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En el presente trabajo calculamos secciones eficaces de ionizacién multiple, en funcién de la orientacién del eje molecular,

para impacto de proyectiles multiplemente cargados sobre moléculas Ny y Oa.

Para obtener las probabilidades de

ionizacién simple necesarias para calcular dichas cantidades hemos utilizado diferentes aproximaciones dentro del marco
del modelo de electrén independiente . Se analiza la influencia de la orientacién molecular sobre las secciones eficaces
diferenciales, lograndose un buen acuerdo entre los resultados tedricos obtenidos y los datos experimentales existentes.
Se calculan también secciones eficaces totales para blancos CO.

Palabras Claves: ion, molécula diatémica, ionizacién, orientaciéon molecular.

In the present work we calculate multiple ionization cross sections, as a function of the orientation of the molecular axis,
for impact of highly charged ions on N2 and Oz molecules. We use different approaches to obtain the single ionization
probabilities that are necessary to compute these quantities into the Independent Electron Model. The influence of
the molecular orientation on differential cross section is analized. An adequate description of existing data is obtained.

Total cross sections for CO targets are also calculated.

Key Words: ion, diatomic molecule, ionization, molecular orientation.

I. INTRODUCCION

La emision electréonica desde blancos atémicos y molecu-
lares por impacto de iones ha sido objeto de estudio du-
rante las ultimas décadas!™2, no sélo por su importancia
tedrica sino también por ser un proceso de gran relevancia
en diferentes areas, tales como fisica atmosférica, fisica del
plasma y fisica bioldgica. En el presente trabajo centramos
nuestra atencién en las reacciones de ionizacién multiple
de moléculas diatémicas multielectrénicas por impacto de
iones.

Los recientes avances producidos en el campo de la tec-
nologia han permitido obtener una descripcion muy com-
pleta, en el espacio de momentos, de los agregados resul-
tantes de la colisién®. Por otra parte, a energfas de im-
pacto suficientemente altas el tiempo de interaccién entre
el proyectil y el blanco es considerablemente menor que los
tiempos de rotacién y vibracion de este ultimo, pudiendo
considerarse que la orientacién espacial de la molécula per-
manece fija durante el proceso de colisién?. Esto posibilita
un analisis detallado del espectro de emisiéon en funcion
de la orientacion molecular. Al respecto, se pueden men-
cionar los trabajos experimentales llevados a cabo por
Siegmann et al.®, donde se estudi6 la distribucién angu-
lar de fragmentos resultantes de la colisién entre protones a
50 keV /uma y moléculas de CO para varios grados de ioni-
zacién. Adoui et al.® analizaron los efectos de la orientacién
molecular para colisiones entre blancos de CO y proyectiles
multiplemente cargados empleando un modelo CTMC (de
trayectoria cldsica de Monte Carlo), mientras que Horvat
et al.” obtuvieron resultados experimentales para la ioni-
zacién doble de CO por impacto de Ar'** y Kabachnik et
al.8 presentaron resultados teéricos obtenidos con el modelo
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SED (modelo de deposicién estadistica de energia) para im-
pacto de He?t sobre Ny para orientaciones definidas de esta,
molécula. Otros autores que han trabajado en esta temética
son Wohrer et al.? v Ben-Itzhak et al.'°.

Para analizar tedricamente el proceso de emision
miultiple de electrones desde blancos moleculares es pre-
ciso abordar un problema mecanico—cuantico sumamente
complejo, ya que deben considerarse las interacciones en-
tre los electrones emitidos y la estructura de la molécula.
Por este motivo se utilizan aproximaciones que permitan
simplificar su estudio. Una de las aproximaciones em-
pleadas consiste en considerar a las moléculas como una
asociacién de dos atomos independientes separados entre
si por una distancia equivalente a la de equilibrio molecu-
lar. En cuanto a la evolucion electrénica, se ha decidido
trabajar dentro del marco del modelo de electrén indepen-
diente (MEI)''~!2 en el cual se considera que los electrones
evolucionan independientemente unos de otros en un po-
tencial efectivo, despreciandose de esta manera efectos de
correlacién electrénica. Para el cdlculo de las probabili-
dades de particula simple se han utilizado diferentes aproxi-
maciones, como el modelo CDW-EIS (onda distorsionada

del continuo-estado inicial eikonal) y el modelo exponencial

Las probabilidades de ionizacién multiple han sido
obtenidas utilizando distribuciones binomiales.

En este trabajo estudiamos el caso de los blancos mole-
culares diatéomicos Ny, O2 y CO. En los calculos se utiliza la
versién de trayectoria rectilinea dentro de la aproximacion
pardmetro de impacto. Se emplean unidades atémicas ex-

cepto que se indique lo contrario.
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II. TEORIA

Considérese un blanco molecular con ¢ = 2 centros.
Cada uno de estos centros posee n. orbitales con N, elec-
trones equivalentes. La probabilidad exclusiva'>~14 de io-
nizacién de grado ¢ del blanco molecular se define como:

rE= S LTI 2 1)

q1,,qn=0 j=1k;=1
q1+-+agn=gq

donde el subindice n = n; + ny indica el nimero total de

orbitales del blanco. La probabilidad Py, (b;) de ionizar ez-

clusivamente qi; de Ny, electrones del orbital k;, estd dada
15
rio:

po
N Nk' 9k ; N . —
Py (bj) = ——L——p, 7 (bj) [L — pr, (b;)] 55~ (2
kJ( J) (Nkj 7Qk7)'pk] ( J)[ pk]( 7)] ( )
En esta tltima ecuacién, el término [1 — Dk; (bj)]N’“j —k;

indica que se excluyen los procesos de ionizaciéon de los
restantes N, — qx,; electrones de_l ork_)ital.

En las ecuaciones (1) y (2), b y bj representan los vec-
tores parametro de impacto considerados con respecto al
centro de masas de la molécula y al centro molecular 7,
respectivamente, y p; es la probabilidad de ionizacién sim-
ple por electrén correspondiente al orbital k;, cuya forma
dependeré del modelo tedrico empleado.

La seccién eficaz diferencial para emisién de ¢ electrones
del blanco como funcién del angulo polar 6 de orientacién
molecular, con respecto a la direccién de incidencia del
proyectil, se obtiene a partir de la férmula:

dog

27 00
0,(0) = ==L =27 sin@ / / P,(b)bdbdp  (3)

Si la ecuacién (3) es integrada en la variable 6, y luego
es promediada en todas las posibles orientaciones de la
molécula en el espacio, se obtiene la seccién eficaz total de
ionizacién de grado g:

1 ™ 27 e} _
O = 5/ / / P,(b) sinfbdbdydo (4)
o Jo Jo

Es necesario ahora determinar la probabilidad py; que
describe el proceso de ionizacion simple. En el presente tra-
bajo se han empleado dos modelos tedricos diferentes.

El modelo CDW-EIS

Dado que nuestro principal interés estd centrado en
procesos de colisién con proyectiles cargados, produciendo
potenciales coulombianos de largo rango, éstos deben ser
tenidos en cuenta a la hora de definir las funciones de
onda de los estados inicial y final. Considerando este he-
cho, hemos calculado las probabilidades de ionizacién de
cada uno de los centros moleculares utilizando la aproxi-
macién de Onda Distorsionada del Continuo—Estado Inicial
Eikonal (CDW-EIS)!~17. En el canal de entrada los or-
bitales atomicos se describen mediante funciones de onda
de Roothaan—Hartree-Fock (RHF)!8, las cuales son distor-
sionadas por fases eikonales proyectil-electrén ligado. En el
canal final, el estado del continuo del electrén se describe
como un producto de una funcién del continuo coulombiano
efectivo del blanco y un factor del continuo coulombiano del
proyectil.
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Figura 1. Secciones eficaces diferenciales de

ionizacién miltiple para impacto de Xe'$T (5.9
MeV /uma) sobre moléculas Nj: (a) ionizacién de
grado 6, (b) ionizacién de grado 10.

El modelo exponencial (EM)

En el modelo EM se supone que las probabilidades
de emisién simple desde cada capa atomica dependen en
forma exponencial decreciente con el pariametro de im-
pacto definido por el proyectil con respecto a cada centro
atémico'®~20, siendo este pardmetro funcién de los 4ngulos
de orientacién de la molécula. De esta manera, la forma de
estas probabilidades queda definida como:

Dk; (bj) = POI«J- expfbj/Rkj (5)

Se asume aqui que el orbital atémico k; posee simetria
esférica con radio medio Ry, y el pardmetro Pokj se ob-
tiene ajustando el valor de la seccién eficaz total de emision
electronica simple por electrén para cada orbital atémico,
obtenida a partir de la ecuacién (4), con la correspondien-
te seccion eficaz CDW-EIS. El radio Ry, de la ecuacién
(5) se determina de acuerdo a calculos de Hartree—Fock?!
o empleando la prescripcién Ry iy = My //—2¢k,, siendo
nk, el ntimero cudntico principal y €, la energfa de ligadura
Roothaan-Hartree-Fock (RHF)!® del orbital en cuestién. Si
las probabilidades py,(b;) son mayores que uno, se emplea
un procedimiento de unitarizacién similar al propuesto por

Sidorovich y Nikolaev?? para determinar Py, .
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Figura 2. Secciones eficaces diferenciales de

ionizacién multiple para impacto de Xe'®+ (5.9
MeV /uma) sobre moléculas O2: (a) ionizacién de
grado 6, (b) ionizacién de grado 10.

III. RESULTADOS Y DISCUSIONES

En las figuras 1 y 2 se pueden observar los resulta-
dos obtenidos para secciones eficaces diferenciales de ioni-
zacién en el caso de impacto de Xe'®t a una energia de
5.9 MeV/uma sobre moléculas Ny y Og, respectivamente.
Para ambos sistemas se presentan los casos de ionizacién
de grados 6 y 10. Para realizar los calculos se considerd
que el proyectil estaba formado por un nicleo efectivo de
carga Z= 18 con el fin de tener en cuenta el efecto de apan-
tallamiento producido por los electrones del mismo. Los
histogramas representan los datos experimentales®®24. En
ambas figuras pueden observarse los resultados obtenidos
con el modelo CDW-EIS y con las dos versiones del modelo
exponencial. Se incluye también la funciéon senfl, que re-
presenta una dependencia isotrdopica de las secciones eficaces
diferenciales con la orientacién molecular. Todos los resul-
tados tedricos estan normalizados al area de los histogramas
experimentales correspondientes. El comportamiento cuali-
tativo correspondiente a los resultados tedricos y experimen-
tales es diferente para los casos q= 6 y q= 10, para ambos
blancos moleculares. El modelo CDW-EIS es el que pre-
senta un mejor acuerdo con las mediciones existentes. Este
mismo modelo también se encuentra en muy buen acuerdo
con resultados tedricos SED previamente obtenidos para el
caso de N2 En cuanto a EM, sélo se obtiene una de-
scripcién cualitativa de los experimentos tanto en el caso de
la utilizacién de radios orbitales efectivos como en el caso

de radios obtenidos segtin calculos de Hartree-Fock.
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Los efectos de orientacion pueden explicarse en términos
de los parametros de impacto efectivos que contribuyen al
proceso de ionizaciéon multiple. Dado que estamos tratan-
do con proyectiles multiplemente cargados, en principio,
el proceso de emisién electrénica se encuentra dominado
por parametros de impacto mayores que el tamano de la
molécula (colisiones lejanas). Al parecer ese es el caso para
el grado de ionizacién q= 6 para el cual se obtiene una débil
dependencia con la orientacién molecular. Sin embargo,
a medida que el grado de ionizacién aumenta el momento
K transferido por el proyectil al blanco molecular también
debe incrementarse, de forma tal que los pardmetros de im-
pacto b ~ 1/K que dominan la reaccién disminuyen (coli-
siones cercanas). En el caso en que el eje de la molécula
se encuentra perpendicular a la direccién de incidencia,
para una dada trayectoria del proyectil, el niimero de elec-
trones que éste encuentra en su camino serd menor que
para otras orientaciones moleculares. Esto brinda una ex-
plicacion cualitativa de la dependencia con la orientacién
del blanco observada tanto en los resultados experimentales
como en los tedricos.

En la figura 3 se presentan secciones eficaces totales para
ionizacién multiple de grados 1, 2, 3 y 4 de moléculas CO
debido al impacto de protones. En esta figura se comparan
los experimentos existentes?® con los resultados obtenidos
aplicando tanto el modelo CDW-EIS como el EM en sus
dos versiones.
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Figura 3. Secciones eficaces totales de ionizacién
miiltiple para impacto de HT sobre moléculas CO
en funcién de la energia de impacto.

Se observa, para el caso de ionizacién simple, un ex-
celente acuerdo entre los experimentos y los resultados
tedricos de ambos modelos en todo el rango de energias.
En la regién de energias intermedias (< 1 MeV) se obtiene,
para todos los grados de ionizacién, una notable coinciden-
cia entre los resultados del modelo CDW-EIS y los corres-
pondientes al EM con radios de Hartree-Fock. En cam-
bio, para energias superiores se advierte un mayor acuerdo
entre el modelo CDW-EIS y EM calculado con radios or-

bitales efectivos. A medida que aumentan el grado de io-
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nizaciéon ¢ de la molécula y la energia de impacto de los
protones se evidencian diferencias cada vez mayores entre
teoria y experimentos. Una posible causa de estas discre-
pancias podria atribuirse a la presencia de los denominados
efectos post—colisionales (efectos Auger y Coster—Kronig),
los cuales no han sido tenidos en cuenta en los calculos de
ionizacién multiple, pero han sido observados para blancos
atémicos?6—28,

IV. CONCLUSIONES

Se ha estudiado la dependencia de espectros de ioni-
zacion multiple con la orientaciéon de blancos moleculares
Ny y Og para el caso de impacto de iones multiplemente
cargados. A tal efecto, se ha empleado un modelo molecu-
lar CDW-EIS obteniéndose una adecuada descripcién de los
experimentos existentes para energias de impacto suficien-
temente altas. Se han empleado también modelos simples
del tipo EM, los cuales dan una representacion cualitativa
de los espectros medidos. Finalmente, se han comparado
secciones eficaces totales tedricas y experimentales de ioni-
zacién simple y multiple de moléculas CO por impacto de
protones, observandose la posible necesidad de la inclusion
de efectos post—colisionales en la descripcién de la reaccion.
Este 1ltimo tema serd motivo de investigaciones futuras.

References

[1] Stolterfoht, N., DuBois, R. D. y Rivarola, R. D. en
“Electron Emission in Heavy Ion—Atom Collisions”, Berlin:
Springer (1997)

[2] Rivarola, R. D. y Fainstein, P. D., Nucl. Inst. Methods B
205, 448 (2003)

[3] Ullrich, J. y Shevelko, V. P. en “Many—Particle Quan-
tum Dynamics in Atomic and Molecular Fragmentation”,
Berlin: Springer (2003)

[4] Galassi, M. E., Rivarola, R. D. y Fainstein, P. D., Phys.
Rev. A 48, 4784 (2004)

[5] Siegmann, B., Werner, U., Kaliman, Z., Roller—Lutz, Z.,
Kabachnik, N. M. y Lutz, H. O., Phys. Rev. A 66, 052701
(2002)

[6] Adoui, L., Caraby, C., Cassimi, A., Lelievre, D., Grandin,
J.P. y DuBois, A., J. Phys.B: At. Mol. Opt. Phys. 32, 631
(1999)

[7] Horvat, V., Heber, O., Watson, R. L., Parameswaran, R. y
Blackadar, J. M., Nucl. Inst. Methods B 99, 94 (1995)

[8] Kabachnik, N. M., Kondratyev, V. N., Roller-Lutz, Z. y
Lutz, H. O., Phys. Rev. A 57, 990 (1998)

58 - ANALES AFA Vol. 18

[10]

[11]

[12]

[13]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

[21]

[22]

[23]

[24]

[25]

[26]

[27]

[28]

Wohrer, K., Sampoll, G., Watson, R. L., Chabot, M.,
Heber, O. y Horvat, V., Phys. Rev. A 46, 3929 (1992)

Ben—-Itzhak, I., Ginther, S. G. y Carnes, K. D., Phys. Rev.
A 47, 2827 (1993)

Hansteen, J. M. y Mosebekk, O. P.; Phys. Rev. Lett. 29,
1361 (1972)

McGuire, J. H. y Weaver, O. L., Phys. Rev. A 16, 41 (1977)

Ben—Itzhak, 1., Gray, T. J., Legg, J. C. y McGuire, J. H.,
Phys. Rev. A 37, 3685 (1988)

McGuire, J. H. en “Electron Correlation Dynamics in
Atomic Collisions”, Cambridge University Press (1997)

Sant’Anna, M. M., Montenegro, E. C. y McGuire, J. H.,
Phys. Rev. A 58, 2148 (1998)

Fainstein, P. D., Ponce, V. H. y Rivarola, R. D., J. Phys.B:
At. Mol. Opt. Phys. 21, 287 (1988)

Galassi, M. E., Abufager, P. N., Martinez, A. E., Rivarola,
R. D. y Fainstein, P. D.; J. Phys.B: At. Mol. Opt. Phys.
35, 1727 (2002)

Clementi, C. y Roetti, C., At. Data Nucl. Data Tables 14,
177 (1974)

Wohrer, K. y Watson, R., Phys. Rev. A 48, 4784 (1993)

Caraby, C., Cassimi, A., Adoui, L. y Grandin, J., Phys.
Rev. A 55, 2450 (1997)

Froese, Fischer C., At. Data Nucl. Data Tables 4, 301
(1972)

Sidorovich, V. A. y Nikolaev, V. S., J. Phys.B: At. Mol.
Opt. Phys. 16, 3243 (1983)

Siegmann, B., Werner, U., Mann, R., Kaliman, Z., Kabach-
nik, N. M. y Lutz, H. O., Phys. Rev. A 65, 010704 (2002)

Siegmann, B., Werner, U., Lebius, H., Huber, B., Lutz, H.
O. y Mann, R., Nucl. Inst. Methods B 205, 629 (2003)

Wells, E., Krishnamurthi, V., Carnes, K., Johnson, N.
Baxter, H., Moore, D., Bloom, K., Barnes, B., Tawara,
H. y Ben-Itzhak, I., Phys. Rev. A 72, 022726 (2005)

Cavalcanti, E. G., Sigaud, G. M., Montenegro, E. C.,
Sant’Anna, M. M. y Schmidt-Boécking, H., J. Phys.B: At.
Mol. Opt. Phys. 35, 3937 (2002)

Cavalcanti, E. G., Sigaud, G. M., Montenegro, E. C. y
Schmidt—Bécking, H., J. Phys.B: At. Mol. Opt. Phys. 36,
3087 (2003)

Spranger T. y Kirchner T., J. Phys.B: At. Mol. Opt. Phys.
37, 4159 (2004)

MERLO 2006 - 58


XP2200
   58 - ANALES AFA Vol. 18                                                                                                              MERLO 2006 - 58




