaev [42] obtuvo las secciones de
captura electrénica de capas internas por iones totalmente ionizados. Para las secciones
de captura electrénica de un capa S a un estado S’(los cuales estan caracterizados por los
nimeros cuanticos ny y ng, respectivamente) y una velocidad del proyectil v; tenemos
que:

297 (nyngy 2 V19 b

OBK ! 10

; = (0

Iss 5 ( U1 > (’UQS > 95 ( S)
" Py [(1—0s)E24(0s)]

, (2.102)

[1+ (1= 05)€35(05))°

donde vy

{ss1(0s) = : . (2.103)

(w5 + a3 (05))"?

Aqui

1 2 0 - 2 ’

qss(0s) = 5 |0 4 288 T s (2.104)

U1

representa la minima transferencia de momento con %03595 como la energia de amarre
del electrén observada y, ves = Zog/ne y visr = Zy/ny representan las velocidades
orbitales del electrén antes y después de la captura, respectivamente. Ahora, para la
captura de electrones que se encuentran en la capa K hidrogenoide apantallada, ny = 1,
descrita por Zog = Zs — 0.3 y O, tenemos que el factor del efecto de ligadura, es (véase
la ecuacién 2.81):

1 Aunque la aportacién a la ionizacién por captura electrénica es casi despreciable para la capa K,
cuando Z; << Zs, empieza a tomar importancia cuando se tienen iones cada vez mas pesados.
12 Aproximacién llamada OBK debido a sus creadores Oppenheimer, Brinkman y Kramers [41].
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Z
ZQKQK

2 (€xsicx =1.5) =1+ gx (ks cx = 1.5), (2.105)

donde gy esta dada por la ecuacion 2.82.

Tomando en cuenta esto, se obtiene que la seccién para iones de baja velocidad es:

< OBK B B
UKS/:C‘UKS/ [gKS/(EKQK),GKeK] s (2106)
aqui C' es el factor de desviacién coulombiana'?®, ecuacién 2.78. La seccién para iones

de baja velocidad esta relacionada con la seccién de los iones de alta velocidad

1

ks = 50k [Exs(0x), O] (2.107)

mediante la expresion:

O'< O,OBK
> KS'"KS'
KS’ (
o8 +oxg

Finalmente, se obtiene la seccion eficaz de captura electrénica para la capa K del
atomo a todas las capas vacias del ion totalmente ionizado de la forma:

UK:ZUKS’20KK’+UKL’+20KM’- (2109)
S/

Para tomar en cuenta los efectos relativistas, se sigue la misma aproximacion que
en el modelo ECPSSR, donde se obtiene un factor de masa relativista del electrén mf,
ec. 2.90 y con y de la ec. 2.91. En este caso se sustituye m%[Exs (05 )]v? por vy en la
ec. 2.102. Debemos mencionar que un aspecto importante del anterior desarrollo es que
se pueden calcular las secciones de captura electrénica mediante ecuaciones analiticas y

por lo tanto no se requiere de procedimientos numéricos.

Hasta ahora se han repasado las teorias, modificaciones y efectos mas importantes
en cuanto a la ionizacion de las capas internas del atomo. Es preciso indicar que, en
el presente trabajo, las secciones de produccion de rayos X tedricas que se utilizaron se
obtuvieron mediante el uso del programa ISICS [43], las cuales corresponden a las teorias
PWBA y ECPSSR-UA, ademas de que se realizaron los cédlculos correspondientes para
tomar en cuenta las contribuciones en la seccion de ionizacion por el efecto de captura
electronica y la contribucion en la produccion de fluorescencia del proceso de ionizacion
multiple.

I3Este factor proviene de la descripcién de la trayectoria del proyectil y es esencialmente independiente
de las funciones de onda del blanco.
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Capitulo 3

Experimento

3.1 Emisién de Rayos X Inducida por Particulas
(PIXE)

Existen diferentes técnicas de analisis elemental relacionadas con el bombardeo con iones
acelerados; sin duda una de las més exitosas es la llamada Emision de Rayos X Inducida
por Particulas (PIXE por sus siglas en inglés). Las principales razones son la capacidad
de anélisis multielemental, su rapidez en el analisis y una gran sensibilidad, ya que esta
técnica permite detectar concentraciones elementales de hasta 1 mg/kg.

PIXE consiste en la ionizacion de las capas internas de un atomo blanco por medio
de la incidencia de una particula acelerada y la medicién de la radiacién de rayos X
producida por la ionzacion, figura 3.1. Debido a la naturaleza del atomo, cuando se
tiene una vacante en alguna de las capas internas eventualmente ésta es ocupada por
un electrén proveniente de alguna de las capas superiores, dando a lugar a la emisién de
un foton, el cual por su longitud de onda corresponde a rayos X. Asi como el nimero de
protones es caracteristico en cada uno de los diferentes elementos atomicos, los niveles
de energia de las capas internas de éstos también son caracteristicos, por lo que la ener-
gia (o longitud de onda) de los rayos X emitidos por los d4tomos nos proporciona la
informacion necesaria para identificar al tipo de atomo emisor.

La produccion de radiacion por ionizacién no es el inico proceso que se puede llevar
a cabo en el atomo, compite con otro proceso llamado efecto Auger. Este efecto también
consiste en el decaimiento de un electrén para cubrir la vacante, pero sin la emision de
un fotén. En vez de esto, la transicién es acompanada por la emision de un electron
para liberar el exceso de energia.

Ahora, como ya se mencioné (ver seccién 2.1) las transiciones de vacantes entre los
diferentes niveles de energia del &tomo no son arbitrarias, sino que son gobernadas por

las reglas de seleccién para el cambio de los nimeros atémicos:

Al=0,Aj=0 0 +1 (3.1)
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Figura 3.1: Esquema del proceso en el que se basa la técnica PIXE.

Por lo tanto, existen determinadas transiciones en las emisiones de fotones, a las cuales
se les llama lineas de emisién. Existe un amplio ntimero de lineas de emision de rayos
X a las que se les etiqueta segin las capas entre las cuales se realiza la transicién. En
la figura 3.2 se muestran algunas de las lineas de emisién de rayos X*.

Figura 3.2: Transiciones de Vacantes de la capa K y algunas de la capa L.

Como ya se dijo, la energia del fotén proveniente de la transicién es caracteristica
de cada elemento, por lo que mediante la deteccion y medicion de esta energia, en prin-
cipio, es posible la identificacién de los elementos que componen la muestra y, ademaés,
calcular la concentracién de cada unos de ellos [1, 16].

ILas lineas que més nos interesan son las lineas K, es decir las provenientes de la transferencia de
vacantes de la capa K a las otras capas superiores.
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pondientes a las transiciones de elementos que son de nuestro interés.

Entonces, al obtener la energia de los fotones provenientes de la muestra que es
bombardeada por iones, es posible identificar los elementos que la componen, es decir
realizar un analisis cualitativo. En la tabla 3.1 se muestran algunas de las energias corres-

Energias de las principales lineas K y L de emisién de rayos X (keV)[16].

Tabla 3.1:

Z | Elemento | Kag, Kg, Ko, Ko, L, Lg, Lg, La, La,

57 La 38.728 | 37.799 | 33.440 | 33.033 | 5.789 | 5.384 | 5.043 | 4.651 | 4.635
58 Ce 40.231 | 39.255 | 34.717 | 34.276 | 6.052 | 5.613 | 5.262 | 4.840 | 4.823
60 Nd 43.298 | 42.269 | 37.359 | 36.845 | 6.602 | 6.090 | 5.722 | 5.230 | 5.208
64 Gd 49.961 | 48.718 | 42.983 | 42.280 | 7.788 | 7.102 | 6.714 | 6.039 | 6.027
66 Dy 53.491 | 52.178 | 45.985 | 45.192 | 8.418 | 7.638 | 7.249 | 6.495 | 6.457
67 Ho 55.292 | 53.934 | 47.528 | 46.686 | 8.748 | 7.912 | 7.528 | 6.720 | 6.680
68 Er 57.088 | 55.690 | 49.099 | 48.205 | 9.089 | 8.188 | 7.810 | 6.948 | 6.904
79 Au 80.165 | 77.968 | 68.794 | 66.980 | 13.379 | 11.582 | 11.439 | 9.711 | 9.625

Uno de los pasos importantes que se debe considerar, antes de realizar el andlisis
cuantitativo de los componentes de la muestra, es el de identificar qué tipo de blanco se
tiene. Segun el espesor del blanco a analizar y el alcance del ion incidente, los blancos
se dividen principalmente en tres tipos:

1. Blanco Delgado. Se dice que se tiene un blanco delgado cuando el proyectil no
pierde mucha energia (no més del 2-3%) al atravesar la muestra, y ademds la
atenuacion de los rayos X emitidos por el blanco es despreciable.

Blanco Intermedio. En este caso, aunque el proyectil aun atraviese la muestra, su

pérdida de energia y la atenuacién de los rayos X emitidos por la muestra ya no
pueden ignorarse.

Blanco Grueso.

Cuando el proyectil deposita toda su energia en la muestra y

queda finalmente detenido en ella, se dice que se tiene un blanco grueso. En este
caso es muy importante el conocimiento completo del frenado que sufre el proyectil
en la matriz y la atenuacién de los rayos X en la muestra.

Una vez que se identifica el tipo de blanco, le sigue el analisis. Por ejemplo, el caso
mas simple es cuando se bombardea un blanco delgado, en el cual se tiene la siguiente
relacion:

Yo(2)

_ NAOZEZ(Eo)Uz(E())b%Np

Azsent

(3.2)

donde Yy(Z) es el numero de fotones de rayos X para una linea determinada de un
elemento con nimero atémico Z, N4 el numero de Avogadro, C'; es la concentracién del
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elemento analizado en la muestra, €, es la eficiencia absoluta para la linea X;, 0.(Ep)
es la seccién eficaz de ionizacion a la energia de incidencia de los proyectiles Ey, A, es
el peso atémico del elemento, 6 el angulo entre el haz incidente y la superficie de la
muestra, N, el numero de particulas incidentes y b es la fraccién de los rayos X de la
linea X; sobre los totales K, L o M.

3.2 Retrodispersién de Rutherford (RBS)

Hasta ahora, se ha visto que al bombardearse un atomo, el ion interacciona fuertemente
con los electrones pertenecientes al blanco provocando ionizacion. Pero la ionizacion del
atomo blanco no es el inico proceso que se lleva a cabo durante la colisién ion-atomo.
Durante la colision entre un ion y un atomo los ntcleos pueden llegar a experimentar
una fuerte interaccién si se aproximan lo suficiente como para que la repulsién coulom-
biana entre los niicleos no sea apantallada por la nube de electrones que rodean el blanco.

Obviamente, tanto el niicleo del ion como el del blanco estan cargados positivamente,
por lo que la repulsion entre ambos es bastante intensa. En consecuencia, al hacer in-
cidir un haz de particulas sobre un determinado blanco, muchas de estas particulas son
retrodispersadas.

Fue asi como el cientifico Ernest Rutherford, al observar la dispersién de particulas
en sus experimentos, pudo determinar su modelo del &tomo. En honor a este investi-
gador se le dié el nombre a esta técnica de andlisis de materiales: Retrodispersion de
Rutherford?. Esencialmente, la técnica consiste en colocar un blanco frente a un haz
monoenergético de iones normalmente ligeros. Los iones que son retrodispersados por
la interaccién son detectados y analizados.

En los experimentos que se realizaron en la presente investigacion solo se utilizaron
principios muy basicos de la técnica de RBS. La técnica resulté ser una excelente herra-
mienta de apoyo y, como se vera mas adelante, gracias a ella se obtuvieron mediciones
primordiales para ciertos calculos?.

Ahora, si se quiere obtener un amplio conocimiento de dicha técnica es necesario,
por lo menos, entender los siguientes cuatro conceptos basicos® [44]:

1. Factor cinematico de dispersion. Se puede considerar a la colisién entre el proyectil
y el nicleo del atomo blanco como una colision elastica. El factor cinematico K
es el cociente de la energia inicial del proyectil Ey y su energia final F,. Para
los iones que son dispersados por la superficie de la muestra se tiene la siguiente
relacion:

2RBS por sus siglas en inglés de Rutherford BackScattering.

3En particular en la determinacién de las secciones de produccién de rayos X y en la medicién de
espesores.

4Por cuestiones practicas, en el presente trabajo sélo se mencionaran ligeramente cada uno de estos
conceptos.
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K=F (3.3)

Se puede demostrar [44] que el factor cinemédtico en el sistema de laboratorio es:

my cos 6 + \/m3 — m?2sin? 0

meo + My

K= (3.4)

En general, las caracteristicas del proyectil (masa m;, energia, carga, etc.) se
conocen bien, por lo que si se mide la energia de los iones retrodispersados es
posible identificar la masa ms del elemento blanco®.

2. Seccioén eficaz de dispersion. La probabilidad de que una particula, al incidir en el
blanco, sea dispersada en cierto angulo 6, estd dada por la seccién eficaz diferencial
de dispersiéon do/dQ2. En el sistema de laboratorio la seccién eficaz diferencial se
puede escribir como:

571/2Y) 2
" 2z \? {cos@+ [1 — <<%> sin9> } }
o (QEO sin26’> (1 B [(2—;) siner) 1/2 )

donde Z; es el namero atémico del proyectil, Z; es el nimero atémico del blanco,
e es la carga del electrén, 6 es el angulo de dispersion, Fy es la energia del proyectil
antes de la dispersion, y m; y my la masa del proyectil y del blanco, respectiva-
mente.

(3.5)

Se puede definir la seccién eficaz de dispersién promedio® o como:

1 do
=— [ —dO .
Q/Qde ’ (3.6)

donde € es el d4ngulo sélido que presenta el detector”.

Luego, para un arreglo experimental como el de la figura 3.3, se tiene la siguiente
relacion:

A=0Q-Q- Nt. (3.7)

5Debido a esto RBS tiene el caricter de técnica analitica.

6La seccién eficaz de dispersién promedio es la que se usa ordinariamente en la técnica de RBS y es
llamada simplemente seccion eficaz de dispersion; en esta tesis se seguird esta convencién.

"Para angulos muy pequeiios , o — do/dS.
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esto es

Numero de Numero total Numero de atomos
particulas =o0{)- | de particulas . blanco por
detectadas incidentes unidad de area

Esta ecuacién es muy importante para los experimentos realizados en la presente
tesis; es importante recalcar que esta expresiéon sélo es valida para blancos delga-
dos.

Figura 3.3: Arreglo del experimento de retrodispersion.

3. Seccioén eficaz de frenado. Cuando un ion atraviesa el blanco pierde energia debido,
principalmente, a la interaccion del ion con los electrones que se encuentran en el
blanco. Entonces, al atravesar cierta capa de espesor Az del material, el ion pierde
una energia AFE. Entonces, en el limite se define el llamado poder de frenado, de
la forma

AE dE

lim — = —. 3.8
mlﬂ% Ax dx (3.8)

Ademas, se puede definir otra cantidad llamada seccién eficaz de frenado e:

; % (%) , (3.9)

donde N es la densidad de 4tomos blanco.

De esta manera, debido a la pérdida de energia del ion, la energia de los iones
retrodispersados dentro del material sera menor. Existe una relacién entre la
diferencia de energia AE y entre la del ion retrodispersado en la superficie del
blanco y la del ion retrodispersado a cierta profundidad ¢, ver figura 3.4:

AE = KE, — B, = AE = [3]t, (3.10)
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Figura 3.4: Esquema para determinar la diferencia de energfas entre un ion retrodispersado
en la superficie y otro retrodispersado en el interior del material, a una profundidad ¢ [28].

donde [S] es llamado factor de pérdida de energia de retrodispersion y esta definido
como:

K dF n 1 dE
|cosOu| du|g — [cosbh| du |y

[5]

(3.11)

Este resultado es una aproximacién para espesores ¢ muy pequenos.

4. Fluctuaciones de energia (Energy straggling). Como ya se dijo, un ion pierde
energia al atravesar la materia. FEsta pérdida se debe a una gran cantidad de
colisiones; por lo que se presentan fluctuaciones estadisticas. De esta forma, la
energia de los iones que atraviesan el material tiene una cierta dispersion. Las
fluctuaciones de energia son muy importantes ya que establecen limites a la técnica
de retrodispersion; a saber, restringe la precision en la determinacién de espesores
y en la identificacion de masas.

Una vez que se ha dado la explicacién de algunas de las técnicas que se utilizaron
en los experimentos realizados, se puede seguir con la explicacion detallada del proceso
experimental que se llevo acabo.

3.3 Procedimiento Experimental

Para efectuar los experimentos, se utilizd el dispositivo que muestra la figura 3.5. A
continuaciéon se dard una descripcién de los componentes principales.

Como fuente del haz primario de particulas se utilizo el acelerador de iones ubicado
en el laboratorio Marcos Mazari del Instituto de Fisica de la UNAM. Se trata de un
acelerador Pelletron de 3 MV 9SDH-2, con una estructura mostrada esqueméaticamente
en la figura 3.6.
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Figura 3.5: Esquema del arreglo general de los experimentos realizados para medir probabil-
idades de transferencia radiativa de vacantes y secciones de produccién de rayos X.

En cada uno de los experimentos se colocé un colimador de haz hecho de tantalio
(Ta) con una apertura de 3 mm. Los experimentos se realizaron con dos diferentes haces
de particulas:

e Protones. Se bombardearon los blancos con protones 'H!* de energias entre 3
MeV y 4 MeV con pasos de 0.1 MeV; por lo tanto con 11 energias diferentes.

e Iones de carbono. Se utilizé un haz de iones de carbono 2C** para irradiar los
blancos, con energias entre los 12 MeV y 15 MeV con pasos de 0.5 MeV; esto es
con 7 energias.

Tomando en cuenta que el objetivo principal es estudiar la emision de elementos
de tierras raras, el primer paso fue usar blancos delgados que contuvieran dichos ele-
mentos; por ejemplo, fluoruro de lantano (LaF3) depositado en MYLAR®. Después
de bombardearles por un tiempo tipico, la produccién de fotones de Rayos X K que
se detectaba era muy baja, por lo que no se tenia un conteo apropiado para tener una
estadistica adecuada.

Debido a lo anterior, se optdé por usar blancos gruesos para obtener una produc-
ciéon de Rayos X K mayor que con los blancos delgados, asi que se utilizaron pequenas
ldminas de espesores entre los 100 ym y 250 pm, con una pureza® del 99.9%. Al usar

8Segtin el fabricante.
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Figura 3.6: Diagrama del acelerador Pelletron 9SDH-2. Los experimentos se llevaron a cabo
en la cdmara de anadlisis.

laminas de elementos de tierras raras se presentan un par de inconvenientes; se trata de
blancos gruesos, por lo que los iones no atraviesan el blanco y no se puede integrar la
carga por detras de ellos, como en un blanco delgado; ademas la mayoria de estos ele-
mentos son malos conductores, por lo que no se puede integrar la carga neta sobre ellos
y, por consiguiente, no se puede obtener el niimero total de iones incidentes directamente.

Para superar el problema se le deposité al blanco, mediante erosién ioénica, una del-
gada capa de Au® (figura 3.7). Asi, es posible hacer uso de la técnica de Retrodispersion
de Rutherford (RBS) y, de esta manera, medir indirectamente el ntimero total de iones

9Se usé el equipo de revestimiento EffaCoater de Ernest F. Fullam, Inc.
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incidentes, detectando el niimero de iones retrodispersados por la capa de Au, como se
vié en la seccion de RBS, haciendo uso de la ecuacién 3.7. El uso especifico de Au tiene
la ventaja de que su Z es mayor que la de las tierras raras, por lo cual la seccién de
Rutherford es mayor para el Au; por la diferecia de masas se espera poder identificar el
numero de iones retrodispersados por la capa de Au.

Figura 3.7: Blancos. Elementos de REE con una delgada capa de Oro depositada.

También se irradié otro blanco diferente, el cual se trata de una capa de Au de 42.4

pg/cm?+5% depositado sobre 3.5 ym de MYLAR®, con el fin de ser usado como un
patrén de referencia.

Para que la capa de oro depositada en los blancos tuviera utilidad en la medicion de
la cantidad de iones incidentes, ec. 3.7, es necesario conocer su espesor. Para medirlo,
las muestras se bombardearon con protones de baja energia a 0.5 MeV en el laboratorio
del acelerador Van de Graaff 0.7 MeV'?; los blancos se montaron en una cdmara de
dispersiéon como se muestra en la figura 3.8.

Los espectros que se obtuvieron fueron tratados con el software SIMNRA [45, 46].
La tarea que este software realiza es la de manejar diferentes variables; como el tipo
de ion, energia del ion y nimero de particulas incidentes; asi como la composicién de
la matriz del blanco. Una vez que se le da el valor de las variables el software simula
un espectro de RBS, hasta ajustar el espectro experimental. Los resultados para los
espesores utilizados se muestran en la tabla 3.3.

Como se muestra en la figura 3.5, durante los experimentos se utilizaron simultédnea-
mente dos tipos de detectores. Los parametros especificos de la configuracién experi-
mental se muestran al final de este capitulo, en las tablas 3.4 y 3.5:

e Detector de particulas. Para el conteo de particulas retrodispersadas se utilizé

10Ubicado en el Instituto de Fisica, UNAM.
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Figura 3.8: Cdmara de Dispersion del acelerador Van de Graaff de 0.7 MeV, los pardmetros
especificos de la configuracién del experimento se muestran en la tabla 3.3.

Tabla 3.2:
Espesores de la capa de Oro (Au). La incertidumbre es de 5%.

Blanco | Grosor(atomos/cm?) | Grosor (um)
Ce(Au) 2.20x 107 3.725x 10702
Nd(Au) 8.00x10'6 1.355% 10~
Gd(Au) 2.25% 1017 3.810x 1002
Dy(Au) 1.85%10'5 3.133% 10~
Ho(Au) 1.55% 1015 2.625x 1004
Er(Au) 2.00x10'7 3.387x 10702

un detector tipo PIPS!! con su correspondiente equipo electrénico; es asi como se
adquirieron los espectros de RBS, de los cuales se obtuvo el niimero de particulas
dispersadas por la capa delgada de Oro.

e Detector de Rayos X. Para la adquisicién de los rayos X se usé un detector de
estado sélido tipo LE(Ge) al que se le vinculé un amplificador con ganancia tal
que la deteccion de rayos X K de los REE fuera 6ptima.

Ademas, frente a la ventana del detector se colocd un filtro de Al. Es bien sabido
que la produccion de fotones X L es mucho mayor a la de rayos X K pero, debido al
interés por los rayos X K de los REE y al hecho de querer evitar un apilamiento de
cuentas provenientes de los rayos X L, se utilizé un filtro de Al; ya que este elemento
tiene una mayor atenuacién a los rayos X L tanto de los REE como de la capa de Au

"Por sus siglas en inglés de Passivated Implanted Planar Silicon.
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en comparacién con los rayos X K de los REE, figura 3.9.

AL

/\\Lineas XL 1
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1 10 100 1000

Energia del foton (KeV)

Figura 3.9: Coeficiente de atenuacién masica del Al [47]. De la figura, es claro que el filtro de
Al tiene una mayor atenuacién de rayos X L. de Au y de REE que los rayos X K de los REE.

Para la calibracion y la determinacién de la eficiencia del detector se coloco, justo
en la posicién de los blancos, una fuente calibrada ?*!Am (Amersham, England) y se
analizo su espectro de emisién. La razén por la que se uso este radioisétopo es que las
energias de algunos de sus rayos gamma son del orden de las energias de los rayos X
K de los REE (ver gréfica de emisién de la figura 3.10 y la tabla 3.1 de emisiones X K
de los REE en la seccién 3.1). Debido a las propiedades del detector es posible utilizar
rayos gama para calibrar y medir le eficiencia de rayos X, siempre y cuando tengan los
mismos ordenes de energia.

Una vez que se obtuvo el espectro del 2! Am, se determiné el drea de los picos de
emision mediante el cédigo QXAS [48], es decir, se obtuvo el nimero de fotones de cada
linea de rayos ~ en particular. A partir de aqui es posible calcular la eficiencia absoluta,
que se define de la forma:

Numero de pulsos registrados (3.12)

€ =
abs ™ Nimero de pulsos emitidos por la fuente’

se puede determinar de la forma [49]:

_ (Am mal (3.13)
T\ A F ) P\ ) '

donde N,, es el nimero de fotones de un pico, Ag es la actividad de la fuente, I es la
emisién relativa por decaimiento (datos del trabajo [50]), F' es un factor de correccién
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Figura 3.10: Espectro de emisién de rayos gamma del 2! Am. En particular se muestran los
picos que tienen una energia del orden de los rayos X K de los REE, que estan en el intervalo
de 30 keV a 60 keV.

que esta relacionado con la absorcién de la cubierta de la fuente, t es el tiempo de
adquisicion del espectro, T es el tiempo transcurrido entre la calibracion de la fuente y
la adquisicion del espectro y, por tltimo, 7 es tiempo de vida media de la fuente.

Ahora, como se verd mas adelante, para obtener las probabilidades de transferen-
cia radiativa de vacantes no es necesario conocer el niimero de iones incidentes sobre
los blancos durante los experimentos realizados. Sin embargo, para el cédlculo de las
secciones de produccién es primordial conocer dicho ntimero, por lo que se realizé el
siguiente procedimiento.

El nimero de fotones producidos por un blanco grueso en un angulo solido €2 por N
protones incidentes de energia F y alcance xy esta dado por:

47

donde o[E(x)] es la seccién para la capa K, p es el coeficiente de absorcién promedio de
los rayos X caracteristicos, n es el nimero de atomos blanco por unidad de masa, y p
es la densidad del blanco. Por lo que podemos definir la cantidad (llamada produccién
de fotones por ion incidente):

Q w0
CJ= —an/ e M@= B(z)]dr, (3.14)
0

47 CJ
QN

en la que tenemos a la eficiencia absoluta como 47C/€). Luego, al proceder segtin Bothe

I,(z0) = =np /010 e M@0 B(z)]d, (3.15)
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y Frénz, se obtiene la expresion para calcular las secciones [51]:

1 dI 1dl,(z) dE
L dlu@) _ Ldl(@) + L0 (3.16)

_ oy Ldl(x) dE
U[E(xo)]_np dx np () n dE d(pzr) np

Para calcular la produccién de fotones por protén incidente I, se realizé lo siguiente:
de los espectros se puede obtener el niimero de fotones de rayos X, J, y ya se obtuvo
la eficiencia, 47C'/Q); pero, como se ha mencionado antes, al tratarse de blancos gruesos
de REE no es posible integrar directamente el flujo de iones sobre el blanco, N. Para
esto fue que se deposité la capa de Au sobre los blancos y ademas se utilizé un blanco
de Au como referencia.

Ahora, para obtener el nimero de protones que incidieron sobre el blanco (N) se
considero el siguiente procedimiento. En cada uno de los experimentos sobre el patron
se obtuvieron los espectros de emision de rayos X y el espectro de RBS. Para el nimero
de particulas retrodispersadas por el patrén de Au, Ng p, se tiene la ecuacién (ec. 3.7):

Nr,p = Npp(pt) au,porS2R, (3.17)

donde Npp es el nimero de protones incidentes, (pt)a, p es la densidad del Au multi-
plicada por el espesor del patrén'?, or es la seccién de Rutherford y Qp es el dngulo
solido del detector de particulas.

Por otro lado, de la técnica de andlisis PIXE se tiene que el nimero de fotones de
rayos X correspondiente a cierta linea de emisién L; (ec. 3.2), tratdndose del patréon de
Au, Y7 p(Au), tiene la siguiente expresion:

Y, p(Au) = €1, 4ulNpp(pt) AupOz L;, (3.18)

en la cual €, 4, es la eficiencia para la linea L; del Au, Npp es el nimero de protones
incidentes sobre el patrén, o, 1, es la secciéon de produccion de rayos X de la linea L; del
Auy (pt) aup es la densidad de drea del patrén de Au.

Ahora, para la capa delgada de Au depositada sobre las muestras de REE se tiene
una expresion similar en cuanto al nimero de fotones de la linea L;, Y7, v (Au); es decir

Y, m(Au) = €r, auNpavi(pt) Au, vz, 1, (3.19)

CON €7, Ay Y 0.1, igual a la ecuacién 3.18; pero ahora Np s corresponde al nimero de
protones incidentes sobre la muestra de REE y (pt)a, s es la densidad de drea de la
capa de Au depositada en la lamina de tierra rara.

Si se divide la ecuacion 3.19 sobre la ecuacion 3.18 se obtiene

Y, m(Au) _ Npar (pt) aunmr
Y, p(Au) Npp (pt) aup’

2También es conocida como densidad de drea.

(3.20)
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ya que las eficiencias y secciones son las mismas. Mientras tanto, de la ecuacion 3.17
resulta que el nimero de protones incidentes sobre el patron es:

Npp

Npp=—BP
B (pt) 4u,poRR

(3.21)
Entonces, al sustituir el nimero de protones incidentes en la muestra (Npp) en la

ecuacion 3.20 y despejando, podemos obtener el niimero de protones incidentes sobre
las muestras; es decir, sobre los blancos de REE. Asi se obtiene:

NPM _ NR,PYLi,M<Au)

. 3.22
’ orQR(Pt) Aum Y1, p(Au) (3:22)

Tabla 3.3:
Detalle de los parametros utilizados para medir las peliculas mediante el bombardeo con pro-
tones de 0.7 MeV-0.5 MeV, en el acelerador Van de Graaff 0.7 MeV del IFUNAM. Donde r es
la distancia del blanco al detector, A el area del detector y 2 su dngulo sélido.

Detector Fuente Amplificador Colimador
r=8.8 (0.1) cm Ortec 710 Ortec tantalio (Ta)
A=25 mm? Pol. (+)100.0 V C.G.=200 d=1.6 mm
F.G.=0.68
0=3.23x1073 Shaping Time=1pus
(7x107°) esterradian
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Tabla 3.4:

Detalle de los parametros utilizados en la primera serie de experientos protones de 3.0 MeV-4.0
MeV, en el acelerador Pelletron del IFUNAM.

Tipo de Detector Fuente Amplificador
PIPS Canberra® Ortec 710 2022 Colimador de Haz
r=12.6 (0.1) cm Pol. (4+)60.0 V C.G.=300 tantalio (Ta)
didmetro=5 mm F.G.=0.453 d=3 mm
0=1.23Ex1073 Shaping Time=0.5us
(2x107°) esterradianes
LE(Ge) Canberra® Canberra® 31020 2026 Filtro
Resolucién Pol. (-)0.5 kV C.G.=500 Aluminio
5.9 keV - 145 eV FWHM F.G.=0.5 63 pm
22 keV - 500 eV FWHM Shaping Time=4pus
Tabla 3.5:

Detalle de los parametros utilizados en la segunda serie de experientos iones 2C*+ de 12.0
MeV-15.0 MeV, en el acelerador Pelletron del IFUNAM.

Tipo de Detector Fuente Amplificador
PIPS Canberra® Ortec 710 2022 Colimador de Haz
r=12.6 (0.1) cm Pol. (+)60.0 V C.G.=200 tantalio (Ta)
didmetro=5 mm F.G.=0.3 d=3 mm
0=1.23x1073 Shaping Time=0.5us
(2x107°) esteradianes
LE(Ge) Canberra® Canberra® 31020 2026 Filtro
Resolucién Pol. (-)0.5 kV C.G.=200 Aluminio
5.9 keV - 145 eV FWHM F.G.=0.77 63 pum

122 keV - 500 eV FWHM

Shaping Time =4us

43




Capitulo 4

Resultados

4.1 Probabilidades de Transferencia Radiativa
de Vacantes

Como vimos en la seccién 2.1, las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes
se calculan de la siguiente forma (ecuaciones 2.35 y 2.36):

o PR )

M) | U 1) [ TR
o = ([ ] [ ] =

Experimentalmente, es posible medir las tasas de emisién de los rayos X, es decir las
cantidades [(K,,)/I(Ka,) € I(K3)/I(K,). Para las lineas K; y K, se obtienen de la
expresion [52]:

Kj  e(K)Nx(K;)B(K;)’ '
donde €(kKj;) es la eficiencia de deteccién para la linea K;, Nx(K;) es el ntimero de
rayos X de la linea K y B(K;) es el factor de atenuacion de los rayos X, que incluye la
absorcion por la capa de Au y por la capa de la ldmina del sustrato de tierra rara (como
veremos mas adelante).

La determinacion de cada uno de los factores involucrados en las intensidades rela-
tivas se hizo de la siguiente manera:

1. La eficiencia del detector se midié a partir de su exposicién ante la fuente de
2MAm (como se explicé en el capitulo anterior) figura 4.1. Asi, se realiz6 una
interpolacién para obtener la eficiencia para cada una de las lineas de emisién de
rayos X K de los REE, las cuales corresponden a los coeficientes €(K;).
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Figura 4.1: Eficiencia del detector de rayos X, LE(Ge). Las energias corresponden a las
emisiones de la fuente 24 Am; la incertidumbre resulté entre 5% y 6%.

2. Los factores de atenuacién, 3(K;), tienen que ver con la atenuacién! de fotones de
rayos X debida al blanco. Conforme el ion penetra en la materia, éste pierde ener-
gia por lo que habra un punto en el que el ion se detendra por completo, a su paso
dejo atomos ionizados algunos de los cuales emitiran rayos X K. Entonces, existe
una emisién de rayos X a diferentes profundidades dentro del blanco, los cuales se
veran atenuados al atravesar las capas del material. El factor de atenuacién esta
dado por [16]:

B(I;) = exp [— pue [*_E } , (4.4)

cos¢ Jg, S(E)
donde pi, es el coeficiente masico de atenuacién para la linea de emision K;, Ey es
la energia inicial del ion, ¢ es el angulo entre el detector y la normal de la superficie
del blanco y S(E) es el poder de frenado de la matriz del blanco. Por sencillez,
en vez de calcular la integral de la ecuacién 4.4 se realizdé una aproximacion; se
utilizo el alcance medio del ion sobre el blanco como el espesor total en el que los
rayos X sufrirfan absorcién. Por lo que el factor de atenuacion (ec. 4.4) se redujo
a:

B = exp | Lyt (45)

cos ¢

Ahora, tomando en cuenta la capa delgada de Au depositada sobre las muestras
(figura 4.2), el factor de atenuacién se puede expresar de la siguiente forma:

1Ya sea mediante la dispersién de Rayleigh, efecto Compton, efecto fotoeléctrico y/o por produccién
de pares.
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B = b2, (4.6)

en la que se tiene

— {— () (52/;] (47)
By = exp [— (MREE)K, %] (4.8)

donde [3; es la correccion por la atenuacion de los rayos X K en la capa de Au, asi
(au) K, es el coeficiente masico de atenuaciéon de la linea K; del REE en el Au,
(pt) 4 es la densidad por area de la capa de Au; 3, es la correccién de atenuacién
por la capa de elemento de tierra rara, en el que (ugppr)k, es el coeficiente de
atenuacion masico de los rayos K; del REE en el elemento de tierra rara corres-
pondiente, (pt,,)rer es la densidad del REE por el alcance medio de los iones
dentro del material de REE y, por tultimo, ¢ es el angulo del detector con respecto
a la normal del blanco. Los coeficientes mésicos de atenuacion se calcularon usando
el cédigo XCOM [47] y los alcances del haz de iones sobre los blancos de REE se
evaluaron con el programa SRIM [53, 54].

Figura 4.2: Respresentacién esquematica de la atenuacién de los rayos X por el blanco. Las
ondas representan la radiacién electromagnética de rayos X y su cantidad es la intensidad; ésta
se ve disminuida por la atenuacién en la capa de Au y el REE.
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3. Los espectros de rayos X se analizaron con el cédigo QXAS [48], usando la co-
rreccion en la forma de la linea para considerar los picos apropiados de la forma
explicada por Papp [55]. Asi, se obtuvo el nimero de fotones de cada una de las
lineas de emision, es decir Nx(K;). En las figuras 4.3 y 4.4 se muestran algunos
de los espectros de rayos X obtenidos.

Figura 4.3: Espectro de emisién de rayos X de Ce(Au) inducido por el bombardeo con protones
de 3.4 MeV.

Figura 4.4: Espectro de emisién de rayos X inducido por la incidencia de iones de 2C** de
13 MeV sobre Ho(Au).
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Para determinar las probabilidades de tranferencia radiativa de vacantes obtenidas
al irradiar con protones, el valor de wg se tomé de [43], pero ademds se hicieron los
calculos respectivos para tomar en cuenta efectos de ionizacion multiple, ec. 2.100. Se
encontrd que los efectos de ionizacién miultiple son despreciables en el caso de protones.
Los resultados, en el caso de protones, se muestran en las tablas 4.1 y 4.2, y en las
figuras 4.5, 4.6 y 4.7.

Tabla 4.1:
Probabilidades de transferencia radiativa de vacantes mediante el bombardeo de protones. La
incertidumbre de g, es del orden del 7% mientras que de Nk, es del 9.2%. E; representa
la energia del proton.

E;(MeV) Ce Nd Gd Dy Ho

KLy | MKLs | IKLy | IKLs | KLy | IKLs | MIKLy | TIKLs | "IKLy | TIKLs
3.0 0.262 | 0.472 | 0.266 | 0.480 | 0.268 | 0.487 | 0.268 | 0.492 - -
3.1 0.261 | 0.484 | 0.284 | 0.504 | 0.270 | 0.487 | 0.271 | 0.481 | 0.276 | 0.491
3.2 0.257 | 0.486 | 0.267 | 0.480 | 0.271 | 0.487 | 0.273 | 0.487 | 0.270 | 0.492
3.3 0.263 | 0.477 | 0.266 | 0.481 | 0.274 | 0.490 | 0.274 | 0.489 | 0.277 | 0.490
3.4 0.261 | 0.482 | 0.269 | 0.481 | 0.276 | 0.492 | 0.274 | 0.492 | 0.272 | 0.487
3.5 0.265 | 0.474 | 0.267 | 0.481 | 0.271 | 0.492 | 0.273 | 0.493 | 0.274 | 0.497
3.6 0.265 | 0.474 | 0.266 | 0.483 | 0.275 | 0.488 | 0.273 | 0.492 | 0.274 | 0.498
3.7 0.264 | 0.475 | 0.269 | 0.481 | 0.274 | 0.490 | 0.271 | 0.492 | 0.278 | 0.496
3.8 0.265 | 0.480 | 0.270 | 0.482 | 0.275 | 0.490 | 0.274 | 0.490 | 0.273 | 0.497
3.9 0.264 | 0.485 | 0.270 | 0.483 | 0.277 | 0.491 | 0.278 | 0.486 | 0.273 | 0.499
4.0 0.264 | 0.476 | 0.270 | 0.483 | 0.276 | 0.493 | 0.278 | 0.489 | 0.273 | 0.494

Tabla 4.2:
Comparacion entre las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes experimentales y
tedricas [23, 26](tabla 2.1). Los datos experimentales son el promedio de los datos de la tabla
4.1; practicamente no hay cambio en las incertidumbres.

Elemento | Z NK Ly NKLs
Teoria | Experimento | Teoria | Experimento
Ce 58 | 0.258 0.263 0.472 0.479
Nd 60 | 0.261 0.269 0.475 0.483
Gd 64 | 0.266 0.273 0.478 0.490
Dy 66 | 0.268 0.273 0.479 0.489
Ho 67 | 0.270 0.274 0.480 0.494
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Figura 4.6: Comparacién de las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes ng s,
para protones. Los datos experimentales fueron tomados de los trabajos de Ximeng et al.
[56], v Kasagi et al. [57], mientras que las predicciones tedricas se obtuvieron de las tablas
publicadas por Scofield [23, 26] (tabla 2.1).
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Figura 4.7: Véase la Fig. 4.6 pero, en este caso, para las probabilidades de transferencia
radiativa i 3.

Para la irradiacién con iones de C, el valor de wk se tomé de [43], pero ademés se
hicieron los respectivos calculos para tomar en cuenta efectos de ionizacién multiple, ec.
2.100 y se encontré que, en el caso de iones 2C** de 12 MeV a 14 MeV sobre REE, la
produccién de fluorescencia aument entre un 4% y 7%; por lo que también aumentaron
las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes. Estos resultados se muestran
en las tablas 4.3 y 4.4, y en las figuras 4.8, 4.9 y 4.10.

Tabla 4.3:
Probabilidades de transferencia radiativa de vacantes en funcién de la energia del ion
1204+ (E1); la incertidumbre de nxr., es del orden del 7% mientras que de ngr, es del 9.2%.

E;(MeV) Ce Gd Dy Ho Er
KLy | MKLs | IKLy | IKLs | TIKLy | IKLs | MIKLy | TIKLs | IKLy | TIKLs
12.0 0.268 | 0.522 | 0.282 | 0.504 | 0.280 | 0.469 | 0.277 | 0.515 | 0.277 | 0.505
12.5 0.266 | 0.518 | 0.285 | 0.508 | 0.292 | 0.559 | 0.276 | 0.515 | 0.276 | 0.516
13.0 0.259 | 0.539 | 0.280 | 0.505 | 0.284 | 0.515 | 0.278 | 0.511 | 0.280 | 0.506
13.5 0.266 | 0.518 | 0.285 | 0.512 | 0.273 | 0.518 | 0.275 | 0.503 | 0.287 | 0.503
14.0 0.277 1 0.511 | 0.289 | 0.512 | 0.275 | 0.522 | 0.272 | 0.513 | 0.269 | 0.516
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Figura 4.8: Probabilidades de transferencia radiativa de vacantes nxr2 y nixrs para el Gd
obtenidas experimentalmente como funcién de la energfa del ion incidente 2C4*.

Tabla 4.4:
Comparacion entre las probabilidades de transferencias radiativas de vacantes experimentales
y tedricas para 12C*4*. Los datos experimentales son el promedio de los datos de la tabla 4.3,
no hay cambio en las incertidumbres.

Elemento | Z NK Ly NKLs
Teoria | Experimento | Teoria | Experimento
Ce 58 | 0.279 0.276 0.512 0.531
Gd 64 | 0.282 0.293 0.507 0.516
Dy 66 | 0.283 0.287 0.505 0.528
Ho 67 | 0.283 0.278 0.504 0.524
Er 68 | 0.283 0.286 0.503 0.516

En las figuras 4.6 y 4.7 se observa que los resultados mediante el uso de protones
concuerdan, dentro de las incertidumbres, con los calculos tedricos basados en el proced-
imiento de Hartree-Fock Relativista realizados por Scofield [23, 26] y otros resultados
experimentales mediante el uso de protones, Kasagi et al. [57] y Ximeng et al. [56]. En
los resultados de Kasagi et al. [57] s6lo se usan protones de 3.5 MeV y en los de Ximeng
et al. [56] s6lo emplean protones de 3.0 MeV; mientras que, en este trabajo, se realizé
un barrido completo de energias con pasos de 0.1 MeV, de 3 MeV a 4 MeV, por lo que
se tiene un trabajo experimental mas completo.
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Figura 4.9: Comparacién de las probabilidades de transicién radiativa de vacantes ng e,
producidas por iones de 2C4*. Las predicciones teéricas se obtuvieron de las tablas publicadas
por Scofield [23, 26], tabla 2.1.
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Figura 4.10: Véase la Fig. 4.9 pero, en esta ocasion, para las probabilidades de transferencia
radiativas ngrs.
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Los célculos de Scofield [23, 26] suponen que el estado inicial atémico consiste de una
sola vacante en la capa interna; no obstante, en muchos trabajos experimentales, en los
cuales se usa como radiacién primaria fotones o electrones, se han obtenido resultados
que concuerdan con dichos cdlculos. Al usar iones como radiaciéon primaria, se podria
esperar que los resultados difieran de aquéllos en los que se usan fotones o electrones.
Una manera en que se puede apreciar esta diferencia es calculando el nimero de vacantes
creadas en los niveles electronicos involucrados cuando los dtomos se irradian con fotones
o con iones. Por ejemplo, cuando los atomos se ionizan mediante fotones de 59 keV,
las secciones de ionizaciéon en los REE usados son méas grandes para la capa K que
para la capa L. Por ejemplo, a partir del trabajo de M. Ertugrul [58], las tasas de las
secciones fotoeléctricas oy ¢ para las subcapas involucradas (Lg, Ls, y K) en el elemento
Gd son de 0.0850 (oy,fr5/0r,rx) y de 0.0056 (o7,s1,/01,rx). En cambio, cuando se
usan protones para ionizar el mismo elemento, se producen mucho mas vacantes en las
subcapas Ly y L3 que en la capa K. En la Fig. 4.11 se muestran las curvas de los
cocientes (para el Gd) entre las tasas de produccién de vacantes de las subcapas L y la
capa K inducidas por protones, (07,/01ix) ¥ (01,iLs/01iKk), ¥ las susodichas tasas de
las secciones fotoeléctricas. Las secciones de ionizacién inducidas por protones fueron
calculadas mediante el software ISICS [43].

10 r—TTT—T7—7 77

(Gl.iL_i / Sk )/(GI.FL_i / Sk )

"nwr——7 7T 71— T
1.0 1.5 20 25 3.0 35 4.0 4.5 5.0

Energia del protén (MeV)

Figura 4.11: Cocientes entre las tasas de produccién de vacantes entre la ionizacién mediante
iones y fotones para el Gd. Los datos del uso de iones se obtuvieron de ISICS [43], mientras
que las secciones de produccién mediante fotones del trabajo de Ertugrul [58].

Se debe de notar que, cuando las vacantes se producen con protones, la probabilidad
que se ionicen las subcapas Lo y L3 en vez de la capa K es entre 4 y 5 6rdenes de mag-
nitud mayor que en el caso de que las vacantes se produzcan mediante fotones. Esto
indica que el nimero de electrones en la capa L disponibles para llenar las vacantes de
la capa K deberia, cuando se utilizan protones, debe ser diferente cuando la ionizacion
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se hace mediante fotones; por lo tanto, las probabilidades de transferencia radiativa de
vacantes Nk, V Nk, también deberian ser diferentes entre uno y otro caso. Ademas,
se esperaria que éstas mostraran alguna dependencia respecto de la energia del proton
incidente; sin embargo, nuestros resultados demuestran lo contrario como se puede apre-
ciar en las figuras 4.5 y 4.8.

Existen diversos resultados experimentales en los que se han determinado que las
tasas de emisién de la capa K, mediante el bombardeo con protones de diferentes ener-
gias sobre varios elementos, no dependen de la energia del protén incidente. Por men-
cionar algunos, la independencia de K, /K,, y Kz/K, respecto de la energia del protén
con energias entre 1 MeV y 4 MeV, con blancos de W, Au y U (Castro et al. [59]); el
caso de la invariancia de Kz/K, respecto de la energia del protén de 23.6 MeV, 32.1
MeV y 43.6 MeV, para los elementos Cu, Rb, Ag, Eu y Au (Kamal et al. [60]); y el
trabajo en el que el Ho, que es méds de nuestro interés, mostré independencia de K, /K,
v K3/K, con respecto a la energia de protones de 1 MeV a 4 MeV (Kamiya et al. [61]).

No se encontraron trabajos en los cuales se midieran las tasas de emision de la capa
K de elementos de tierras raras en los que se usaran iones mas pesados como los usados
en el presente trabajo, iones de 2C*4*.

4.2 Secciones de produccion de rayos X K

En esta seccién se muestran las secciones de produccién de rayos X K medidas para los
elementos de tierras raras por el bombardeo de protones de 3 MeV a 4 MeV. Se hace una
comparacion con los datos tedricos provenientes de la teoria ECPSSR-UA y la PWBA
[43].

En el capitulo anterior se mostré parte del procedimiento que se llevé a cabo para
obtener experimentalmente las secciones de produccién de rayos X; en particular, se
vio como se obtuvo el numero total de protones que incidieron en los blancos. Ahora,
para obtener una medicién 6ptima del total de protones incidentes sobre los blancos de
tierras raras, se tomaron tres picos de emision del Au. Es decir, en la ecuaciéon 3.22 se
usaron las lineas Lg,, L, y L, del Au, y al final se utiliz6 un promedio para obtener el
numero total de protones, Np,,. Entonces, ya se tiene lo necesario para calcular la lla-
mada produccién de fotones por protén incidente, I, (ec. 3.15). Haciendo los calculos
respectivos, se produjo la tabla 4.5.

A partir de los valores obtenidos I, es necesario realizar un ajuste, como se muestra
en la Fig. 4.12, para el caso del Ho.

Las funciones del tipo polinomio de segundo grado fueron las que mejor se ajustaron
a los puntos experimentales. Una vez obtenida la funcién ajustada para cada elemento,
éstas se derivaron (y se evaluaron respecto a la energia) para obtener dI,(z)/dE. Estos
valores se muestran en la tabla 4.6.
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Tabla 4.5:

Valores de la produccién de fotones por protén incidente, I,,, para los diferentes elementos de

tierras raras. Las incertidumbres son del orden del 10%.

E;(MeV) 1,(z)
Ce Nd Gd Dy Ho
3.0 1.16x107% | 5.76x107% | 4.23x107% | 3.84x107% -
3.1 1.51x107% | 5.85%107% | 4.49x107% | 2.37x107% | 2.98x107%
3.2 1.61x107% | 6.88%107% | 5.24%x107% | 3.65x107% | 3.52x107%
3.3 1.46x107% | 8.46x107% | 7.30x107% | 6.95x107% | 3.79x 107
3.4 1.91x1079 | 1.33x1079% | 8.24%x107% | 6.42x107% | 4.89x 109
3.5 2.05%107% | 1.39%107% | 9.34x 1079 | 4.51x1079 | 4.63x1079
3.6 2.13x107% | 1.54x107% | 9.66x107% | 5.44x107% | 5.11x1079
3.7 2.39x107% | 1.99%107% | 9.68x1079% | 3.32x1079 | 5.67x1079
3.8 3.13x107% | 1.98x107% | 1.28x107% | 8.67x1079 | 6.96x 10796
3.9 3.75x107% | 2.96x107% | 1.41x107% | 6.04x1079 | 7.96x 10796
4.0 3.79%107% | 2.64x107% | 1.54x 1079 | 1.20x1079 | 8.73x 10796
T T T I T T

1.0x10° - Iu (Ho) i
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Figura 4.12: Produccién de fotones por protén en funcién de la energia del protén incidente.
Las incertidumbres son del orden del 10%.

Reescribiendo la ecuacién 3.16, tenemos:

1dl,(x) dE i
= — —1I,. 4.9
n dE d(pz) * np " (4.9)

Por lo que una vez obtenidos I,,(z) y dl,(x)/dE, el poder de frenado dE/d(pz) se

o[E(xo)]
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Tabla 4.6:
Valores de la derivada de la funcién ajustada a la produccién de fotones por protén incidente,
dl,(x)/dE, evaluada para cada energfa del proyectil. Resultados para los diferentes elementos
de tierras raras. Las incertidumbres son del orden del 15%.

E;(MeV) dl,(x)/dE
Ce Nd Gd Dy Ho

3.0 5.15x107% | 7.39x107% | 7.53x107Y | 2.25%x107% -

3.1 9.23x107% | 1.07x107% | 8.26x107% | 2.87x1079 | 2.81x10~%
3.2 1.33x107% | 1.40x107% | 8.99x107% | 3.49x107% | 3.53x107%
3.3 1.74x107% | 1.73x107% [ 9.72x107% | 4.11x107% | 4.26x107
3.4 2.15x107% | 2.06x107% | 1.04x107% | 4.73x107% | 4.98x107%
3.5 2.56x107% | 2.39x107% | 1.12x107% | 5.35x107% | 5.71x107%
3.6 2.97x107% | 2.72x107% | 1.19%x107% | 5.97x107% | 6.43x107%
3.7 3.37x107% | 3.05x107% | 1.26x107% | 6.59x107% | 7.15x107%¢
3.8 3.78x1079 | 3.38x107% | 1.34x107% | 7.21x107% | 7.88x107%¢
3.9 4.19x107% | 3.71x107% | 1.41x107% | 7.83x107% | 8.60x107%
4.0 4.60x107% | 4.04x107% | 1.48x107% | 8.45x107% | 9.33x107%

obtiene del SRIM [53, 54], y los coeficientes masicos de atenuacién p/p del XCOM [47].
Debido a que se utilizo el niimero de fotones de la linea K, ya que ésta cuenta con una
mejor estadistica, las secciones de produccién que se obtuvieron fueron las respectivas
a la linea K,,.

Las secciones de produccién de rayos X de la linea K,, obtenidas para el Ce se com-
paran con predicciones tedricas y otros resultados experimentales en la Fig. 4.13 y en
la 4.14 para el caso del Ho. Todos los resultados obtenidos se muestran en la tabla 4.7,
junto con los valores teéricos correspondientes al modelo ECPSSR-UA y PWBA [43].
Debido a que el software ISICS proporciona las secciones de ionizacion, fue necesario
hacer uso de la ecuacién 2.37 para obtener las secciones de produccién de la capa K, ;
la produccion de fluorescencia se obtuvo del mismo cédigo computacional ISICS y las
intensidades relativas se tomaron del trabajo de Scofield [23, 26].

Se puede ver que las predicciones que mas se acercan a los resultados obtenidos son
las que se obtienen del modelo teérico ECPSSR-UA, la ECPSSR fue desarrollada por
Brandt y Lapicki [31]. Este modelo ha mostrado ser el més adecuado para describir
el proceso de ionizacion de las capas internas del atomo, debido a que toma en cuenta
diversos efectos que ocurren durante la interaccion entre el proyectil y el blanco, que no
son tomadas en cuenta por otros modelos y teorias como la PWBA, ver la seccion 2.2.2.
Aunque entre dicho modelo y nuestros resultados existen algunas discrepancias, en la
Fig 4.15 se muestra el cociente entre las secciones medidas en el presente trabajo y las

tedricas del ECPSSR-UA.

Es dificil llegar a una conclusion definitiva, ya que existen diversas dificultades que el
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uso de blancos gruesos conlleva; el obstaculo mas importante es el de obtener el niimero
total de protones que incidieron en la muestra durante la adquisicién de los datos. Si
bien se realiz6 tanto el procedimiento experimental como el andlisis de datos necesario
para obtener dicho niimero, no es un procedimiento que sea totalmente preciso. Una
de las razones por las que los resultados del método puedan carecer de precisién es la
incertidumbre en los grosores de las capas depositadas de Au, debido a que éstos se
obtuvieron mediante una simulacién con el cédigo SIMNRA [45, 46]; ya que es bien
sabido que al hacer uso de este software los espectros simulados no son tinicos. Otro
factor importante es la dificultad con que se obtuvieron las areas bajo los picos de las
emisiones Lg,, Lg, y L,, del Au, debido a la enorme cantidad de cuentas acumuladas
como radiaciéon de fondo.

Un detalle importante es la dificultad al momento de obtener la curva que mejor se
ajuste a los puntos de la produccién de fotones por ion incidente de un blanco grueso,
I,(z). Esta dificultad se puede notar al revisar algunos trabajos realizados por otros
autores. En dichos trabajos la funcién varia desde una recta (Lewis et al. [51]), un
polinomio de grado 6 (Rashiduzzaman et al. [62]), incluso hasta un ajuste que tiene la
siguiente forma I,(z) = aE*(1 + bE®) exp(—B3E~%?), con a, b, a y 8 como pardmtreos
de ajuste (Castro et al. [59]). Cabe mencionar que en la gran mayoria de los trabajos en-
contrados, en los que se miden secciones de produccién de la capa K y se bombardearon
blancos gruesos, se usan elementos que son buenos conductores (metales como Au, Ag,
Cu, Fe, Mo, W, etc.), por lo que el ntimero de protones se obtiene directamente al inte-

grar la carga en los blancos mismos.

Los resultados experimentales de Divoux et al. [63] que se muestran en la Fig. 4.13
concuerdan, en mejor medida, con la teorfa (ECPSSR-UA) que nuestros resultados.
Divoux et al. usaron un blanco delgado de Ce (del orden por debajo de los 5 ug/cm?),
el cual es més delgado que el usado en nuestro trabajo (72 ug/cm?), y al ser atravesado
totalmente por los protones incidentes, no se enfrentaron a las dificultades de las que se
habla anteriormente. En cambio, los resultados experimentales de Kamiya et al. [61]
presentan una mayor desviacion de las predicciones tedricas que los nuestros, Fig. 4.14.
Estos autores utilizaron un blanco de Ho més grueso (520 pg/cm?) que el que se usé en
el presente trabajo (81.8 ug/cm?).
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Figura 4.13: Comparacién de las secciones de produccién de rayos X para protones sobre
Ce (incertidumbres del 15%). Las predicciones tedricas se obtuvieron del software ISICS [43],
mientras que los datos experimentales se tomaron de los trabajos de Diavux et al. [63].
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Figura 4.14: Comparacién de las secciones de produccién de rayos X para protones sobre
Ho (incertidumbres del 15%). Las predicciones tedricas se obtuvieron igual que la figura 4.13
pero, en este caso, los datos experimentales se tomaron de los trabajos de Kamiya et al. [61].
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Figura 4.15: Cocientes de las secciones de produccién de rayos X medidas en este trabajo
con las predicciones obtenidas mediante la teorfa ECPSSR-UA, en funcién de la energia del
protén incidente. Para evitar confusiones entre las barras de incertidumbre, sélo se muestran
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Tabla 4.7:

Secciones de producciéon de rayos X K,, medidos experimentalmente para los REE y las

secciones tedricas correspondientes [43], todos los datos se encuentran en barns. Las incer-

tidumbres experimentales se encuentran dentro del 15%.

E;(MeV) 0s.K,, (Ce) 02 Ko, (Nd)
Exp ECPSSR-UA | PWBA Exp ECPSSR-UA | PWBA
3.0 7.56x1072 | 1.70x107' | 1.39x107' | 8.47x1072 | 1.22x10°! |9.40x1072
3.1 1.24x1071 | 1.88x107! | 1.53x107' | 1.18x10°" | 1.35x10"' | 1.04x107!
3.2 1.66x1071 | 2.06x107' | 1.69x107! | 1.52x10"" | 1.48x10"' | 1.15x107*
3.3 2.02x1071 | 2.26x107! | 1.86x107 | 1.82x107* | 1.62x10~' | 1.27x107!
3.4 2.48x1071 | 2.46x107' | 2.03x107* | 2.18x107* | 1.77x10~' | 1.39x10°!
3.5 2.86x1071 | 2.68x1071 | 2.22x1071 | 247x1071 | 1.93x107' | 1.52x107!
3.6 3.23x1071 | 2.91x107t | 2.42x107' | 2.76x107' | 2.10x107' | 1.66x107!
3.7 3.62x1071 | 3.14x107' | 2.62x107"' | 3.09x107' | 2.27x10"' | 1.80x107!
3.8 4.08x1071 | 3.39x107' | 2.83x107' | 3.34x107' | 2.45x10°! | 1.95x10°!
3.9 4511071 | 3.65x107Y | 3.06x1071 | 3.64x1071 | 2.64x10~! | 2.11x107!
4.0 4.83x1071 | 3.92x107' | 3.29x107' | 3.93x107' | 2.84x10"! | 2.27x107!
E;(MeV) 02K, (Gd) 02K, (DY)
Exp ECPSSR-UA | PWBA Exp ECPSSR-UA | PWBA
3.0 8.41x1072 | 6.46x107%2 |4.39x1072[3.13x1072 | 4.78x10°2 | 3.02x1072
3.1 9.03x1072 | 7.14x107%2 | 4.89x1072 | 3.57x1072 | 5.29x1072 | 3.37x1072
3.2 9.70x1072 | 7.88x107%2 | 5.42x1072 | 4.38x1072 | 5.84x1072 | 3.75x1072
3.3 1.05x1071 | 8.65x1072 | 5.98x1072 | 5.45x1072 | 6.42x1072 | 4.14x1072
3.4 1.12x1071 | 9.47x1072 | 6.59x1072 | 5.95x1072 | 7.03x1072 | 4.57x1072
3.5 1.19%x107' | 1.03x107! | 7.22x1072 | 6.24x107%2 | 7.67x1072 | 5.02x1072
3.6 1.24x1071 | 1.12x107!' | 7.90x1072 | 6.92x107%2 | 8.35x1072 | 5.50x1072
3.7 1.29%x1071 | 1.22x107!' | 8.61x1072 | 7.15x1072 | 9.06x1072 | 6.00x1072
3.8 1.38x1071 | 1.32x107! | 9.36x1072 | 8.42x1072 | 9.80x1072 | 6.53x1072
3.9 1.44%x1071 | 1.42x107!' | 1.01x107' | 8.55x1072 | 1.06x10~' | 7.09%x1072
4.0 1.51x1071 | 1.53x107' | 1.10x107! | 9.88x1072 | 1.14x10~* | 7.68x1072
E;(MeV) Or Ko, (Ho)

Exp ECPSSR-UA | PWBA

3.0 - 413x107% | 2.52x1072

3.1 3.54x1072 | 4.57x1072 | 2.81x102

3.2 4.34x1072 | 5.05x1072 | 3.12x1072

3.3 5.09x1072 | 5.55x107% | 3.46x102

3.4 5.92x1072 | 6.08x107% | 3.81x1072

3.5 6.55x1072 | 6.64x1072 | 4.19x102

3.6 7.25x1072 | 7.22x107% | 4.59x1072

3.7 7.95x1072 | 7.84x107% | 5.02x1072

3.8 8.74x1072 | 8.49x107% | 5.47x102

3.9 9.47x1072 | 9.16x1072 | 5.94x102

4.0 1.01x107Y | 9.87x1072 | 6.44x1072

60




Capitulo 5

Conclusiones

En el presente trabajo se obtuvieron experimentalmente las probabilidades de trans-
ferencia radiativa de vacantes (PRTV) de los elementos de tierras raras Ce, Nd, Gd,
Dy, Ho, y Er, utilizando blancos gruesos de los elementos puros. En la medicién de las
probabilidades de transferencia radiativa de vacantes se usaron dos tipos de haces de

iones como radiacién primaria. Se usaron protones con energias entre 3 MeV y 4 MeV,
e iones de 2C%T de energfas entre 12 MeV y 14 MeV.

En todos los casos fue posible comparar con célculos tedricos, los cuales fueron pu-
blicados en 1974 por Scofield mediante el método aproximado de Hartree-Fock, usando
funciones de onda relativistas que consideran el espin del electréon, es decir, bajo el for-
malismo de la ecuaciéon de Dirac. Para calcular las PRTV, el método supone al estado
inicial del 4&tomo con una sola vacante en las capas internas. Sin embargo, en el caso
de protones, los resultados concuerdan, dentro de la incertidumbre, con las predicciones
tedricas, asi como con los resultados experimentales de otros autores.

Usando el ion de 2C** se encontré que la produccién de fluorescencia aumenté entre
un 4% y 7% al considerar efectos de ionizacién miltiple, por lo que también aumentaron
los valores de las PRTV. No obstante, los resultados también coincidieron apropiada-
mente, dentro de la incertidumbre experimental, con las predicciones tedricas; en este
caso no se encontraron trabajos experimentales con los cuales comparar los resultados.

Con base en los resultados obtenidos, se puede decir que no hay una influencia di-
recta sobre las PTRV debida a la alta produccién de vacantes en las subcapas L, M o N
del 4tomo', la cual se presenta cuando se usan iones como fuente de radiacién primaria.
Este resultado se puede deber a que las vacantes de las capas superiores a la K, como la
capa L, se llenan rapidamente, con una pronta estabilizaciéon del atomo, por electrones
de niveles mas altos. También podemos afirmar que, por lo menos con los protones,
las PTRV no dependen de la energfa del ion incidente. Cuando se usaron iones 2C**
se encontré que las probabilidades de transferencia radiativa de vacantes aumentaron
debido a efectos de ionizacién multiple en la produccion de fluorescencia; sin embargo,
las tasas de emision de la capa K siguieron concordando con las predicciones tedricas,

'Es decir, la limitacién de electrones que puedan ocupar vacantes en la capa K.
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dentro de la incertidumbre experimental.

También, se obtuvieron las secciones de produccién de rayos X para blancos gruesos
de los elementos Ce, Nd, Gd, Dy, y Ho, para protones de energias entre los 3 MeV
y 4 MeV. Los resultados fueron comparados con la teoria PWBA, desarrollada por
Merzbacher y Lewis, y con la correccién a ésta, el modelo desarrollado por Brandt y
Lapicki el ECPSSR. Se encontré una mejor concordancia de los resultados obtenidos
con el modelo ECPSSR, con las variacién de atomo unido UA.

Debido a la falta de datos experimentales, sélo algunos de los resultados se pudieron
comparar con los trabajos de otros autores. Se encontré que los resultados experimen-
tales de Diavux et al., obtenidos a partir de blancos delgados, se aproximan en mejor
medida a los datos tedricos del ECPSSR-UA, que los que se obtuvieron en el presente
trabajo. Por otra parte, nuestros resultados estdn méas cerca de los valores tedricos que
los que obtuvieron Kamiya et al.

Cabe mencionar que se hicieron los cédlculos correspondientes para determinar la
presencia de efectos como captura electrénica e ionizacién multiple durante los experi-
mentos realizados. Se obtuvo que, para protones con las energias aqui utilizadas, no
existe influencia de dichos efectos sobre las secciones de ionizacion.

Al hacer uso de blancos gruesos de REE se obtiene una mayor intensidad de rayos
X K, por lo que resulta una buena estadistica asociada a las mediciones. Pero surgen
dificultades para poder obtener el total de iones incidentes sobre las muestras. Si se
quieren medir las PTRV no es necesario conocer el niimero de iones incidentes, asi que
el uso de blancos gruesos es recomendable. En caso de que se quiera medir las secciones
de ionizacién, conocer el numero de iones incidentes sobre los blancos es muy impor-
tante. Tomando en cuenta esto, se puede decir que los blancos gruesos de REE no son
muy recomendables para medir sus secciones de ionizacion; se podrian usar blancos de
grosor intermedio para que, sin grandes dificultades, se pueda medir el niimero de iones
incidentes y se mantenga una intensidad apropiada de rayos X K.

Este trabajo demuestra el hecho de que existe muy poca informacién acerca de los
procesos relacionados con la emision de rayos X de los elementos de tierras raras bajo
la irradiacion de haces de iones. Debido a las diversas aplicaciones de los elementos de
tierras raras, es conveniente incrementar la informacion necesaria para que la técnica
PIXE se pueda utilizar con éxito en el analisis de dichos elementos.

Aparte de la aplicacién directa de los resultados obtenidos en la técnica PIXE, es
importante notar que los experimentos y el andlisis realizados, asi como los resultados
obtenidos, nos pueden encaminar a una mejor comprension de los procesos que se llevan
a cabo en las capas internas de los atomos con una 7 relativamente grande.

Cabe mencionar que, como resultado del trabajo experimental de la presente tesis,
se cuenta con los datos para obtener las secciones de produccién de rayos X mediante
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el uso de 2C**| y los datos necesarios para obtener las PTRV de REE y secciones de
de produccién de rayos X con iones de **O5* de energias entre los 12 MeV y 15 MeV.
Pero, debido a cuestiones de tiempo, se dejé la obtencion y andlisis de resultados para
una ocasion en el futuro. Estos experimentos podrian arrojar mayor informacién acerca
de los efectos de la ionizacién de las capas superiores en las PTRV; ademas de efectos
como ionizacién multiple y captura electrénica en el caso de las secciones de ionizacion.
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