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Se calcularon secciones eficaces doblemente diferenciales (SEDD) de ionizacion simple por impacto de protones
sobre blancos de N2, CO, Ci14 y CO2 aplicando el modelo CDW-EIS (Continuum Distorted Wave - Eikonal Initial State).
Para emplear el formalismo de onda distorsionada en el tratamiento de moléculas, se han realizado dos aproximaciones:
una que hace uso de la regla de aditividad de Bragg v otra basada en el método LCAO (Combinacion Lineal de Orbitales
Atdmicos). En el primer caso no se tiene en cuenta el caracter molecular del blanco, ya que la seccion eficaz molecular se
calcula como la suma de las secciones eficaces correspondientes a cada tipo de dtomo interviniente, multiplicadas por el
numero de éstos en la molécula. Una mejor descripcion del blanco se logra calculando la SEDD de cada orbital molecular
como una combinacion lineal de SEDD atémicas cuyos coeficientes surgen de realizar un analisis poblacional. Las energias
de enlace correspondientes a cada orbital molecular se han extraido de espectros experimentales. Se presentan también
secciones eficaces totales (SET) de ionizacién simple de los blancos moleculares antes citados. Todos los resultados
obtenidos se comparan con datos experimentales.

Double differential cross sections (SEDD) of single ionization for proton impact on N2, CO, CH4 and CO2 have
been calculated applying the CDW-EIS model (Continuum-Distorted-Wave-Eikonal-Initial-State). Two ditferent
approximations were considered to employ the distorted wave formalism in the case of molecular targets: the Bragg's
additivity rule and another based on the 1.CAO (Lineal Combination of Atomic Orbitals) approximation .In the first case,
the molecular character was not taken into account. The cross section is calculated as the sum of the ones corresponding to
each atom constituting the molecule, multiplied by the number of these atoms in the molecule. A better description of the
target is obtained approximating the molecular SEDD as a linear combination of atomic SEDD, with coefficients
determined from a population analysis of the atomic constituents of the molecule. The binding energies have been extracted
from experimental spectra. Total ionisation cross sections are also presented. Results are compared with experimental data.

L INTRODUCCION

El conocimiento de las secciones eficaces
diferenciales y totales de ionizacion es de gran interés en
areas de fisica de la atmosfera, plasmas y fisica bioldgica
entrc otros campos. En particular, una aplicacion
importante de estos resultados se halla en el area de la
radioterapia.

Cuando se expone un tcjido humano a la radiacion
ionizante, se producen al azar diversos cambios en ¢l
codigo genético celular (mutaciones). Estos cambios
tienen su origen, en la mayoria de los casos, en la
ionizaciéon de la estructura del ADN ya sea por una
accion directa de las radiaciones ionizantes o por la
formacioén de radicales libres en las vecindades del
mismo, los cuales son altamente reactivos. La naturaleza
y probabilidad del daiio biolégico debido al dafio sobre ¢l
ADN depende de la densidad de energia depositada a lo
largo de la trayectoria del haz que interseca al ADN y
también de la compleja interrelacion entre el dafio y la
reparacion enzimatica de la célula. Una de las
magnitudes basicas que se utilizan para cuantificar la
interaccion de la radiacion con la materia es la dosis
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absorbida, que se define como la energia impartida a un
pequeiio elemento de materia dividida por la masa del
mismo.

Para calcular la dosis absorbida por un material
irradiado, se requiere conocer la distribucion espacial de
la energia depositada. Las densidades de energia deben
calcularse en funcion de la posicion y del tiempo,
utilizando las secciones eficaces diferenciales y totales de
excitacién e ionizacion que describen estos procesos en
los atomos y moléculas del blanco biolégico. Puesto que
la materia viva estd constituida no sélo por cadenas
moleculares complejas, sino también por moléculas
simples tales como N,, Os, CH, , CO, H,O vy CO;, es de
gran interés estudiar los diversos fenomenos que dan
lugar a la ionizacion de las mismas por impacto de iones
pesados. Las moléculas de agua y de oxigeno fueron
estudiadas precedentemente por algunos de los autores
que participan en la presente contribucién [1], utilizando
diferentes aproximaciones. Se observé que los resultados
mejoran notablemente al considerar el caracter molecular
del blanco (especialmente a energias intermedias).
limitandose la validez de la regla de aditividad de Bragg
para el cdlculo de SET.
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En el presente trabajo se calculan secciones
eficaces doblemente diferenciales y totales de ionizacion
por impacto de protones sobre blancos moleculares de N,
CH,, CO y CO, y se las compara con experimentos
existentes.

II. MODELO TEORICO

Cuando se emite un electrén como resultado de la
colision de un proyectil cargado con un dtomo o
molécula, decimos que se ha producido 1a ionizacion
simple del blanco. Dicho electrén, luego de la colision, se
mueve simultdneamente en los campos coulombianos
combinados del ion blanco residual y del proyectil. Estos
campos, al ser de largo rango, afectan la trayectoria
electronica aun a grandes distancias de la regién de
colision. Bajo el formalismo de onda distorsionada, un
modcelo que tiene en cuenta dicho comportamiento y que
satisface condiciones asintoticas correctas entrantes es el
modelo CDW-EIS. La aplicacién de este formalismo al
tratamiento del proceso dc ionizacidon de blancos
atomicos multielectrénicos se realizé dentro de la
aproximacion parametro de impacto, siguiendo el método
desarrollado por Fainstein ef al [2] de reduccion del
problema multielectronico al de un electrdn activo. Esta
aproximacion se basa en el hecho que una colisién ion-
atomo multielectronico a altas energias involucra, como
reaccion principal, la transicion de un sélo electron al
que suele denominarse activo. Se describen los estados
inicial y final del electron  desde el sistema del
laboratorio, en primera aproximacion, por las funciones
de onda distorsionadas:

277 = ¢, (Ryexp(-iz Hyexp{-ivin(vs + .5} (1)

27 %Y =@a) 7 explik. % - iE,1)

N (EWF (-i&L—iks - ik %) (2)
N (), A (=igl—ips —ip.5)

donde @, (X) representa el estado ligado inicial con
energia orbital ¢,, k (P) es el momento del electron
respecto al blanco (proyectil), X (5) la posicion del

electrén respecto al blanco (proyectil), vV la velocidad de
2
impacto del proyectil, £, = 52— v=Zplv, ¢=Zp/p

y&=2 [k

Como puede observarse en la ecuacion (1), el
estado ligado inicial se encuentra afectado por la
presencia del campo coulombianc del proyectil, mientras
que en el estado final (ecuacion 2) se describe al electron
en un continuo simultineo de dos centros, debido a la
presencia del ion blanco residual y del proyectil (ambos
tratados en un pie de igualdad).

Para el caso de colisiones con blancos
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multielectronicos, se describid el estado ligado inicial
por funciones de Roothaan-Hartree-Fock (RHF) [3] o de
Slater (SL) [4], dependiendo del modelo utilizado para
tratar al blanco molecular (como se verd en detalle a
posteriori). Se aproximé el estado final del continuo por
funciones de onda coulombianas con cargas nucleares
efectivas obtenidas a partir de la energia orbital
molecular inicial segun la prescripcion de Belkic [3]:
Zr = |- 2ng, donde n es cl namero cuantico principal
correspondiente a cada uno de los orbitales atéomicos
constituyentes del estado molecular del electron activo.

§ Calculo de secciones eficaces atomicas
Partiendo de 1a amplitud de transicion en funcion

del parametro de impacto p:

+00

A(P) = i J'<X;CDW’{W;,'DW* Zj+ms>

Co )
ZrZp ! e
=i () % @) [ e P RGE)
donde W fCD ¥ ¢s la perturbacion en el canal final, sc

obtiene la seccion eficaz de ionizacion doble diferencial
en las coordenadas electronicas (SEDD) del siguiente
modo:

o(E,.0) = k | dif|RG)f @)
En las expresiones (3) y (4) R(77) representa la amplitud
de transicion en funcidon del momento transferido
transversal 7 .
Las secciones eficaces simple diferenciales y totales se
calculan integrando 1a ec. (4) en angulo y energia del
electron.

§ Calculo de secciones eficaces para blancos
moléculares

Un célculo riguroso de SEDD de ionizacién de
blancos moleculares exigiria el conocimiento del estado
ligado inicial (que podria aproximarse utilizando el
método LCAO) y del estado final del continuo del
electron emitido (para lo cual deberia resolverse la
ecuaciéon de Schrodinger). Debido a la complejidad del
problema, se han realizado dos aproximaciones que
permiten obtener las SEDD de ionizacién de moléculas a
través de calculos realizados para blancos atémicos. La
mds simple de cllas es la llamada regla de aditividad de
Bragg. En este caso, 1a SEDD se calcula como la suma de
las SEDD correspondientes a los dtomos que constituyen
la molécula, multiplicadas por el nimero de 4tomos que
la componen. Por ejemplo, para la molécula de metano
(CH.,) se realiza el siguiente calculo:

o(CHy) = a(C)+40(H) &)
donde los estados ligados iniciales son descriptos por
funciones de RHF.
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Tabla 1a. Nitrégeno (N,)

Tabla 1b. Nitrogeno (N,)

Otro modo de calcular las SEDD y que tiene en
cuenta el caracter molecular del blanco es el utilizado por
Senger et al [6. 7). En este caso la seccion eficaz de
ionizacién de cada orbital molecular se calcula haciendo
una combinacién lineal de secciones eficaces atémicas,
cuyos coeficientes resultan de realizar un andlisis de
poblacion, como se describe a continuacion. Finalmente,
estos calculos parciales se suman teniendo en cuenta el
numero de ocupacion de cada orbital molecular.

a) Nitrégeno molecular (N,)

Se trata dec una molécula homonuclear no polar
diamagnética (puesto que todos sus electrones se
encuentran aparcados). La configuracion del estado
fundamental es: (15)*(c,25)*(0.25)’(n.2p)*(c,2p)". En la
tabla 1a se presentan las poblaciones y cnergias de enlace
correspondientes a cada orbital molecular. Se obtuvieron
estos valores a partir de un analisis de las intensidades de
las lineas espectrales correspondientes a los diferentes
orbitales [8]. Comparando el espectro de N> con el de Ne
(en el cual se observa que 1a capa 2s da una linea 9 veces
mas intensa por electron que la capa 2p). se deduce
cualitativamente que el orbital ¢,2s tendria mas caricter
2s que og2s. el cudl a su vez presentaria un mayor
caracter 2s que op2p. Por otro lado. por razomes de
simetria, ¢l orbital w,2p no presenta caracter 2s.
Teniendo en cuenta esto y respetando ¢l numero total de
electrones 2s y 2p aportados por los 2 atomos de
nitrégeno, se obtienen los valores mostrados en la tabla
la.

Scherr [9] realizé otros calculos de poblaciones
aplicando el método LCAO MO SCF (de Campo
Autoconsistente) v calculé los coeficientes de los
orbitales atémices normalizados en los orbitales
moleculares y las correspondientes integralecs de
solapamiento. Teniendo c¢n cuenta estos datos, se
obtienen cn forma aproximada las poblaciones mostradas
en la tabla 1b. Los calculos realizados con estos tultimos
valores (utilizando las energias dadas en la tabla 1a)
muestran que las SEDD no varian de modo significativo
respecto a las calculadas utilizando los valores dados en
la tabla la. va que las diferencias observadas son
menores al 1%. De este modo., v por razones de
simplicidad, en los calculos siguientes se hace uso de la
tabla la para aproximar las secciones eficaces segun el
método molecular.
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Orbital Poblaciones Encrgias de Orbital Molecular Poblaciones
Molecular Enlace (V) Nis 400 Nls
Nls 4.00 Nls -409.9 .28 1.50 N2s

28 2.00 N2s -37.23 0.50 N2p

0,258 200 N2s -18.6 Cu2s 147 N2s

n,2p 400 N2p -16.8 0.53 N2p

G,2p 2.00 N2p -15.5 2P 4.00 N2p

Cp2p 0.50 N2s

1.50 N2p

b) Metano (CH 4

La molécula de metano presenta, cn su estado
fundamental, la siguiente configuracién electronica:
(C15)*(2a;)*(11,)°. En la tabla 2 sc presentan las energias
de enlace adoptadas para cada orbital molecular asi como
también las poblaciones atdémicas que los constituyen,
que fueron determinadas previamente por otros autorcs
{7, 10].

Tabla 2. Metano (CH,)

Orbital Poblaciones | Energias de
Molecular Enlace (eV)
Cls 200 Cis -290.7
2a; 1.133 C2s -22.9
0.867 Hls
15 3399 C2p 126
2.601 Hls

Dados estos valores, 1a SEDD molecular se calcula del
siguicnte modo:

o(Cls) = 2.000(Cls)
o(2a;) = 11330(C2s) + 0867 o (H1s) 6)
o(lt,) = 33990 (C2p) +2.6010(/{1s)

resultando:
o(CH,) = o(Cls) + o(2a,) + o (I1,) )

¢) Monoxido de Carbono (CO)

En el estado fundamental los orbitales ocupados

son: (Ols)*(Cls)’(16)’ Qo) (1n)*(30)>. Mulliken [11]
realizé un analisis detallado de esta molécula que observo
que pese a que los orbitales moleculares se encuentran
muy polarizados, la molécula en su totalidad no presenta
practicamente caracter polar (los calculos de cargas netas
sobre cada atomo dan valores muy pequeiios).
Otra caracteristica notable es que la molécula de CO
posee valores de fuerzas de enlace de los orbitales
iligantes ¢ v 7 tan importantes como los de la molécula
isoelectronica de N,. Esto explicaria la similitud en las
propiedades fisicas de ambas moléculas.

Se calcularon las poblaciones utilizando el método
LCAO MO SCF. En la twabla 3 se muestran dichos
valores junto a las cnergias de enlace extraidas de
espectros experimentales [8].
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Tabla 3. Mondxido de Carbono (CO)

Tabla 4. Dioxido de Carbono (CO,)

d) Dioxido de Carbono (CO)

Los datos correspondientes a CO, determinados
por Allan er a/ [12] se presentan en la tabla 4. Las
encrgias de enlace que aqui se presentan corresponden a
resultados de espectros experimentales mientras que el
analisis poblacional lo realizaron los mismos autores
aplicando el método CNDO (en el cudl se desprecia el
solapamiento de orbitales atomicos) [8].

L. ANALISIS DE RESULTADOS
§ Secciones eficaces doblemente diferenciales

En la figura 1 se muestran curvas de SEDD de
ionizacion de CO;, por impacto de protones de energia de
incidencia igual a 300 KeV. Estas curvas sc
determinaron tanto tedrica como experimentalmente. Las
secciones eficaces atémicas usadas en la determinacion
de las SEDD moleculares se calcularon empleando
funciones iniciales RHF y de Slater. Como puede
observarse, una descripcion molecular del blanco usando
funciones de Slater mejora la concordancia entre los
datos experimentales y los tedricos. Esto se debe a que el
analisis poblacional se realizdé utilizando funciones de
este tipo (demostrandose de este modo la sensibilidad del
calculo a la eleccién de las funciones utilizadas para
describir los estados atdmicos ligados).

Los calculos correspondientes a la regla de
aditividad de Bragg se realizaron utilizando funciones de
RHF puesto que dan una mejor descripcion de los estados
atémicos que las funciones de Slater. Como puede verse,
dichos calculos subestiman los valores experimentales a
pequeiios angulos de emision.

Otro hecho que debe tenerse ¢n cuenta es que variaciones
en las energias de ligadura moleculares pueden producir
cambios en los espectros tedricos. En el presente trabaio
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Orbital Poblaciones Energias de Orbital Poblaciones Energias de
Molecular Enlace (V) Molecular Enlace (eV)
Ols 2.00 Ols -542.1 Ols 4.00 Ols -540.8
Cls 2.00 Cls -295.9 Cls 2.00 Cls -297.5
1o 1.207 O2s -38.3 3o, 1.278 O2s -39.7
0.178 O2p 164 O2p
0.333 C2s .558 C2s
0282 C2p 20, 1.306 O2s -37.5
20 0.627 O2s -20.1 130 O2p
0.985 O2p .564 C2s
0386 C2s 4o, 594 O2s -19.4
0.002 C2p 1.026 O2p
380 C2s
In 2,980 O2p -17.2 36, 544 O2s -18.1
1.020 C2p 1.120 O2p
3o 0.026 O2s -14.5 336 C2p
0.085 O2p In, 2492 O2p -17.6
0.776 C2s 1.508 C2p
L113 C2p Iz, 400 O2p 138

se han adoptado valores experimentales de dichas
energias en lugar de los calculados a través de los
métodos LCAO MO SCF o CNDO, ya que permiten
obtener mejores resultados.

En las figuras 2 y 3 se muestran SEDD de
ionizacién de metano (CH,) por incidencia de protones
de energias de 250 KeV y 2 MeV respectivamente.

1B T

____________ H' (300 KeV) + CO,

1E-18 e

as E

. 1B-19 =
2 3
P
2 1E20
g E
<
p—g
a 1
2 B2 E
[8a] 3
w
1822 |
[ ——— CNDO SlateN 504.0
1523 2 1 i ! i ] L 1 " i i i 1 i i
0 20 40 60 8 100 120 140 160 180
0 (grados)

Figura 1. Secciones eficaces doblemente diferenciales de
ionizacién de CO; por impacto de protones de 300 Kel”

Como se observa en las tres figuras, los valores
calculados estdn en buena concordancia con los valores
experimentales, aunque subestiman las SEDD en la
region de grandes angulos de emisién electréonica. Esta
discrepancia ha sido observada previamente en ¢l caso de
blancos atomicos. El origen de la misma estd en 1a no-
ortogonahidad del estado inicial ligado y el estado final
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del continuo del blanco. En el caso atomico este
problema se puede solucionar calculando numéricamente
dichos estados resolviendo la ecuacion de Schraodinger
con un potencial modelo, lo «cual asegura 1la
ortogonalidad de los mismos {13]. En el caso molecular
este problema es mucho mas complejo y aun no ha sido
resuelto. ‘

BAT

; H (250 KeV) + CH, ]

SEDD (cm'eV'sr')

F e Experimentos
1E-25 P SO S| F ENPN U I | 1.
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

0 (grados)

Figura 2. Secciones eficaces doblemente diferenciales de
ionizacion de CHy por impacto de protones de 250 KeV.

1E-17 g e e LA
E H (2 MeV)+CH ' 3
\E-18 EeV E

DD (e’ eV sr'")

TEE

L Método molec!
t o Experimentos
1E-25 PN [T SR VI SN U U UV ST U SN SUUN G S | '
0 20 40 60 8 100 120 140 160 180
0 (grados)

Figura 3. Secciones eficaces doblemente diferenciales de
_ionizacion de CH4 por impacto de protones de 2 MeV.

§ Secciones eficaces totales

En las figuras 4, 5 y 6 se muestran curvas
correspondientes a Secciones Eficaces Totales: (SET) de
ionizacion simple por impacto de protones sobre blancos
de.CO, N, v CO; respectivamente. En estas figuras se
presentan también resultados experimentales de SET de
ionizacion por impacto de protones [14]. Se observa en
estas graficas que los cilculos realizados teniendo en
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cuenta el cardcter molecular del blanco ajustan mejor los
datos experimentales a energias intermedias, lo cual es
previsible teniendo en cuenta el mejor acuerdo mostrado
por las SEDD al aplicar dicha aproximacion. Se observé
ademas que las moléculas de CO y N, presentan valores
muy similares de SET, lo que estd de acuerdo con el
andlisis realizado en la seccion precedente. -

.CO

..E ‘ 1
© i
= 1 N .J
= 'F a N E
s Bragg e 1
——— Met. molecular e, 1
+ Expenmentos S
0.1 L R P K
10 ¢ 10

Energia Proy. (KeV/amu)

- Figura 4. Secciones eficaces totales de ionizacion simple de
CO por impacto de protones

10 i

SET (10° m)

I ——— Mét. molecular
"= Experimentos

01 et 1 s
10 108 ' 10°

Encrgia (KeV/amu)

i
Figura 5. Secciones eficaces totales de ionizacién simple de Nv
por impacto de protones

0 . r
i co
Lovmrens

S s i

g ¢ \7‘\\‘\\‘
2 i S 1
S "
[El ty \50_ 1
B f e Bragg e |

Meét. Molecular \\j

+ Experimentos |
o l:)' llﬂ' 10"‘

Energia Poy. (KeV/amu)

i+

Figura 6. Secciones eficaces totales de ionizacion simple de

CO; por impacto de protones :
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TV CONCLUSIONES::_
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% Se calcularon.las secciones eficaces diferenciales y -

totales. de ionizacion simple de blancos moleculares. Se
utilizaron -dos aproximaciones. para realizar dichos
calculos: una'que tiene en cuenta el caricter molecular
del blanco y la otra, la regla de aditividad de Bragg. Se
observé que aplicando ¢! primer método se obtienen
mejores resultados, limitandose la validez de la regla de
aditividad de Bragg a la region de altas energias de

,impacto.
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