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Resumen

Debido a su importancia para el desarrollo de nuevas tecnologias, desde la segunda mitad del siglo
pasado ha habido una constante btusqueda de técnicas que permitan la manipulacién de objetos a
la micro- y nano-escala. En particular, se ha observado de manera experimental, que los micros-
copios electrénicos de transmisién pueden ser usados como herramienta para inducir movimiento
en nanoparticulas (NPs), al inducir sobre las NPs fuerzas de repulsion o atraccion hacia el haz de
electrones.

La interaccién entre NPs esféricas y haces de electrones ha sido abordada de manera teoérica en
miltiples ocasiones desde el punto de vista de la electrodinamica clésica, resolviendo las ecuaciones
de Maxwell en el espacio de frecuencias. En particular, dicha interacciéon ha sido estudiada a partir
del momento lineal transferido de un electréon rapido a una NP, lo que involucra una integral de
superficie cerrada del tensor de esfuerzos de Maxwell y una integral en el espacio de frecuencias.
Haciendo uso de reglas de Newton-Cotes (NC) para integracién numérica, estudios previos mostra-
ron que el momento lineal transferido a la NP es predominantemente atractivo hacia la trayectoria
del electréon, pero se convierte en repulsivo para pardmetros de impacto pequenios. Estos resultados
concuerdan cualitativamente con lo que ha sido observado experimentalmente. Sin embargo, en estos
trabajos tedricos previos, la NP fue caracterizada con una funcién dieléctrica obtenida de la inter-
polacion (y la extrapolacion) de datos experimentales, provenientes de distintos experimentos y en
distintos rangos de frecuencia, lo cual no garantiza funciones dieléctricas causales y puede dar lugar
a resultados no fisicos. Ademas, las reglas de NC empleadas convergen lentamente (comparadas con
una cuadratura gaussiana) y no proveen estimaciones del error sin célculos adicionales (computacio-
nalmente altamente demandantes). Por lo tanto, es necesaria una revision de la validez y precision
de los resultados previamente reportados.

En este trabajo se usa la solucion retardada de las ecuaciones de Maxwell en el espacio de frecuen-
cias para calcular el momento lineal transferido de un electrén rapido a una NP. El tamafio de la NP,
la velocidad del electrém, y el parametro de impacto, son considerados de acuerdo a observaciones
de microscopia electrénica. Se obtienen expresiones analiticas para el espectro de momento lineal
transferido, y se emplean la cuadratura de Gauss-Kronrod (GK) y el método Doble-Exponencial
para la integraciéon numérica. La cuadratura GK provee una convergencia numérica mas rapida que
las reglas de NC y estimaciones del error sin célculos adicionales, y las formulas del método Doble-
Exponencial son 6ptimas para integracién numérica en intervalos no acotados. Se garantiza que los
resultados son fisicamente confiables al probar la causalidad de las funciones dieléctricas empleadas
para describir a la NP, y se discute el efecto que produce la no causalidad de la funciéon dieléctrica en
el momento lineal transferido. También se estudian las contribuciones multipolares, y las contribu-
ciones de los campos eléctrico y magnético al momento lineal transferido, asi como las contribuciones
de los campos electromagnéticos producidos por el electron y los esparcidos por la NP. Ademas, se
reportan por primera vez resultados cuantitativamente validos para el momento lineal transferido a
NPs grandes, de hasta 50 nm de radio, hechas de aluminio, oro, plata, y bismuto.

Contrariamente a lo que estudios tedricos previos habian reportado, se encuentra que el momento
lineal transferido a la NP es siempre atractivo hacia la trayectoria del haz de electrones, indepen-
dientemente del tamano de la NP, y de la energia o parametro de impacto del haz.
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Introduccioén

Debido a su importancia para el desarrollo de nuevas tecnologias, desde la segunda mitad del siglo
pasado ha habido una constante buisqueda de técnicas que permitan la manipulacién de objetos
a la micro- y nano-escala.'™® Las pinzas 6pticas, son un ejemplo que es util para este proposito.
En esta técnica, las fuerzas electromagnéticas producidas por haces de luz altamente enfocados
permiten mover y atrapar micro-objetos® ' e incluso nanoparticulas (NPs).® En este contexto, se
ha observado experimentalmente que los microscopios electrénicos de transmisién pueden ser usados
como herramienta para inducir movimiento en NPs, al inducir sobre las NPs fuerzas de repulsion o
atraccion hacia el haz de electrones.’ 1% Notablemente, la reciente habilidad de alcanzar resoluciéon
espacial por debajo de los Angstroms en el STEM (Scanning Transmission Electron Microscope) con

correccion de aberraciones, 72!

junto con los esfuerzos paralelos para lograr resoluciéon espectral
en el orden de milielectronvolts,?>?* hacen al STEM una atractiva herramienta alternativa para
nanomanipulaciéon de NPs con alta resoluciéon espacial y espectral. Futuros desarrollos de estas
técnicas requieren una comprension detallada de la interacciéon entre NPs y haces de electrones.

La interaccion entre NPs esféricas y haces de electrones ha sido abordada de manera teoérica en

|~ .
25728 resolviendo las ecua-

miltiples trabajos desde el punto de vista de la electrodinamica clasica,
ciones de Maxwell en el espacio de frecuencias. En particular, dicha interacciéon ha sido estudiada a
partir del momento lineal transferido de un electrén rapido a una NP, lo que involucra una integral
de superficie cerrada alrededor de la NP y una integral en el espacio de frecuencias. Haciendo uso
de reglas de Newton-Cotes para integraciéon numérica, estudios previos mostraron que el momento
lineal transferido a la NP es predominantemente atractivo hacia la trayectoria del electrén, pero se
convierte en repulsivo para parametros de impacto pequefios. > ?® Estos resultados concuerdan cua-
litativamente con lo que ha sido observado experimentalmente.’ % Sin embargo, en estos trabajos
tedricos previos, la NP fue caracterizada con una funcién dieléctrica obtenida de la interpolacién
(v la extrapolacion) de datos experimentales, provenientes de distintos experimentos y en distintos
rangos de frecuencia,?” lo cual no garantiza funciones dieléctricas causales y puede dar lugar a resul-
tados no fisicos.?’ Ademas, las reglas de NC empleadas convergen lentamente (comparadas con una
cuadratura gaussiana) y no proveen estimaciones del error sin calculos adicionales (computacional-
mente altamente demandantes).®! Por lo tanto, es necesaria una revisién de la validez y precision de
los resultados previamente reportados, asi como de los métodos numéricos previamente empleados.

Los haces de electrones producidos en STEMs modernos alcanzan una energia cinética de hasta
400keV con corrientes eléctricas del orden de decenas de pA, o equivalente a un tren de electrones
rapidos viajando a velocidad constante (~ 0.83¢, con ¢ la velocidad de la luz), cada uno emitido cada
10~8s. Dado que la vida media de las excitaciones electronicas en metales es ~ 10714 s, %2 es posible
33—

asumir que la NP interacttia con un solo electrén rapido a la vez.?3 3 Ademaés, calculos sin retardo



INTRODUCCION

Figura 1: Nanoparticula (esfera gris) de radio a con una funcién dieléctrica £(w) y suspendida en el vacio. La NP
interacttia con un electrén rapido (punto rojo) viajando a velocidad constante ¥ (eje z, direccion longitunal) y con un
parametro de impacto b (eje x, direccién transversal).

y observaciones experimentales han mostrado que el angulo de desviaciéon del haz de electrones es
muy pequeiio (~ 1073 radianes),*®3" por lo que se asume que el electréon incidente se mueve en linea
recta. Se considera a la NP como una esfera no-magnética en el vacio, con radio a y caracterizada
por una funciéon dieléctrica homogénea e(w), seleccionando el origen del sistema cartesiano como el
centro de la NP, y asumiendo al electrén rapido como una particula puntual que viaja a velocidad
constante ¥ a una distancia b (parametro de impacto) del origen, como se muestra en la Fig. 1. Es
relevante mencionar que, tal y como ha sido discutido en la referencia [35], bajo estas condiciones
no es necesaria una descripciéon cuéntica para el electréon incidente o para la NP, y en este trabajo,
asi como en los trabajos tebricos previos, se emplea el enfoque de la electrodindmica clasica para
describir la interacciéon entre el electréon rapido y la NP.

En el siguiente capitulo, se muestran los principales resultados previamente reportados acerca de
la interacciéon de un electréon rapido con una NP esférica. De esta forma, se da una vision mas amplia
del problema y sus antecedentes, mostrando la brecha que pretende ser llenada con este trabajo.




Capitulo 1
Antecedentes

En el 2004 Garcia de Abajo?® publica un trabajo que, hasta donde se tiene conocimiento, es el
primero en abordar de manera teérica la transferencia de momento lineal de electrones répidos a
NPs metélicas esféricas, usando la solucién retardada de las ecuaciones de Maxwell en el espacio de
frecuencias. En este trabajo se obtiene el momento lineal transferido de un electrén rapido (con ener-
gia de 200keV) a una NP de plata de 10 nm de radio, y se muestra que su componente longitudinal
(paralela a la trayectoria del electron, eje z en la Fig. 1) es siempre positiva, y se encuentra relacio-
nada con la pérdida de energia por parte del electron rapido (fendémeno estudiado en espectroscopia
de pérdida de energia de electrones, EELS por sus siglas en inglés).?* También se muestra que la
componente transversal (perpendicular a la trayectoria del electron, eje x en la Fig. 1) del momen-
to lineal transferido es positiva para parametros de impacto grandes, pero se vuelve negativa para
parametros de impacto suficientemente pequenos. Un valor positivo del momento lineal transversal
transferido a la NP significa que la NP es atraida hacia la trayectoria del electrén, mientras que un
valor negativo significa que la NP es repelida. En la referencia [25] no se discute a profundidad la
interaccion repulsiva ni se le da explicaciéon satisfactoria. Posteriormente, en 2008 Batson observa
de manera experimental el movimiento de NPs de oro bajo la exposiciéon del haz del electrones de
un STEM (con correcciéon de aberraciones),” y se inicia un estudio sisteméatico del problema de
interaccion de electrones rapidos y NPs metalicas.

En 2010 se publica el trabajo teérico de A. Reyes-Coronado et al.,”% en el que se estudia la
transferencia de momento lineal a una NP. Se muestra que la repulsion experimentada por la NP esté
relacionada con los modos multipolares plasmoénicos de alto orden, excitados en la NP por el electréon
incidente. En la Fig. 1.1, tomada de la referencia [26], se muestra la magnitud del campo eléctrico
esparcido por la NP, y el electrén incidente se indica con una flecha negra. Se considera una funciéon
dieléctrica dada por el modelo de Drude, considerando una frecuencia de plasma de fw, = 15.1eV y
un parametro de amortiguamiento de AI' = 0.15¢eV, con el fin de imitar al aluminio.*® En el limite
de particula pequena, la frecuencia de resonancia del modo polar I es w; = wp+/1/(20 + 1),% por lo
que las energias hw = 8.72¢eV, 9.55eV, 9.89¢eV y 10.68 eV, mostradas en la Fig. 1.1, corresponden a
1 =1,2,3, y I — oo. Por un lado, en las Figs. 1.1.(a) y 1.1.(b), correspondientes a fuw = 8.72€V y
9.55eV, es posible reconocer al modo dipolar y cuadrupolar, respectivamente, mientras que la Fig.
1.1.(c), correspondiente a hw = 9.89¢€V, se aprecia el modo octupolar. Por otro lado, en la Fig.
1.1.(d), se muestra que para el modo multipolar correspondiente al plasmén de superficie del plano
(I = 00),%" la densidad de carga esta fuertemente localizada en una regiéon muy pequena de la NP,
cercana a la trayectoria del electréon rapido.

En la referencia [25], se mostré que a partir de la ecuaciéon de conservacion de momento lineal,*”



1.0. ANTECEDENTES
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Figura 1.1: Magnitud del campo eléctrico inducido por un electréon rapido viajando en la cercania de una NP de
aluminio (con una funcion dieléctrica dada por el modelo de Drude) de 1nm de radio. Para (a) hw = 8.72¢eV, (b)
9.55€V, (c) 9.89€eV, y (d) 10.68€V. El electrén rapido (flecha negra) se considera con b = 1.5nm y v = 0.5¢, acorde a
la Fig. 1 (adaptada de A. Reyes-Coronado et al. Phys. Rev. B 82, 235429, 2010).%°

es posible obtener el momento lineal transferido del electréon rapido a la NP de la siguiente manera

Aﬁ:/ APw) 4. (1.1)
0 w

d,

con la contribucion espectral al momento lineal dada (en unidades cgs) por

dP 1 - - 1< o
da(:d) =13 SRe [E(F;W)E*(F;w) — §IE(F, w) - E* (7 w)+
. . 1o o .
H(F,w)H*(F,w)—§IH(F;w)-H*(F;w) -da, (1.2)

en donde la integral de superficie cerrada se realiza sobre un cascarén esférico centrado en la NP
y que no interseca la trayectoria del electréon rapido, E y H son los campos eléctrico y H totales,
la suma de los campos producidos por el electréon rapido y los esparcidos por la NP. Los campos
electromagnéticos esparcidos por la NP se obtuvieron mediante un enfoque tipo solucion de Mie®!
(ver Seccion 2.3) en donde, a diferencia de la solucién de Mie que considera el esparcimiento de una
onda plana por parte de una particula esférica, en este caso se considera el esparcimiento del campo
electromagnético producido por el electréon rapido.

En la Fig. 1.2, reproducida de la referencia [26], se muestra la contribucion espectral al momento
lineal, dﬁ(w) /dw, transferido del electrén rapido a una NP de aluminio (con una funcién dieléctrica
dada por el modelo de Drude) de 1 nm de radio, en funcion de hw, y para los pardametros de impacto
(considerados desde la superficie de la NP) mostrados en el recuadro. En la Fig. 1.2(a), se observa
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que la contribucion espectral al momento lineal longitudinal (eje x, segtn el esquema del recuadro),
dp /dw, presenta una serie de méaximos a frecuencias que corresponden a las resonancias plasmonicas
de la NP. Para las curvas magenta y azul claro, correspondientes a parametros de impacto grandes
(es decir, electrones que pasan lejos de la NP, b = 5 y 10 nm, respectivamente), se observa tnicamente
la resonancia correspondiente al modo dipolar. A medida que el haz de electrones se aproxima a la
NP, aparecen contribuciones multipolares de mayor energfa: para la curva azul (b = 1nm) se observa
claramente la contribucion dipolar y cuadrupolar, y para la curva roja (b = 0.5nm) se observa hasta
la contribucion octupolar. Ademas, en el recuadro de la Fig. 1.2(a), se muestra el momento lineal
transferido (integral de la contribucion espectral al momento lineal sobre el espacio de frecuencias,
Ec. 1.1) alo largo de la direccion longitudinal AP|, en funciéon del pardmetro de impacto. Se observa
que AP es siempre positivo, por lo que el electrén rdpido arrastra a la NP mientras pierde energia
cinética. Por otro lado, la contribucion espectral al momento lineal transversal (eje z, de acuerdo
al esquema del recuadro) dP) /dw, mostrado en la Fig. 1.2(b), estd compuesto por una serie de
funciones que tienen la forma de la derivada de una funcién lorentziana. En este caso, cada cruce
por cero corresponde a las frecuencias de resonancia plasmonicas. A medida que el electron rapido se
acerca a la NP, la parte positiva de cada modo polar se superpone con la parte negativa de los modos
polares restantes, por lo que no es claro el signo de su contribucién al momento lineal transversal
transferido. En el recuadro de la Fig. 1.2(b) se muestra el momento lineal transversal, AP, en
funcién del pardametro de impacto medido desde la superficie de la NP. Es interesante notar que
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para parametros de impacto pequenios (b = 0.5nm) AP, es negativo, por lo que la NP es repelida
de la trayectoria del electron rapido.?® Como se menciond anteriormente, previamente habia sido
reportada una interaccién repulsiva entre el electron rapido y la NP para pardametros de impacto
pequefios. 2°

Adicionalmente, en la referencia [26] se reportan resultados para el momento lineal transferido de un
electron rapido a una NP grande de 40 nm de radio, hecha de aluminio (con una funciéon dieléctrica
dada por el modelo de Drude). En la Fig. 1.3, reproducida de la referencia [26], se muestra la
contribucién espectral al momento lineal, dp /dw, transferido del electron rapido a la NP, en funcion
de hw, y para los parametros de impacto (considerados desde la superficie de la NP) mostrados
en el recuadro. De manera analoga al caso de NP pequena mostrado en la Fig. 1.2, se observa
en la Fig. 1.3 que la contribucion espectral al momento lineal, tanto longitudinal [Fig. 1.3(a)| como
transversal [Fig. 1.3(b)|, presenta una serie de maximos (y cruces por cero para el caso transversal) a
frecuencias que corresponden a las resonancias plasmoénicas. Sin embargo, al comparar las Figs. 1.2 y
1.3, es posible notar que las resonancias se encuentra corridas ligeramente hacia el rojo (lo cual es de
esperarse al incrementar el radio de la NP), y que los modos multipolares de orden superior al dipolo
(¢ > 1) contribuyen en mayor medida que en el caso de NP pequena (Fig. 1.2). Es interesante notar
que la contribuciéon espectral al momento lineal longitudinal es negativa para algunas frecuencias,
como se observa en la Fig. 1.3(a) para fiw = 10.6eV. En el recuadro de la Fig. 1.3.(a), se muestra el
momento lineal longitudinal, AP, en funcién del pardmetro de impacto. Es posible notar que AP
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Interaccion Interaccion
atractiva repulsiva
e e
N &,
b +
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Figura 1.4: (a) Configuraciones de carga que resultan en una interaccién repulsiva o atractiva entre el electron rapido
y la NP. (b) Formacién de la imagen de una NP mediante el haz de electrones de un STEM (reproducida y adaptada
de P. E. Batson et al. Nano Lett. 11, 3388, 2011).'°

presenta un maximo en b ~ 2nm. Adicionalmente, en el recuadro de la Fig. 1.3.(b), se muestra el
momento lineal transversal, AP, , en funcion del pardmetro de impacto. Al igual que para el caso
de NP pequena, se observa que AP, es negativo para pardmetros de impacto pequenos, por lo que
la NP grande también es repelida de la trayectoria del electron rapido. Ademéas de NPs hechas de
aluminio, en la referencia [26], también se estudia el caso de NPs hechas de oro, considerando su
funcion dieléctrica a partir de interpolacion (y extrapolacion) de datos experimentales,?” y se reporta
(al igual que para la NP de aluminio) que la interaccion entre un electréon rapido y una NP de oro
es repulsiva a parametros de impacto pequenos.

Es posible identificar dos regimenes en el momento lineal transferido a lo largo de la direccién
transversal AP, : (i) para parametros de impacto pequenos, la densidad superficial de carga inducida
en la NP tiene un comportamiento multipolar, y la interaccién entre el electrén rapido y la NP es
repulsiva; (ii) para parametros de impacto grandes, la densidad superficial de carga inducida en la
NP tiene un comportamiento dipolar, y la interacciéon entre el electron rapido y la NP es atractiva.
Ambos regimenes se muestran de manera esquematica en la Fig. 1.4(a).

La tecnologia de correccién de aberraciones en el STEM, permitioé que en el 2011 fueran observadas
NPs que interacttian de manera atractiva o repulsiva con el haz de electrones.'” En la Fig. 1.4(b), se
muestra un esquema del mecanismo usado en un STEM para la formacion de imégenes. Se muestra
con un rectangulo punteado la zona que se desea escanear con el STEM. La imagen se forma al
barrer el haz de electrones linea por linea sobre el area deseada. Durante un 20 % del tiempo total
de barrido por linea, el haz de electrones se detiene a esperar una sefial de sincronizacién. En la Fig.
1.4(b), se muestra con una linea azul punteada, la zona en la cual el haz se detiene a esperar dicha
sefial de sincronizacion. En el experimento de la referencia [10], las NPs se encuentran soportadas
por un sustrato de carbono amorfo con una alta rugosidad, y debido que las NPs intaracttian con
el sustrato (modificando su superficie), la velocidad de movimiento de las NPs (inducido por el haz
de electrones) es relativamente pequeiia, aproximadamente 0.03nm/s.'” Durante el barrido del haz
de electrones, la NP experimenta campos de polarizaciéon en todas direcciones que en promedio se
anulan entre si, dado el tiempo de respuesta de la NP sobre el sustrato. Sin embargo, los campos
electromagnéticos producidos por el haz de electrones en reposo [linea azul punteada en la Fig.
1.4(b)] no se anulan, y su efecto neto sobre la NP se observa a escalas de tiempo mayores al tiempo
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Figura 1.5: Serie de imégenes obtenidas por un STEM y con etiquetas A-F, correspondientes al tiempo indicado en
la parte superior. Se muestra una NP pequena (hecha de oro y de 1.5nm de didmetro), y una NP de mayor tamafio
(5nm de didmetro), la cual se usa como referencia para observar el movimiento de la NP pequetia bajo la influencia del
haz de electrones. En las imagenes D-F se considera un parametro de impacto de de 1 nm (ver linea azul punteada),
y en A-C se considera un parametro de impacto de 4.5 nm (reproducida y adaptada de P. E. Batson et al. Nano Lett.
11, 3388, 2011).*°

de escaneo del haz. La distancia mas corta desde la superficie de la NP a la linea de reposo del haz
del electrones [linea azul punteada en la Fig. 1.4(b)|, se considera como un parametro de impacto
efectivo.

En el experimento reportado en la referencia [10], se observo el movimiento de una NP de 1.5nm
de didmetro bajo la influencia del haz de electrones de un STEM, al usar una NP de 4.5nm de
didmetro como referencia y empleando una geometria disenada para minimizar la interaccién entre
las dos NPs. En la Fig. 1.5 se muestra una serie de imagenes obtenidas con un STEM y etiquetadas
con letras A-F, correspondientes a los tiempos indicados en cada imagen. Por un lado, en A se
empled un pardmetro de impacto efectivo de aproximadamente 4.5 nm, y se observa en los cuadros
consecutivos, B y C, que la NP pequena se mueve hacia la izquierda, por lo que el momento lineal
transferido es atractivo hacia el haz de electrones. Por otro lado, en D el pardmetro de impacto
efectivo es de aproximadamente 1 nm, indicado por la linea azul punteada, se observa en los cuadros
consecutivos, E y F, que la NP pequena se mueve hacia la derecha, por lo que el momento lineal
transferido es repulsivo.

Cabe mencionar que en las referencias [10, 26, 28|, también se estudia la interaccion de haces de
electrones con dimeros de NPs (hechas de oro u aluminio), encontrando teérica y experimentalmente
condiciones bajo las cuales las fuerzas inter-nanoparticula son atractivas o repulsivas. La magnitud
de las fuerzas involucradas en la interaccién de haces de electrones y NPs resulta ser de decenas de
piconewtons, mismo orden de magnitud que en la técnica de pinzas opticas,®® la cual consiste en
usar las fuerzas inducidas por campos 6pticos para atrapar particulas de tamano micro- y submicro-
métrico, tal y como se mencioné en la Introduccién. Lo cual abre la posibilidad de una nueva técnica
para manipulacién controlada de NPs usando haces de electrones, seleccionando la energia del haz
de electrones y su posicion. A esta técnica se le ha llamado pinzas electrénicas, en alusion a las
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Figura 1.6: Momento lineal transferido de un electréon rapido a una NP de aluminio de 1 nm de radio, en funcién de
v/cy considerando b = 0.5 nm (desde la superficie de la NP). (a) Momento lineal transferido a lo largo de la direccion
longitudinal (eje  en este caso), y (b) momento lineal transferido a lo largo de la direccién transversal (eje z). La
curva verde corresponde a un pardmetro de amortiguamiento de Al' = 0.15€V, y la curva azul (A" = 1.48 €V) incluye
la correccion (a la funcion dieléctrica) debido al tamafio de la NP (reproducida y adaptada de la Tesis de maestria de
A. Santos Gomez, 2014).

pinzas Opticas. I

1.1. Resultados recientes

Trabajos experimentales més recientes constatan que es posible inducir movimiento a NPs mediante
haces de electrones,'' !¢ lo que ha renovado el interés por el estudio de la interaccién entre NPs y

r
10,25,26,28 1an abonado al

electrones rapidos. Los trabajos previos mencionados en la seccién anterior
entendimiento del problema de la interacciéon de haces de electrones con NPs. Sin embargo, quedaron
cuestiones por estudiar como: (i) el comportamiento del momento lineal transferido a la NP en
funcion de la velocidad del electron, (ii) una descripcion de la interaccion en funciéon del tiempo, y
(iii) una descripcion de la interaccion de haces de electrones con NPs dieléctricas. Recientemente
estos puntos fueron tratados de manera teodrica, y los resultados se describen a continuacién.

En 2014 y como parte de su tesis de maestria,?> A. Santos Géomez calcula el momento lineal
transferido de un electréon réapido a una NP en funcién de la velocidad del electron, considerando
una NP de 1nm de radio hecha de aluminio, con una funcién dieléctrica dada por el modelo de
Drude con fw, = 15.1eV y hI' = 0.15eV. Para NPs pequenas es necesario considerar correcciones
de tamafio a la funciéon dieléctrica,! hecho que no habia sido considerado en estudios anteriores.
En la Fig. 1.6, obtenida de la referencia [42], se muestra el momento lineal transferido, A]S, de
un electréon rapido a una NP de aluminio de 1nm de radio, en funciéon de v/c y considerando
b = 0.5nm (desde la superficie de la NP). La curva verde considera hI' = 0.15€V, y la curva azul
(hI" = 1.48 €V) incluye la correccion de tamano a la funcion dieléctrica. En la Fig. 1.6(a) se muestra
el momento lineal transferido a lo largo de la direccién longitudinal, APy, y en la Fig. 1.6(b) se
muestra el momento lineal transferido a lo largo de la direccion transversal, AP, . Se observan tres
caracteristicas relevantes en la Fig. 1.6: (i) tanto APj como AP, decrecen con v/c, (ii) la curva azul

!Cuando el tamafio de la NP es menor al camino libre medio de los electrones de conduccién del material de la NP,
el desplazamiento de los electrones es afectado por las colisiones con la frontera de la NP, resultando en un incremento
de la constante de amortiguamiento I' en el modelo de Drude. *

13



1.1. RESULTADOS RECIENTES

,-\
D
—
=

Forces [pN]
Forces [zN]

Time (as] Time [fs]

Figura 1.7: Fuerza, inducida por un electréon rapido, sobre una NP de oro de 1nm de radio, en funciéon del tiempo
y a lo largo de la direccién transversal. (a) Escala de atto-segundos de la fuerza, considerando un electréon rapido
con v = 0.5¢ y parametro de impacto (desde la superficie de la NP) de b = 1.5A (linea negra), 5A (linea roja), y
10A (linea azul). (b) Escala de femto-segundos de la fuerza, considerando un electrén rapido con v = 0.5c y b = 5A
(reproducida y adaptada de M. J. Lagos et al. Phys. Rev. B 93, 205440, 2016).%"

y la curva verde estdn practicamente sobrepuestas para v 2, 0.2¢, y (iii) AP} es siempre positivo,
y AP, es positivo pero se vuelve negativo para v = 0.9¢, tal y como se muestra en el recuadro
de la Fig. 1.6(b). Por un lado, de (iii) se concluye que existe una transicion de momento lineal
atractivo a repulsivo para velocidades del electron cercanas a c. Por otro lado, de (ii) se concluye
que, debido a que AP se obtiene mediante una integral sobre todo el espacio de frecuencias |Ec.
(1.1)], la contribucién al momento lineal transferido por parte de la correccion por tamano a la
funcién dieléctrica es despreciable.

En 2016 se estudié por primera vez la interaccion de haces de electrones y NPs en funcién del
tiempo. Mediante una transformada numeérica de Fourier del espacio de frecuencias al espacio del
tiempo de los campos electromagnéticos esparcidos, se obtuvo la fuerza sobre la NP en funcién del
tiempo.?” En la Fig. 1.7, obtenida de la referencia [27], se muestra la fuerza, a lo largo de la direccién
transversal, en funcion del tiempo sobre una NP de oro de 1 nm de radio. Se encuentra que existen
dos escalas temporales para la fuerza sobre la NP: (i) una escala de attosegundos, mostrada en la
Fig. 1.7(a), en donde la fuerza tiene una magnitud del orden de piconewtons; y (ii) una escala de
femtosegundos, mostrada en la Fig. 1.7(b), en donde la fuerza alterna entre positiva y negativa,
con una magnitud del orden de zettanewtons. La mayor parte del momento lineal es transferido en
un intervalo de tiempo del orden de decenas de attosegundos. Es importante mencionar que, en la
referencia [27], se sugiere que el comportamiento diamagnético del material de la NP es el responsable
de la fuerza de interaccién repulsiva sobre la NP.

En 2019 J. A. Castellanos-Reyes et al. publica un trabajo en el que se estudia, por primera vez, la
interaccion de haces de electrones con NPs dieléctricas hechas de MgO,** tratando el problema en
el espacio de frecuencias |Ec. (1.1)], y considerando la funcion dieléctrica del MgO a partir de datos
experimentales. En la Fig. 1.8, obtenida de la referencia [44], se muestra el momento lineal transversal,
AP, , transferido de un electréon rapido a una NP de MgO de 1 nm de radio. La Fig. 1.8(a) muestra
AP, en funcion de b (desde la superficie de la NP), considerando un electréon con v = 0.9¢, y la Fig.
1.8(b) muestra AP, en funcién de = v/e, considerando un electron con b = 0.3nm. De la Fig. 1.8
se observa que AP, es positivo para parametros de impacto b 2 0.5 nm, indicando una interaccion
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largo de la direccion transversal, AP, , de un
electron rapido a una NP de MgO de 1 nm de
! 2 3 4 5 radio. (a) AP, para un electréon con v = 0.9¢
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atractiva entre el electréon rapido y la NP. Sin embargo, AP, se vuelve negativo para pardmetros
de impacto pequenos (b < 0.5nm) y velocidades v 2 0.8¢, tal y como puede verse en la Figs. 1.8(a)
y 1.8(b). Lo anterior sugiere que la interacciéon repulsiva no es una cualidad tnica presente en NPs
metalicas.

Cabe mencionar que en los trabajos previos mencionados anteriormente, 20284244 Jas NPs de oro
y de MgO fueron caracterizadas con una funciéon dieléctrica obtenida de la interpolacion (y la ex-
trapolacion) de datos experimentales, provenientes de distintos experimentos y en diferentes rangos
de frecuencia, lo cual no necesariamente conduce a funciones dieléctricas causales y puede llevar a
resultados no fisicos.?’ Ademas, la integral de superficie cerrada [Ec. (1.2)] y la integral sobre el es-
pacio de frecuencias [Ec. (1.1)], fueron obtenidas numéricamente empleando reglas de Newton-Cotes
(NC), las cuales convergen lentamente (comparado con una cuadratura gaussiana) y no proveen es-
timaciones del error sin célculos adicionales (computacionalmente altamente demandantes).*! Por lo
tanto, es necesario un método eficiente para la integracién numérica capaz de proveer resultados con
estimaciones precisas del error. En el siguiente capitulo, se muestran las expresiones analiticas y los
métodos numéricos empleados para obtener el momento lineal transferido de un electrén rapido a una
NP, desde el punto de vista de la electrodindmica clasica y empleando la solucién retardada de las
ecuaciones de Maxwell en el espacio de frecuencias. Se obtienen expresiones analiticas para la contri-
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bucién espectral al momento lineal transferido, y se emplea la cuadratura de Gauss-Kronrod (GK) y

al método Doble-Exponencial para la integracién numérica. La cuadratura GK provee convergencia
31,45

las férmulas del método Doble-Exponencial son 6ptimas para integraciéon numérica en intervalos no

numérica més rapida que las reglas de NC y estimaciones del error sin célculos adicionales,

acotados. 947 Se garantiza que los resultados son fisicamente confiables al comprobar la causalidad
de las funciones dieléctricas empleadas para describir a la NP, y se discute el efecto que produce la
no causalidad de una funcién dieléctrica en el momento lineal transferido. Se estudian las contri-
buciones multipolares, y las contribuciones de los campos eléctrico y magnético al momento lineal
transferido, asi como las contribuciones de los campos electromagnéticos producidos por el electréon
y los esparcidos por la NP. A partir de las expresiones analiticas para la contribucién espectral al
momento lineal, se reportan resultados para el momento lineal transferido a NPs grandes, de hasta
50 nm de radio, hechas de aluminio, oro, plata, y bismuto. Finalmente, se concluye que los resultados
previamente reportados que mostraban una interaccion repulsiva (entre en electron rapido y la NP),
presentan un alto error numérico y/o fueron obtenidos empleando una funcion dieléctrica no-causal,
por lo que no son fisicamente aceptables.
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Capitulo 2
Metodologia

Como se mencion6 anteriormente, en la referencia [35] se aborda el problema de la interaccion
de electrones rapidos y nanoestructuras desde el punto de vista de mecénica cuantica, concluyendo
que bajo las condiciones establecidas en la Introduccién no es necesaria una descripcién cuéntica de
la interaccién. En este capitulo se muestra el enfoque de la electrodindmica clasica empleado para
describir la interaccion de un electron rapido y una nanoparticula (NP) esférica. En particular, se
estudia la interaccién a partir del momento lineal transferido del electréon a la NP.

En este trabajo se usa el sistema internacional (SI) de unidades, a menos que se indique lo contrario.

2.1. Momento lineal transferido de un electron rapido a una NP
esférica

El momento lineal que un electrén rapido transfiere a la NP puede ser obtenido a partir de la

ecuacion de conservacion de momento lineal: *°

APrec(t)  dPem(t) [ 2. . ..
7 + pram ng(r,t) -da, (2.1)

en donde P,,.. es el momento lineal mecanico, Pgy; es el momento lineal asociado a los campos

<~
electromagnéticos, S es una superficie que encierra a la NP, y T es el tensor de esfuerzos de Maxwell,

dado por®’
T (1) =oF (7 1) E (751) — %OTE(F, 1) E(71)
+ ot (75) A (7 t) = LT (1) - H (7). (2.2

con I el tensor identidad. Los campos eléctrico y magnético, E(F; t)y H (7;t) en la Ec. (2.2), son
los campos electromagnéticos totales, dados por

E(7t) = B (7 t) + E™(F; ), (2:3)
H(7t) = H (7 1) + H™ (7 1), (2.4)

con Escat y Hseat |og campos electromagnéticos esparcidos por la NP, y Eext y Het los campos
electromagnéticos externos (es decir los producidos por el electron rapido). El momento lineal de los
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campos electromagnéticos es?0

APeay (6) = oo | E(7it) x A (7t &, (2.5)
1%

con V el volumen encerrado por la superficie S.
El momento lineal AP que el electron rapido transfiere a la NP se obtiene integrando la fuerza
que la NP experimenta [dPe.(t)/dt, dada por la Ec. (2.1)] sobre el tiempo total de interaccion:

t=-+o00

o o “
AP = / %ﬁmech (t)dt = / 7{ T (7t) - d@ dt — Ppas(t) : (2.6)
—o0 —o00 J S t=—00
Por simplicidad, en este trabajo se considera que S es una esfera centrada en el origen y que no
interseca la trayectoria del electréon rapido. Es importante notar que, cuando el electrén rapido se
encuentra lejos de la NP a ¢t = —o0, los campos electromagnéticos dentro de V' son cero, por lo que el
momento lineal asociado a los campos electromagnéticos satisface Pryy (t = —00) = 0. Similarmente,
a t = 400 el electron rapido esta lejos de la NP y los campos electromagnéticos externos dentro
de V nuevamente son cero. Ademas, debido a procesos disipativos, los campos electromagnéticos
inducidos por la NP dentro de V' también son cero. Por lo que los campos electromagnéticos totales
dentro de V a t = +00 son cero, v Pg (t = +o0) = 0. Entonces, la Ec. (2.6) puede ser escrita como

Aﬁ:/ 45 (t)dt:/ y{?(m).dadt. 2.7)
—o0 dt —o0 JS

Mediante una transformada de Fourier del espacio de tiempo al espacio de frecuencias es posi-
ble expresar los campos electromagnéticos en funcién de la frecuencia. Dado que los campos elec-
tromagnéticos en funcion del tiempo son funciones reales, cumplen que E*(F;w) = E(F; —w) y
ﬁ*(f’; w) = ﬁ(F; —w), v ademéas cumplen que

/_ Zﬁ(ﬁ VB (s ) do = 2 /0 “Re [B(7 ) B (721)] oo (2.8)
y
/_Ooﬁ(F;w)ﬁ*(F;w) dw = 2/0 Re [ﬁ(f’;w)ﬁ*(f’;w)] dw. (2.9)

Sustituyendo E(7:t) por E(7w) y H(F;t) por H(7w) en la Ec. (2.7), y empleando las Ecs. (2.8) y

(2.9), se obtiene que el momento lineal transferido del electron rapido a la NP es?%:20

o
AP = / P(w) dw, (2.10)
0
en donde P se define como la contribucién espectral al momento lineal transferido, dada por

P(w) ! %g%(F;w) - da, (2.11)

18
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con el tensor 7 dado por

2
+ o H (7 w) H* (7 w) — %?ﬁ(ﬁ W) - B* (7 w)} . (2.12)

Es interesante notar que la contribucion espectral al momento lineal, dada por la Ec (2.11), se puede

separar en sus contribuciones eléctrica y magnética:

5 1 «E ~H
P(w) = W% [7' (Fyw)+T (F;w)] -da. (2.13)
S
con
«~E . — 5 . €0 =, = .
T (F;w) =Re [50E (7 w) E* (Tyw) — ) IE(Fw) - E* (r;w)} , (2.14)

(2.15)

Denotando a R como el radio de la superficie esférica de integracion S'y a 7 como el vector unitario
en la direccién radial, es posible expresar la componente de P a lo largo de n de la siguiente manera:

R2 «E «H
Pp(w) = — [ﬁ T (Fw)-r4+n-T (Thw) - 13] s, (2.16)
S

™

con ) el angulo solido. De manera explicita, a partir de la Ec. (2.3), la componente eléctrica del

tensor de esfuerzos puede ser reescrita como:

«B r_ = (f
2

T =coRe |E(Fw) B (7w) - S E(Fw) - B (7 w)} (2.17)

=¢oRe -(E'scat + E_’ext) (E_’scat* + En'ext*) - 7(E_’scat + E’ext) . (E’scat* + E_'ext*):|
L 2

=eoRe -(E'scatE'scat* + E_’scatE_’ext* + E’extE_'scat* + E_u’extE'ext*)
_ %(E’scat . E’scat* + E_?scat . E_?ext* + E’ext . E’scat* + E_?ext . E_?ext*)i| )

Entonces es posible expresar la contribucion de los campos eléctricos al tensor de esfuerzos como

T = Tss + Tint + Tee’ <218)
d d <—>E — — * Y — — *
en donde T oo = coRe [sg Rt oot — _ frent . feat”], (2.19)
~E — * T — — *
Tee = €0 Re [EextEext - G BB } (2.20)
Tz'nt _ Tse + Tes’ (221)
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2.2. CAMPO ELECTROMAGNETICO DEL ELECTRON RAPIDO

con

«E _ — * ? - — *
Tes = soRe [ B - S B B ] (2.22)
Toe = coRe |t pes” - SE . e B (2.23)

Anslogamente, al remplazar ¢g — po y E — H en las Ecs. (2.19) a (2.21), se obtienen las contribu-
ciones de los campos magnéticos al tensor 7.

Es importante mencionar que, la componente 7H'mt [ver Ec. (2.21)] esta relacionada con la in-
teraccion del campo electromagnético del electréon con las cargas y corrientes inducidas en la NP.
Anteriormente se mostré que la componente %ee no contribuye al momento total transferido,?’ por
lo que no seré considerada en los calculos mostrados en las siguientes secciones. También es intere-
sante notar que la componente ’?’SS, al depender tinicamente de los campos esparcidos por la NP, esta
relacionada con la interaccion de la NP consigo misma, referida por algunos autores como autofuerza
o reaccion de radiacion. *

Hasta este punto se han presentado las expresiones generales para el calculo del momento lineal
transferido de un electrén rapido a una NP. Sin embargo, aun es necesario obtener expresiones para
los campos electromagnéticos totales en funcion de la frecuencia que aparecen en la Ec. (2.12). En las
siguientes secciones, se presentan las expresiones analiticas de los campos electromagnéticos externos
(producidos por el electron) y de los esparcidos por la NP.

2.2. Campo electromagnético del electrén rapido

El campo electromagnético externo producido por un electréon rapido, considerado como una parti-
cula puntual de carga —e viajando a velocidad ¢ constante a lo largo del eje z |[ver Fig. 2.1], se puede
obtener mediante una transformacion de Lorentz de un sistema de referencia en el que el electréon
se encuentra en reposo, a un sistema de referencia en el que el electron que se mueve a velocidad
constante ¥, obteniendo:

- —e x—b)x y+ (2 —vt)2
dmeo [(x — b)? + y? +~7(z — vt)?]3/2
- —e v|(z—b)y —yzx
Hext(x7 Y, 2 t) —_ v [( )% Yy ] R (225)
AT [(z — b)2 4 y2 +~° (2 — vt)2]3/2

en donde v = [1—3%]7/2, con B = v/c. Mediante una transformada de Fourier del espacio de tiempo
al espacio de frecuencias de las Ecs. (2.24) y (2.25), se obtienen los campos eléctrico y magnético

externos en funcion de la frecuencia:*?

B (71 0) = _227(‘}61'0.;(2/11) {s@;n(w) K <|wa> [(x _ )i+ yy} 'K, (W|Rff> 2}7 (2.26)

vy Ry vy v vy
= . 2ef3 ; |w| Ry, N o
ext . _ 1w(z/v
H™ (P w) = waUQ’y‘w’e (=/v) K, ('U’Y) [yac — (x—0) y}, (2.27)

con Ki(x)y Ka(z) las funciones modificadas de Bessel del segundo tipo y de orden 1y 2, respecti-
vamente, y R, = /(z — b)? + y2.
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N>

Figura 2.1: Nanoparticula (esfera gris) de radio a con una funcion dieléctrica ¢; y embebida en el vacio. La nano-
particula interacttia con un electron rapido (punto rojo) viajando a velocidad constante ¥ (eje z) y con un parametro
de impacto b. Se muestran los vectores unitarios de la base esférica 7 y 6.

Las Ecs. (2.26) y (2.27) son expresiones generales cerradas para los campos eléctrico y magnético
externos en funcién de la frecuencia, con una simetria cilindrica. Sin embargo, para el cilculo del
momento lineal transferido del electrén a la NP, es necesario obtener expresiones para los campos
esparcidos por la NP, que tienen simetria esférica. Por tanto, es conveniente escribir al campo elec-
tromagnético externo en la representacion de coordenadas esféricas centradas en la NP. En la Fig.
2.1 se muestra la base esférica que resulta natural para estudiar el esparcimiento de la NP.

El campo eléctrico producido por el electron rapido también puede ser obtenido a partir de la

funcion de Green dependiente del tiempo: 333949

E™(F) = (v - Zk”) /dt et Go (F— 1), (2.28)

Cc

en donde la funcién de Green G esta dada por?®?

elkl?ﬁf‘t’

Go(F—1) = (2.29)

= o
|7 — 7%

con k = w/c el ntimero de onda en el vacio, 7y = 7y + ¥t la posicion del electron al tiempo ¢. Por un
lado, mediante una transformada de Fourier del espacio de tiempo al espacio de frecuencias, y dado

que en este problema la posicion del electrén rapido es 7 = b3 + vt2, se tiene que?’*”

] ik|7—(b,0,vt)] 9 w )
dt ZWte—:,K v —b)2 2 zwz/v. 2.
J e =y = o (V) (230

Sustituyendo la Ec. (2.30) en la Ec. (2.28), se obtiene

. ikv\ 2 .
Eo (7)) = (v - “’) [KO <°“’ (@— b2+ y2> ew/v} , (2.31)

c v vy
a partir de donde el campo eléctrico externo puede ser expresado como se muestra en la Ec. (2.26).
A partir de la ley de Faraday-Lenz y de la Ec. (2.26), se obtiene el campo magnético externo dado
en la Ec. (2.27).
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La funciéon de Green en términos de la base esférica mostrada en la Fig. 2.1, esta dada por>?

Go ( _47rkz Z Gelk YRS (k1) Yo um () Y (), (2.32)
=0 m=—¢

en donde héﬂ (x) = ihgl)(ac) es la funcién de Hankel esférica de orden £.°” Sustituyendo la Ec. (2.32)
en la Ec. (2.28), se obtiene

[e%) ¢
S kv .
B () = (V=0 ) 30 3 b ¥em(@)otm (233
(=0 m=—/
con
bp.m = Ak / dt ' BT (k) Yy () (2.34)

En el Apéndice A se muestran los detalles del calculo de la Ec. (2.34). Es importante mencionar que,
como se muestra en el Apéndice A, es posible obtener expresiones para el campo electromagnético
externo en representacion multipolar esférica:

Et = Z i+ EC00 + &0, (2.35)
H = Z T+ 00+ A0, (2.36)
con
Efn, =" D (0 + 1)Pg”(c089)ﬂl(€kir)7 (2.37)
0
éoee _ zmqbcext L 9) — Zm¢Dext /41 COS@Pm 0)—
10, == OO i (kor) FY (cos) — ¢ (4 1) P (cos)
t—m+ m Je(kor .
(Sing)PZ—i—l(COS 9)} [(5 + 1)2: i ) _ je+1(k0r)], (2.38)
e i ~ext - cos (—m+1)
é}ﬁl =1€ ¢Cemtzje(k‘or) [(E + )S1 0P£ (cos @) + (Sine)PgH(cos 0)]
. ime mext 1Y m jz(koT) .
+ie Dg’misinepe (cosf) {(6 +1) ot Jes1(kor) |, (2.39)
y
A, =ML + 1)Pﬁ(co89)‘”l(ff), (2.40)
0
cos 6
A, = Dg, I ikor) P (cos ) — ¢ OCE, [<e+ D)0 P cos )~
—m+1 m jf, kOT .
(Sine)PéJrl(COS‘g)] [(«H 1) ,ior ) —Jz+1(/€07“)], (2.41)
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e zm ex jg(kﬁo’l“) .
%’22 ey "tLS1 GPE (cosf) [(6 +1) o ]Hl(k:or)}
. im@ myex cos L—m+1 m
— e ¢D£ t jo(kor) [(E + 1) 0P£ (cos®) — 7( im0 )PZH(COS 9)] , (2.42)

. ., L. . . =
en donde j, es la funcion esférica de Bessel de orden £, P;" son las funciones asociadas de Legendre,*’
y los coeficientes escalares externos estan dados como

ext _ 20 + 1 (é m)' M,ext

“i \/ Ar (L +m)! Ty Vem (243)
ex . +1 (f m)' E,ext

Dt = \/ ) wem , (2.44)

con los potenciales escalares externos, sz ext W Xt definidos en el Apéndice A.

2.3. Campo electromagnético esparcido por la nanoparticula

Los campos electromagnéticos totales satisfacen la ecuacion de Helmholtz sin fuentes (ver Apéndice
A para los detalles):
(V2 + k%) E =0, (2.45)

(V2 + k%) H =0, (2.46)

con k = w/c la magnitud del vector de onda en el vacio. La solucion a las ecuaciones de Helmholtz,

Ecs. (2.45) y (2.46), se puede escribir en términos de funciones escalares como”

E=vVyt+ LyM— %v x Ly, (2.47)
H= —%v x LyM — Ly, (2.48)
en donde L = —i 7 x V es el operador de momento angular orbital. Las funciones escalares 1=, P,

y M satisfacen la ecuacion escalar de Helmholtz sin fuentes, dada por
(V2+ Ky =0. (2.49)

Para medios con simetria esférica, las condiciones de frontera se reducen a la continuidad de ¢,
ep?, oM Jor, y (14 10/0r)ypF 3352

Es importante notar que los campos electromagnéticos externos no son campos de radiacion,
por lo que pueden ser expresados como una superposicion de ondas planas con vector de onda k
perpendicular a los campos eléctrico y magnético. Por lo tanto, la funcion escalar ¥ no aparece en
la solucién a la Ecs. de Holmholtz (2.45) y (2.46). Las funciones escalares 1)™xt y ¢yM-ext pueden ser
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expresadas en términos de la base esférica mostrada en la Fig. 2.1, como

9] l

wE ext Z Z +) kT’ Y'em( 7") wg;n) (250)
{=1 m=—/(

Mext Z Z +) k"l“ ngm( r) wi)’/[nfxt’ (251)
{=1m=—{(

en donde héﬂ(x) = ihél)(x) es la funcién de Hankel esférica y Yy, son los arménicos esféricos.*%>*

Aplicando las condiciones a la frontera mencionadas anteriormente, se obtiene que la relaciéon entre

(E,M),scat M),ext

E .
los coeficientes de las funciones escalares esparcidas, W , V externas, wé m , estd dada por

la matriz de esparcimiento (ver apéndice A):3%52
E,scat E,ext
Vo = (2.52)
Mscat _ M, M,ext
et = e (259

Para esferas homogéneas, los coeficientes de proporcionalidad en las Ecs. (2.52) y (2.53) se reducen
al resultado familiar de la soluciéon de Mie:*!

o —dewo) [ide(@i)] + i gels) [oje(wo)] (2.54)
hf)(f’«"o) [zije(z:)] — €i jolw:) [lﬂohéﬂ (950)}
o —mige(wo)jip(wi) + woji(o)je(x:) (2.55)

wihD (o) jy(ws) — woh{ (xo)jolr:)

en donde j; es la funcion de Bessel esférica, zg = ka y x; = ka,/€;, con a el radio de la NP y ¢; su
permitividad eléctrica. La prima en las Ecs. (2.54) y (2.55) denota derivada de la funciéon respecto
a su argumento. Sustituyendo los potenciales escalares [Ecs. (2.52) y (2.53)] en la expresion para el
campo electromagnético esparcido por la NP [Ecs. (2.47) y (2.48)], se obtiene:

0o ¢
Bty =3 3 i 6004 650, (256)
=1 m=—¢
con
o R (&
¢, = ™D (L + 1) P (cos e)fk(ror), (2.57)
0
. 0
&0 = — emoCpeat T p (0 (kor) PP (cos B) — €™ DR | (£ 4+ 1) ol P (cos §)
sin 0 sin 0
(+)
(C—m+1) h{H) (kor)
— Pl (cos )| (£ + 1)T — ) (kor) | (2.58)
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s i sca cos@ .. {—m+1) .
é”@ﬁl =ie ¢ngmthg+)(kor) [(8 +1) o P;"(cosf) — (Sine)PEH(cos 9)}
(+)
. im scat 1T m h (k‘o ) (+
+ e (bDZ,thPZ (COS 9) |:(£ + 1)€]€T h£+)1 (k‘o?") N (259)
mientras que el campo magnético esparcido por la NP es
00 J4 A A
Hscat F Z Z % f.+%i€l9+%‘;ﬁ¢, (260)
l=1 m=—¢
con
(+)
h,"’ (k
o = e’m¢Cscat€(£ +1)P;"(cos H)Zk(()r), (2.61)
or
%59 — ezm¢>Dscat Hh( )(kQT)PZn(COS 0) o eim¢>czc7ibt [(f + 1)COSZPgm(COS 9)
sin ' sin
C=m+1) oo [ro s pHE o) 2.62
T smd £+1(COS )| |+ )“‘7&;:“*‘— g+1( o) | (2.62)
B . ime¢ ~scat T m hg—i_) (ko?“) (+)
f%”e’m =ie"Cyon @Pg (cos®)| (£ + I)T By (kor) (2.63)
- im cos 0 l—m+1) .,
ﬂe%ﬁWWW$Hanﬂ%m—(mﬂ)&dmﬂ,
en donde los coeficientes C5¢ y DSt estan dados por
Cseat “ M X 2.64
4m () \/ A (E—i—m) 14 W,m ) ( )
. +1({—m)! 5 Eext
pscat _ ;)¢ 1B pEext 2.
lm (7’) \/ Ar (£+m) 14 Qphm ( 65)

Una vez que se conocen los campos electromagnéticos externos y esparcidos, es posible construir
el tensor de esfuerzos T, dado por la Ec. (2.12). La componente n de la contribucion espectral al
momento lineal transferido del electron a la NP, esta dada por la integral de superficie cerrada |Ec.
(2.16)]:

2 o
mw:ifﬁfmm,
S

con 1 cualquiera de los vectores unitarios de la base cartesiana.
A continuacién se presentan dos enfoques para el calculo de la integral de superficie cerrada:

» Calculo analitico: al usar la expresion multipolar esférica del campo externo [Ecs. (2.35)
y (2.36)] es posible calcular de forma analitica la integral de superficie cerrada, y obtener
expresiones analiticas para la contribuciéon espectral al momento lineal. Sin embargo, este
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método presenta una desventaja: el campo del electron, el cual tiene simetria cilindrica, al ser
expandido en representaciéon multipolar esférica, converge de forma no trivial.

» Calculo numérico: consiste en usar la forma cartesiana del campo externo [Ecs. (2.26) y
(2.27)]. Sin embargo, esto conduce a expresiones que dependen de integrales que no han podido
ser resueltas de manera analitica, por lo que es necesario resolverlas de forma numérica. A pesar
de que este método no permite tener expresiones analiticas para el momento transferido y es
mucho més lento desde el punto de vista numérico, permite una comparaciéon directa con
resultados reportados en estudios previos.

2.4. Expresiones analiticas de la contribucién espectral al momento
lineal

Para calcular el momento lineal transferido del electrén réapido a la NP, es conveniente escribir
de forma explicita cada uno de los productos 7 - ’(7' 7 que aparecen en la Ec. (2.16). En particular,
sustituyendo en la Ec. (2.23) la representacion multipolar de los campos eléctricos externo y esparcido
[Ecs. (2.35) y (2.56)], se obtiene

Py ) 5 5
T 7 =oRe [Escat (Bt 7)

—_

-5 (Eseat . E’ext*)f
5 - 1
—c0) > Re [é?m (Gim + Enb + 6 ®) = 5 (Emims + Einim + é;ifé;?;ﬂf)f] . (2.66)

Iym UI'm/
Para las demas componentes del tensor de esfuerzos |ver Ecs. (2.19) a (2.23)], se puede escribir en
forma general

/ml lm/ l/m/

(Einci + sty + 6265507 o)

B R ark T A ) ’ 1
Tba.r:{gozZRe [Cg}l/m/((gl?nr+(g}l?gg+(§l%¢) _5

Lm U';m/

en donde los indices a y b indican la componente del tensor de esfuerzos que esta siendo considerada.
Al remplazar a,b por s se obtienen las expresiones para el campo eléctrico esparcido, y al rempla-
zar a,b por e se obtienen las expresiones para el campo eléctrico externo. Es relevante notar que
tnicamente la parte real de la Ec. (2.67) contribuye al momento lineal transferido [ver Ecs. (2.14) y
(2.15)].

La transformacion de la base Cartesiana a la base esférica (mostrada en la Fig. 2.1) esta dada por

7 sinfcos¢ sinfsing cos6 T
0| =|cosbcosp cosOsing —sind | | (2.68)
qg —sin¢ cos ¢ 0 2

<>
Expresando al vector T - 7 en términos de los vectores unitarios cartesianos, a través de la transfor-
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macion de la Ec. (2.68), se obtiene

«E
Ty T OZZRe { brgars, — &0 £avs é’b(bé”ﬁ }) sin @ cos ¢ + ELL & cos b cos ¢
Lm U'm'
— é"b(z’éa‘"* sin ¢ |, 2.69
I'm
0T €0 Z Z Re { brgars — &0 £a0% _ £ £09%) gin G sin g + 28T cos O sin ¢
Lm U'm'
+EX &I cos (;S] (2.70)
=20 > Re [ brgars — &0 gals _ g0 800 cos g — S0 &I sing|.  (2.71)
Lm Um'
«H

Es relevante resaltar que la contribucion de los campos magnéticos al tensor de esfuerzos, T - 7, se
obtiene al remplazar £y por pg, y & por i, en las Ecs. (2.69) a (2.71), con 4, las componentes
del campo magnético [Ecs. (2.40) a (2.42) para el campo magnético externo y Ecs. (2.61) a (2.63)
para el campo magnético esparcido].

Para calcular la contribucién espectral al momento lineal, ﬁ(w), a lo largo del vector unitario 7,

es necesario realizar la integral de superficie dada por la Ec. (2.16). El término &), br oy del vector
«~E
7 [Ec. (2.67)] puede ser expresado como

a
&&= Db DI+ 1)(1' + 1) ZCOZT)’Z eilm=m")¢ pm pin’. (2.72)
en donde a y b indican la elecciéon arbitraria de componentes del campo esparcido (denotado por s)
o del externo (denotado por e), mientras que Z; — h;“(k:or) para el campo esparcido y Z; — j;(kor)
para el campo externo.
Dependiendo de la componente a lo largo de n del tensor que se desee escribir, es necesario expresar
la integral de cada uno de los términos que componen a 7 - ;7' 7. Para la componente a lo largo de
z [Ec. (2.69)], se tiene que

VAYAs /
o it sinBcos 2 = Dl DRI+ ) + 1) Gl m (G + o ING™ (273
«B
para la componente ¢ - T, - 7 [Ec. (2.70)], se obtiene
VAV A

jl{éal " &V sin @sin ¢ dQ = DY D (14 1)(I' 4 1) i (Orm—1,m — 5m+17m/)INZ;L,’mI, (2.74)
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«E
y la componente z - T, - 7 [Ec. (2.71)] puede ser expresada como

zbze
(kor)?

7{ Ebn&ins cos 0d = D, Dinll' (1L + 1) (1 + 1) 22200208, IM]™ (2.75)

con | Nﬁ,’m/ y I Mﬁ,’ml cantidades escalares definidas en el Apéndice B.
«E
El término é‘f;féaﬂ;*/ de Ty, - 7 |Ec. (2.67)] esta dado por

b 7ax ) , Pum’ cos @ pm Pm
bp ars - b pyax ZULEY g i(m—m')p P v 7 I+1
& zquMf?§flU+¢ﬁ (1+1) -7 ( m+1}zﬁg—

br7zax pm pm’
Ry PR

i(m—m/)¢ /
+ie Db D (I +1)m o smd (2.76)
en donde se define: 20 (kor)
r
fithor) = (L D=2 = 2 (ko). (2.77)

con la notacién para Z;' descrita anteriormente. Al realizar las integrales de superficie de las Ecs.
(2.69) y (2.70), se tiene que la contribucion de este término [Ec. (2.76)| para & - %bEa -7, [Eec. (2.69)],
es

zbzar
™ kor

7{ EPPEI o8 ¢ dQ =TSy 1 + Ot ){zC’lle, Ul +1) [(z +DIW™

i ﬁ*IU"””} (2.78)
k Ly ’ :

—(l—m+ )IUZZIWE,} +iD) D& U1+ 1)m e

«B
y para § - Ty, - 7, [Ec. (2.70)], es

ZbZC/L* m,m/’
L 7f '’ +1) [(z+1)IWu;

7{ EPP & sin ¢ dQ) = im0 (81 gt — 5m17m/){icme?/:n,

il ﬁ*IUmm} (2.79)
L ’ :

—U—wn+1ﬂUﬁﬁl+memeHF+1) For

con 8,y la delta de Kronecker, y T Uﬁ,’m/ y I Wﬁ,ml definidas en el Apéndice B.

«E
El término & &8 de T, - 7 [Ec. (2.67)] puede ser escrito como

arx ZbZ%* i(m—m P P/ be(}*
gl @@l,m, = Clle’m’ L7 ml/(l/ + l)e ( ) lSlan - Dlle’m’l (l/ + l)lk;T,’la
leP;,”/ cos 0 PanZle
el i S 1) e 2.
(1+1) sin 6 (I=m+1) sinf |’ (280)
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«E
y su contribucion a la integral de superficie de & - T, - 7 [Ec. (2.69)], est4 dada por
fb Zax ,
j{é’lba & cosfcos pdQ = — (Ot m + 5m—1,m/){D1mD (14 1)L k {(l + 1)1V
or '

b r7ax

ol (I + 1)1V[/l’j;;m'}. (2.81)

—(-m+ 1)1W,i’;’{j}f} +Cp D

«E
La contribucion del término g - T, - 7 a la integral de superficie cerrada [Ec. (2.70)], puede ser

expresado como

ba*

Z
ity costsing dft = — (5 — Sps){ Db D0 + 1) EZE

o [(l " 1)1‘/7;3 "

brza ,
Ul (1 + nIw™ } (2.82)

—(l—m+ 1)114/[1{’},] +Cb D&,

«B
mientras que la contribucion de z - T, - 7 |Ec. (2.71)], es

bZ(%* ,
jl{éal i sin@dQ = — 218, {DlmD A+ 1) k()?l” [(l + 1)]M;?Z;m —(l—m+ 1)Al+1,l’:|
VAV A
=+ Clle’m k‘ L l,(l, + 1)Al,l’}- (283)

Los coeficientes [ Vl”;,m/ y Al 1, se muestran explicitamente en el Apéndice B.

El término & &% de Tba 7 |Ec. (2.67)], puede ser expresado como

ei(mfm’)dlpmpl
l l + Clle’m’le fa* i(m—m')¢

&R &0 — b C ! ZP 7%

m sin? 6
[ PP cosd Py :
| (1 4 1) B ! g 1)L Ly pb o !z i(mem)e
i sin“ 6 sin” 6
PP cos P P
X (z+1)172 (I —m+1)" L Db D fpfr efm=mDe
i sin” 6 sin” 6
[ PP cos® 6 PP cosf
< {0+ D@+ DT ey -l )L (g
i sin“ 6 sin“ 6
P P cosf PP
x(lerl)lH+(lm+1)(l’m/+1)l+1l+1} (2.84)
sin? sin? 6

«B
La contribucion de este término [Ec. (2.84)] a la integral de superficie de & - T, - 7 [Ec. (2.69)] es
j{é’l E5%% sin 0 cos p dQ = T(Spi 1t + Ot ){ClmC mm'Z, Zﬁ*IUln;,m (2.85)

+C Dt mZP i [(l’+1)IW[”me'(l’ )IU[';,TJ
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+ Db Cor ! fo 78 [(z FOIW — (= m 1)1U,“j{j}i]

+ Dby Dii 11 157 [U + 1)+ DIVE™ = 1+ 1) —m + DIWY

="+ ) =m+DIW + (@ —m+ D —m' + 1)IU;1’113'+1] }
«E
para § - Ty, - T [EC. (2.70)] es
%éall;zéaﬂg; sinQSingbdQ :Z'ﬂ-((;m_Lm/ — 5m_17m/){CfmC%;/mm/Zleﬁ*]UZ?;m’ (286)
T Clmeng;l/mZ;)f?* |:(l/ + 1)IWIT,7,’m/ _ (l/ —-m + ]_)IU;?ZnTl']

+ D}, Ciivym! [ 25 [(Z + 1)IWl7jll’7ml —(l—m+ I)IU;Z’{Z:}

DDA (L D+ DIVE™ = (4 1) =+ DI

— () —m A DIW + (= m+ 1) —m' + 1)1Uﬁflzi+1] }

«~E
y para Z- Ty, -7 [Ec. (2.71)] es
?{ &Y E5%% cos 0 dQ =278 {cfmce;*n,mm’zlbzl%*nfmm’ (2.87)

+C D mZp [(z’ + DIX™ — (= m + 1)11/1%"{}

+ Db Ci om! fR 73 {(z + 1)1X{j;;m' —(l—m+ 1)1}3@”{7}]

DDA [+ D + DIZE = (4 1) =+ DIX,

— (D= m+ DIXTT + (= m+ D) —m + 1)1}31”‘{1”‘,’“} }

con IX;?,’m/, IY/lrf’m/ y IZZWIL,’mI definidas en el Apéndice B.

~B
Finalmente el término é}%@?ﬁ de Ty, - 7 [Ec. (2.67)] es

ei(m—m’)¢>PmPCrz’
S St =Dl Dffmm’ 7 £ L

— L D Gt 2 (289)
PRy eosd L BRI
sin? 6 sin? 6

x [(I"+1)

. ’ PmPT/n/ 0 Pm P7,nl
+ Ol Dm! 2 g o9 4 )y L0080y ) T
sin“ 6 <in2 0
! 2
t ChaClt 2} 25 [(z a4 T cond

— 1+ DT -m +1
ey (+D=m +1)
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!
P{’”‘Pl’?}H cos 0
sin? 6
m pm’

y PP
sin2 0

!
P Pt cosf

X
sin? 6

-+ -m+1) +(l=m+ 1)l —m'+1)

«B
La contribucion de este término [Ec. (2.88)] a la integral de superfie de & - T, - 7 [Ec. (2.69)] es

]{ ELPE17 in 0 cos b dQ =7 (1 s + S 1) {Df’mDﬁfn,mm’ o (2.89)
+ Db, Ol m fP 23" [(z' + DIW™ — (= + 1)1U;j;;f{]
+ G, D! 20 £ [(z + DIWE™ — (= m+ 1)1U[ﬁ{j;§]
+ C, Cir s 20 235 [(z DU+ DIVE™ = (+ 1)1 —m + D)W

— U+ 1)1 —m+ 1)]1/[/'1";’1’7/ +(l=-m+1)(I'—m' + l)IUlni’E:H} };

para 9 - %Z]a -7 |[Ec. (2.70)] es
7{ EPP £ sin 0 sin ¢ dQ =i (S 1.m' — 1) {Df’mDﬁTn,mm' bt fﬁ*IUlﬁ;m’ (2.90)
+ Dy, ClinmZp f2* [(z' +DIW™ = (1 —m + 1>1U;j;;_’31’]
+CP D m! ZP 3 [(z +DIW™ — (1= m+ 1)]Uﬁ’$:}
+Ch Cex, Zb 7 [(z + 1)+ DIV™ = (+ 1) = m + DIW]T

— (D= m A DIWET + (= m ) = m + 1>1Uﬁ’f,’?:+1] }

y para Zz - %fa -7 [Ec. (2.71)] es
7{ EPPEN cos 0 dD :2w5m,m,{D?mD;:n,mm/ ey (2.91)
+ D} s omfPZy [(l’ +DIXT™ = (= + 1)113331”1’}
+CY D ! 7P [(z + DIXT™ — (1 —m+ 1)1}311{,7/]
+Ch cwr Zb 7z [(z + 1) + 1)Izg;;m' —(I+D){l'—m + 1)IX;3;T{

- '+ —m+ 1)[X[f;’1’f;’ +(l=m+1)l"'—m + 1)113’1‘1’}‘,'“} }
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Con las expresiones para las integrales presentadas en esta seccion, se tiene de forma completa una

representaciéon analitica de la contribuciéon espectral al momento lineal transferido. Por completez,
«~H
las expresiones analiticas de la parte magnética, 7 -7, se muestran en el Apéndice C.

2.5. Calculo numérico de la contribucién espectral al momento li-
neal

Con el fin de comparar directamente con resultados de estudios previos 2928

y resultados obtenidos
a partir de las expresiones mostradas en la Seccién 2.4, se necesita obtener la contribucién espectral
al momento lineal, 73, a partir de las expresiones en coordenadas cartesianas de los campos electro-
magnéticos externos |[Ecs. (2.26) y (2.27)]. Sin embargo, esto conduce una familia de integrales que

contienen términos del tipo
yei(wz/v—qu)
s +/(z —b)2 + y2

Estas integrales no han podido ser resueltas de forma analitica. En esta seccion, se describen los

K (w\/(x_b)—2+y2> P/™(cos 6) cos 6 cos ¢ dSQ. (2.92)
vy

métodos empleados para obtener numéricamente la contribucién espectral al momento lineal, P.

Como se menciond en la Introduccién, se ha reportado que la NP puede ser atraida o repelida de la
trayectoria del electron rapido?°~2%. En particular, la informacion de la posible atracciéon o repulsion
estd contenida en la componente transversal (eje z, ver Fig. 1) del momento linear transferido,
AP, . Por esta razoén, a continuacién se muestra tnicamente el método numérico empleado para
obtener P, . Al igual que en la referencia [26], se considera una NP de aluminio de radio ¢ = 1 nm
caracterizada por una funciéon dieléctrica dada por el modelo de Drude, con una frecuencia de plasma
de hw, = 15.1eV y un parametro de amortiguamiento de hl' = 0.15eV.

En el estudio previo de la referencia [26], P fue calculado numéricamente usando una regla com-
puesta de Simpson 3/8, esto es, una regla de Newton-Cotes (NC) de tercer orden, para la integral
de superficie mostrada en la Ec. (2.16). Sin embargo, una cuadratura gaussiana converge mas rapido
que una regla de NC respecto al ntimero de evaluaciones del integrando.?! La cuadratura de Gauss-
Kronrod (GKQ), por su siglas en inglés Gauss-Kronrod quadrature) se construye anadiendo N + 1
puntos a una cuadratura de Gauss-Legendre de orden IV, resultando en un total de 2N + 1 puntos.
La GKQ proporciona una estimacién al error por integracién numérica al comparar el resultado de

3145 Por esta

la integral con el resultado obtenido con la cuadratura anidada de Gauss-Legendre.
razon, en este trabajo se elige a la GKQ como método de integracién numérica.

La superficie S en la Ec. (2.11), se elige como un cascarén esférico concéntrico a la NP y con radio
R = a + 0.05nm. Considerando el sistema de coordenadas esféricas mostrado en la Fig. 2.1, es

posible expresar a la contribucién espectral al momento lineal como
5 R2 2T o
Plw) = — / T(R,0,¢;w) - 7sin db de. (2.93)
™ Jo Jo
Esta integral de superficie cerrada se calcula numéricamente usando GKQ. Se definen a g; y ¢; como

los pesos y nodos para la integraciéon en 6, y gr v ¢ como los pesos y nodos para la integracion
en ¢. En particular, la componente transversal de la contribucién espectral al momento lineal esta
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dada por

Ng Ny

R? .
P (w) = Z Z 9igkT 1 (R, 0, pr;w)sinb; £ epy (w), (2.94)
k=1 j=1

endonde T'| =2 - 7H' 7, Ng =2ng +1y Ny = 2n4 + 1, con ng y ng los 6rdenes de las cuadraturas
anidadas de Gauss-Legendre. Es importante resaltar que el error absoluto ep; [Ec. (2.94)] es una
funcion que depende de la frecuencia, y esta dado por la diferencia entre los resultados de la integral
de la GKQ y la cuadratura de Gauss-Legendre, como se mencioné anteriormente.

A continuacion se calcula P, (w) para una NP de aluminio con ¢ = 1nm usando los dos métodos
de integracion numérica: (i) la regla de Simpson 3/8 y (ii) la GKQ, con el fin de comparar ambos
métodos. En la Tabla 2.1 se muestra el error relativo de la contribucién espectral al momento lineal
transversal, 0P, = ep; /P, en funcion del nimero de evaluaciones N sobre la superficie S. En la
Tabla 2.1 N = 2”12\10 es el nimero de evaluaciones en la superficie S para la regla de NC, con n ., el
nimero de evaluaciones para ¢ y 2n,, el nimero de evaluaciones para ¢. Para (SPEKQ, el nimero de
evaluaciones no necesariamente coincide con IV, por lo que se elige N > Ny x Ny con Ny > Ny + 10.
En la Tabla 2.1 se observa que la GKQ (5PfKQ) tiene un error relativo menor que la regla de NC
((57Div C), lo que indica una convergencia numérica més rapida. Por lo que en los céalculos reportados
en el capitulo siguiente, se emplea la GKQ para calcular P numéricamente.

2x 1073
5.5 x 1072
9.7 x 1074 2.5 x 1072
IR0 7.6 < 107°|7.4 x 10712

Tabla 2.1: Error relativo de la integral de superficie cerrada [ver Ec. (2.94)] en funcion del ntimero de evaluaciones
N sobre la superficie S, obtenido mediante una regla de Newton-Cotes (NC) de tercer orden (6P ) y obtenido con
una cuadratura de Gauss-Kronrod (JPfKQ). Se considera una NP de aluminio de 1nm de radio, un electrén rapido
con b= 15nm y v = 0.5¢, y la energia hw = 8.7¢€V.

2.6. Integral numérica en el espacio de frecuencias

La GKQ es 1util para obtener la integral de funciones sobre intervalos acotados. Para emplear la
GKQ en la integral de frecuencias mostrada en la Ec. (2.10), es conveniente definir una frecuencia de
corte we, de tal forma que la integral se calcula sobre el intervalo (0,w.) en vez de (0, 00). Definiendo
gi y w; como la colecciéon de pesos y nodos de la GKQ para el intervalo (0,w.), el momento lineal
transferido a la NP puede ser escrito como

APJ_ = Zgipl(wi) + GPL, (2.95)

7

en donde ep, es el error numérico absoluto, dado por

€p, = €arg T wWe Maxlep, (wi)] + Ecut, (2.96)
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Figura 2.2: Contribucién espectral al momento lineal transversal P (w) tipica para una NP hecha de (a) aluminio y
(b) oro. El espacio de frecuencias se separa en cuatro regiones denotadas con colores: verde, rojo, amarillo, y azul. La
region azul se usa para estimar w. y €.+ con la cuadratura Exp-Sinh, mientras que las regiones verde, rojo, y amarillo
se integran usando la cuadratura de Gauss-Kronrod.

CON €, la estimacion del error arrojado por la GKQ para la integracion sobre el intervalo (0, we),
€cut €S una cota superior para el error por truncamiento de frecuencia, definido como

o
€cut = €cut = PL(W) dw, (297)
We
y we Max[ep ] (w;)] es una cota superior al error numérico absoluto debido a la integral de superficie

cerrada:

we Max

er, ()] 2 [ en, () a (29)

A continuacion, se discuten los criterios para elegir w. y a la coleccién de nodos y pesos (g; y w;)
en la Ec. (2.95). Se consideran NPs con a = 1nm hechas de dos materiales distintos: (i) aluminio,
con una funcion dieléctrica dada por el modelo de Drude (con los parametros fuw, = 15.1eV y
R’ = 0.15€V); (ii) oro, con una funcion dieléctrica obtenida de datos experimentales y reportada
por Werner et al.”!. En la Fig. 2.2(a) se muestra una contribucién espectral al momento lineal,
P, (w), tipica para una NP de aluminio, y en la Fig. 2.2(b) se muestra una P (w) tipica para una
NP de oro. Se ha separado al espacio de frecuencias en cuatro regiones, con etiquetas I; a I4, y con
colores: verde, rojo, amarillo, y azul, respectivamente. En la region roja, P, (w) presenta una mayor
estructura respecto a las otras regiones, por lo que se necesita una mayor cantidad de puntos de
muestreo en esta region que en las restantes. Como se mencion6 anteriormente, se emplea a la GKQ
para obtener AP integrando sobre (0,w,) en vez de (0, 00). Para calcular el error por truncamiento
de frecuencia €.y [ver Ec. (2.97)], se emplea la cuadratura Exp-Sinh (del método Doble-Exponencial)
implementada en la biblioteca BOOST*® para obtener la integral de P, (w) sobre (w,, o) (region
azul en la Fig. 2.2). Es importante mencionar que la cuadratura Exp-Sinh presenta limitaciones de
convergencia para integrandos que cambian rapidamente, como el mostrado en la regién roja de la
Fig. 2.2, por lo que solo fue empleada para la regiéon azul.

En la Fig. 2.3 se muestra el error relativo por truncamiento de frecuencia, 6yt = €cut /AP, del
momento lineal transversal, en funciéon de hAw. y para los pardmetros indicados en el recuadro. Se
observa que la inclinacién de la recta ajustada disminuye cuando b decrece [Fig. 2.3(a)| y v crece [Fig.
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Figura 2.3: Error relativo por truncamiento de frecuencia del momento lineal transversal, dcut = €cut /APy, como
funcion de fw.. (a) Muestra dcy+ para distintos parametros de impacto b, con v = 0.5¢. (b) Muestra ..+ para distintas
velocidades del electron v/c, con b = 1.5nm. Se muestra (como ayuda a la vista) una recta ajustada a los puntos
calculados.

2.3(b)]. Los resultados presentados en la Fig. 2.3 se pueden usar para replicar, dada una tolerancia
para el error, los resultados mostrados en los siguientes capitulos. Por ejemplo, para obtener AP
con €y ~ 1079AP| para un electron rapido con v = 0.5¢ y b = 1.5 nm, es necesario integrar hasta
fuw, > 1keV [mostrado con una linea negra punteada en la Fig. 2.3(a)].

Después de elegir w,. de acuerdo a la Fig. 2.3 de tal forma que d.; < 1075 en cada caso, se
seleccionan los pesos y nodos, g; y w;, en la Ec. (2.95), y se calcula AP, usando una GKQ para
las regiones I a I3 (ver Fig. 2.2). Para las regiones verde, rojo, y amarillo, en el caso de la NP de
aluminio, se eligen los siguientes érdenes para la GKQ de 51, 201, y 151 (equivalente a 103, 403, y 303
puntos de muestreo), respectivamente; y para el caso de la NP de oro, se eligen los siguientes 6rdenes
para la GKQ de 101, 181, y 101, respectivamente (equivalente a 203, 363, y 203 puntos de muestreo).
Con estos o6rdenes se asegura una convergencia numeérica con una precision de ep, < 107*AP,, lo
que significa que al menos las tres primeras cifras significativas son correctas.

A partir de los calculos realizados, se observa que eq g es la principal contribucion al error en la Ec.
(2.96), lo que significa que el nimero de puntos de muestreo en w € (0,w.) determina si se alcanza
la convergencia numérica deseada, asumiendo que se eligié . en el orden de kiloelectronvolts. Es
importante mencionar que la Fig. 2.3 es valida para las NPs (y los materiales de los que estan hechas)
estudiadas en los siguientes capitulos, es decir, la frecuencia de corte depende fuertemente de los
parametros v y b, y débilmente del tamano o del material de la NP.

En el siguiente capitulo, se calculara AP para NPs con a = 1nm, hechas de aluminio (modelo
de Drude) u oro (con una funcién dieléctrica obtenida de datos experimentales). Es importante
mencionar que estos casos han sido reportados anteriormente en la referencia [26], mostrando AP, <
0 para parametros de impacto pequenos. Sin embargo, como se mostrara més adelante, los resultados
repulsivos de deben a una convergencia numérica deficiente.
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Capitulo 3
Nanoparticula pequena

En este capitulo se presentan resultados del momento lineal total transferido a NPs pequenas de
1nm de radio, hechas de aluminio, oro, plata, y bismuto. Cabe destacar que aunque ya existen estu-
dios previos para NPs de aluminio y oro, 20?2 los resultados obtenidos en este capitulo contradicen
las conclusiones de dichos trabajos previos. A lo largo de las secciones que conforman este capitulo,
se mostrara que el momento lineal total transferido a NPs metéalicas pequenas siempre es atractivo
(hacia la trayectoria del electron).

En todos los resultados mostrados en este capitulo, se tomaron en cuenta un ntimero maximo de
multipolos ¢ = 30 en los campos electromagnéticos esparcidos |ver Ecs. (2.56) y (2.60)|. Para los
campos electromagnéticos externos se consideraron las expresiones cerradas dadas en términos de
coordenadas cartesianas [Ecs. (2.26) y (2.27)]. La contribucion espectral al momento lineal se obtuvo
numéricamente usando la metodologia detallada en la Seccion 2.5, y el momento lineal transferido
se obtuvo usando la metodologia presentada en la Seccién 2.6, garantizando una precisién numérica
de al menos tres cifras significativas.

3.1. Nanoparticula de aluminio

Primero se consideraré el caso mas simple: el de una NP caracterizada con una funcién dieléctrica
dada por el modelo de Drude, con una frecuencia de plasma de fw, = 15.1e¢V y un pardmetro
de amortiguamiento de AI' = 0.15¢eV, imitando al aluminio. Dado que se desea hacer una revisiéon
de los resultados previamente reportados, y mencionados en la Introduccién, los valores para los
parametros wy, y I' son los mismos que los usados en la referencia [26].

En la Fig. 3.1 se muestra la contribucién espectral al momento lineal para una NP de aluminio
con @ = 1nm, a lo largo de la direcciéon longitudinal [P, Fig. 3.1(a)], y a lo largo de la direccién
transversal [P, Fig. 3.1(b)|, para un electréon rapido con v = 0.5¢ y parametros de impacto desde
b= 1.5 (curva roja) hasta 5nm (curva negra). Por un lado, es posible notar de la Fig. 3.1(a), que P,
estd compuesto por una superposicion de funciones lorentzianas, las cuales se encuentran centradas
en (aproximadamente) las frecuencias de resonancia plasmonicas, y por otro lado, se aprecia en
la Fig. 3.1(b), que P, estd compuesto por una superposicion de funciones con forma de derivada
de una lorentziana, las cuales cruzan por cero en (aproximadamente) las frecuencias de resonancia
plasmonicas. Se observa que la curva negra en la Figs. 3.1(a) y 3.1(b) (correspondiente a b = 5nm)
exhibe tnicamente una resonancia en hw = 8.72¢€V, lo que indica que el momento dipolar [£ =1 en
las Ecs. (2.56) y (2.60)] domina sobre los momentos multipolares de orden superior, y a medida que
b disminuye hasta 1.5nm (curva roja), la contribucién de multipolos superiores (¢ > 1) aumenta, tal
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Figura 3.1: Contribucién espectral al momento lineal transferido a una NP de aluminio con ¢ = 1 nm, (a) a lo largo
de la direccion longitudinal, y (b) a lo largo de la direccion transversal. Para un electron rapido con v = 0.5¢ y con
parametros de impacto b = 1.5 nm (linea roja), 2nm (linea azul, multiplicada por 1.5), 3nm (linea verde, multiplicada
por 3) y 5nm (linea negra, multiplicada por 6).

y como puede verse en la Fig. 3.1 en hw > 9.5eV. Las Figs. 3.1 y 1.2 (mostrada en la Introduccion)
son las mismas, pues se han considerado los mismos pardmetros para describir la funcién dieléctrica
que caracteriza la respuesta electromagnética del aluminio.

Dado que la informacién acerca de la repulsion o atraccion de la NP hacia el haz de electrones
esté relacionada con la componente transversal del momento lineal transferido, AP, , este trabajo
se enfoca en analizar a AP, . Para los resultados de la componente longitudinal del momento lineal
transferido, AP, se refiere al lector al Apéndice D.

Como se discutioé en la Seccion 2.1, el momento lineal transferido, AP, corresponde a la integral
sobre el espacio de frecuencias de la contribucién espectral al momento lineal (73, mostrado en la Fig.
3.1). En la Fig. 3.2, se muestra el momento lineal transferido a lo largo de la direccion transversal,
AP, (recténgulos negros), junto con su contribucién eléctrica (AP, circulos rojos) y magnética
(APH | triangulos azules). En la Fig. 3.2(a) se muestra AP, para un electréon con v = 0.5¢ en funciéon
del parametro de impacto, y en la Fig. 3.2(b) se muestra AP, para un electron con b = 1.5nm
en funcion de v/c. Es interesante resaltar dos importantes caracteristicas de la Fig. 3.2: (i) AP,
(rectangulos negros) y sus contribuciones eléctrica (circulos rojos) y magnética (triangulos azules)
son siempre positivas; y (ii) AP) decrece con b [Fig. 3.2(a)] y con v [Fig. 3.2(b)]. Se refiere al lector
a las Figs. D.1(a) y D.1(b) del Apéndice D para los resultados del momento lineal longitudinal
transferido a la NP de aluminio.

Los resultados muestran que AP; > 0 para una NP de aluminio, indicando que la NP es atraida
hacia la trayectoria del electron. Esto contradice lo encontrado en estudios previos, en donde AP
para b = 1.5nm y v = 0.5¢ fue reportado como negativo [indicando una interaccién repulsiva, ver
recuadro en la Fig. 1.2(b)].?° Para averiguar el origen de las discrepancias entre los resultados aqui
mostrados y los reportados en la referencia [26], se compararon los métodos numéricos empleados.
Como se discuti6 en la Seccion 2.6, se dividio el dominio de P, (espacio de frecuencias) en cuatro
regiones I; a Iy [mostradas con colores en la Fig. 2.2(a)|. La region I se us6 para determinar la
frecuencia de corte w,, y las regiones restantes I; a I3 se integraron usando la GKQ, de tal forma
que se aseguren que al menos tres cifras significativas de AP, son correctas. La mayor contribucion
negativa (repulsiva) al momento lineal transferido proviene de la region I3 [mostrada en amarillo
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Figura 3.2: Momento lineal transversal AP, (rectangulos negros) transferido de un electrén rapido a una NP de
aluminio con ¢ = 1nm, (a) en funcién de b y considerando v = 0.5¢, y (b) en funcién de v/c y considerando b = 1.5 nm.

Los circulos rojos y los triangulos azules representan la contribucién eléctrica y magnética a AP, , respectivamente.
Las lineas roja, negra, y azul, se muestran como guia a la vista.

en la Fig. 2.2(a); notando la escala logaritmical. En la referencia [26], la integral de frecuencias
se calcul6 con una regla de Simpson 3/8. Para entender el por qué del resultado repulsivo previo,
se reprodujeron los resultados de la referencia [26], usando una regla de Simpson 3/8 en la region
Is y GKQs en las regiones Iy y Iy (ver Seccion 2.6). En la Fig. 3.3 se muestra el momento lineal
transversal, AP, en funcién del ntmero de puntos de muestreo N3 en la region I3. Se observa
que cuando N3 < 21, el momento lineal transversal AP, es negativo, indicando que la NP es
repelida de la trayectoria del electron rapido. Sin embargo, cuando N3 incrementa, AP converge
asintoticamente al resultado obtenido con la GKQ. Se indica con un punto rojo el valor repulsivo
previamente reportado en la referencia [26], el cual, inferimos es incorrecto, debido a una falta de
convergencia numérica en la integral de frecuencias al usar un bajo niimero de puntos de muestreo.

1.0
0.8
4 o AP (N3)
T:j 0.6 ® Resultado previo
D o4t
3
S
0.0 - .
repulsivo
-0.2
20 40 60 80 100

N3

Figura 3.3: Momento lineal transversal, AP, , transferido de un electrén rapido con b = 1.5nm y v = 0.5¢, a una
NP de aluminio con ¢ = 1 nm. Los puntos azules muestran a AP, como funcién del nimero de puntos de muestreo
N3 en la region I3 [mostrada en amarillo en la Fig. 2.2(a)], y calculados con la regla de Simpson 3/8. La linea azul se
muestran como guia a la vista. El resultado repulsivo previamente reportado?® es mostrado como un punto rojo.

Es relevante mencionar que la funcion dieléctrica usada para describir al aluminio (el modelo de
Drude) es causal, es decir, que satisface las relaciones de Kramers-Kronig.?" Sin embargo, se ha
sugerido que una respuesta no causal en la funcién dieléctrica también puede conducir a resultados
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3.1. NANOPARTICULA DE ALUMINIO

repulsivos incorrectos.?’ Por lo tanto, resulta interesante estudiar los efectos de ambas fuentes de
resultados repulsivos incorrectos: (i) pobre convergencia numeérica, y (ii) una funcion dieléctrica
no causal. En la Seccién 3.3, se estudian los efectos no fisicos que produce la no causalidad en el
momento lineal transferido a la NP. En particular, se estudian los efectos de la no causalidad en la
polarizabilidad de la NP.

3.1.1. Interaccién en funcién del tiempo

Los resultados mostrados en la Seccién 3.1 son validos para cualquier combinacién de parametros
del sistema (dentro de la aproximacion de la electrodindmica clésica), pero al ser obtenidos en el
espacio de frecuencias no proporcionan informacion de la interacciéon en funcién del tiempo. Por lo
que para entender la interaccién entre NPs pequenas y electrones réapidos en funcién del tiempo, en
esta seccion se obtienen las fuerzas de interaccion sobre la NP (y sobre el electron rapido) en el limite
dipolar, el cual es véilido para NPs pequenas y parametros de impacto b suficientemente grandes.

La interaccién entre un electrén rapido y una NP pequenia se puede estudiar al considerar que
la NP responde como un dipolo eléctrico puntual (aproximacién dipolar).”® A partir de la formula
de la fuerza de Lorentz, es posible obtener las fuerzas de interaccién en funcién del tiempo. En la
aproximacion dipolar, el momento dipolar p(w) inducido en la NP esta dado por

(W) = oas (W) B (w), (3.1)

donde Eg"t (w) es el campo eléctrico externo evaluado en el centro de la NP, y

e(w) —eo
= dna® | ——— 3.2
o) =t [ Z5 2 2
es la polarizabilidad quasiestdtica.’ El momento dipolar § dado por la Ec. (3.1) depende de la
frecuencia, pero a través de una transformada de Fourier se puede obtener en funciéon del tiempo:

t
7(t) =eo / as(t —t")ESH(¢)dt

=£0 /000 as(T) qSXt(t — 7)dT, (3.3)

con 7 =t — t'. Entonces, la fuerza sobre el dipolo puntual § esta dada por:*°

F(t) = [p(t) - VI E§™(t) +5(£) x noHE™ (1), (3.4)

con ﬁ la derivada respecto al tiempo de p, mientras que ESXt(t) y ﬁSXt(t) son los campos electro-
magnéticos externos producidos por el electron [dados por las Ecs. (2.24) y (2.25)], evaluados en el
centro de la NP.

En la Fig. 3.4 se muestra la componente transversal de la fuerza (F'|, linea negra punteada)
experimentada por una NP de aluminio. La fuerza estd separada en sus componentes eléctrica
(FE, linea roja) y magnética (F1, linea azul). En la Fig. 3.4 se observan dos escalas temporales
relevantes para la fuerza: (i) régimen de attosegundos (ii) y régimen de femtosegundos. En la escala
de attosegundos la fuerza es del orden de piconewtons [Fig. 3.4(a)|, mientras que en la escala de
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Fuerza transversal sobre una NP de Aluminio
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Figura 3.4: (a) Escala de attosegundos de F'| para una NP de aluminio con a = 1 nm. El electron rapido viaja con
v = 0.5c y b = 3nm. Las lineas roja y azul representan la contribuciones eléctrica y magnética a la fuerza, y la linea
negra punteada corresponde a la fuerza total. Las etiquetas A, B y C indican la fuerza a los tiempos —20, 0 y 20 as.
La flecha verde horizontal apunta a la escala de femtosegundos. (b) Escala de femtosegundos de F'| para la misma NP
que en (a). Las etiquetas D, E y F indican las fuerzas a los tiempos 350, 640 y 930 as, respectivamente. Las curvas
azules en (a) y (b) estan multiplicadas por un factor de 10 (adaptada de J. Castrejon-Figueroa et al., Phys. Rev. B
103, 155413, 2021).°°

femtosegundos la fuerza oscila entre valores positivos y negativos, y su magnitud decrece a orden de
attonewtons [Fig. 3.4(b)|. En las Figs. 3.4(a) y 3.4(b) se observa que la contribucion eléctrica a la
fuerza (linea roja) domina sobre la contribucion magnética (linea azul, amplificada 10 veces), por lo
que la curva roja esta casi sobrepuesta con la curva negra punteada. En la Fig. 3.4(a) también se
observa que los tiempos t = —20as y t = Oas (etiquetas A y B, respectivamente) corresponden a
instantes en los que la fuerza es positiva (la NP es atraida hacia la trayectoria del electrén rapido),
en contraste, de t = 20 as (etiqueta C) hasta aproximadamente t ~ 250 as, la fuerza es negativa (la
NP es repelida de la trayectoria del electron rapido). En el régimen de femtosegundos, mostrado
en la Fig. 3.4(b), la interaccién cambia alternadamente entre atractiva y repulsiva, como se indica
con las etiquetas D, E y F. La interaccion repulsiva (fuerza negativa) mostrada en la Fig. 3.4(a) es
causada por un retraso en la respuesta de la NP, como se discutira a continuacion.

En la Fig. 3.5(a) se muestra el momento dipolar inducido p(t) (flecha azul) a los tiempos indicados
en la Figs. 3.4(a) y 3.4(b) por las etiquetas A-F. El tamanio de la flecha azul en la Fig. 3.5 representa
la magnitud p(t) en cada tiempo (—20, 0, 20, 350, 640 y 930 as), y cabe resaltar que la punta de la
flecha azul representa carga positiva inducida en la NP, mientras que la cola de la flecha representa
carga negativa inducida en la NP. La linea verde punteada que une la posicion del electréon (punto
rojo) y el centro de la NP, se emplea para visualizar el retardo en el dipolo eléctrico inducido respecto
a la posicion del electron. A los tiempos t = —20as y t = 0 as, se observa en la Fig. 3.5(a), etiquetas
A y B, que la flecha azul apunta hacia atras de la linea verde punteada. Para estos tiempos, la
carga positiva inducida en la NP estd mas cerca al electron, y por tanto la interaccién es atractiva.
En contraste, para t = 20 as [Fig. 3.5(a), etiqueta C|, la carga negativa inducida en la NP est4d més
cerca al electron, por lo que la interaccion es repulsiva. A tiempos 350, 640 y 930as [Fig. 3.5(a),
etiquetas D, E y F|, el electron rapido esta lejos de la NP y el momento dipolar p gira en el sentido
de las manecillas del reloj, lo que produce que la fuerza sobre la NP alterne entre positiva y negativa
[Fig. 3.4(b)], es decir, interaccion atractiva y repulsiva.

Cuando el electron viaja lento comparado con ¢ (caso no-relativista, v = 0.01c¢), el momento
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(a) Caso relativista: v = 0.5¢
A x B x C x
atracciéon T atraccién repulsion
e -e
(b) Caso no-relativista: v = 0.01c¢
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Figura 3.5: (a) Dipolo eléctrico inducido (flecha azul) representado en el plano y = 0, para los seis tiempos indicados
en la Fig. 3.4 con las etiquetas A-F. El electron rapido (punto rojo) viaja con v = 0.5¢ y b = 3nm en la vecindad de
una NP de aluminio con ¢ = 1nm. La linea verde punteada une al punto rojo con el origen (centro de la NP). (b)
Caso analogo a (a) pero ahora el electrén viaja a v = 0.01c (adaptada de J. Castrejon-Figueroa et al., Phys. Rev. B
103, 155413, 2021).°°

dipolar p" apunta hacia la posicion del electron (punto rojo) todo el tiempo, como se observa en la
Fig. 3.5(b), de modo que, en esta situacion, la fuerza sobre la NP es siempre atractiva. A partir
estos resultados se concluye que si el electron viaja con una velocidad comparable a ¢, ocurre un
retraso en la respuesta de la NP al campo eléctrico externo, lo que produce una fuerza sobre la NP
repulsiva para algunos intervalos de tiempo (ver Fig. 3.4). Es interesante resaltar que a pesar de
que el momento lineal transferido a lo largo de la direccién transversal es siempre atractivo, existen
instantes de tiempo para los cuales las fuerzas de interaccién son repulsivas.

Evaluando el campo eléctrico externo, dado por la Ec. (2.24), en el centro de la NP se obtiene:!

Soxct ey bt + vtz
0 ()= 2 | ~2,,242\3/2°
4meg (b2 4+ y202t2)

(3.5)

por lo que resulta natural elegir a 79 = b/~yv como una medida caracteristica del tiempo de interaccion
entre el electron rapido y la NP. Por ejemplo, para un electrén con b = 1.5nm y v = 0.5¢, el tiempo
de interaccion caracteristico es Ty ~ 10 as, lo cual coincide con lo observado en la Fig. 3.4(a).

3.2. Nanoparticulas de oro, plata y bismuto

En las secciones anteriores se estudi6 la respuesta de una NP caracterizada con una funcién die-
léctrica dada por el modelo de Drude. Con el fin de analizar un caso més realista de NPs hechas
de materiales reales, se consideran NPs hechas de oro, plata, y bismuto, con a = 1nm de radio.
Para describir la respuesta electromagnética de dichos metales se consideraron funciones dieléctricas
obtenidas experimentalmente, reportadas por Werner et al.’! En la Fig. 3.6, se muestra la contri-

!La expansion multipolar esférica de los campos electromagnéticos externos y esparcidos se realiza alrededor del
centro de la NP (origen) [ver Secciones 2.2 y 2.3], resultando natural elegir este punto.
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Figura 3.6: Contribucién espectral al momento lineal longitudinal P transferido a una NP de ¢ = 1nm de radio
hecha de (a) oro, (c) plata, y (e) bismuto. Contribucion espectral al momento lineal transversal P, transferido a una
NP de a = 1nm de radio hecha de (b) oro, (d) plata, y (f) bismuto. Los céalculos corresponden a un electroén rapido
con v = 0.5¢, considerando b = 1.5nm (linea roja), 2nm (linea azul), 3nm (linea verde), y 5nm (linea negra).
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bucién espectral al momento lineal P para NPs de oro, plata, y bismuto, de 1nm de radio. En la
columna izquierda de la Fig. 3.6, etiquetas (a), (c), y (e), se muestra P, mientras que la columna
derecha de de la Fig. 3.6, etiquetas (b), (d), y (f), se muestra P, , para una NP de oro, plata, y
bismuto, respectivamente. Se considera un electréon rapido con v = 0.5¢ y los parametros de impacto
indicados en el recuadro. En la Fig. 3.6, resaltan tres caracteristicas importantes compartidas por los
tres materiales: (i) la contribucion espectral al momento lineal longitudinal, P, es siempre positiva,
mientras que la contribucién espectral al momento lineal transversal, P, es tanto positiva como
negativa, dependiendo de la frecuencia; (ii) la contribucién espectral al momento lineal presenta
contribuciones de alta energia (decenas de electronvolts), las cuales provienen de la funcion dieléc-
trica de bulto y no son de naturaleza plasmonica, y su contribuciéon decrece al incrementar b; (iii) la
contribucién negativa de P es comparable con la contribucién positiva, por lo que no es evidente
si la interaccion efectiva (dada por la integral en frecuencias de P, ) resultara negativa (indicando
una interaccion repulsiva) o positiva, para alguna combinacion de parametros.

Usando la metodologia descrita en la Seccién 2.6, se obtiene AP transferido a NPs de @ = 1nm
hechas de oro, plata, y bismuto, con una precision de al menos tres cifras significativas. Para el
célculo, se divide el espacio de frecuencias (dominio de P, ) en cuatro regiones, mostradas para la
NP de oro en la Fig. 2.2(b) en colores verde, rojo, amarillo, y azul. La region azul se usa para estimar
la frecuencia de corte w, usando la cuadratura Exp-Sinh, y en las regiones verde, rojo y amarillo se
emplea el método de integracion numérica GKQ. Las regiones del espacio de frecuencias empleadas
para las NPs de plata y bismuto son analogas al caso del oro, por lo que no se muestran.

NP de oro, plata, y bismuto
(a) " " " " " " ' | () 5f

AP (x107% Ns)

1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5 5.0 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
b(nm) v/c
Figura 3.7: Momento lineal transversal, AP, , transferido de un electrén rapido a una NP de a = 1nm de radio. (a)
AP, en funciéon de b y considerando v = 0.5¢, y (b) AP, en funcién de v/c, considerando b = 1.5nm. Los circulos

rojos corresponden a los resultados para una NP hecha de plata, los rectdngulos negros al oro, y los tridngulos azules
al bismuto. Las lineas rojas, negra, y azul, se muestran como gufa a la vista.

En la Fig. 3.7 se muestra el momento lineal transferido para una NP de oro (linea negra), plata
(linea roja), y bismuto (linea azul). En la Fig. 3.7(a) se muestra AP, en funcion de b, considerando
v = 0.5¢, y en la Fig. 3.7(b) se muestra AP, en funcién de v/c, considerando b = 1.5nm. La
componente longitudinal del momento lineal transferido para los tres materiales se muestra en las
Figs. D.2(a) y D.2(b) del Apéndice D. A partir de los resultados mostrado en las Figs. 3.7(a) y 3.7(b)
se observa que: (i) AP| es positivo para los tres materiales estudiados; (ii) La curva negra (NP de
oro) y la curva roja (NP de plata) tienen magnitudes similares, mientras que la curva azul (NP de
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bismuto) es ligeramente menor.

Es relevante mencionar que las funciones dieléctricas usadas en esta secciéon para calcular la trans-
ferencia de momento lineal a NPs de oro, plata, y bismuto, tomadas del trabajo de Werner et al.,”!
son causales, es decir que satisfacen las relaciones de Kramers-Kronig.?” Sin embargo, anteriormente
se ha sugerido que una no causalidad en la funcién dieléctrica también puede conducir a resulta-
dos repulsivos incorrectos.?’ Entonces, resulta interesante estudiar los efectos que producen ambas
fuentes de resultados repulsivos incorrectos: (i) convergencia numérica deficiente y (ii) una funciéon
dieléctrica no causal. En la Seccién 3.1 se estudiaron los efectos de una pobre convergencia numérica
en el momento lineal transferido, y en la siguiente seccién se estudiara el efecto de una no causalidad

en la polarizabilidad de la NP.

3.3. Interaccién repulsiva causada por una respuesta no causal de
la NP

La respuesta electromagnética de NPs esféricas pequenas esta descrita por la polarizabilidad qua-
siestatica: %%
3 €(w) — &o

e(w) + 2¢¢’ (36)

as(w) =4ma

donde e(w) es la funcioén dieléctrica de la NP y a su radio. A partir de la Ec. (3.6), es posible expresar
a £(w) en términos de ag(w):

e(w)  2a4(w) + 4ma’

g0 4Amad — ag(w)

(3.7)

Para estudiar tnicamente los efectos de la no causalidad, por el momento se considera una NP
de aluminio con una funcién dieléctrica causal dada por el modelo de Drude (con los parametros
mencionados en la Seccién 3.1), cuya polarizabilidad quasiestatica esta dada por

2
Ws

(3.8)

o (w) = 4mad

w2

2 —w? —jwl’

con wy = wp/ V3. Mediante una transformada de Fourier del espacio de frecuencia al espacio de
tiempo, se obtiene oy en funcion del tiempo:

as(T) ! /OO as(w)e™ T dw

:% .

2
= 4ma®6(r) e~ sin(Qy7), (3.9)
S
en donde O(7) es la funcion escalon de Heaviside y Q5 = wg1/1 — (I'/2w;)?. Dado que ag(7 < 0) =0
debido a la funciéon ©(7), la polarizabilidad quasiestatica dada por la Ec. (3.9) es causal. Es posible
anadir artificialmente una no causalidad a «ay, definiendo una polarizabilidad quasiestéatica no causal
Qpe COMO

Qpe = Qs + fnc- (310)

44



3.3. INTERACCION REPULSIVA CAUSADA POR UNA RESPUESTA NO CAUSAL DE LA NP

Por simplicidad, se elige a fyc(7) como una funciéon rectangulo:

fnC(T):{ A 7€(-T,0) | (311)

0 otro caso

con longitud T y altura A. Por medio de una transformada de Fourier del espacio de tiempo al
espacio de frecuencias se obtiene

fae(w) = —AT sinc (“’;) e~ wT/2, (3.12)

con sinc(z) = sin(z)/z. A partir de la Ec. (3.12), se observa que T tiene unidades de tiempo y AT
tiene unidades de volumen.

Es importante mencionar que anteriormente se reporté una expresion para el momento lineal
trasversal, valida en el limite b > a, que en unidades cgs esta dada por?’

2

e
Apxzi

ot Rela(w = 0)], (3.13)

1.

con e la carga fundamental y v = [1 — (v/¢)?]~%/2. A partir de la Ecs. (3.6), (3.10) y (3.12) se tiene
que
ne(w = 0) = 4ma® — AT, (3.14)

y al sustituir la Ec. (3.14) en la Ec. (3.13) se concluye que si el volumen de la no causalidad,
AT, es mayor que 4ma?, entonces Ap, es negativo, lo que significa que la NP sera repelida de la
trayectoria del electréon rapido. Entonces, para corroborar si una polarizabilidad no causal produce
una interaccion repulsiva, AP; < 0, a partir de la Ec. (3.7) se define una funcion dieléctrica no

causal como
Enc(W)  2amc(w) + 4ma®

g0 4mad — ape(w)

(3.15)

A continuacién se muestran los calculos para AP, considerando una NP caracterizada por una
funcion dieléctrica dada por la Ec. (3.15), empleando la metodologia descrita en las Secciones 2.5 y
2.6.

En la Fig. 3.8(a) se muestra la polarizabilidad dada por la Ec. (3.10) en funcién del tiempo, para
una NP con una funcién dieléctrica dada por la Ec. (3.15) y con radio @ = 1 nm. Se separa amc(7) en
su contribucién causal (as(7) dada por la Ec. (3.9), linea azul) y no causal (fu.(7) dada por la Ec.
(3.11), rectangulo rojo). Se usara el término pre-eco para denotar a la longitud T del rectangulo rojo,
y se elige A = 107" m3/s en la Ec. (3.11) (mismo orden de magnitud que o). En la Fig. 3.8(b) se
muestra AP en funcion del pre-eco, para la misma NP considerada en la Fig. 3.8(a) con b = 1.5nm
y v = 0.5¢. Como se menciona en las referencias |27, 56|, la mayor parte de la interaccion ocurre en
una escala de tiempo de decenas de attosegundos. En la Seccion 3.1.1 se definié a 79 = b/yv como
una medida natural del tiempo de interaccion, que este caso resulta ser de 79 ~ 10as. Un efecto
interesante se observa a medida que el pre-eco incrementa al mismo orden de magnitud que 7qy: el
momento lineal transversal se vuelve negativo [puntos rojos en la Fig. 3.8(b)|, lo que significa una

interaccion repulsiva entre el electréon réapido y la NP. Sin embargo, esta interacciéon repulsiva es el
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Figura 3.8: (a) Polarizabilidad no causal anc(7) en funciéon del tiempo para una NP con ¢ = 1nm. La linea roja
corresponde a la contribucion no causal fuc(7) [Ec. (3.11)] afiadida a la polarizabilidad quasiestatica as(7) [linea
azul, Ec. (3.9)]. (b) Momento lineal transversal, AP, , transferido a la misma NP de (a), en funcién del pre-eco, con
b= 15nm y v = 0.5¢. El punto azul muestra AP, para una NP causal de aluminio. Los puntos rojos corresponden
a una NP cuya respuesta es no causal y para los cuales la interaccion resulta ser repulsiva.

resultado de considerar una funcién dieléctrica no causal, por lo que se trata de un resultado no
fisico.

3.3.1. Nanoparticula de oro con respuesta no causal

Para estudiar los efectos debidos a la no causalidad en NPs hechas de materiales reales, en particular
oro, se consideraron dos casos para su funcion dieléctrica tomada de datos experimentales: (i) una
funcion dieléctrica de datos experimentales de distintos experimentos compilados por Palik,?? y (ii)
una funcién dieléctrica ajustada de los datos experimentales reportados por Werner et al.”!

Debido a que la funcién dieléctrica obtenida de los datos experimentales compilados por Palik es
conocida unicamente en un intervalo finito de frecuencias, es necesario realizar extrapolaciones (e
interpolaciones) de los datos, lo cual no necesariamente resulta en una funcién dieléctrica causal.*’ En
contraste, Werner et al. propusieron una solucién a este problema al ajustar una serie de Lorentzianas
a sus datos experimentales, resultando en una funciéon dieléctrica analitica y causal.?’ Para analizar
la causalidad de las dos funciones dieléctricas consideradas, se calcula la polarizabilidad quasiestatica
en funcién del tiempo mediante una transformada numérica de Fourier del espacio de frecuencias al
espacio del tiempo.

En la Fig. 3.9 se muestra la polarizabilidad quasiestatica en funciéon del tiempo, as(7), para una
NP de oro de a = 1 nm caracterizada por una funcién dieléctrica obtenida de datos experimentales
compilados por Palik (linea roja) y una funcion dieléctrica dada por un ajuste a datos experimentales
reportado por Werner et al. (linea punteada negra). Dado que la funcion dieléctrica de Palik es obte-
nida mediante la extrapolacién y la interpolacién de datos provenientes de distintos experimentos, la
polarizabilidad a,(7) (linea roja) presenta una parte imaginaria distinta de cero y un pre-eco, el cual
no esta presente para la polarizabilidad obtenida a partir del trabajo de Werner (linea negra). Esto
indica que la funciéon dieléctrica de Werner es causal, mientras que la funcién dieléctrica de Palik es
no causal. Ademas, se observa en la Fig. 3.9 que el pre-eco es del orden de decenas de attosegundos
(indicado por la linea vertical azul, en 7 = —60 as). Como se mostrard a continuacion, este pre-eco
conduce a resultados repulsivos incorrectos.
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Figura 3.9: Polarizabilidad quasiestatica en funcion del tiempo para una NP de oro, considerando la funcion dieléc-
trica obtenida de los datos experimentales compilados por Palik (linea roja),29 y considerando la funcién dieléctrica
reportada por Werner et al. (linea negra punteada).®® La linea roja presenta un pre-eco no causal a 7 < 0. La linea
vertical azul punteada indica 7 = —60 as.

Es posible forzar la causalidad en la polarizabilidad obtenida de los datos de Palik, af’, al considerar
Unicamente su parte real y al eliminar el pre-eco:

L (w) = /Oo O(7) Re[al (1)]e ™ dr, (3.16)

y a partir de la Ec. (3.16) se puede obtener una funcion dieléctrica causal:

268 (w) + 4ma®

frlw) = s ar (3.17)

A partir de aqui se referira a la funcion dieléctrica obtenida a partir de la Ec. (3.17) y los datos de
Palik, como Palik-Causal.

En la Fig. 3.10(a) se muestra el momento lineal transversal AP, transferido a una NP de oro,
en funcion de b, considerando v = 0.5¢, y en la Fig. 3.10(b) se muestra AP, en funciéon de v/c,
considerando b = 1.5nm. Se muestra AP, para las tres funciones dieléctricas consideradas para
el oro: (i) Palik (circulos y linea roja), (ii) Wener (rectangulos y linea negra), y (iii) Palik-Causal
(triangulos y linea azul). Es posible notar en la Fig. 3.10(a) que AP, es positivo para las tres
funciones dieléctricas (es decir, interaccion atractiva). Sin embargo, para la curva roja (Palik), a
b = 1.3nm |indicado con una flecha vertical negra en la Fig. 3.10(a)|, se observa que

AP, (b=13nm) < AP, (b =1.5nm), (3.18)

mostrando un maximo en AP, que no esté presente para las funciones dieléctricas causales (Werner
y Palik-Causal). El valor de AP; a b = 1.3nm fue previamente reportado como negativo, indicando
una interaccién repulsiva entre el electron rapido y la NP.?972% Por lo tanto, se concluye que este
valor fue incorrectamente reportado como repulsivo debido a una convergencia numérica deficiente
en la integral sobre el espacio de frecuencias, al igual que en el caso de la NP de aluminio estudiado
en la Seccion 3.1.

En la Fig. 3.10(b) se observa que AP, decrece cuando v aumenta. Para la curva roja (Palik),

AP, es positivo hasta v < 0.75¢, a partir de donde se vuelve negativo (indicando una interaccion
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Figura 3.10: Momento lineal transversal, AP, , transferido a una NP de oro con a = 1nm, (a) como funcién de b
y considerando v = 0.5¢, y (b) como funcién de v/c y considerando b = 1.5 nm. La circulos rojos representan a AP,
considerando la funcién dieléctrica tomada de los datos experimentales compilados por Palik,?? los rectangulos negros
considerando la funcién dieléctrica reportada por Werner et al.®*, y los triangulos azules considerando la funcion
dieléctrica de Palik después de forzar causalidad [Palik-Causal, Ec. (3.17)]. Las lineas roja, negra, y azul, se muestran
como guia a la vista. La flecha vertical negra en (a) indica b = 1.3nm. En (b), las cruces magenta indican AP, < 0,
es decir repulsivo.

repulsiva, resaltada con cruces magenta). Esta transicion de AP, de atractivo a repulsivo desaparece
para las funciones dieléctricas de Werner (rectangulos negros) y Palik-Causal (triangulos azules). A
partir de estos resultados se puede concluir que la transicién a AP, repulsivo no es fisica, y es
causada por la no causalidad en la funcién dieléctrica usada para describir al oro.

Es importante recalcar que la no causalidad conduce a resultados incorrectos tnicamente si el
pre-eco y el tiempo tipico de interaccién entre el electréon rapido y la NP son del mismo orden de
magnitud. Esto se discutira al final del siguiente capitulo, en donde se estudiara la dependencia del
momento lineal transferido con el tamano de la NP, considerando una respuesta no causal de la NP.
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Capitulo 4
Nanoparticula grande

En este capitulo, se muestran resultados cuantitativamente validos para el momento lineal trans-
ferido de electrones rapidos a nanoparticulas grandes, calculados para NPs de hasta 50 nm de radio.
Algunos factores que permiten obtener estos resultados son:

(i) Las expresiones analiticas de la contribucion espectral al momento lineal [obtenidas a partir
de la expresiéon multipolar en coordenadas esféricas de los campos electromagnéticos externos,
Ecs. (2.35) y (2.36); ver Seccion 2.4], que hacen posible obtener P considerando un mayor
nimero méximo de multipolos £, sin fuentes de error numérico provenientes de la integral
de superficie cerrada y con tiempos de computo razonables.

(ii) Las cuadraturas de Gauss-Kronrod (GKQ) y Exp-Sinh (Doble-Exponencial), usadas para ob-
tener la integral en el espacio de frecuencias de la contribucion espectral al momento lineal®
(ver Seccion 2.6).

(iii) El creciente poder computacional,? que permite que computadoras personales estandar sean
capaces de obtener los resultados presentados en esta tesis.

Dada la relacion entre los coeficientes de las funciones escalares esparcida y externa [ver Ecs. (2.52)
y (2.53) de la Seccion 2.3|:

E;scat _ ,E , E,ext
¢Z,m =1 wé,m )

M,scat _ M _; M,ext
¢€,m =ty wﬂ,m ’
es posible apreciar que el multipolo de orden £, m en los campos esparcidos es inducido por el multi-
polo de orden £, m de los campos externos. Por esta razon, en los cilculos mostrados a continuaciéon
se consideran £y, = 50 tanto en los campos esparcidos como en los externos.

4.1. Nanoparticula de aluminio

Se considera una NP grande de aluminio de ¢ = 50nm de radio, tomando su funcién dieléctrica
del modelo de Drude con los pardmetros hw, = 15.1eV y Al' = 0.15€V, al igual que en la Secciéon
3.1 y la referencia [26]. Al evaluar las expresiones analiticas mostrada en la Secciéon 2.4 se obtiene la

1Cabe mencionar que esto también permitié identificar que los resultados teéricos previamente reportados como
repulsivos para NPs pequenas eran incorrectos, tal y como se discuti6é en el Capitulo 3.

2El ntmero de transistores en microprocesadores se ha incrementado en aproximadamente dos 6rdenes de magnitud
desde el 2004, fecha del trabajo pionero de Garcia de Abajo,?® a la fecha.
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Figura 4.1: Contribucién espectral al momento lineal transferido a una NP de aluminio de a = 50 nm, (a) a lo largo

de la direccion longitudinal y (b) a lo largo de la direccion transversal, para un electréon rapido con v = 0.5¢ y con
parametros de impacto b = 50.5nm (linea roja), 51 nm (linea azul), 52nm (linea verde), y 55 nm (linea negra).

contribucién espectral al momento lineal, P.Enla Fig. 4.1, se muestra P para una NP de aluminio de
a = 50 nm, considerando un electrén rapido con v = 0.5¢ y los parametros de impacto b mostrados en
el recuadro. La Fig. 4.1(a) muestra la contribucién espectral al momento lineal longitudinal, P, y la
Fig. 4.1(b) muestra la contribucion espectral al momento lineal transversal, P, . Resulta interesante
resaltar dos caracteristicas importantes observadas al comparar el caso de NP pequena (mostrado en
la Fig. 3.1) con el presente caso de NP grande: (i) para una NP pequena la contribucion dipolar £ = 1
es dominante, mientras que para una NP grande los multipolos de orden superior £ > 1 dominan, en
particular para b = 50.5nm (curva roja en la Fig. 4.1) el plasmoén de superficie, de superficie £ — oo,
es dominante, sin embargo su contribuciéon disminuye a medida que b aumenta, (ii) Las resonancias
plasmoénicas estdn corridas hacia el rojo.

Es importante mencionar que estudios teoéricos previos mostraban P < 0 para_‘NPs grandes, 20:2%
como se muestra en la Fig. 1.3(a) de la Secciéon 1. En estos estudios previos, P fue obtenido nu-
méricamente mediante reglas de Newton-Cotes a partir de la integral de superficie cerrada [ver Ec.
(2.11)]. Sin embargo, a medida que el tamano de la NP aumenta es mas dificil lograr convergen-
cia numérica para P. Como se mencioné anteriormente, el enfoque mostrado en la Secciéon 2.4 nos
permite obtener P sin error por integracién numeérica. La Fig. 4.1(a) muestra que P|| es siempre
positivo, por lo que los resultados previos que muestran P < 0 son incorrectos,® y podrian estar
causados por una convergencia numérica deficiente en célculo de la integral de superficie [Ec. 2.11].

El momento lineal, AJS, transferido del electréon rapido a la NP se calcula dividiendo el espacio
de frecuencias en cuatro regiones I; a Iy, ejemplificadas en la Fig. 2.2(a). Se elige la frecuencia
de corte w. en base a la Fig. 2.3 (ver Seccion 2.6), y se emplea la cuadratura de Gauss-Kronrod
(GKQ) para integrar numéricamente P sobre las regiones I; a Is. En la Fig. 4.2(a) se muestra
AP (rectangulos negros) en funcion del parametro de impacto b del electron rapido y considerando
v = 0.5¢, mientras que en la Fig. 4.2(b) se muestra AP, en funcién de la velocidad v/c del electron
rapido y considerando b = 50.5nm de parametro de impacto. Adicionalmente, en la Fig. 4.2 se

muestran las contribuciones eléctrica (APF, circulos rojos) y magnética (AP, triangulos azules) a

3Un argumento adicional que refuerza esta afirmacién es el hecho de que P < 0 equivaldria a que el electrén
rapido gana energia en vez de perderla.
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Figura 4.2: Momento lineal transversal (AP, rectangulos negros) transferido de un electrén rapido a una NP de
aluminio con a = 50nm, (a) en funcién de b y considerando v = 0.5¢, y (b) en funcién de v/c y considerando

b = 50.5nm. Los circulos rojos representan la contribucién eléctrica a AP, y los tridngulos azules la contribucion
magnética a AP, . Las lineas roja, negra, y azul, se muestran como guia a la vista.

AP, . Se refiere al lector a las Figs. D.1(c) y D.1(d) del Apéndice D para los resultados del momento
lineal longitudinal transferido a la NP de aluminio. Existen dos caracteristicas importantes a resaltar
en la Fig. 4.2: (i) AP, es positivo, y decrece cuando b y v aumentan; y (ii) la contribucién eléctrica
(circulos rojos) es positiva, mientras que la contribucién magnética (tridngulos azules) es negativa,
ambas contribuciones son del mismo orden de magnitud, pero la contribucioén eléctrica es mayor que
la magnética. Por un lado, el punto (i) implica que la NP es siempre atraida hacia la trayectoria
del electron réapido, al igual que en el caso de NP pequena. Por otro lado, el punto (ii) muestra un
comportamiento distinto al mostrado en el caso de NP pequenia (Seccion 3.1), en donde se encontro
que la contribucién magnética al momento lineal transferido (APf ) era siempre positiva y de un
orden de magnitud menor a la contribucion eléctrica (comparar circulos rojos y triangulos azules
en la Fig. 3.2). Para entender a detalle los efectos que ocurren al incrementar el tamano de la NP,
en las siguiente seccion se estudia a AP en funcion del radio a de la NP y en funcion del ntimero
méaximo de multipolos £y, considerados en los campos electromagnéticos.

4.1.1. Relaciéon del tamano de la nanoparticula y el nimero maximo de multi-
polos con el momento lineal transferido

Como se mencioné en la Seccidon 4.1, el comportamiento de las contribuciones eléctricas y magné-
ticas a AP cambia al incrementar el tamaiio de la NP. Para entender esto a mas detalle, en la Fig.
4.3(a) se muestra a AP, (linea y rectangulos negros) en funcion del radio a de la NP de aluminio,
considerando un electrén rapido con v = 0.5¢ y con un parametro de impacto b’ = b —a = 0.5nm
medido desde la superficie de la NP. En la Fig. 4.3(a) se muestra la contribucion eléctrica (linea y
circulos rojos) y magnética (linea y tridngulos azules) a AP, . Por un lado, para radios a pequenos
las lineas roja y azul son positivas, y la linea roja tiene una magnitud mayor a la azul. Para a = 5nm
(indicado con una flecha vertical negra) la linea azul cruza por cero. A medida que a incrementa, la
magnitud de la linea azul incrementa, sin embargo la magnitud de la linea roja es mayor, y AP}
(linea negra) es siempre positivo y crece con a. Por otro lado, en la Fig. 4.3(b) se muestra AP,
(linea y rectangulos negros) en funciéon del radio a de la NP de aluminio, considerando v = 0.5¢ y
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Figura 4.3: Momento lineal transversal (AP, rectangulos negros) transferido de un electrén rapido a una NP de
aluminio, en funcién del radio a de la NP y considerando como constante el parametro de impacto medido desde la
superficie de la NP, ¥’ = b —a = 0.5nm. (a) AP, junto con sus contribuciones eléctrica (circulos rojos) y magnética
(triAngulos azules). (b) AP, junto a su contribucién del término de interaccion [circulos rojos, Ec. (2.21)] y su
contribucién del término de esparcimiento [tridngulos azules, Ec. (2.19)]. Las lineas roja, negra, y azul, se muestran
como guia a la vista.

¥ = 0.5nm. En este caso, se muestran las contribuciones del término de interaccion (AP;,, linea y

wnt?

circulos rojos) y del término de esparcimiento (AP, linea y triangulos azules) a AP, (ver Seccion

589
2.1). Se observa que la linea roja es mucho mayor a la linea azul (aumentada 10 veces), y la linea
roja sigue de cerca a la linea negra. Para radios grandes de la NP (ver a = 50 nm), la contribucién
de la linea azul incrementa pero siendo mucho menor a la linea roja. Como se discutié en la Seccion
2.1, el término de esparcimiento esta relacionado con la reaccién de radiacion (o autofuerza) por
parte de la NP. Por lo que es posible afirmar que la interaccién del campo electromagnético externo

con las cargas y corrientes inducidas en la NP (AP;L)) es el principal mecanismo responsable de

nt
la transferencia de momento lineal de electrones rapidos con NPs. El momento lineal asociado a
los campos electromagnéticos radiados por la NP (APSLS) es muy pequeno, y es cero en limite de
NP pequena.®® Para AP se observé un comportamiento similar que para AP, por lo que no se
muestra.

Es importante caracterizar el comportamiento de AP en funcion del nimero maximo de multipolos
lmax considerados en los campos electromagnéticos esparcidos y externos [Ecs. (2.35), (2.36), (2.56)
y (2.60)], de esta forma sera posible determinar si la eleccion de £max = 50 es suficiente para lograr
convergencia numeérica. En la Fig. 4.4(a) se muestra AP; en escala de color en funcion de yax y
en funcién del pardametro de impacto, medido desde la superficie de la NP, ¥’ = b — a, y en la Fig.
4.4(b) se muestra AP en funcion de sy v en funcion de v/c. Se observa, que AP cambia de color
rojo a azul, indicando que disminuye, cuando o’ y v incrementan. Se observa que AP, es siempre
positivo. Ademas, se muestran curvas de nivel para las cuales el valor de AP, es constante. Con
el fin de ejemplificar el comportamiento asintotico de AP en funcion de fpax, Se muestran lineas
rojas punteadas a b’ = 6nm en la Fig. 4.4(a) y v = 0.8¢ en la Fig. 4.4(b). A partir de las curvas de
nivel, es posible notar que AP, crece con {y.x y se maximiza cerca de fnax ~ 10, posteriormente
decrece aproximéndose de manera asintética a la linea roja punteada. Esto indica que los primeros
multipolos fpax < 10 contribuyen de manera positiva (atractiva) a AP) , mientras que los multipolos
de alto orden /max 2 10 contribuyen de manera negativa (repulsiva) a AP, (de manera similar a
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Figura 4.4: Momento lineal transversal, AP, transferido a una NP de aluminio con a = 50 nm de radio. (a) AP,
en funciéon de fmax y en funcién de b’ = b — a, considerando v = 0.5¢. (b) AP, en funcién de fmax y en funciéon de
v/e, considerando b = 50.5 nm. Se muestran curvas de nivel para AP, y se resalta con una linea punteada roja su
comportamiento asintético para (a) b’ = 6nm y (b) v = 0.8c.

lo mostrado en la Fig. 1.4). Sin embargo AP, es siempre positivo, indicando que la NP es siempre
atraida hacia la trayectoria del electréon rapido.

A partir de la Fig. 4.4, es posible identificar que la tasa de convergencia de AP, disminuye para
parametros de impacto b (o V') pequenos y velocidades cercanas a ¢, siendo necesario considerar un
mayor namero de multipolos fiax para estos casos. Los resultados mostrados en este trabajo son
correctos hasta al menos la tercera cifra decimal significativa. Esto puede verse de forma cualitativa
en la Fig. 4.4, en donde es posible notar que las lineas rojas punteadas y su correspondiente curva
de nivel estan sobrepuestas para £pax = 50.

4.2. Nanoparticulas de oro, plata, y bismuto

Al igual que en la Seccion 3.2, con el fin de analizar un caso més realista, se consideran NPs de
50nm de radio hechas de oro, plata, y bismuto. Para describir la respuesta electromagnética de
dichos metales, se consideré una funcién dieléctrica a partir de los datos experimentales reportados
por Werner et al.”! En la Fig. 4.5, se muestra la contribucién espectral al momento lineal P para
NPs de oro, plata, y bismuto, de 50 nm de radio. En la columna izquierda de la Fig. 4.5, etiquetas
(a), (c), y (e), se muestra P, mientras que la columna derecha de la Fig. 4.5, etiquetas (b), (d), y
(f), se muestra P, para una NP de oro, plata, y bismuto, respectivamente.

La Fig. 4.5 presenta similitudes con su contraparte de NP pequena, mostrada en la Fig. 3.6. Sin
embargo, existe una importante diferencia: cuando el tamano de la NP incrementa, la contribucion
de las resonancias de alta energia disminuye, como se observa al comparar la altura relativa de los
picos cercanos a hw =~ 22¢eV en las Figs. 4.5(c) y 3.6(c) para la NP de plata, y la altura relativa de
los picos cercanos a fuw =~ 60€V en las Figs. 4.5(e) y 3.6(e) para la NP de bismuto.

Usando la metodologia descrita en las Seccién 2.6, es posible obtener AP para NPs de a = 50 nm
hechas de oro, plata, y bismuto, con una precisiéon de al menos tres cifras significativas. Para ello,
se divide el espacio de frecuencias en cuatro regiones, mostradas en colores verde, rojo, amarillo, y
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Figura 4.5: Contribucién espectral al momento lineal longitudinal P transferido a una NP de a = 50nm de radio
hecha de (a) oro, (c) plata, y (e) bismuto. Contribucién espectral al momento lineal transversal P, transferido a
una NP de a = 50nm de radio hecha de (b) oro, (d) plata, y (f) bismuto, para un electron rapido con v = 0.5¢,
considerando b = 50.5nm (linea roja), 51 nm (linea azul), 52nm (linea verde) y 55nm (linea negra).
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4.2. NANOPARTICULAS DE ORO, PLATA, Y BISMUTO

azul en la Fig. 2.2(b) para la NP pequena de oro. La region azul es usada para estimar la frecuencia
de corte w, usando la cuadratura Exp-Sinh, y en las regiones verde, rojo y amarillo, se usa como
método de integracion numérica la GKQ. Las regiones del espacio de frecuencias empleadas para las
NPs grandes de oro, plata, y bismuto, son similares al caso de NP pequena de oro, por lo que no se
muestran.

En la Fig. 4.6 se muestra el momento lineal transversal, AP, , transferido de un electrén rapido a
una NP de oro (rectangulos negros), plata (circulos rojos), y bismuto (tridngulos azules). En la Fig.
4.6(a) se muestra AP en funcion del parametro de impacto b y considerando un electron rapido
con v = 0.5¢, mientras que en la Fig. 4.6(b), se muestra AP, en funciéon de v/c y considerando
b = 50.5nm. La componente longitudinal del momento lineal transferido para los tres materiales se
muestra en las Figs. D.2(c) y D.2(d) del Apéndice D. Se observan dos caracteristicas importantes
en las Figs. 4.6(a) y 4.6(b): (i) AP, es positivo para las tres curvas; (ii) Los rectangulos negros y
los circulos rojos tienen magnitudes similares, mientras que los tridAngulos azules tiene una magnitud
menor; podemos concluir que el momento lineal transversal transferido a NPs de oro, plata, y
bismuto, es siempre atractivo, a pesar de las contribuciones repulsivas a altas energias, observadas
en la contribucion espectral al momento lineal (ver Fig. 4.5).

NP de oro, plata, y bismuto

50 52 54 56 58 60 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
b (nm) v/c
Figura 4.6: Momento lineal transversal, AP, , transferido de un electron rapido a una NP de ¢ = 50 nm de radio.
(a) AP, en funcion de by considerando v = 0.5¢, y (b) AP, funciéon de v/c y considerando b = 50.5 nm. Los circulos

rojos consideran una NP hecha de plata, los rectangulos negros de oro, y los tridAngulos azules de bismuto. Las lineas
rojas, negra, y azul, se muestran como guia a la vista.

Es importante recalcar que la funcién dieléctrica para las NPs mostradas en esta seccion, fue
considerada como una funcién analitica ajustada a partir de los datos experimentales de Werner
et al,! por lo tanto es una funciéon causal. Sin embargo resulta interesante analizar el efecto que
produce una funcién dieléctrica no causal en el momento lineal transferido a NPs grandes, lo cual

se mostrara en la siguiente seccion.

4.2.1. Interaccion repulsiva en una nanoparticula no causal de oro

Como se discuti6 en la Seccion 3.3, una no causalidad del orden de decenas de attosegundos puede
dar lugar a un momento lineal repulsivo transferido a la NP. Sin embargo este efecto repulsivo es
incorrecto y aparece cuando el tiempo de interaccién entre el electréon rapido y la NP es del mismo
orden que la no causalidad de la funcion dieléctrica de la NP. En la Seccion 3.1.1 se designé a
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Figura 4.7: (a) Momento lineal transversal, AP, , transferido a una NP de oro en funcién del radio a de la NP,
considerando v = 0.5¢ y un parametro de impacto ¥’ = b —a = 0.3nm. (b) AP, en funcién v/c y considerando
a = 10nm y b = 0.5nm. La circulos rojos representan a AP, considerando la funcién dieléctrica tomada de los
datos experimentales compilados por Palik,?° los rectangulos negros considerando la funcién dieléctrica reportada por
Werner et al.’, y los trinangulos azules considerando la funcién dieléctrica de Palik después de forzar causalidad
[Palik-Causal, Ec. (3.17)]. Las lineas roja, negra, y azul, se muestran como guia a la vista. Las cruces magenta indican
AP, <0, es decir repulsivo.

7o = b/~yv como un parametro que caracteriza el tiempo de interaccion interparticula.

Es interesante notar que, por simplicidad, en este trabajo estamos considerando trayectorias del
electron réapido que no penetran a la NP, es decir b > a. Por lo que para NPs grandes como las
mostradas en este capitulo, es necesario considerar parametros de impacto grandes. Para una NP de
50nm de radio y un electrén rapido con v = 0.5¢ viajando a b = 0.5 nm de parametro de impacto
desde la superficie de la NP, el tiempo de interaccién caracteristico es 79 ~ 390 as. Por lo tanto, el
pre-eco mostrado en la Fig. 3.9 para la NP de oro, descrita con una funcién dieléctrica tomada de
los datos experimentales compilados por Palik,?’ conduce a resultados que muestran una interaccion
repulsiva entre electrones rapidos y NPs pequenas de 1 nm de radio. Sin embargo, para NPs de radios
> 1 nm dicho pre-eco podria ser irrelevante.

Para estudiar el efecto de la no causalidad en NPs grandes (¢ > 1nm), en la Fig. 4.7 se muestra el
momento lineal transversal, AP, ; transferido a una NP de oro en funcién del radio a de la NP, y para
las tres funciones dieléctricas consideradas para el oro: (i) Palik (circulos y linea roja), (ii) Werner
(rectangulos y linea negra), y (iii) Palik-Causal [tridangulos y linea azul; Ec. (3.17)], considerando
v = 0.5¢ y un parametro de impacto b’ = b — a = 0.3nm. Se observa en la Fig. 4.7 que AP, crece
cuando a incrementa. Para los circulos rojos (Palik), AP, es negativo para a < 3nm (indicando
una interaccion repulsiva, mostrada con cruces magenta), pero a medida que a incrementa, AP, se
vuelve positivo. Esta transicion de AP, repulsivo a atractivo no estd presente para las funciones
dieléctricas de Werner (rectangulos negros) y Palik-Causal (triangulos azules). Podemos concluir que
la transicién a AP, repulsivo no es fisica, y es causada por la no causalidad en la funcién dieléctrica
usada para caracterizar al oro. Mas ain, dado que AP| < 0 tunicamente sucede para NPs de radio
a < 3nm, se concluye que a medida que el radio de la NP aumenta, la supuesta no causalidad
de su funcién dieléctrica se vuelve menos relevante. En general, los efectos de la no causalidad
disminuyen en relevancia al incrementar el tiempo caracteristico de la interaccion 79 = b/~v, es
decir al incrementar los pardmetros a y b, o disminuir v. Esto puede ser observado en la Fig. 4.7(b)
(y también en la Fig. 3.10 del capitulo anterior). Se observa que para NPs de radio de 10 nm, es
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decir parametros de impacto grandes (b = 10.5nm en este caso), las curvas roja, azul, y negra, son
positivas y se encuentran proximas entre si.

4.3. Interaccién repulsiva en una nanoparticula cargada

Como se menciond anteriormente, algunos autores han reportado experimentalmente atraccion
o repulsién de la NP hacia el haz de electrones.”'® Sin embargo, los resultados de este trabajo
muestran siempre una interacciéon atractiva entre el haz de electrones y la NP. Por lo tanto, en esta
seccion exploramos un posible efecto, no considerado hasta ahora en nuestros calculos, que podria
estar determinando la interaccién, atractiva o repulsiva, observada experimentalmente.

Superficies bajo bombardeo de electrones experimentan procesos de desorciéon de electrones o iones
(electron stimulated desorption).®” Notablemente, se ha reportado que especimenes bajo ilumina-
cion en TEMs presentan carga eléctrica.”® Esta carga eléctrica puede ser negativa y ser causada
por atrapamiento de electrones incidentes,”” pero comtnmente es positiva y se debe a la emision
de electrones secundarios y electrones de Auger.””°® Ademas, la acumulacion de multiples huecos
(con carga positiva) en la red del sustrato conduce a la expulsion de iones positivos por repulsion
coulombiana.®” No obstante, no se ha dado satisfactoriamente una descripcion completa de los
diversos procesos de desorcion y reabsorcion de iones causados por los haces de electrones altamente
energéticos empleados cominmente en espectroscopia electrénica. °®
Dado que no se conocen a detalle los complejos mecanismos de intercambio de carga involucrados

en los experimentos de manipulacion de NPs mediante haces de electrones,?'"

no es posible dar una
descripcion cuantitativa, desde el punto de vista tedrico, de la transferencia de momento observada
en dichos experimentos. Sin embargo, al calcular las fuerzas involucradas en la interaccion de un
electréon rapido y NP cargada, es posible estimar la magnitud de los efectos que el intercambio de
carga produciria en la interaccion. A continuacion se calcula el momento lineal transferido de un
electréon rapido a un ion con carga ¢ = —Ne en la NP. De esta forma, serd posible conocer la
magnitud de la carga eléctrica negativa en la NP que produce una interaccién repulsiva entre la NP
y el haz de electrones.

La fuerza que el electron rapido ejerce sobre i6n con carga ¢ = —Ne situado en el origen, viene
dada por la féormula de la fuerza de Lorentz:

— —

Fy(t) = qBg(¢), (4.1)

en donde ES’“ (t) es el campo eléctrico externo evaluado en el origen. Notemos de la Ec. (4.1) que el
término de la fuerza de Lorentz que depende del campo magnético externo no esté presente, ya que
estamos suponiendo que la carga se encuentra en reposo (al igual que la NP). Remplazando la Ec.
(2.24) en la Ec. (4.1), se obtiene

7 () = Ne2y b + vtz
T Aweg (b2 4 y2022)3/2°

(4.2)

El momento lineal transversal transferido del electréon rapido al ion con carga q estd dado por la
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integral de la fuerza transversal [Ec. (4.1)] sobre el espacio de tiempo:

Ne?~ [ b
API = — dt 4.3
el B e L (43)

y mediante el cambio de variable x = yvt/b, se obtiene

Ne? & dx
APl = — . 4.4
+ dmegbu /_Oo (14 22)3/2 (4.4)

La integral de la Ec. (4.4) puede ser calculada mediante sustitucion trigonométrica, de donde se

obtiene:
Ne?

" 2megby’

AP? = (4.5)

Para un electréon rapido con v = 0.5¢ y b = 50.5 nm viajando en la vecindad de una NP de aluminio
de 50nm de radio, AP, ~ 6.3 x 10728 N /s, mientras que

AP[ ~ —6N x 10" N/s. (4.6)

Lo cual que significa que si NV > 11, el momento lineal transferido a la NP es repulsivo. Por otro lado,
si consideramos una NP pequena de aluminio de 1 nm de radio y un electrén réapido con v = 0.5¢ y
b = 1.5nm, tenemos que AP, ~ 3.3 x 10739 N/s, mientras que

AP! =~ —2N x 107%'N/s. (4.7)

En el caso de NP pequena, N = 1 es suficiente para obtener una interacciéon repulsiva entre el
electron réapido y la NP. Lo anterior muestra que en el caso de que las NPs bajo exposiciéon del haz
de electrones se carguen eléctricamente, la interaccion estaria determinada por la magnitud y signo
de la carga eléctrica de la NP. Por tanto, es de interés realizar estudios detallados que exploren los
efectos de intercambio de carga eléctrica en la interaccion de electrones rapidos y NPs.
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Conclusiones

En esta tesis doctoral se estudié teéricamente la interacciéon entre un haz de electrones, como
aquellos producidos en microscopios electrénicos de transmisiéon y barrido, y una nanoparticula
esférica. En particular, dicha interaccion se estudié a partir del momento lineal transferido de un
electrén rapido a una nanoparticula, usando la solucién retardada a las ecuaciones de Maxwell en el
espacio de frecuencias. El tamano de la nanoparticula, la velocidad del electron y el parametro de
impacto, se consideraron de acuerdo a observaciones de microscopia electréonica, asumiendo que el
electréon réapido viaja por fuera la nanoparticula.

El momento lineal transferido a la nanoparticula, Aﬁ, fue calculado a partir de una integral sobre
el espacio de frecuencias de la contribucién espectral al momento lineal, P. Este tltimo es obtenido
mediante una integral de superficie cerrada alrededor de la nanoparticula. Para ello se presentaron
dos métodos distintos: (i) método numeérico, que consiste en usar la representacion cartesiana de los
campos electromagnéticos externos y la cuadratura de Gauss-Kronrod para calcular la integral de
superficie cerrada; y (ii) método analitico, que consiste en emplear la representacion multipolar esfé-
rica de los campos electromagnéticos externos para calcular analiticamente la integral de superficie
cerrada. Debido a limitaciones computacionales, el método analitico limité el nimero méximo de
multipolos que pueden ser considerados en los campos electromagnéticos esparcidos, restringiendo
el estudio a nanoparticulas pequeinias de 1 nm de radio. En contraste, el método analitico permitio
estudiar nanoparticulas de hasta 50 nm de radio. Posteriormente, se emplearon las cuadraturas Exp-
Sinh y Gauss-Kronrod para calcular numéricamente la integral de P sobre el espacio de frecuencias.
La cuadratura Exp-Sinh (método Doble-Exponencial) se us6 para encontrar una frecuencia de corte
we que proporcionara la precisiéon numérica deseada, dado el pardmetro de impacto y la velocidad
del electron. Posteriormente, se dividio el intervalo (0, w.) en tres regiones, cada una integrada usan-
do la cuadratura de Gauss-Kronrod. El error numeérico en los resultados presentados en esta tesis
es lo suficientemente pequeno para asegurar que las primeras tres cifras significativas de AP son
correctas.

Primero se estudi6 el caso de una nanoparticula de aluminio de 1nm de radio, caracterizando
su respuesta electromagnética por una funcién dieléctrica dada por el modelo de Drude, el cual es
un modelo causal (es decir cumple las relaciones de Kramers-Kronig). Se mostré que el momento
lineal transversal, AP, , transferido de un electrén rapido a una nanoparticula de aluminio de 1 nm
de radio es siempre positivo, indicando que la nanoparticula es atraida hacia la trayectoria del
electron rapido. Se encontré que una convergencia numérica deficiente en la integral en el espacio de
frecuencias puede llevar a resultados repulsivos incorrectos, como es el caso de aquellos reportados en
la referencia [26]. Se estudio la interaccion entre un electrén rapido y una nanoparticula en funcion
del tiempo, mostrando que el tiempo de interacciéon entre el electrén rapido y la nanoparticula es
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del orden de decenas de attosegundos, y a pesar de que el momento lineal transferido es siempre
atractivo, existen fuerzas de interaccion repulsivas para algunos tiempos, y que son causadas por
un retraso en la respuesta de la nanoparticula a los campos electromagnéticos externos. También
se estudi6 el caso de nanoparticulas de oro, plata, y bismuto, de 1nm de radio, considerando su
funcion dieléctrica como una funcién analitica causal ajustada a partir de datos experimentales
reportados por Werner et al.”! A partir de los resultados obtenidos, se mostré que AP, para estas
nanoparticulas también es siempre atractivo, indicando que un momento lineal repulsivo tampoco
esta presente en nanoparticulas causales hechas de estos materiales.

Se realiz6 un analisis de los efectos que produce en el momento lineal transferido una respuesta
electromagnética de la nanoparticula no causal. Se encontré que cuando la no causalidad es del
mismo orden de magnitud que el tiempo de interaccién entre el electrén rapido y la nanoparticula
(decenas de attosegundos), el momento lineal transversal transferido a la nanoparticula puede ser
negativo, indicando una interaccién repulsiva. Sin embargo, esta interaccion repulsiva es el resultado
de suponer una respuesta no causal de la nanoparticula, y por lo tanto es un resultado no fisico.
También se estudio el caso de una nanoparticula de oro considerando dos funciones dieléctricas: (i)
una obtenida de datos experimentales compilados de distintos experimentos por Palik,?’ la cual se
mostro que es no causal; y (ii) otra que resulta ser causal, ajustada por Werner et al. a partir de
sus datos experimentales.’' Para el caso no causal (Palik), se encontré una transicién a interaccién
repulsiva para v = 0.75¢ y b = 1.5nm. Este comportamiento repulsivo no esté presente para la
nanoparticula causal de oro (Werner), y notablemente, la interaccion repulsiva desaparece al forzar
la causalidad en la funcién dieléctrica de Palik. Por lo tanto, la no causalidad en la funcién dieléctrica
de Palik da lugar a resultados repulsivos incorrectos, este podria ser el caso de las referencias [26—
28], que emplearon los datos de Palik. Concluimos que tanto la causalidad como una adecuada
convergencia numeérica son esenciales para obtener resultados fisicamente correctos.

En esta tesis de doctorado se reporté por primera vez, hasta donde se tiene conocimiento, resultados
cuantitativamente vélidos (garantizando convergencia numérica de al menos tres cifras significati-
vas) para nanoparticulas grandes de hasta 50nm de radio, empleando las expresiones analiticas de
la contribuciéon espectral al momento lineal desarrolladas en este trabajo. Para una nanoparticula de
aluminio de 50 nm de radio, se encontré que la contribucién espectral al momento lineal longitudinal
es siempre positiva, contrariamente a lo que estudios previos habian mostrado.?% Al incrementar
el tamano de la nanoparticula, la contribucién al momento lineal asociada a los multipolos de al-
to orden incrementa, y la contribuciéon de los campos magnéticos cambia de positiva (atraccion)
a negativa (repulsion). En contraste, la contribucion de los campos eléctricos siempre es positiva
(atraccién). Para nanoparticulas grandes, las contribuciones al momento lineal de los campos eléc-
trico y magnético son del mismo orden de magnitud y de signo contrario, sin embargo, la magnitud
de la contribucion eléctrica es mayor. Por lo tanto, el momento lineal transversal, AP, es siempre
positivo, indicando que la nanoparticula es atraida hacia la trayectoria del electrén rapido. Este
comportamiento atractivo también se observo para el caso de nanoparticulas de 50 nm de radio he-
chas de oro, plata, y bismuto, considerando su funcién dieléctrica a partir del ajuste causal de los
datos experimentales de Werner et al.

Se mostroé que es posible separar al momento lineal transferido, AP, , en tres contribuciones: (i)
un término que depende tnicamente de los campos electromagnéticos externos y que no contribuye
a AP ; (ii) un término de esparcimiento, que depende tinicamente de los campos electromagnéticos
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esparcidos y que esté relacionado con la autofuerza o reacciéon de radiaciéon por parte de la nanopar-
ticula; y (iii) un término de interaccion, que depende tanto de los campos electromagnéticos externos
como de los esparcidos. Se mostré que la mayor parte del momento lineal transferido proviene del
término de interacciéon. Para nanoparticulas grandes, la contribucién al momento lineal que provie-
ne del término de esparcimiento es al menos un orden de magnitud menor a la contribucién del
término de interaccion. A partir de estos resultado, se concluye que la mayor parte del momento
lineal proviene de la interaccién de los campos electromagnéticos externos con las cargas y corrientes
inducidas en la nanoparticula. También se calculd el momento lineal transferido en funcién del niu-
mero maximo de multipolos considerados en los campos electromagnéticos externos y esparcidos. Se
encontr6 que la contribucion al momento lineal de los primeros multipolos ({pmax < 10) es positiva,
mientras que la contribuciéon de los multipolos de alto orden ({nax 2 10) es negativa. Ademas, la
tasa de convergencia del momento lineal respecto a £,y disminuye al incrementar el radio a de la
nanoparticula y la velocidad v del electréon y disminuir el parametro de impacto b. Es decir que,
cuando v y a/b incrementan, es necesario incrementar £, para lograr la convergencia numeérica.

En este trabajo, se defini6 a 79 = b/yv como una medida caracteristica del tiempo de interacciéon
entre el electron rapido y la nanoparticula. Se mostro que 7y es del orden de centenas de attosegundos
para nanoparticulas grandes de 50 nm de radio, por lo que la no causalidad en la funcion dieléctrica
de Palik es irrelevante para nanoparticulas grandes de oro. Se obtuvo el momento lineal transferido
a nanoparticulas de oro en funcién del radio de la nanoparticula, considerando los casos de Palik, y
Werner, para su funcién dieléctrica tomada de datos experimentales. Se mostré que nanoparticulas
de radio ¢ < 3nm, la no causalidad en la funcién dieléctrica de Palik da lugar a momento lineal
transversal negativo (repulsivo). Sin embargo, a medida que el radio de la nanoparticula incrementa,
el momento lineal transversal se vuelve positivo (atractivo). Es decir, la relevancia de la no causalidad
disminuye al incrementar el tiempo caracteristico de la interaccién 7.

Los resultados obtenidos en este trabajo muestran que el momento lineal transferido a nanopar-
ticulas causales es siempre atractivo hacia la trayectoria del electrén rapido, independientemente
del tamano de la nanoparticula, parametro de impacto o velocidad del electron rapido. Sin embar-
go, observaciones experimentales muestran una interaccidén repulsiva entre el haz de electrones y

15 . . P
915 v algunos autores han reportado efectos de carga eléctrica en los especimenes

la nanoparticula,
bajo iluminaciéon en microscopios electrénicos de transmision. ® Se realizé una estimacion teérica del
efecto sobre el momento lineal transferido causado por la presencia de carga eléctrica en la nanopar-
ticula. Se concluyd que la presencia de unos cuantos iones con carga eléctrica negativa podrian dar
lugar a una interacciéon repulsiva entre el electrén rapido y la nanoparticula. Més atin, la interacciéon
estaria dominada por el signo y la magnitud de la carga eléctrica en la nanoparticula. Sin embargo,
son necesarios estudios adicionales que exploren este y otros efectos como posible explicacion de la

interaccién repulsiva.
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Apéndice A
Método del potencial escalar: calculo de los
campos electromagnéticos externos y esparcidos

Partiendo de las ecuaciones de Maxwell macroscopicas en el espacio de frecuencias:

V- D = peat, (A1)

V x E = iwB, (A.2)

V x H = Joy — iwD, (A.3)

V.-B=0, (A.4)

las cuales, al ser desacopladas se obtienen las ecuaciones de Helmholtz con fuentes:
2 ng_ 1 .
(V + k ) E = ngext — twpdegt, (A.5)
(V24 kY H =~V x Jou, (A.6)

en donde k% = w?ep, y se consideran las relaciones constitutivas D=c¢E y B= ,uﬁ, donde € = ¢(w)
y i = p(w) son funciones homogéneas en el espacio.
Si no existen fuentes de carga y corriente externas, las Ecs. (A.5) y (A.6) se reducen a las ecuaciones

de Helmholtz sin fuentes:

(V2 + k%) E =0, (A7)

(V2+ k%) H =o0. (A.8)

A continuacién, se emplea el método de potencial escalar descrito por F. J. Garcia de Abajo®3?
para resolver las Ecs. (A.7) y (A.8).

El campo eléctrico E puede ser escrito de la siguiente manera:

53

E:v%(v.ﬁ)m%(ﬁ.ﬁ)_(in)L%w[(fxv).ﬁ], (A.9)

endonde L = —i Px V es el operador de momento angular orbital. A partir de la Ec. (A.9) es posible
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definir las funciones escalares: longitudinal, eléctrica y magnética: ®3

1 q

Yl = Vv E (A.10)

YE = L_Tzvk; (E x v) B, (A.11)
1 - =

M = T3l E, (A.12)

en donde cada una cumple la ecuacién escalar de Helmholtz sin fuentes:

(V? + &%) BB — 0, (A.13)

Entonces, a partir de las Ecs. (A.9) a (A.12), es posible escribir los campos electromagnéticos en
términos de los potenciales escalares: %52

B vyt + LM - 2V < Ly¥, (A1)

ﬁ:_%VXET/JM—E%ZJE- (A.15)

Es importante notar que los campos electromagnéticos externos en el limite de campo lejano r —
o0, se pueden expresar como una superposicién de ondas planas con ntimero de onda E, perpendicular
a los campos eléctrico y magnético. Por lo tanto, la funcion escalar 1™ no aparece en la solucién a
las ecuaciones de Helmholtz [Ecs. (A.14) y (A.15)], y las funciones escalares restantes pueden ser

expresadas de la siguiente manera: 3
9] l
VEHF) =D N (@) Gekr) Yem Q) din (A.16)
{=1 m=—¢
[e'S) 0
M) =N (@) Gelkr) Yo ()t (A.17)
{=1 m=—

donde jy(z) son las funciones esféricas de Bessel, Yy, son los armoénicos esféricos, (r,€,.) son las
E,ext wM,ext
lm y lm

siones de las Ecs. (A.16) y (A.17) son validas en la region a < r < b (con a el radio de la NP y b
el pardametro de impacto del electron medido desde el centro de la NP). Por esta razon, se elige a la

coordenadas esféricas de 7, y ¥ son funciones escalares aun por determinar. Las expre-

superficie S de la Ec. (2.1) de tal manera que no interseque a la trayectoria del electréon rapido.

Como se menciond en la Seccion 2.2, el campo eléctrico externo puede calcularse a partir de la
., 33 59
funcion de Green:?3°2

Fext (7) = <V _ ZkU) /dt et Qo (F—7), (A.18)

Cc

con la funcién de Green Gy dada por*’

eikl?—f“t’
GO (F_ 7_';5) = ma

(A.19)

con 7 = 79 + vt. En términos de la base esférica mostrada en la Fig. 2.1, la funcién de Green se
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1. 23 59
puede escribir como?%°2

Go ( _47rkz Z Gelk YRS (k1) Yo um () Y (), (A.20)
=0 m=—¢

con héﬂ (x) = ihél)(x) la funcién esférica de Hankel de orden ¢,°%°* por lo que es posible expresar
la Ec. (A.18) como

00 l

= 1kt
Eemt 7 y .
)= (V-2 3 kYoo (@2 (A21)
-0 m=—¢
con
bom = A7k / dt " BT (k) Y () (A.22)
Mediante una transformada de Fourier del espacio de tiempo al espacio de frecuencias de la funcién
de Green, se obtiene?3%39:49
) eik\Ff(b,O,'ut)\ 2 w .
dt et 2K, (= —b)2 2| piwz/v A.23
J e e = 2t (5 o 429

con v la rapidez del electron y Ky la funciéon Bessel modificada del segundo tipo de orden cero. Por
lo tanto, a partir de las Ecs. (A.18), (A.21), (A.23), y de la propiedad de ortonormalidad de los

armonicos esféricos®®, se obtiene
bom = 21 /Y () Ko (z —b)2+y2 ) /O (A.24)
M ge(kr) ) BT vy "

y realizando la integral de la Ec. (A.24):%

Al (‘:3) (A.25)

en donde K, es la funcion Bessel modificada del segundo tipo de orden m, y los coeficiente Ajm
estan dados por

20+ 1) ey,
At ®) m em A.26
i = 751 Z « 79— )G —m) /N[ + m)/2 420
con
20410 —m)!

= ’ A27
o, \/ 4t (L+m)! ( )

y B = wv/c. Los nameros If’gri ; se calculan empleando la siguiente formula de recurrencia

£,m l lm £—2,m

(C=—m) I =201 W —(C+m—1)L >, (A.28)
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sos s m—1m m—2,m
con valores iniciales I, .~ =0, I, ", =" =0, y
1,22 11,22

m i1+m+2 ig+41 . .
mom _ | ()™ (2m = DU B (1552, B3 iy par, (A.29)
1r2 0 i impar;
con B la funcién beta.”’
A partir de las expresiones (A.16), (A.17), y (A.25), se obtiene:
E,ext _27((@.)671 k Bim wb
) — 2 Km —_ R A.3O
Ve cy (+1) vy ( )
N— +
M, ext —47T(Z)1 ‘kov mA@m wb
ext _ Ko — ), A.31
Ve c? 0(0+1) vy ( )
con
Bim = Af VI +m+ 1) =m) = Af /(£ =m+1)(+m). (A.32)
Sustituyendo las Ecs. (A.30) y (A.31) en las expresiones
E =Vt + LyM— %v x [P,
Y .
= —%v x LM — Lop®,
finalmente se obtiene:
Eext _ Z gJZTm,,ﬁ 4 éaéf?né + Cga;’qu;, (A33)
4m
ﬁext _ Z%?frﬂg + ‘%?ﬁ@é + e%ﬂ&eiéx (A.34)
4m

en donde las componentes de los campos externos estan mostradas en las Ecs. (2.37) a (2.42) del
texto principal.
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Apéndice B
Funciones auxiliares para el calculo analitico de
la integral de superficie cerrada

Como se discuti6 en la Seccién 2.4, al momento de realizar la integral de superficie cerrada del

tensor 7 de forma analitica [ver Ecs. (2.69) a (2.71)], se defini6 un conjunto de funciones escalares
que dependen tunicamente de los ntimeros I, m,l’,m’ [ver Ecs. (2.73) a (2.91)]. En este Apéndice

’

se muestran explicitamente dichas funciones, a las que llamaremos funciones auxiliares IV, lnz,’m ,
m,m’ m,m’ m,m’ m,m’ m,m’ m,m’ m,m’
IMl N IUl U Al U IVE U IVVZ 4 IXZ N IY} U y IZl,l’ )

Al realizar la integral de superficie del término &2 &% de & T, -7 [Ec. (2.73)], aparece la siguiente

integral o

7{ M=) P (cos 0) P (cos 0) sin 6 cos ¢ dS2

st + St /_ 11 2P ()1 — 22da

= (G tam + Ot ) IN]™ (B.1)
con

INT™ = / 11 P (x) Py /1 — 22da, (B.2)
Y Om.m/ la delta de Kronecker. En la integral a lo largo de ¢ [Ec. (2.74)], se tiene
f ei(m*m/)le(cos H)Pf,"/ (cos 0) sin O sin ¢ d2
= i (Ot — O ) INTE™ (B.3)
y alo largo de 2 [Ec. (2.75)]

?{ ') P (cos 0) P (cos ) cos 6 dS

1
:271'6m7m// P ()P (z)zda
-1

— 26 g I M5 (B.4)
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con )
IMZ";,’m/ :/ P (2) P (2)x d.

’ -1
Integrando el término é"ll;féal%* de Z - Ty - 7 [Ec. (2.78)], aparece

cos ¢
7 ds)

sin
1 dx

) le@)Pﬁll(x)ﬁ

f M=) pm(cos H)Pl’,nl (cos @)

= 7T(5m+1,m’ + 5m—1,m’> /

m,m’
= 7T(5m+1,m’ + 5m71,m’)IUl7l/ )

con

dzx

1
IUlT,?"m :/_1 B () By (x)ﬁa

cosz cos ¢ dS)

Sin

j([ m=m") P (cos H)P[/”/ (cos9)

1 ’ T
P (o) P () da
1

= T(Om+1,m + 5m—1,m’)/ V1—22

m,m’
= 7r(5m+1,m’ + 5m—1,m’)IVVl7l/ 5

con

1
W — / P () P () ——— d.
1l . l (IE) l (x)m €z

Mientras que para ¢ - T - 7 [Ec. (2.79)], se tiene que

sin ¢

n
sin 6

ds}

7{ ') P (cos ) P (cos 0)

dx

1
= it = ba) [ PR ()

. m,m’
= 717T(5m—1,m’ - 6m—1,m’)IUl7l/ )

o z sin ¢ dQ2

S1n

j{ ei(m*m/)le(cos Q)Pl’,”/ (cos0)

1 ’ X
PP ) P () s da
1

= Z‘7"—(6m—1,m’ - 5m—1,m’)/ m

!
= Zﬂ(5m_17m/ — 5m_1’m/)II/VlT7?/m .

Para el término &Y &Y* a lo largo de z [Ec. (2.81)], se obtiene

]{ ei(m_m,)le (cos G)Pl’,”l (cos @) cos 0 cos 6 cos ¢ dS2

sin 6

(B.5)

(B.10)

(B.11)
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= W(5m+1,m’ + 6m—1,m’) / ) le(x)P;,n/({I;)ﬁdx

m,m’
= 7T((gm—&-l,m’ + 5m—1,m’)IVl’l/ )

con

$2

Jisat

1
vy = [ @)

. !/ ! 1
i(m—m') pm m
y{e P"(cos0) P}/ (cos@)sinecosﬁcosqbd(l
1 / "
= T(Om+1.m’ + Om—1.m P"(x)P" () ——=d
T(Omt1,m + 1, )/_1 " (x) P (@) T

= 7T((Sm—&-l,m’ + 5m—l,m’)IVVlT’?/7m .
En la integral a lo largo de y [Ec. (2.82)], aparece

cosf

sin @

7{ ei(m_m,)le(cos H)Pl’/”, (cos0) cos 6 sin ¢ dS2

m2

1
_ — / m m/ T 5
= 1T (Om—1,m’ 5m+1,m)/_1pl ()P (x)mdx
m,m’
7l/

= i (Om—1.m' = Omy1m )1V

9

j([ ei(m*m/)le(cos Q)P[/”/ (cos®) L& cos 0 sin ¢ df2

sin
1 / x
= 9m(0p—1.m/ — Omtlm/ P (x)P" (2) ——=dx
( 1, +17)/1l<)l()m
= 7;7T((5m—1,m’ - 5m+1,m’)IM/lr:7/7mla
mientras que en la integral a lo largo de z |Ec. (2.83)], se obtiene
i(m—m’) pm ! cost
y{e P/"(cos0) P (cos0) e sin 6 dS)
1
= 270, m/ / le(x)le/(x)xda:
-1
— 26 g M5
y
N ’ / 1
i(m—m') pm m :
j{e P/"(cos @) P (cos ) -~ sin 0 dS)

= 27T(5m,m’Al,l’>

(B.12)

(B.13)

(B.14)

(B.15)

(B.16)

(B.17)

(B.18)
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con 2([ )'
+m)!
Ay = 3 B.1
W G = my (B.19)

PR bl eafx b pag* : i
En los términos &, &5 v &, '6," aparecen integrales similares que se pueden hacer de forma
analoga. En ambos términos aparecen las mismas funciones auxiliares que se han definido. Adicio-
nalmente, es necesario definir

’ 1 , 2
oy = [ prapy @) e (B.20)
! 1 ’ x
v = [ R @Ry @ e, B.21)
y
’ 1 , 1'3
1z = [ e, (B.22)

para la parte zenital, mientras que para la parte azimutal la integral resulta en una superposiciéon
de funciones delta de Kronecker del tipo 6, .

Resulta interesante notar que las funciones auxiliares [Ecs. (B.2), (B.5), (B.7), (B.9), (B.13), (B.20),
(B.21) y (B.22)] estan dadas como integrales de funciones asociadas de Legendre, las cuales pueden
ser resueltas de manera exacta haciendo uso de cuadraturas de Gauss-Legendre o Gauss-Chebyshev,

dependiendo de cada caso.?!
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Apéndice C

Expresiones analiticas de la parte magnética de
la contribucion espectral al momento lineal
transferido

En esta Apéndice, se muestran las expresiones que conforman la representacion analitica de la
parte magnética de la contribucion espectral al momento lineal P [Ec. (2.16)].

oH
El término 2 % del tensor T,, [Ec. (2.67)] es

VAVAS : ,
A = ChaCirll 1+ I + ) e Py, (1)
or
en donde a y b indican la eleccion arbitraria de componentes del campo esparcido (denotado por
s) o del externo (denotado por e), Z — hf(k‘or) para el campo esparcido y Z7 — ji(kor) para el

campo externo.
«H

Dependiendo de la componente a lo largo de 7 del tensor que se desee escribir, para & - T, - 7 [Ec.
(2.69)] es necesario:
b *
A
(kor)?
X W(5m+1,m’ + 5m,17m/)NlZL/m , (02)

74%%%‘}%’7 sinf cos pdQ =CP CHI'(1+1)(I' +1)

«H
para § - Ty, - 7 |Ec. (2.70)],

Zbzax
j{%’j%%’ﬁﬁ sinf cos pdQ =CP CV I (1+1)(I' +1) L=
(kor)?
X i?T((sm_Lm/ — 5m+1,m’)Nl7?Z/7m , (03)
«H
y para Z-T 4 -7 [Ec. (2.71)],
br ar* b ax 77/ / Zleﬁ*
%m%/m/ COSG dQ = ClmClm” (l + 1)(l + 1)7
(kor)?
X 208, M (C.4)
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«H
El término 2% 7% de T, - # [Ec. (2.67)] es

b r7ax

l Z: l,(l/ + 1)ei(m—m’)¢ [(l + 1) leP{,” cos 0

AP = — DY O

sin 0
P Py fezax pmpm
_ 1 +1 i(m—m')p A +1 R et e ) )
—(l—m+ )7sm9 ] + ie ch.ex (I + 1)m Forsing (C.5)

Al realizar las integrales de superficie de las ecs. (2.69) y (2.70), se tiene que su contribucion a

«H
Ty -7 |Ec. (2.69)] es

AVAS /
7{ S A 08 b A =T (s s + Ot ){ —iD} Cp =L T{ 'l +1) [(z + 1w
/ flb ﬁ* m,m
— ([ =m+1)U"Y l,} +iCh Cx (I + 1)m For Uy } (C.6)

«H
y para - Ty, - 7 [Ec. (2.70)] es

b r7ax

zZ
L2 (1 4+1) [(z+1)WH,
T

7{ AP A sin ¢ dY = im0 (S 1.mr — Ot ){ — D} O,

bZC/L* m,m/’
— ([ -m+ 1)U l,] +iCh Cx (I + 1)m kml" Uy } (C.7)

El término % 475 de Tba- r [Ec. (2.67)] es

sze* , o, Pmpm
A0 A0 = Db Of  ELE (U 1)elmmm e L L b oo (1 4 1)
or sin 0
b 7 ax PmpP™ cosf pm pm’
1~ l 14 I+1+1
AT g4y (- ) pula Sk S .
X kor (t+1) sin 6 (t=m+1) sin 6 } (C38)

«~H
La contribucion de este término a la integral de superficie de Z - T, - 7 [Ec. (2.69)] es

fb a*

7{ be%”f"*cos@cosgbdﬁ——7T((5m+17m/+5mLmr){ choa (1 1) = .
O

[(l + V"

b r7ax*
Zl Zl/

— (l —m + I)VVZZ_LIWZL,] —+ Dlmc 'im! ml/(l/ =+ 1)VVZZL/7m/}, (Cg)

«H
para § - Ty, - 7 |Ec. (2.70)] es

ba*

z8
7{ A A cos Osin g dQ = — (5m_1,m,_5m_17m/){ choar (1 1)L 3

or [(l " 1)‘/21/

Z{’Zﬁ*
k‘()?”

—(l=m+1)W l,] + D}, Ciix, ml'(I' + 1)W[§;m/}, (C.10)
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oH
y para Z- Ty, -7 [Ec. (2.71)] es

b a*
%% %{m/ Sln@dﬂ = — 27T5m,m/{ ClmC /m/l <l, + 1) fk " |:(l + l)MlWll,m
0

b r7ax
—(l—m+ 1)Al+1,l,} + D}, Cax 7{ ml' (' + 1)A,,l,}. (C.11)
0
El término £ %% de Tba 7 [Ec. (2.67)] es
i(m—m’)¢PmP7ln/
% %aﬂ* Dlle/m/mm/Zle?* € Sin2 9l L <C12)
DYt mzb g mme | gy FEEE 0080 ey 1)%
m sin® 6 sin? 0
ax* ax _i(m—m' Pum/ cosf lelP[/”'
— C} Diinym [P 255" € N [(l + 1)% —(l—m+ 1);129]
P™ P cos® 0
+ Ch Gt [ £ Xm0 [(z + )+ DTS — (- 4+ 1)
sin
P™P™  cosh PR P "cos B
X lslﬁ_(l/+1)(l_m+1)l+181n—0+(l—m+1)(l/—m/—|—l)
%]
sin® 6

«H
La contribucion de la Ec. (C.12) a la integral de superficie de & - T, - 7 [Ec. (2.69)] es
7{ S A% sin 0 cos ¢ dQ =T (S 1.mt + Ot ){DlmD smm! ZP Z4 *U{’;,m (C.13)
- Db Gl 57 |+ W — =+ 00

ClmD 'm fl Z |:(l =+ 1)VVZ777’7m (l —m+ 1)Ul+1 l/:|
+ChLCE g [( + D+ DV = (D)W —m + YW

— D= m+ YW + (= m+ 1) —m + DU

I+1 l/+1] }
(—)H
para § - Ty, - 7 [Ec. (2.70)] es
7{% O 76295 sin 0sin ¢ dQ = i (81, — 5m1,m’){DlmD mm'Z; Zﬁ*UlWlL'm (C.14)

DZmC /le f |:(l/ + ].)I/I/l N - (l — m + 1)Ul l/+1:|

+Ch Dyl [P 7 [( 1)W;j;;m—(1—m+1)Ulﬁf’;,]
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Ol Clne L (L D+ DV = (4 0 =+ )W

(l’+1)(lfm+1)Wl+1l +(=m+ 1 —m' + 1)U l’+1}}

«H
y para Z- Ty, -7 [Ec. (2.71)] es

y!%” O 295 cos 0 dQY = 2708, {DlmD smm’ Z} Zﬁ*YlTlrf o (C.15)

DlmC /le f ax |:(l/ + 1) ll’ — (l — m + 1)Y2 l’+1:|
—Cp D m! £ 75 [(z - 1)Xf;,m (I—m+ )Y/ﬁﬁ,]
+Ch CEr L ff [(l+1)(l’+1)fzﬁl, '—(l+1)(l -m +1)X”,+1

— ()= mA DX+ (= m ) —m + 1)1§Ti72/'+1] }

Finalmente, el término ,%”b(bt%”,a‘bf‘ de T w |Ec. (2.67)] es

z(m—m’)d)Pum’
b ap* 7
AT = Cp O mm! P 8 —y (C.16)
) PP cos 6 PP
— P DSt mfbza eilm=—m)e {(z'ﬂ)l}f‘”’—(z’—m’ﬂ)’“]
sin” 0 sin“ 6
PP cos 6 P P
— D}, Cie o Z fi €'~ m)¢[(l+1)l.lzm - (lm+1)l“}
sin“ @ sin 6
PP cos? 0
+ Db D 7Pz im=m)e [(l +1)(I' + 1)lslT20 — I+ 1)l —m +1)

!
P P cos 6

!
lePl’?:L1 cosf
sin? 6

sin? 6
Pl+1Pl’+1
sin2 0 '

—("+ D) —m+1) +(l=m+ 1)l —m'+1)

X

«H
La contribucion de la Ec. (C.16) a la integral de superficie de & - T, - 7 [Ec. (2.69)] es

jé AP AT sin 0 cos ¢ dQ =T (81t + Ot ){qmc ! f2 U™ (C.17)

- Chu Dt 2 |+ W —a—m+U%HJ
— D?mCC}:l/m/Zlbfa;* |:( + 1)I/I/l J (l - m + 1)Ul+1 l/:|

+ Db D% 2P 7% [(l + )" + 1)Vlf§3’m' — I+ D)1 —m' + )W[’;,_Tl
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— D= mA YW + (= m+ 1) —m + 1)%?1%4 }

para ¢ - %b}i -7 |Ec. (2.70)] es
7{ AP AT sin O sin b dQ = im0 (81 gt — 5m_1,m,){clmc,m,mm’ o (C.18)
— Chy DirymZy f} [(l, + W™ = = m + 1)U, z'+1}
— D}y Gy 2 £ [(l + W™ = (U -m+ D)UY l’]
+ D}, D %Z[MHW%U%W—UHWLm4UWﬁH

U%JW—m+DWm¢+U—m+UW—W+UWﬂhJ}

y para Z - %bi -7 [Ec. (2.71)] es
7{ AL AT cos 0 d) = 2w5m,m,{qmc ! f2 Y (C.19)
—%mewmﬂW+n”,—w—W+m%ﬁ]
— D}, Cittym! Z) [ {(Z + DX = (-m+ 1Y l’]
+ Db D ZbZ [(l +D+ D)2 - (D -+ D)X
— '+ 1)1 —m+ 1)Xﬂf}' + (U =m+1)(1l"—m'+ 1)V Z,H} }

Con las expresiones mostradas en este Apéndice se tiene una representacion analitica completa de
la contribucion espectral al momento lineal [Ec. (2.16)].
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Apéndice D
Momento lineal longitudinal transferido a la
nanoparticula

En este Apéndice se muestran los resultados para el momento lineal longitudinal, AP, transferido
del electrén rapido a las NPs mostradas en las secciones 3.1, 3.2, 4.1, y 4.2, correspondientes a NPs
causales hechas de aluminio, oro, plata, y bismuto, de 1nm y 50 nm de radio.

NP de aluminio

1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0 4.5 5.0 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9

50 52 54 56 58 60 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
b (nm) v/c

Figura D.1: Momento lineal longitudinal AP} (rectangulos negros) transferido de un electrén rapido a una NP de
aluminio, (a) en funciéon de b y considerando v = 0.5¢ y a = 1nm, (b) en funcién de v/c y considerando b = 1.5nm y
a = 1nm, (c) en funcién de by considerando v = 0.5¢y @ = 50 nm, y (d) en funcién de v/c y considerando b = 50.5 nm
y @ = 50nm. Los circulos rojos representan la contribucién eléctrica a AP) y los tridngulos azules la contribucion
magnética a AP. Las lineas roja, negra, y azul, se muestran como guia a la vista.

En las Figs. D.1(a) y D.1(b) se muestra el momento lineal longitudinal, AP (rectdngulos negros),
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transferido a una NP de aluminio (Drude) de 1 nm de radio, como aquella mostrada en la Seccion
3.1. Se muestran las contribuciones de los campos eléctrico (circulos rojos) y magnético (triangulos
azules) al momento lineal longitudinal. En la Fig. D.1(a) se muestra AP| en funcién del pardmetro
de impacto y considerando un electron rapido con v = 0.5¢. En la Fig. D.1(b) se muestra AP en
funcion de v/c y considerando b = 1.5 nm.

En las Figs. D.1(c) y D.1(d) se muestra el momento lineal longitudinal, AP} (rectangulos negros),
transferido a una NP de aluminio (Drude) de 50 nm de radio, como aquella mostrada en la Seccién
4.1. Se muestran las contribuciones de los campos eléctrico (circulos rojos) y magnético (triangulos
azules) al momento lineal longitudinal. En la Fig. D.1(c), se muestra AP en funcién del parametro
de impacto y considerando un electrén rapido con v = 0.5¢. En la Fig. D.1(d) se muestra AP en
funcion de v/c y considerando b = 1.5 nm. Se observa que las contribuciones eléctrica (circulos rojos)
y magnética (tridngulos azules) a AP tienen signos opuestos y magnitud similar, sin embargo la
contribucién eléctrica es mayor, por lo que AP es positivo, indicando que el electron rapido arrastra
a la NP, mientras pierde momento lineal (y energia) en su viaje. Al igual en el caso de NP pequena,
la magnitud de AP decrece cuando el parametro de impacto b y la velocidad del electron rédpido v
incrementan.

NP de oro, plata, y bismuto

(a) (b) 8f
Z 6f
.
2
5 4t
i
X
2t
<
0
15 20 25 30 35 40 45 50 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
b(nm)
(c)
2.0}
e Ao
Py S Au
ZA 15k A Bi
3
= 1.0
X
50.5
0.0 . 0.0
50 52 54 56 58 60 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9
b (nm) v/c

Figura D.2: Momento lineal longitudinal, AP}, transferido de un electrén rapido a NPs de oro, plata, y bismuto,
(a) en funcion de b y considerando v = 0.5¢ y a = 1 nm, (b) en funcién de v/c y considerando b = 1.5nm y a = 1 nm,
(c) en funciéon de b y considerando v = 0.5¢ y @ = 50nm, y (d) en funcién de v/c y considerando b = 50.5nm y
a = 50nm.. Los circulos rojos consideran una NP hecha de plata, los rectangulos negros de oro, y los tridngulos azules
de bismuto. Las lineas rojas, negra, y azul, se muestran como guia a la vista.
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En las Figs. D.2(a) y D.2(b), se muestra a AP, transferido a una NP de a = 1nm de radio, hecha
de oro (rectangulos negros), plata (circulos rojos), y bismuto (tridngulos azules). La Fig. D.2(a)
muestra AP en funcién de by con v = 0.5¢, y la Fig. D.2(b) muestra AP en funcion de v/cy con
b = 1.5nm. Para estas NPs, se consider6 su funcién dieléctrica a partir de las funciones analiticas
causales reportadas por Werner et al.®! Se observa que AP es positivo para las tres NPs, indicando
que el electréon rapido arrastra ala NP, ademas, su magnitud decrece cuando el pardmetro de impacto
b y la velocidad del electréon rapido v incrementan. Para el caso de NPs grandes de 50 nm de radio
hechas de oro, plata, y bismuto, mostrado en las Figs. D.2(c) y D.2(d), también se observa que AP
es positivo para las tres NPs.

Se concluye que para NPs causales, el momento lineal longitudinal, AP, transferido del electrén
rapido a la NP es siempre positivo, indicando que el electréon rapido arrastra a la NP, mientras
pierde momento lineal (y energia) en su viaje. La magnitud de AP decrece cuando el parametro de
impacto b y la velocidad del electrén rapido v incrementan.
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