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Resum

Hem emprat el formalisme dieléctric del poder de frenat per a estudiar el
valor mitja de la perdua d’energia de feixos formats per protons, molecules de
Hyi o Hf quan travessen lamines primes de diversos materials. També hem
desenrotllat un programa que ens permet calcular la distribucié de perdua
d’energia, la distribucié angular i la distribucié de separacions internuclears
dels protons en que es fragmenten les molécules abans esmentades quan in-
teraccionen amb materials. Aquest programa combina un tractament de
dinamica molecular i de Monte Carlo per al seguiment individualitzat de
cada particula, de maners que inclou la repulsié coulombiana entre els pro-
tons, les forces degudes a les excitacions electroniques (autofrenat i efectes
d’interferencia) i les col-lisions nuclears. Els resultats que hem obtingut com-
paren favorablement amb els experiments.

Com a resultat del treball desenvolupat en aquesta memoria, s’han pu-
blicat els articles que figuren tot seguit:

e C. D. Denton, F. J. Pérez Pérez, R. Garcia-Molina, 1. Abril y N. R.
Arista, “Energy loss of swift Hf -molecule ions in carbon foils”, Euro-

physics Letters 35 (1997) 499.

e F. J. Pérez-Pérez, C. D. Denton, I. Abril, R. Garcia-Molina y N. R.
Arista, “Vicinage effects in the stopping power of Hi beams in amor-
phous carbon”, Zeitschrift fir Physik D 41 (1997) 187.

e C. D. Denton, I. Abril, F. J. Pérez Pérez, R. Garcia-Molina y N. R.
Arista, “Velocity and orientational dependence of H energy loss”, Ra-
diation Effects and Defects in Solids 142 (1997) 223.

e C. D. Denton, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R. Arista, “Electronic
interactions and nuclear scattering effects in the stopping power of car-
bon for fragmented Hy projectiles”, Nuclear Instruments and Methods
in Physics Research B (en prensa, 1998).

e C. D. Denton, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R. Arista, “Contribu-
tion of nuclear scattering to the energy loss distributions of protons in
carbon foils”, Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
B (en prensa, 1998).

e L Abril, R. Garcia-Molina, C. D. Denton, F. J. Pérez-Pérez y N. R.
Arista, “Dielectric description of wakes and stopping powers in solids”,

Physical Review A (aceptado, 1997).
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Abstract

'The dielectric formalism has been used to study the mean stopping power

of Ht-beams (n = 1,2,3) after traversing thin foils of different materials. We
have also developed a code that calculates energy loss distributions, angular
distributions and internuclear separations distributions of the fragment pro-
tons exiting the foils. This code combines molecular dynamics and Monte
Carlo to follow the trajectories of each molecular component, in such a way
that Coulomb explosion, electronic excitations (self retarding force and in-
terference effects) and nuclear collisions are included. We have found a good
agreement between our results and the experimental data.

As a result of this work we have published the following papers:

e C. D. Denton, F. J. Pérez Pérez, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R.
Arista, “Energy loss of swift H7 -molecule ions in carbon foils”, Euro-
physics Letters 35 (1997) 499. "

F. J. Pérez-Pérez, C. D. Denton, I. Abril, R. Garcia-Molina y N. R.
Arista, “Vicinage effects in the stopping power of HF beams in amor-
phous carbon”, Zeitschrift fiir Physik D 41 (1997) 187.

C. D. Denton, I. Abril, F. J. Pérez Pérez, R. Garcia-Molina y N. R.
Arista, “Velocity and orientational dependence of Hy energy loss”, Ra-
diation Effects and Defects in Solids 142 (1997) 223.

C. D. Denton, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R. Arista, “Electronic
interactions and nuclear scattering effects in the stopping power of car-
bon for fragmented HJ projectiles”, Nuclear Instruments and Methods
in Physics Research B (en prensa, 1998).

C. D. Denton, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R. Arista, “Contribu-
tion of nuclear scattering to the energy loss distributions of protons in
carbon foils”, Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
B (en prensa, 1998).

I. Abril, R. Garcia-Molina, C. D. Denton, F. J. Pérez-Pérez y N. R.
Arista, “Dielectric description of wakes and stopping powers in solids”,
Physical Review A (aceptado, 1997).
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Resumen

Hemos empleado el formalismo dieléctrico para estudiar la pérdida de
energia media que experimentan haces de HY (n = 1,2,3) tras atravesar
ldminas delgadas de diferentes materiales. También hemos desarrollado un
programa para calcular las distribuciones de pérdida de energia, distribu-
ciones angulares y distribuciones de distancias internucleares de los frag-
mentos moleculares cuando atraviesan las ldminas. Este programa combina
dindmica molecular y Monte Carlo para seguir la evolucién de cada uno de los
protones que componen la molécula, de manera tal que se incluye la explosién
coulombiana, las excitaciones electrénicas (fuerza autofrenante y efectos de
interferencia) y las colisiones nucleares. Encontramos un buen acuerdo entre

nuestras predicciones y los datos experimentales.

Como resultado de este trabajo se han publicado los siguientes articulos:

e C. D. Denton, F. J. Pérez Pérez, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R.
Arista, “Energy loss of swift Hf -molecule ions in carbon foils”, Euro-

physics Letters 35 (1997) 499.

F. J. Pérez-Pérez, C. D. Denton, I. Abril, R. Garcia-Molina y N. R.
Arista, “Vicinage effects in the stopping power of H beams in amor-
phous carbon”, Zeitschrift fiir Physik D 41 (1997) 187.

C. D..Denton, I Abril, F. J. Pérez Pérez, R. Garcia-Molina y N. R.
Arista, “Velocity and orientational dependence of HY energy loss”, Ra-
diation Effects and Defects in Solids 142 (1997) 223.

C. D. Denton, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R. Arista, “Electronic
interactions and nuclear scattering effects in the stopping power of car-
bon for fragmented Hy projectiles”, Nuclear Instruments and Methods
in Physics Research B (en prensa, 1998).

C. D. Denton, R. Garcia-Molina, I. Abril y N. R. Arista, “Contribu-
tion of nuclear scattering to the energy loss distributions of protons in

carbon foils”, Nuclear Instruments and Methods in Physics Research
B (en prensa, 1998).

L. Abril, R. Garcia-Molina, C. D. Denton, F. J. Pérez-Pérez y N. R.
Arista, “Dielectric description of wakes and stopping powers in solids”,

Physical Review A (aceptado, 1997).
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Introduccion

Desde principios de este siglo, la interaccién de particulas cargadas
con la materia ha sido uno de los temas de maés interés dentro de la
fisica. Los proyectiles cargados se han empleado ampliamente tanto
para modificar [Kelly y Silva 1989] como para estudiar la estructura de
la materia [Gras Mart{ et al. 1991].

Aparte del interés académico que despierta este tema, existe un claro
interés en la fisica aplicada. En la industria de la microelectrénica in-
teresa conocer cémo pierden energia las particulas cargadas al interac-
cionar con la materia, tanto para evitar el danado de componentes como
para la fabricacién de los mismos mediante el dopado por implantacién
i6nica [Ryssel y Glawischning 1982, Ziegler 1981]. La limpieza de su-
perficies y el depdsito de capas finas son otras dos dreas donde se ha
demostrado la gran utilidad del bombardeo con iones energéticos, ya
que dan lugar al fenémeno de sputtering [Rubloff 1988]. Adem4s existen
multiples técnicas espectroscopicas que permiten analizar propiedades
de los materiales (SIMS, secondary ion mass spectroscopy; AES, Auger
electron spectroscopy; RBS, Rutherford backscattering spectroscopy) y
que usan a las particulas cargadas como herramientas de anélisis [Prut-
ton 1984]; incluso en 4reas tan distantes como la catélisis [Brongersma y
van Santen 1991] se ha utilizado el bombardeo con haces de particulas.
Otro campo donde también tiene interés el estudio de la interaccién
de particulas cargadas con sdlidos es la medicina radioterapéutica o en
estudios relacionados con la proteccién frente a la radiacién [Turner

1995].

Desde el trabajo pionero de Rutherford en 1909 [1911] donde, bom-
bardeando ldminas delgadas de metales con particulas «, analizé por
primera vez la estructura.de la materia, se ha avanzando constante-

1
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2 Introduccién

mente en este drea. En 1913, Bohr [1913] fue el primero en establecer
una teoria que describia la interaccién del proyectil con los electrones
del medio. Posteriormente, Bethe [1930] y Bloch [1933] realizando
un estudio cuéntico del problema dedujeron resultados similares a los
obtenidos por Bohr. En 1940 Fermi [1940] comenzé a utilizar el formal-
ismo dieléctrico para estudiar el frenamiento de particulas cargadas en
medios materiales; pero esta técnica empezé a usarse con més asiduidad
diez anos més tarde. En 1954 Lindhard [1954] fue capaz de obtener una.
expresion analitica para la funcién dieléctrica de un sélido, descrito me-
diante un gas de electrones, usando teorfa cuéntica de perturbaciones.
A través de la funcién dieléctrica del material era posible conocer el
comportamiento del sélido frente a perturbaciones externas; de este
modo Lindhard y Winther [1964] calcularon el poder de frenado de un
gas de electrones. La primera teoria unificada para describir el frenado
de proyectiles cargados, denominada teoria LSS, fue establecida en 1963
[Lindhard et al. 1963] y hacia posible predecir el frenado y el alcance de
iones energéticos en sélidos con una aproximacién bastante aceptable.
Con la aparicién de ordenadores cada vez més potentes, a partir de la
década de los 70 se empezaron a desarrollar métodos numéricos para
simular los diversos procesos que tienen interés en la interaccién de
particulas energéticas con medios materiales. De este modo se analizé
la interaccién con los electrones del material [Rousseau et al. 1970] y
con los nicleos del mismo [Wilson et al. 1977].

El poder de frenado y el straggling electrénico de proyectiles e-
nergéticos en algunos sélidos no estan perfectamente definidos y hay
algunas discrepancias en los valores que se citan en la literatura. Es-
tas discrepancias son generalmente pequefas para el poder de frenado
[Ziegler et al. 1985, Andersen y Ziegler 1977, Janni 1982, Ziegler 1994],
pero no tan pequenas para el straggling [Chu 1976, Kido 1987]

Actualmente persiste el interés y la actividad en la investigacién
sobre la interaccién de proyectiles energéticos con la materia, ya que
todavia hay problemas sin solucionar, a la vez que surgen nuevas apli-
caciones y temas para estudiar. Prueba de que este campo de la fisica
interesa a la comunidad cientifica en la actualidad, lo demuestran los
diferentes congresos del 4rea, tales como: ICACS (International Con-
ference on Atomic Collisions in Solids), IBMM (Ion Beam Modification
Materials), COSIRES (Computer Simulation of Radiation Effects in
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Introduccidén 3

Solids), WBW (Werner Brandt Workshop), Conference on Polyatomic
Ion Impact on Solids and Related Phenomena, etc.

A continuacién se relacionan diversas referencias que pueden consul-
tarse para introducirse en el tema [Sigmund 1975, Bonderup 1981, Ba-
lashov 1997], asf como para conocer el estado actual del mismo [Kalash-
nikov et al. 1985, Kumakhov y Komarov 1989, Gras-Marti et al. 1991,
Smith 1997].

Aunque la interaccién de particulas atémicas con sdlidos se ha ana-
lizado con gran detalle, el estudio de la interaccién de agregados mole-
culares o “clusters” con medios materiales se encuentra en estos momen-
tos en una etapa de gran interés, pues la actividad investigadora en este
4rea crece rapidamente, debido tanto a su interés puramente académico
como a las aplicaciones que comporta [Le Beyec 1993]. Ademi&s ac-
tualmente muchos laboratorios disponen de la posibilidad técnica de
producir clusters formados por un gran numero de 4tomos y a en-
ergias cinéticas relativamente altas, las cuales se extienden al rango de
MeV /4tomo. Citaremos como ejemplos de aplicaciones la implantacién
de iones moleculares, el andlisis de superficies, la determinacién de la
estructura geométrica de iones moleculares detectando los fragmentos
de las moléculas disociadas [Vager y Gemmell 1976, Kanter et al. 1980,
Gemmell 1981, Gemmell et al. 1989]. También ha surgido la idea de
usar los haces formados por clusters de iones como inductores de la
fusién por confinamiento inercial, dada la gran densidad de energia que
son capaces de depositar en un material [Nardi et al. 1978, Mehlhorn
1981, Young et al. 1982, Deutsch et al. 1983, Olsen et al. 1985, Arista
y Piriz 1987, Beuhler et al. 1989, Nardi et al. 1992, Deutsch y Tahir
1992, Deutsch y Tahir 1993, Tahir et al. 1994].

El estudio de la interaccién de haces moleculares con la materia em-
pezé con un trabajo pionero de Brandt ef al. [1974], en el cual se midié y
calculé la pérdida de energia de haces de HY y Hf en ldminas delgadas
y se compararon los resultados con el poder de frenado correspondi-
ente a haces de protones de la misma velocidad. La conclusién de este
trabajo fue que la pérdida de energia de los agregados atomicos tenia
importantes diferencias, llamadas efectos de vecindad, con respecto a la
pérdida de energia de sus componentes considerados separadamente. El
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4 Introduccidn

origen de este efecto radica en las interferencias producidas por las ex-
citaciones electrénicas del blanco debidas al movimiento correlacionado
de las particulas que forman la molécula o el agregado.

En este momento, el estudio de las interacciones entre haces mole-
culares energéticos con sélidos tiene un renovado interés, tanto tedrico
[Arista y Ponce 1975, Brandt y Ritchie 1976, Remillieux 1980, Basbas
y Ritchie 1982, Steuer y Ritchie 1988, Arnau et al. 1989, Steuer y
Ritchie 1989, Sigmund 1992, Wang y Ma 1993, Bret 1994, Jensen et al.
1994, Jakas y Capuj 1995ab, Kaneko 1995 | como experimental [Poizat
y Remillieux 1972, Steuer y Ritchie 1988, Gemmell ef al. 1989, Steuer
y Ritchie 1989, Fritz et al. 1994, Susuki et al. 1994]. Los trabajos
relacionados con la interaccién de clusters grandes con la materia son

. escasos, sin embargo hay que mencionar recientes publicaciones expe-
rimentales relacionadas con la interaccién de clusters de hidrégeno o
carbono con sélidos [Tombrello y Caywood 1973, Mazug et al. 1988,
Fallavier ef al. 1990, Farizon et al. 1992, Ray et al. 1992, Baudin et
al. 1994 ] o trabajos tedricos sobre el mismo tema [Abril et al. 1992,
Vicanek et al. 1992, Pérez-Pérez et al. 1996]. También se han pu-
blicados articulos sobre el paso de clusters en plasmas [Bringa y Arista
1995, Arista y Bringa 1997]

En esta memoria estudiaremos de forma realista diversos aspectos
relacionados con el paso de haces moleculares energéticos formados por
dtomos de hidrégeno (H} n = 1,2,3) a través de laminas delgadas
de distintos materiales tales como aluminio, carbono amorfo, cobre y
silicio. En este estudio nos centraremos en la interaccién de proyectiles
con energias grandes (E 2 25 keV/amu). En este caso una técnica
adecuada para describir los procesos ineldsticos que sufre el proyectil
al interaccionar con el medio es el formalismo dieléctrico de respuesta,
lineal. Dentro de este formalismo la respuesta del material puede des-
cribirse mediante una combinacién lineal de funciones dieléctricas de
tipo Mermin [Planes et al. 1996]

Mediante técnicas de simulacién de dindmica molecular hemos seguido
la trayectoria de cada uno de los protones que componen la molécula
a lo largo de su trayectoria dentro del material. Los sucesos de scat-
tering nuclear (responsables del cambio 'de direccién del proyectil) se
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consideraron por medio de un método tipo Monte Carlo, mientras que
el frenado electrénico del proyectil se ha evaluado mediante el forma-
lismo dieléctrico. Usando estas técnicas podemos obtener informacién
sobre la energia perdida por el proyectil, el angulo de salida, la distancia
entre los protones, etc.

En el capitulo 1 se describirdn las bases del formalismo dieléctrico
y el modelo empleado para describir la funcién dieléctrica de cada ma-
terial. Utilizando esta técnica obtendremos el poder de frenado del
aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre para protones, asi como el
correspondiente straggling’ de la distribucién de pérdidas de energfa.
En el capitulo 2 se estudiard de una manera més realista el paso de
protones a través de materiales, incluyendo el scattering nuclear por
medio de un método tipo Monte Carlo [Zafjman et al. 1990] y usando
un cédigo de dindmica molecular para seguir la trayectoria de los pro-
tones. De esta manera se obtendr4 la distribucién de pérdida de energia
que poseen los protones al atravesar laminas de aluminio, silicio, car-
bono amorfo y cobre, asi como la distribucién de angulos de salida
de los protones. En el capitulo 3, utilizando el mismo método que se
ha empleado para protones, se discutiré la interaccion de moléculas de
HJ en laminas delgadas de carbono amorfo y aluminio. En este caso
es necesario tener en cuenta, ademds del frenado electrénico de cada
protén y del scattering nuclear, los efectos de interferencia existentes
entre las perturbaciones del material que ocasiona cada uno de los dos
protones que forman la molécula, asi como la repulsién coulombiana
entre dichos protones. Usando las técnicas mencionadas se calcularan
diversas magnitudes que suelen medirse experimentalmente, tales como
la distribucién de energia, la distribucién angular, la distribucién de dis-
tancias internucleares, etc., que poseen los fragmentos de la molécula
emergentes de las ldminas. También se hard un estudio acerca de las
moléculas que emergen alineadas del material. En el capitulo 4, uti-
lizando un modelo maés simplificado se analizara el frenado de moléculas
de HY, haciendo hincapié en los diferentes efectos relacionados con la
orientacién de dicha molécula en relacién a su velocidad. Por ltimo,
las conclusiones y el resumen de los resultados mas relevantes obtenidos

1Se denomina straggling a la desviacién cuadrética media de la pérdida de ener-
gia, por unidad de camino.
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en esta memoria se exponen en el capitulo 5. /
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Capitulo 1

Frenado electronico de una
particula cargada

1.1 Introduccion

En general, cuando una particula cargada penetra dentro de un mate-
rial pierde energia, ademés de variar su direccién inicial de movimiento.
Estos dos procesos se deben a las interacciones que sufre el proyectil,
tanto con los electrones del medio, como con los nicleos del material.
Estos dos tipos de interacciones (electrénicas y nucleares, respectiva-
mente) tienen rangos de accién bien diferentes y su importancia en el
frenado del proyectil va a depender principalmente de su energia y de
su masa. Genéricamente puede decirse que el frenado debido a coli-
siones nucleares va a predominar sobre el electrénico a bajas energias
del proyectil, mientras que lo opuesto se produce a altas energias, como
se ilustra en la figura 1.1.

La desviacién que sufre el proyectil respecto a su direccién inicial
se llama scattering y se debe generalmente a colisiones elésticas con
los niicleos del material. Esto se debe a que la masa del proyectil es
por lo general mucho mayor que la de los electrones del medio y, por lo
tanto, el 4ngulo de scattering en colisiones con electrones es despreciable
comparado con el debido a colisiones con los nicleos del material.

Uno de los métodos més utilizados para obtener la pérdida de ener-
gia electrénica que experimenta una particula cargada rapida al pe-

7
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— dF/dx,
.......... dE/dx

nucl

dE
dx

27T e enas
77

Figura 1.1: Frenado electrénico y nuclear. Cada uno de ellos domina a
altas y bajas velocidades del proyectil, respectivamente.

netrar en un medio, es el formalismo dieléctrico [Pines 1964]. En este
contexto, la principal magnitud es la funcién dieléctrica € que describe
la respuesta del medio a perturbaciones externas. La utilizacién del
formalismo dieléctrico para estudiar la pérdida energética de particulas
cargadas fue introducida por Fermi en su tratamiento clésico del poder
de frenado en medios densos para particulas relativistas. Posteriores de-
sarrollos [Pines y Bohm 1952, Lindhard 1954, Hubbard 1955, Noziéres
y Pines 1958, Ritchie 1959] han permitido extender la formulacién
dieléctrica (originalmente basada en el modelo de osciladores atémicos
en medios dispersivos) y proporcionan una mejor descripcién de los
efectos cuanticos en sélidos.

Mediante la aproximacién de fases aleatorias (RPA) es posible eva-
luar la respuesta de un gas de electrones libres ante una perturbacién
externa [Lindhard 1954]. Los electrones del gas pueden sostener dos
tipos diferentes de excitaciones y ambas contribuyen a que el proyectil
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pierda energia. Por un lado, el proyectil puede excitar electrones de la
esfera de Fermi a estados fuera de ésta, generando lo que se conoce como
pares electrén-hueco. Por otro lado también es posible que el proyectil
excite modos colectivos de oscilacién resonante del gas de electrones;
estos modos tienen unas frecuencias que son caracteristicas de cada
material, llamadas frecuencia de plasma wpy.

Lindhard y Winther [1964] usaron el formalismo dieléctrico para cal-
cular la funcién de pérdida de energia de un gas de electrones, mediante
una descripcién cuéntica de los mismos en base al modelo de Lindhard
[1954]. También se han empleado otros modelos para describir la res-
puesta dieléctrica de los materiales, como es el caso de semiconductores
[Penn 1962, Brandt y Reinheimer 1970, Tossati y Parravicini 1971, Wal-
ter y Cohen 1972], extensiones del modelo dieléctrico de Drude [Ritchie
y Howie 1977, Ashley et al. 1979, Kwei et al. 1993, Yubero y Tougaard
1992] o el reciente modelo propuesto por Planes et al. [1996], que se
basa en una modificacién a la funcién dieléctrica de Lindhard, que fue
propuesta por Mermin [1970]. En general se ha comprobado que el for-
malismo dieléctrico para describir la interaccion de particulas cargadas
con la materia constituye una aproximacién razonable y satisfactoria
para evaluar magnitudes promediadas a muchas excitaciones, como es
la pérdida de energia de un proyectil.

A continuacidén, en este capitulo presentaremos en primer lugar el
formalismo dieléctrico. Seguidamente describiremos el modelo utilizado
para describir de forma realista la respuesta de los materiales a pertur-
baciones externas y que se basa en describir la funcién de pérdida de
energia de cada material por una combinacién lineal de funciones de
pérdida tipo Mermin [Abril ef al. 1994, Planes et al. 1996, Abril et al.
1997]. Por dltimo, discutiremos el poder de frenado y el straggling de
protones en diversos materiales, como aluminio, silicio, carbono amorfo
y cobre, y compararemos nuestros resultados tedricos con datos expe-
rimentales.

En toda esta memoria se usardn las unidades atémicas (a.u.), que se
describen en el apéndice A, excepto cuando se empleen explicitamente
otras unidades tales como keV o MeV, para energias, y ug/cm? para
espesores (en el apéndice B se da la relacién entre el espesor expresado
en unidades de pg/cm? y en unidades de longitud).
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1.2 Formalismo dieléctrico

En el formalismo dieléctrico, la respuesta de los electrones del medio
a las perturbaciones externas esta contenida en una funcién dieléctrica
€, deﬁmda a través de una ecuaci6n constitutiva lineal entre el campo
electrlco £ y el vector desplazamiento D. Para un medio homogéneo
toma la forma:

Bt = [ o /°° At e(F—7t—t) EFE), (L1

donde la integral en tiempo es hasta 0o, ya que la causalidad de la re-
spuesta estd contenida en la funcién dieléctrica €. Definiendo la trans-
formada de Fourier de una funcién f (7,t) como:

k w /dr/ dt e~ (k) f@t, (1.2)

tenemos que, en el espacio de Fourier, la ecuacién constitutiva del
medio’, en términos del momento k y de la energia transferida w que
pueden tener las excitaciones del material, queda de la forma:

D (lg,w) =€ (k,w) g(l;, w) i (1.3)

A través de la primera ecuacion de Maxwell, el vector desplaza-
miento D se relaciona con la densidad de carga externa, pe:, de la
misma manera como el campo eléctrico & se relaciona con la carga to-

tal, ptot = Pext + Pind, donde ping es la densidad de carga inducida en el
medio debido a la presencia de pey. Esto es

VD = 47 peg (1.4)

1En un caso més general, es necesario reemplazar en la ecuacién (1.3) la funcién
dieléctrica € (k, w) por un tensor dieléctrico € (k,w . Supondremos en lo que sigue

que nuestro medio es isétropo. En este caso, dicho tensor dieléctrico estars es-
pecificado por sus dos componentes, € (k,w) y € (k,w), paralela y perpendicular
a E, respectivamente y la dependencia en k serd a través de su médulo k. Si
ademds consideramos que las velocidades de los proyectiles no son relativistas, la
componente transversal €; (k,w) serd despreciable frente a la longitudinal € (k,w)
[Lindhard 1954]. Por lo tanto, el tensor dieléctrico se reduce a un escalar, que serd
la componente longitudinal, e(k,w).
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VE = 47 (Pext + Pina) - (1.5)

Desarrollando la ecuacién (1.4) en el espacio de Fourier, y usando
la ecuacién (1.3), obtenemos:

ik e(k,w) g(E,w) = 4T Pext (E,w) (1.6)

Por otra parte, la relacién existente entre el campo eléctrico € y el
potencial total ¢, viene dada por:

£ (Ft) = —Véyes (7, 1) (1.7)

que, en el espacio de Fourier, da:

De las ecuaciones (1.6) y (1.8), obtenemos la siguiente relacién entre

la carga externa y el potencial total (debido a dicha carga externa y a
la inducida):

L e (Fow)
¢tot (k7w) =TT LN

k2e(k,w)
Si nos interesa conocer cémo responde el medio material a una carga

7, que se mueve con velocidad constante v, podemos representar dicha
densidad de carga externa como:

(1.9)

Pt (7 1) = 216 (F — Tt) (1.10)

y su correspondiente transformada de Fourier sera:

pest (K, w) = 2721 6 (w — k0) . (1.11)

Sustituyendo en la ecuacién (1.9), obtenemos que el potencial total
vendra dado por:

, 82218 (w — ko)
¢bot (k,w) = kze(k’w) . (112)
Si suponemos que la carga Z; se mueve a través del vacio, € (k,w) =
1, el potencial anterior se reduce a
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b (IZ, w) _ 82 7,6 k(;u - E’L_f) ,

que es la transformada de Fourier del potencial coulombiano creado
por una carga Z; que se mueve con velocidad U y que estaba en ¥ =0
cuando t == 0:

(1.13)

Zy
7t) = ———. 1.14

¢oou1 ( ) l F— T tl ( )
El resultado anterior era de esperar, puesto que cuando la carga

se mueve en el vacio sélo da lugar a su propio campo (coulombiano)
pues no existe ningin medio material sobre el cual inducir ninguna

excitacién.

1.2.1 Potencial inducido

El potencial que la carga Z; induce o provoca como respuesta a su paso
por el medio material se denomina potencial inducido. Este potencial
se obtiene restdndole al potencial total, ecuacién (1.12), el potencial
coulombiano, ecuacién (1.13), lo cual da:

Gina (7, 1) = /d'?'k; /dw i(Fr-wt) [ (kl ) 1} 6(w — Eﬁ’) (1.15)

Para 7 = U, ¢nq es el potencial inducido existente en el punto donde
se encuentra la carga en cada instante. Este potencial se denom-
ina también, aparte de potencial inducido, potencial de estela o més
comunmente “wake”.

Teniendo en cuenta que los campos &| (7,t) y D(7,t) deben de ser
reales, es posible deducir [Landau y Lifshitz 1960] una relacién general
entre la funcién dieléctrica € y su compleja conjugada €*:

€(k,w) =€ (k,—w) . (1.16)

Desarrollando la ecuacién (1.15) y usando la propiedad anterior se
llega a la siguiente expresion para el potencial inducido por una carga
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N2

Figura 1.2: Coordenadas cilindricas (Z, p) y respecto al movimiento del
ion.

Z; que se mueve con velocidad v a través de un medio caracterizado
por una funcién dieléctrica e(k,w):

Pina(Z,p) = %/ﬂw% Okvdw Jo (p\/m>
X {cos (-‘-‘;f) Re {-6-(—;7) - 1}
~in (%) o {:@1@—) - 1}} (1.17)

donde Jy(x) es la funcién de Bessel de orden cero [Abramowitz y Stegun
1972]. Teniendo en cuenta la simetria axial alrededor de la trayecto-
ria de la carga, hemos usado en la ecuacién anterior las coordenadas
cilindricas Z y p respecto a la posicién del ion, donde Z es paralela y
p es perpendicular, respectivamente, a la direccion del movimiento, tal
como se ilustra en la figura 1.2.

Anélogamente, podemos hablar del campo eléctrico inducido f:';nd,
dado por:

g;nd(F; t) = _6¢ind (IF, t) ) (1'18)

cuyas componentes en las direcciones Z y p pueden escribirse como:
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—22, rodk [k
v /o 'k Jo dwao(p k2—w2/v2>

N E P
+ cos (‘-"5) Im [2(75}23 - 1} } (1.19)
tr ) = 2 [ [ o)
X {cos (%) Re {2@17—&)) — 1}

. (w2 1
donde Ji(z) es la funcién de Bessel de primer orden [Abramowitz y
Stegun 1972)].

gind,z (2 ,. P) =

1.2.2 Pérdida de energia

La tinica fuerza que actia sobre la particula con carga Z; es la debida
a la densidad de carga inducida por ésta en el medio? y su valor es:

ﬁ = Zl‘c:.;nd (7?7 t)

=7, [—Wsmd (7,t) HJ (1.21)

Por cuestiones de simetria, puede verse que esta fuerza estard di-
rigida a lo largo de la direccién de movimiento del proyectil y que su
sentido serd opuesto al de la velocidad de éste.

Dado que el campo inducido se opone al movimiento de la particula,
el trabajo realizado por ésta sera negativo, lo cual implica que perdera
una energia al recorrer una distancia d7, que estd dada por dE =
—F d73 Con lo cual, el poder de frenado S, (stopping power) o pérdida
de energia por unidad de camino recorrido serd simplemente:

=0

2El campo que genera la propia carga no actia sobre ella.
3Ponemos el signo “menos” en dE = —FdF para obtener una cantidad positiva
para la energia perdida por la particula, dado que FdF < 0.
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dF U T =
= T _F = Z1-Vpia (7,1 ,
Sp dz v 1’UV¢ a(rs?) Fe=it (1.22)

Desarrollando la ecuacién (1.22) y usando la propiedad (1.16) de
la funcién dieléctrica, se llega a la siguiente ecuacién para el poder de
frenado:

272 o dk fkv -1
Sp=—t [T [T wwln | . 1.23

P om?2to k Jo e(k,w) (1.23)
Vemos que el frenado que experimenta un proyectil depende de éste a
través de su velocidad y carga y del material a través de su funcién
dieléctrica.

En realidad, el frenado de una particula en un medio material es
de naturaleza estadistica, en el sentido de que no todas las particulas
de un haz perderdn la misma energia al atravesar un espesor Az de
material. En la figura 1.3 se ilustra un haz de particulas cuya energia
inicial vale Ey y que incide sobre una ldmina delgada de espesor Az.
Después de atravesar la lamina, la energia del haz ha variado; pero
no todas las particulas han perdido la misma energia. Se observa que,
debido a las fluctuaciones en las interacciones que tienen lugar cuando
las particulas viajan a través del material, el haz saliente tiene una
distribucién energética cuyo pico corresponde a un valor menor que la
energia incidente (debido a la energia perdida al atravesar el material) y
que es més ancha que la distribucién incidente (a causa de la naturaleza
estocéstica de la pérdida de energia).

A partir de la distribucién energética del haz saliente y conocida la
energia del haz incidente, es ficil obtener la distribucién de la energia
perdida por el haz. Dividiendo ésta por el espesor de la ldmina se
obtiene una distribucién del poder de frenado similar a la que aparece
en la figura 1.4, cuyo valor medio, correspondiente al primer momento
de la distribucién, es el poder de frenado que hemos definido en la
ecuacién (1.23). El segundo momento de esta distribucién energética
recibe el nombre de “straggling” y estd relacionado con la desviacién
cuadréatica media (o varianza) de la pérdida de energia mediante:
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BLANCO

HAZ INCIDENTE HAZ SALIENTE

Figura 1.3: Distribucién energética de un haz de iones antes y después
de atravesar una ldmina de espesor Az.

=

0% = = (1.24)

El straggling nos da informacién sobre la anchura de la distribucién.
Para ser mas exactos, el straggling esté relacionado con la mitad de la
anchura de la distribucién a mitad de altura HWHM por la siguiente
ecuacion:

HWHM = v2In 20 (1.25)

Los demés momentos de la distribucién dan cuenta de las asimetrias
de ésta. En la aproximacién de una distribucién gaussiana, lo cual se
da en un gran caso de situaciones experimentales, podemos despreciar
los restantes momentos frente a los dos primeros momentos.

Dentro del formalismo dieléctrico, el straggling puede calcularse de
forma anéloga al poder de frenado, obteniéndose la siguiente expresién:
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2Q

S, AE/Az

Figura 1.4: Distribucién de AE/Az, cuyo valor medio es el poder de
frenado S, y su ancho es Q.

_?ﬁ oo—dlg_ kv

QQ
av2 Jo k Jo

dww?Im L (;’L)] . (1.26)

1.3 Funcidén dieléctrica de Lindhard

En 1954 Lindhard* [1954] dedujo la funcién dieléctrica de un gas ideal
de electrones mediante una teoria de perturbaciones a primer orden,
consistente con la respuesta lineal del formalismo dieléctrico. Para
un gas de electrones de densidad n a temperatura cero, la funcién
dieléctrica de Lindhard €, (k,w) tiene la siguiente expresién analitica:

eL(k,w)=1+4i<;§[g(u+x+ig)—g(u—a:—l—z'g)] , (1.27)

4Fl profesor Lindhard fallecié durante la realizacién de esta tesis. Va aqui nuestro
reconocimiento por sus importantes contribuciones al campo de la interaccién de
particulas con la materia.
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Figura 1.5: Funcién de pérdida de energia de Lindhard, Im (—1/er,).

en funcién de las variables adimensionales z = k/ (2kp) y u = w/ (vp k),
y el pardmetro de densidad x* = 1/ (wvg); vr v kr son la velocidad y
el momento de Fermi, respectivamente, y ¢ es un infinitésimo positivo.
La funcidén ¢(y) estd dada por

1 1

9y)=y+ 3 (1 — y2) In (%) . (1.28)
Como vimos en la expresién (1.23), el poder de frenado de un ma-
terial depende de la funcién de pérdida de energfa Im (—1/¢) (a la cual
también nos referiremos como ELF, Energy Loss Function), ya que esta
funcidn esté relacionada con la absorcién de energia que se produce en
un medio material. En la figura 1.5 se analiza el comportamiento de
Im (—1/€) en el plano (k,w). Observamos que Im(~1/¢) # 0 en una

franja central delimitada por las curvas wy (k) y w_(k)dadas por:

wy = % (k* £ 2kvg) . (1.29)

BEstas dos curvas corresponden a la minima y a la méxima transferencia
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de energia para una dada transferencia de impulso a un electrén de la
esfera de Fermi. Por lo tanto, en esa franja estdn representados los

- procesos de entrega de energia a electrones individuales o creacién de
pares electrén-hueco.

Pero hay otra regién de excitaciones que también contribuye a la
pérdida de energia. En la figura 1.5 hemos representado esta regién
por la linea wy(k), y en ella se verifica que Re(e) = 0 e Im(e) es un in-
finitésimo, por lo tanto hay una contribucién infinita a la ELF en forma
de delta de Dirac sobre esta linea. Esta contribucién corresponde a la
excitacién de modos colectivos de oscilacidn del gas de electrones, cuya
naturaleza explicaremos a continuacién. En la figura 1.5, k. representa
el valor de k en el cual la curva wp(k) se une a la curva wy (k).

Supongamos que por algin motivo se induce en el medio un des-
balance local de carga y que no hay cargas externas. De esta man-
era se destruye localmente la neutralidad eléctrica del material y el
campo eléctrico resultante tenderd a mover los electrones del medio
para restablecerla. La ecuacién de movimiento para cada electrén afec-
tado por el campo eléctrico £ sera:

a7 -

donde £ es el campo eléctrico originado por la densidad de carga in-
ducida, pig, que dependerd de la posicién. Por otra parte se debe
cumplir la ecuacién de Maxwell (1.5), pero ahora con pex; =0 :

ﬁg= 47rpind (131)
y la ecuacién de continuidad:

dr 3Pind

0=V(—n—&£)+ 312

(1.32)

donde hemos despreciado el término de segundo orden 6(pind 7). Susti-
tuyendo en la ecuacién (1.30) obtenemos:

82 in
—6‘;; +47mnpina =0 (1:33)

Tesis doctoral de la Universidad de Alicante. Tesi doctoral de la Universitat d'Alacant. 1997



Interaccion de haces de Hn+ (n=1,2,3) con laminas delgadas. Cristian Denton Zanello.

20 Frenado electrénico de una particula cargada

Como podemos apreciar, esta ecuacién indica que la densidad de carga
inducida p;,q oscila en el tiempo con una frecuencia caracteristica lla-
mada “frecuencia de plasma”, dada por:

wp = V4mn (1.34)

Intuitivamente podemos pensar que al crear en el material una
zona de mayor densidad de carga que la media (v, por ende, otra de
menor densidad) los electrones van a repelerse entre sf en las zonas més
pobladas y van a tender a ir a zonas de menor concentracién electrénica.
Pero en este proceso, los electrones van a ser acelerados por el campo
eléctrico resultante y adquirirdn cierta energia cinética. Por lo tanto, al
llegar a las zonas menos pobladas, los electrones siguen de largo y gen-
eran un nuevo desequilibrio de carga. En este sentido, las oscilaciones
son autosostenidas y tendrian una vida media infinita si su movimiento
no se amortiguase al interaccionar con el medio material. Es por esto
que hablamos de modos de oscilacién, pues la densidad electrénica del
medio puede oscilar sin presencia de ninguna carga externa. Debido a
que el campo eléctrico es paralelo a la direccién de movimiento de los
electrones, los modos de oscilacién resultan ser longitudinales y presen-
ten cierta similitud con las ondas de sonido, aunque en el plasma son
las fuerzas eléctricas, y no la presién, las responsables de sacar a las
particulas de las zonas de mayor densidad. Estos modos propios del sis-
tema ocurren cuando se verifica la condicién €(k,w) = 0. Un plasmén
es un cuanto de la oscilacién de plasma, cuya energia vale wy, y puede
excitarse cuando pasa una particula cargada a través del material.

1.4 Descripcion dieléctrica de materiales
reales

Una de las limitaciones de la funcién dieléctrica de Lindhard a la hora de
describir materiales reales es que no tiene en cuenta que los plasmones
no tienen una vida media infinita, sino que efectian oscilaciones amor-
tiguadas y pueden decaer en excitaciones individuales (pares electrén-
hueco). Esta circunstancia hace que el pico de plasmones que presenta
la funcién Im (~1/€) no sea deltiforme siho que posea un ancho finito (el
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ancho es inversamente proporcional a la vida media de la excitacién).
En las figuras 1.6 y 1.7 hemos representado mediante una linea dis-
continua la ELF correspondiente a momento transferido nulo, k = 0,
obtenida a partir de experimentos épticos [Hagemann et al. 1974, 1975,
Palik 1985], para aluminio y silicio respectivamente. Se observa que en
el caso del aluminio la descripcién mediante una funcién de Lindhard
estd mucho més justificada que para el silicio, dado el pequeno ancho
del pico de plasmones que presenta este material.

Una manera de generalizar la funcién dieléctrica de Lindhard para
tener en cuenta la vida media finita de los plasmones es la que propuso
Mermin [1970] dentro de la aproximacién de tiempo de relajacién. La
expresién de la funcién dieléctrica de Mermin €y viene dada en términos
de la funcién dieléctrica de Lindhard e, por la siguiente expresién:

(14 iy/w) [eL (k,w + i) — 1]
1+ (iy/w) e (k,w +1iv) — 1] / [en (5, 0) — 1]

em(k,w) =1+ , (1.35)

donde v = 1/7 es la constante de amortiguamiento, siendo 7 la vida
media del plasmén. Este término da cuenta del decaimiento de los plas-
mones a excitaciones individuales. La influencia del amortiguamiento
de los plasmones en el frenado de iones tiene gran importancia como se
demuestra en [Ashley 1980, Gras-Marti ef al. 1985, Ashley y Echenique
1987).

Hay otros materiales donde la descripcién dieléctrica no es tan sen-
cilla como en el aluminio y el silicio. Si observamos la ELF del carbono
amorfo y del cobre (figuras 1.8 y 1.9) veremos que presentan una es-
tructura mucho més compleja, y no se puede hablar de un solo pico de
resonancia de plasma.

Una manera posible de describir los materiales reales es obteniendo
la ELF del material mediante un ajuste con una suma de ELF tipo
Mermin [Abril et al. 1994, Planes et al. 1996, Abril et al. 1997]. Cons-
truimos la ELF de un material en el limite ptico (k = 0) ajustando
la ELF experimental en un amplio rango de energias transferidas, para
lo cual utilizamos una combinacién lineal de ELF tipo Mermin, usando
como parametros libres w;;, v; y As:
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aluminio
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Figura 1.6: ELF de aluminio a k = 0. La linea rayada representa los
datos experimentales [Hagemann et al. 1974], mientras que la linea
continua corresponde al ajuste obtenido con funciones tipo Mermin;
los parametros del ajuste aparecen en la tabla 1.1.
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silicio

Im(-1/ g)

1.5

Figura 1.7: ELF desilicio a k = 0. La linea rayada representa los datos
experimentales [Palik 1985], mientras que la linea continua corresponde
al ajuste obtenido con funciones tipo Mermin; los pardmetros del ajuste
aparecen en la tabla 1.1.
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1.5 T ] 1

carbono amorfo

Im(-1/ ¢)

0.0 0.5 1.0 15 2.0

o (a.u.)

Figura 1.8: ELF de carbono amorfo a k = 0. La linea rayada representa
los datos experimentales [Cazaux y Gramari 1977], mientras que la linea
continua corresponde al ajuste obtenido con funciones tipo Mermin; los

parédmetros del ajuste aparecen en la tabla 1.1.

Tesis doctoral de la Universidad de Alicante. Tesi doctoral de la Universitat d'Alacant. 1997



Interaccion de haces de Hn+ (n=1,2,3) con laminas delgadas. Cristian Denton Zanello.

1.4. Descripcién dieléctrica de materiales reales 25

Im(-1/¢)

Figura 1.9: ELF de cobre a £ = 0. La linea rayada representa los
datos experimentales [Hagemann et al. 1974], mientras que la linea
continua corresponde al ajuste obtenido con funciones tipo Mermin;
los pardmetros del ajuste aparecen en la tabla 1.1
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m | ———° =5 A;Im L (1.36)
ek = 0,w)|op = em (Wi, ¥k = 0,w) | .

donde w; y y; estdn relacionados con la posicién y el ancho de cada
resonancia del espectro experimental que deseamos ajustar. Los coefi-
cientes A; representan la importancia relativa de cada pico dentro del
espectro y deben de elegirse de manera tal que satisfagan la regla de
suma para el nlimero efectivo de electrones en el medio,

Net () = 57 N / dwwIm[ e i),)} (1.37)

donde N es la densidad atémica del material y Ny es el ntimero efec-
tivo de electrones por atomo que participan en la excitacién para cada
cantidad de energia transferida w. En el limite de altas transferencias
de energia (w — o0) todos los electrones del dtomo pueden ser excita-
dos y por lo tanto N = N, siendo N el niimero total de electrones de
cada atomo.

1 o, ~1
=2_7r2_j\7/0 d' ' Tm [W] (1.38)

A esta dltima ecuacién se le denomina regla de suma f. Debe notarse
que el uso de funciones dieléctricas tipo Mermin asegura que la regla
de suma [ se satisface para todo k, si se satisface para k = 0, lo cual
representa una importante ventaja de esta representacion.

Los parametros usados para ajustar la ELF a los datos experimen-
tales de cada material aparecen en la tabla 1.1. En el caso del cobre
aparece una estructura muy compleja en el espectro de absorcién, rela-
cionada con las transiciones interbandas [Hagemann et al. 1974], que es
tipica de los metales de transicién. Para realizar el ajuste de su ELF se
ha usado la suma de cinco funciones de Mermin. El carbono presenta el
interesante comportamiento de una doble resonancia de plasma (cada
una atribuida a los electrones de valencia 7 y 7 + o, respectivamente,
[Taft y Philipp 1965}), por lo tanto es conveniente describir su espectro
por una suma de dos funciones de pérdida de energia tipo Mermin.
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A medida que aumenta la transferencia de energia w, los electrones
de las capas internas que estén en estados ligados empiezan a participar
en el proceso de excitacién. Para tener en cuenta la contribucién de esos
electrones internos a la funcién de pérdida de energia, se ha anadido
un nuevo término por cada capa interna, cuyos pardmetros son Weaps 4,
Yeapa i ¥ Acapa i- Estos nuevos términos no contribuyen a la funcién de
pérdida de energia cuando las energias de excitacién w son menores que
el umbral correspondiente de dicha capa interna wympya 5. Los valores
de Wambrat ; S¢ han obtenido de Lide [1992], mientras que los pardmetros
Weapa 1y Yeapa i ¥ Acapa ¢ que se emplearfan en la ecuacién (1.36) para de-
scribir la respuesta de los electrones internos a perturbaciones externas
se calculan a partir de los factores de dispersién por rayos X [Henke et
al. 1982]. Aunque la regla de suma f, en la que intervienen todos los
electrones de un 4tomo, se ha de cumplir independientemente del valor
del niimero de onda k, no ocurre lo mismo con la regla de suma dada
por la ecuacién (1.37), y para que se verifique para todos los valores de
k, se ha parametrizado la evolucién de wympra1 s con k de la siguiente
manera:

2 4
Wymbral i = Qumbral i T+ bumbral ’Lk =+ Cumbral zk (139)

donde Gymprai i, Dumbral i ¥ Cumbral i SO pardmetros ajustables para el
umbral de la capa i de cada material. Los pardmetros necesarios para
tener en cuenta la contribucién de los electrones internos figuran en la
tabla 1.2. Hemos de notar que en el rango de velocidades del proyec-
til que discutimos en esta memoria no todos los electrones del blanco
participan en los procesos de excitacién. Aparte de los electrones de
valencia, hemos incluido los electrones de la capa K para el carbono
amorfo, los electrones de la capa L para el aluminio y el silicio, y los
electrones de la capa M para el cobre. En este dltimo caso, debido al
pequeno valor de Wympraim la contribucién de los electrones de la capa
M no esté separada de la contribucién de los electrones de valencia. En
la tabla 1.3 figuran los valores de la frecuencia de plasma de los cua-
tro materiales correspondiente a la descripcién empleando funciones de
pérdida de energia tipo Lindhard para ajustar la funcién de pérdida de
energia experimental.

El comportamiento de la ELF para valores finitos del momento
transferido k se ha analizado en detalle recientemente por Planes et
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Tabla 1.1: Pardmetros usados para ajustar, a través de la ecuacién (
1.36), la contribucién de los electrones exteriores a la ELF de aluminio,
silicio, carbono amorfo y cobre.

Material i w;(aw) v (auw) A
aluminio 1 0.551 0.035 1.1178
silicio 1 0.620 0.156  0.9922
carbono amorfo | 1 0.230 0.21 0.2362
2 0.945 0.49 0.7088
cobre 1 0.15 0.04 0.02
2 0.37 0.22 0.2184
3 0.70 0.30 0.2449
4 1.05 0.30 0.1524
5 2.90 5.6 0.3564

Tabla 1.2: Parémetros usados para ajustar, de acuerdo con las ecua-
ciones (1.36) y (1.39), la contribucién de los electrones internos a la
ELF de aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre.

Material 7 4/ Gumbrals bumbra.l i Cumbrals Weapai  Ycapai Acapa z

(aw) (aw)  (aw) (aw) (an.)

aluminio L 2.664 1.883 0.359 3.9 3.0 0.0666
silicio L 3.668 1.182 0.340 4.2 4.9 0.05378
carbono amorfo | K 10.45 2.543 0.34 10.5 7.9  0.004078

al. [1996]. En la figura 1.10 se observa el comportamiento de la ELF
del aluminio para distintos valores de k. En linea continua aparecen
resultados experimentales [Batson y Silcox 1983], en linea rayada se
- muestra la aproximacién de la suma de ELF tipo Mermin comparada
con un modelo tipo Drude® extendido para la ELF (linea punteada).

5La funcién dieléctrica de Drude es el limite para k = 0 de la funcién dieléctrica

2
de Lindhard y su forma funcional es: €(k,w) = 1 + w—?’fﬁ%, donde wp)(k) es la
frecuencia de plasma con su dispersién espacial'y v un infinitésimo positivo.
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Tabla 1.3: Valores de la frecuencia de plasma de aluminio, silicio, car-
bono amorfo y cobre usados para ajustar la ELF experimental mediante
ELF tipo Lindhard.

| Material | wp (a.u.) |
aluminio 0.551
silicio 0.620
carbono amorfo 0.79
cobre 0.702

Hemos de resaltar que a k = 0 se ha empleado el ajuste de la ELF
a partir de los datos de la tabla 1.1, el cual da una altura de pico algo
mayor que en el experimento de Batson y Silcox. Puede observarse que
el ajuste de ELF tipo Mermin da una descripcién mucho més realista de
la evolucién de la ELF para valores finitos del momento transferido k,
pues se ensancha considerablemente conforme crece k, lo cual coincide
con el comportamiento de los datos experimentales. La descripcién tipo
Drude mantiene la forma picuda de la ELF a medida que aumenta k y
no coincide con los datos experimentales para valores elevados de k.

1.5 Poder de frenado

En este apartado presentamos los resultados que se obtienen para el
poder de frenado y €l straggling de diversos materiales, como aluminio,
silicio, carbono amorfo y cobre, en el caso de que el proyectil es un
protén.

El poder de frenado S, y el straggling * de cada material fue
evaluado a partir de las expresiones (1.23) y (1.26) respectivamente en
funcién de la velocidad v del proyectil. La ELF fue modelada segin el
modelo de suma de ELF tipo Mermin.

En las figuras 1.11 a 1.14 hemos representado el poder de frenado
de aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre respectivamente, para el
caso de un protén que tiene velocidad v. En cada caso, los datos ex-
perimentales estdn indicados por diferentes simbolos, cuya procedencia
estd sefalada en cada figura. La linea continua representa el célculo
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Figura 1.10: Dependencia con k de la ELF del aluminio. La linea
continua representa datos experimentales [Batson y Silcox 1983], la
linea rayada representa la evolucién del:ajuste de Mermin a la ELF a

k = 0, mientras que la linea punteada es la evolucién de la ELF tipo
Drude.
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tedrico de S, usando un ajuste con ELF tipo Mermin, mientras que la
linea rayada representa el cilculo con una ELF tipo Lindhard. Para
el caso de un blanco de aluminio (figura 1.11) los resultados de am-
bos modelos coinciden a bajas velocidades, pero a altas velocidades el
uso de una ELF tipo Mermin mejora los resultados, dando mayores
poderes de frenado que la descripcién de Lindhard y acercdndose més
a los datos experimentales.

Para el silicio (figura 1.12) ambos modelos para la ELF difieren en
el valor del miximo de S, y en la cola de altas velocidades, siendo la
descripcién de Mermin la que mejor ajusta los datos experimentales.

En el caso del carbono amorfo (figura 1.13) ambos modelos para la
ELF difieren en los valores de S, alrededor del maximo pero coinciden
a bajas y altas velocidades. Sin embargo la descripcién de Mermin es
nuevamente la que mejor describe los datos experimentales en todo el
rango de velocidades del protén. La caracterizacién de las muestras de
carbono amorfo merece un comentario aparte ya que en los trabajos
experimentales el espesor de la muestra se expresa en funcién de su
densidad y ésta no siempre se indica en los articulos. Por ofra parte,
la. densidad de las muestras depende marcadamente de la forma en que
son preparadas. En los trabajos antiguos las muestras eran preparadas
por evaporacién en arco voltaico, un método muy similar al empleado
actualmente para producir Cgp [Kratschmer et al. 1990], por tanto
hemos considerado que la densidad del carbono amorfo para los trabajos
antiguos es la del Cgp, que vale 1.7 g/ cm?®, mientras que para trabajos
més recientes hemos tomado el valor de 2 g/cm® [Stoner 1991].

Las mayores diferencias en el poder de frenado de los materiales con-
siderados, entre las descripciones de Lindhard y Mermin, aparece en el
caso del cobre (figura 1.14), el elemento que tiene el espectro de pérdidas
més complejo (figura 1.9) de los que hemos estudiado. Nuevamente, la
descripcién de Mermin es la que mejor ajusta los datos experimentales
de S, en todo el rango de velocidades invalidando la descripcién basada
en el modelo de gas de electrones libres de Lindhard.

Como se puede observar de lo anteriormente expuesto, la descripcién
dieléctrica de los materiales incluyendo el modelo de suma de ELF tipo
Mermin para representar la respuesta del medio da una descripcién
satisfactoria del poder de frenado, S;, de un conjunto de materiales
con propiedades electrénicas muy distintas.
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Figura 1.11: Poder de frenado del aluminio para protones. Los simbolos
representan diferentes datos experimentales, la linea continua el célculo
usando una ELF tipo Mermin y la linea rayada el cdlculo usando una

ELF tipo Lindhard.
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Figura 1.12: Poder de frenado del silicio para protones. Los simbolos
representan diferentes datos experimentales, la linea continua el célculo

usando una ELF tipo Mermin y la linea rayada el célculo usando una
ELF tipo Lindhard. "
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Figura 1.13: Poder de frenado del carbono amorfo para protones. Los
simbolos representan diferentes datos experimentales, la linea continua
el cdlculo usando una ELF tipo Mermin y la linea rayada el cédlculo

usando una ELF tipo Lindhard.
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Figura 1.14: Poder de frenado del cobre para protones. Los simbolos
representan diferentes datos experimentales, la linea continua el célculo
usando una ELF tipo Mer_min v la linea rayada el cilculo usando una

ELF tipo Lindhard.
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En la figura 1.15 comparamos nuestros cdlculos del S, con curvas
que se han obtenido a partir de la parametrizacién de gran cantidad
de datos experimentales [ICRU 1993, Ziegler 1994]. Debido al método
mediante el cual se han obtenido estas curvas es 16gico que coincidan
mejor con los datos experimentales, pero nuestros cilculos no desmere-
cen en absoluto de los obtenidos mediante las compilaciones y, lo que
es mas importante, pueden aplicarse para predecir resultados relativos
a materiales que no aparecen recogidos en las compilaciones y obtener
otras magnitudes, como por ejemplo el straggling electrénico.

En la figura 1.16 hemos representado el straggling electrénico de alu-
minio, silicio, carbono amorfo y cobre para protones, en funcién de la
velocidad del protén. Los célculos (linea continua) se han realizado em-
pleando la ecuacién (1.26) y los datos experimentales (simbolos) proce-
den de Nomura et al. [1976], Kido ef al. [1997] y Yang et al. [1991].
Se observa que el straggling aumenta con la velocidad, y a bajas ve-
locidades se reproduce el correcto comportamiento del straggling con
la velocidad en todos los materiales, 2 oc v®. Los cambios abruptos de
pendiente que aparecen a determinadas velocidades estdn relacionados
con el comienzo de la contribucién de alguna capa interna a las ex-
citaciones electrénicas, a medida que aumenta la velocidad del protén.
En el limite de altas velocidades, cuando todos los electrones del 4tomo
pueden ser excitados, el straggling de cualquier material tiende al strag-
gling de Bohr Q% dado por:

Q% = 47N Z,, (1.40)

donde Z, es el niimero 4tomico de los dtomos del blanco. La com-
paracién con los datos experimentales demuestra que nuestro modelo
subestima un poco el valor del straggling, sin embargo el acuerdo es
razonablemente satisfactorio, dada la dificultad que plantea la determi-
nacién experimental del straggling.

‘Teniendo presente los resultados obtenidos en este capitulo, en esta
memoria utilizaremos el formalismo dieléctrico, junto con el modelo de
suma de ELF tipo Mermin para describir las propiedades dieléctricas
del medio, para calcular la pérdida de energia que sufre una particula
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Figura 1.15: Poder de frenado del aluminio, silicio, carbono amorfo
y cobre para protones. Comparacién entre el modelo que se em-
plea en este trabajo (—) y los resultados obtenidos a partir de la
parametrizacién de los datos experimentales mediante curvas analiticas:

[ICRU 1993] (— —) y [Ziegler 1994] (---).
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Figura 1.16: Straggling electrénico del aluminio, silicio, carbono amorfo
v cobre para protones, normalizado al straggling de Bohr. Los puntos
representan resultados experimentales de: [Kido et al. 1987] (o), [Yang
¢t al. 1991] (O) y [Nomura et al. 1976] (A).
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cargada al interaccionar con un blanco, debido a las excitaciones elec-
trénicas que provoca en el material.
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Capitulo 2

Interaccion de protones con
laminas delgadas

2.1 Introduccion

La interaccién de protones con materiales ha sido un tema que ha
recibido mucha atencién desde el principio de este siglo. Hay muchas
referencias que describen los procesos basicos que tienen lugar, desde el
clasico articulo de Bohr [1948], hasta recientes proceedings [Gras-Marti
et al. 1990] o libros de texto [Kumakhov 1981, Balashov 1997]. Sin em-
bargo hay algunos aspectos de este tema que merecen un andlisis més
detallado y realista, tal como se ha discute en [Denton et al. 1998a],
por ejemplo.

En el capitulo anterior, a partir del formalismo dieléctrico hemos
descrito como calcular el frenado debido a las interacciones electrénicas
que sufre un protén al atravesar un material. Para energias altas del
protén (E 2, 10 keV), como es el caso que nos ocupa en esta memoria,
el frenado electrénico es el principal responsable de la pérdida de e-
nergia del proyectil. Sin embargo el formalismo dieléctrico no consi-
dera la dependencia del poder de frenado con la velocidad instanténea
del proyectil en cada punto de su trayectoria, ni tiene en cuenta las
colisiones nucleares que pueden dar lugar a un cambio en la direccién
de movimiento del proyectil y a una pérdida de energia.

Para subsanar todas estas deficiencias, hemos desarrollado un cédigo

41
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de simulacién basado en dindmica molecular, el cual permite seguir
la trayectoria del protén cuando atraviesa el material. Este cédigo
resuelve las ecuaciones de movimiento del proyectil, usando en cada ins-
tante una fuerza de frenado que dependeri de la velocidad instantanea
del protén. La fuerza autofrenante que experimenta el proyectil no
vale siempre la misma cantidad sino que varfa a medida que cambia
su velocidad, como puede observarse en las figuras (1.11-1.14). Este
hecho puede hacer que el calculo de la pérdida de energia que sufre un
protén al atravesar una lémina difiera del caso en que se considerare
una fuerza autofrenante constante en el tiempo. Esta diferencia sers
mayor si el espesor de la lamina crece.

Combinando la simulacién de dindmica molecular con un modelo
tipo Monte Carlo incluiremos el scattering nuclear en nuestro programa,
lo cual nos permitira realizar un andlisis sobre los efectos de las coli-
siones nucleares en el movimiento (frenado y desviacién angular) de
los proyectiles. Este proceso tendrd mayor importancia a bajas veloci-
dades del proyectil, cuando el protén puede desviarse dngulos mayores

.y perder més energia debido a scattering nuclear. En el apartado 2.2
se describird la técnica de dindmica molecular y en el apartado 2.4.2 el
modelo de Monte Carlo.

El tercer y dltimo ingrediente que afiadiremos al programa es el he-
cho de que el poder de frenado electrénico no esté definido univocamente
para una velocidad dada, sino que es una magnitud que fluctta segiin
una distribucién de valores centrada alrededor de S,(v) y con un ancho
dado por el straggling 02, tal como se ha detallado en la seccién 1.2.2.

Finalizaremos este capitulo aplicando nuestro programa para obtener
la distribucién de pérdidas de energia de un protén en diferentes mate-
riales (tales como aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre). Analizare-
mos la dependencia de la pérdida de energia de un protén tanto con
la velocidad del proyectil como con el espesor de la ldmina atravesada.
También estudiaremos la distribucién angular que poseen los protones
a la salida de la lamina, asf como la distribcuién conjunta de la pérdida
de energia en funcién del dngulo de salida. A lo largo de estos anélisis
y discusiones compararemos nuestro modelo con diferentes resultados
experimentales. :
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2.2 Dindmica molecular

La dindmica molecular es una técnica de simulacién numérica que per-
mite seguir la evolucién dindmica de un grupo de particulas resolviendo
las ecuaciones de Newton que describen el movimiento del sistema:

87—“’&. —
— = O 2
mi D (2.1)
= -VV=F, 2.2
ot viv (2:2)

donde 7 se refiere a cada una de las particulas del sistema.

Esta técnica ha sido usada con éxito para la resolucién de problemas
tanto en sélidos como en liquidos [Allen y Tildesley 1987, Rapaport
1995]. La creciente capacidad de célculo de los ordenadores actuales
permite realizar simulaciones cada vez mas precisas de sistemas reales,
incluyendo mayor nimero de particulas en los célculos.

La idea general del método de dindmica molecular es la siguiente:
dadas las coordenadas y velocidades de un sistema de particulas en
un tiempo ¢, es posible predecir con suficiente precisién sus nuevas
coordenadas y velocidades en un instante de tiempo posterior, t + At.
Las ecuaciones de movimiento se resuelven paso a paso describiendo las
trayectorias de todas las particulas del sistema. Esta discretizacién en
tiempo de las ecuaciones de movimiento se realiza mediante algoritmos
de diferencia finita.

Nosotros aplicamos la técnica de dindmica molecular al caso de
sistemas formados por .pocas particulas (2 protones en el caso de la
molécula de Hi), pero el programa que hemos desarrollado podria mo-
dificarse para considerar moléculas més complejas.

2.2.1 Algoritmos mas usados

Existen muchos algoritmos y la eleccién de uno u otro va a depender
de las caracteristicas de la simulacién que se desea realizar. En general
puede decirse que un buen algorimo debe de ser rapido y requerir poca
memoria, debe de permitir el uso de un paso de tiempo At grande, ha
de obtener la réplica de la trayectoria clésica de la particula lo maés
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precisamente posible, tiene que satisfacer las leyes de conservacién de
energia y momento y ser reversible en el tiempo y, por dltimo, debe de
ser simple y ficil de programar. Los algoritmos més usados son los de
prediccién-correccién o el algorimo de Verlet en sus diferentes variantes
[Allen y Tildesley 1987]. Las ecuaciones que relacionan la posicién y
velocidad de la particula en dos instantes de tiempo consecutivos en el
algoritmo de Verlet, vienen dadas por:

Ft+At) = 27(t) — F(t — At) + A2 () (2.3)
. 7t + At) — 7t — Ab)
t) = .
i) — (24)
A este esquema de Verlet béasico se le han realizado modificaciones
para mejorar sus deficiencias. Una de estas modificaciones es la variante

“salto de rana” de medio paso:

Ft+At) = 7(t) + AtT(t+ At/2) (2.5)
FE+AL2) = T(t— At/2) + Atd(t) (2.6)
(1) = % T +AL/2) +T(E—Atf2)],  (27)
o la variante “velocidad”:
Ft+At) = 7(t) + Atdt) + %Aﬁ a(t) (2.8)
Ft+AL) = #() + [@¢) + a(t + AL)] At/2 (2.9)

La eleccién del paso de tiempo At es crucial para la rapidez y pre-
cisién del algoritmo. Los criterios para elegir un valor adecuado de At
tienen en cuenta la velocidad de las particulas y las fuerzas de inter-
acciéon entre ellas. Una prueba de que el valor de paso de tiempo usado
es correcto es la comprobacién de que la energia se conserva a lo largo
de la simulacién.

En esta memoria se ha usado la variante “velocidad” del algorimo
de Verlet para describir la trayectoria de cada proyectil a medida que
viaja por el interior del material, y hemos trabajado con At =~ (100 'U)—l
porque hemos comprobado que se satisfacen las condiciones de conser-
vacion de la energia para el rango de velocidades que trabajamos.
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2.3 Poder de frenado electronico
instantaneo

En este apartado describiremos un modelo que nos permitird obtener
el poder de frenado instantdneo que sufre un proyectil al atravesar un
material

El poder de frenado de un proyectil se puede describir en buena
aproximacién por una distribucién gaussiana cuyo valor medio est4 rela-
cionado con el poder de frenado S, y su anchura con el straggling Q2.
La forma funcional de una distribucién gaussiana resulta ser:

p(w) = \/21—“ exp <~ %—?—ﬁ) , (2.10)

donde W es el valor medio y A es la desviacién standard de la dis-
tribucién gaussiana. Segun la ecuacién anterior, la distribucién gaus-
siana estd normalizada, esto es:

/_O:op(w)dw =1 (2.11)

Con el método de Box-Muller [Press et al. 1986] es posible generar
numeros aleatorios dentro de una distribucién gaussiana. Considere-
mos una distribucién gaussiana de ancho A = 1 y la siguiente transfor-
macién:

w; = 4/—2lnz; cos(2mxy) (2.12)
wy = 41/—2lnz; sin (27zs), (2.13)

donde z; y zo son dos nimeros aleatorios distribuidos uniformemente
entre 0 y 1. Equivalentemente podemos escribir:

1 = exp [—?12- (wf + wg)]

1
Ty = -Z?arctan (Z—i) (2.14)

Si calculamos el Jacobiano de esta transformacién obtenemos:
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‘ a($1,$2)
O (wy,ws)

a$1/3’wl 33:1/6102
33)2/8’101 8372/3“)2

- (D) e e

Se observa que el Jacobiano es el producto de una funcién que depende
Unicamente de w; por otra que depende tinicamente de ws, entonces
tanto w; como wy estdn distribuidas independientemente de acuerdo
a una distribucién gaussiana. Por lo tanto, sorteando dos niimeros
aleatorios x; y z, uniformemente distribuidos entre 0 y 1 y usando
la transformacién dada por las ecuaciones (2.12) y (2.13) obtenemos
otros dos nimeros aleatorios w; y we que responden a una distribucién
gaussiana. La generalizacién a una distribucién de ancho A # 1 se
realiza sustituyendo la variable w por A = wA. Si el valor medio de
la distribucién no es nulo, hay que sumaérselo a los valores obtenidos a
partir del sorteo.

Relacionando la discusiéon anterior con las variables de interés en
nuestro caso, la distribucién de pérdida de energia AFE que sufre un
proyectil al recorrer una distancia Az dentro de un material sera:

p(AE) =

AE ] , (2.16)

1
V2V Q2AZ P l:_ 202Az

donde O? = A_Ez/ Az es el straggling! y AE? es la varianza de la dis-
tribucidn anterior. En nuestro cédigo, el movimiento del proyectil esta
discretizado en pasos de tiempo At a través de la dindmica molecu-
lar, este paso de tiempo se corresponderéd con un intervalo de distancia
Az = vAt, donde v es la velocidad instantédnea del ion en cada intervalo
temporal.

Sorteando los valores de u por el método de Box-Muller obtenemos

una distribucién gaussiana para u y luego realizando el cambio de varia-
ble u = AE/ (Q\/ Az), obtenemos los valores de AFE que ocurren tras

1De momento, hemos considerado que AE = 0, para simplificar los cilculos. En
la ecuacién (2.17) ya consideramos que AFE # 0 y se lo afiadimos al valor sorteado,
para obtener finalmente la energia perdida en un recorrido Az.
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un recorrido Az. De este modo, obtenemos que el ion pierde una en-
ergia:

AE =AE + OWAzu (2.17)

en el intervalo de tiempo At.

La pérdida de energia por unidad de camino recorrrido vale AE/Az
en cada intervalo Az y como la fuerza es F' = —AFE/Az, de este modo
obtenemos la fuerza a la que esta sometido el protén en cada intervalo
de tiempo. Esta fuerza se usard por medio del algoritmo de dindmica
molecular para resolver las ecuaciones de movimiento del protén y des-
cribir la trayectoria que realiza dentro del material.

2.4 Tratamiento del scattering elastico

2.4.1 Teoria clasica de scattering

Como se ha mencionado anteriormente, es importante tener en cuenta
el efecto de las colisiones elasticas del proyectil con los nucleos del
blanco, ya que éstas hacen que el proyectil se desvie de su direccién
inicial, ademés de contribuir en menor medida a la pérdida de energia.
Una manera de especificar la colisién eléstica binaria entre un proyectil
y un &tomo blanco es a través de la magnitud llamada seccién eficaz
de colisién 0. Esta representa el niimero de particulas dispersadas por
unidad de tiempo y particula blanco y por unidad de flujo de proyectiles.
Otra magnitud de interés es la seccién eficaz diferencial de scattering
elastico do/d2, que nos informa sobre el niimero de particulas que se
dispersa en cada éngulo dS2.

En la figura 2.1 vemos el esquema de una colisién clasica entre el
proyectil y uno de los atomos del blanco, en el sistema laboratorio. Los
subindices 1 y 2 se refieren al proyectil y al blanco, respectivamente. El
proyectil, que inicialmente posee energia E, transfiere al blanco durante
la colisién una cantidad de energia T. Este problema se trata mucho
mejor en el sistema centro de masa, dada la simetria que posee. En la
figura 2.2 observamos un esquema de la misma colisidn en el sistema
centro de masa; en este caso el problema se reduce al tratamiento de la
dispersién de una sola particula (con la masa reducida del sistema) por
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E-T

M2

o2

Figura 2.1: Colisién elastica entre dos particulas en el sistema labora-
torio. M y M, son las masas del proyectil y del 4tomo blanco, respecti-
vamente, mientras que ¢; y ¢ son los respectivos angulos de scattering.
La energia inicial del proyectil es E y en la colisién se transfiere una
cantidad de energia T al blanco.

un potencial central, igual al potencial interatémico V. El pardmetro
de impacto b es la distancia transversal desde el proyectil al centro de
fuerzas.

Es inmediato relacionar todas las cantidades del sistema laboratorio
con las del sistema centro de masa. Por ejemplo los dngulos de scatte-
ring en el sistema laboratorio (@1 y ¢2) y en el sistema centro de masa
(6) estén relacionados por [Goldstein 1953]:

X sin 6
t A
an ¢, pv— (2.18)
-0
¢ = Z—TT (2.19)

donde x = My/M;. Las secciones eficaces total y diferencial en ambos
sistemas de referencia estan relacionadas por:
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Centro de fuerzas

Figura 2.2: Colisién eldstica en el sistema centro de masa. 0 es el
dngulo de scattering en este sistema, y  es la distancia entre el centro
de fuerzas y el proyectil.

O = OCcM (220)
do _do (x*+2xcosf+ 1)3/2
dQws  dQcMm X |x + cos 8]

(2.21)

La seccién eficaz de colisién eldstica en el sistema centro de masa se
puede calcular a partir de la siguiente expresién:

do(f) —b db
dQ  sin6dd

sabiendo que la relacién entre el dngulo de scattering  y el pardmetro
de impacto b es:

(2.22)

co dr
9 =m—2b /
Rmin 72,/1 =V (r) / B — B /72

(2.23)

donde E, = AMiMoE/ (My + Ms)? es la méxima energfa transferible
en la interaccién, 7 es la distancia entre el centro de fuerzas y el proyec-
til, y Rmin s la distancia: de minimo acercamiento entre el proyectil
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y el centro de fuerzas y se corresponde con un cero del radicando en
la ecuacién (2.24). Por lo tanto, una vez conocido el potencial de in-
teracion V() entre el proyectil y el blanco, a través de las ecuaciones
(2.23) y (2.24) se obtiene la seccién eficaz de la colisién.

2.4.2 Método de Monte Carlo
para el scattering nuclear

En esta seccién se explicard el modelo de colisién binaria descrito por
Moller et al. [1975] y empleado por Zafjman et al. [1990] para simular
mediante la técnica de Monte Carlo el scattering nuclear sufrido por los
proyectiles al atravesar un blanco. En la descripcién que sigue se usaran
unidades reducidas tanto para el camino £ recorrido entre dos colisiones
sucesivas, como para la energia I/ del proyectil; estas magnitudes estan
definidas de la siguiente manera:

drauN
= —— 2.24
$ My + Mo ( )
G,M2
£ = E 2.25
727 (Vs T M) (2.25)

Z1 'y Z9 representan los nimeros atémicos del proyectil y del blanco,
respectivamente, p = M My/ (M + M,) es la masa reducida y N es
el nimero de 4tomos del blanco por unidad de volumen la distancia de
apantallamiento del potencial de interaccién es [Ziegler et al. 1985]:
2/3 2/3\~1/2
a=08853 (27" + 2;"°) (2.26)
Supondremos que el potencial de interaccién entre el proyectil y el

4tomo del blanco corresponde a un potencial coulombiano apantallado
de la forma

vir) = 222 @(T-) , (2.27)

r a

donde @ (r/a) es la funcién de apantallamiento de Thomas-Fermi [Zie-
gler et al. 1985]

En unidades reducidas, la seccién eficaz total se expresa:
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Figura 2.3: Funcién f(n). Los puntos representan la tabulacién que
aparece en [Meyer 1971] y la linea es la interpolacién que hemos em-
pleado en este trabajo. '

Jtof, = _ZL— (228)

Pero para determinar el dngulo que se desvia el proyectil tras cada
colisién eléstica se necesita conocer la seccién eficaz diferencial, que en
unidades reducidas tiene la forma:

dJ _ f(n)

o= (2.29)

donde 1 = £sin (6/2) es la cantidad reducida que corresponde al d4ngulo
6 en el sistema centro de masa. La funcién f(n) fue calculada por Meyer
[1971] y tiene la forma representada en la figura 2.3.

Si suponemos que cada centro de dispersién serd efectivo dentro de
un volumen esférico de radio 7¢, igual a la mitad de la distancia entre
atomos vecinos, E
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1
To = EN_1/3, (230)

entonces Oyt = 7T3, con lo cual la seccién eficaz total en unidades
reducidas estara dada por

Jhot = (59)2 (2.31)

a

Esta restriccién impone un angulo de dispersion minimo 7y;,, determi-
nado por la seccién eficaz total de manera que se satisfaga:

e dJ
Jiot = an dn' = J(e) - J("Imin) (2.32)
Nmin 77

Calculo del camino libre medio

Para calcular el recorrido entre dos colisiones sucesivas y los 4ngulos de
scattering tras cada colisidn, necesitamos tres nimeros aletorios ki, ks
v k3, mutuamente independientes y uniformemente distribuidos entre
0yl

La distancia que viaja el proyectil entre dos colisiones nucleares
sucesivas se determina por el método de Monte Carlo. De la definicién
de seccién eficaz y suponiendo que los dtomos en el sélido tienen una
distribucién homogénea, la probabilidad k; de colisién es una funcién
de la distancia £ recorrida, dada por:

— (M + Ms) Jeot€
4p

ki =1—exp (—nowtl) =1 — exp (

) (2.33)

siendo £ el recorrido (en unidades reducidas) entre dos colisiones sucesi-
vas. Por lo tanto, para un valor al azar de k; uniformemente distribuido
entre 0 y 1, es posible obtener ¢ de la siguiente manera:

My + My Jiot

(2.34)
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Calculo de los angulos de scattering

A partir de la ecuacién (2.33) y el niimero aleatorio ks podemos calcular
el dngulo de scattering reducido 7 en el sistema centro de masa. Puesto
que

0< J(T’) — J('r}min) <1,

(2.35)
tot
podemos escribir:
J - J min
By — (n) = J(Mmin) (2.36)
Jrot
con lo cual:

n=J1[J(Ee)+ (ky — 1) Jot] (2.37)

donde J~! es la funcién inversa de J. A efectos pricticos y para reducir
tiempo de célculo, primero se integra la funcién J(n), ecuacién (2.30),
y luego se tabula. J(€) y 1 se pueden obtener por interpolacién de los
valores tabulados.

El 4ngulo polar de scattering en el sistema centro de masa, 8, se
puede obtener a partir de 7 de la siguiente forma:

2#772) ( 4pn® )
cosf =[1— l-—m 2.38
< M12 (M]_ + M2)2 ( )

El angulo azimutal ¥ de cada colisién se elige a partir de una dis-
tribucién uniforme entre 0 y 2w, para lo cual se usa el tercer niimero
aleatorio,

Y = 2mks. (2.39)

La direccién de movimiento del proyectil tras cada colisién ests
definida por dos &ngulos direccionales: ©; (polar) y ¥, (azimutal),
referidos a la direccién inicial de movimiento del proyectil. En la figura
2.4 aparecen representados los 4ngulos (©;, ;) y (©;41, ¥;41) que inter-
vienen en las colisiones que hay al principio y al final, respectivamente,
de un recorrido £. Para un proceso de scattering con dngulos (6,%) en
el sistema de referencia centro de masa, resulta la siguiente relacién:
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Figura 2.4: Esquema de los dngulos que intervienen en las colisiones

eldsticas que tiene lugar al principio y al final de un recorrido de longi-
tud 4.

cos©;,; = —sinfcosysin©; + cosfcos ©; (2.40)
1
cos U,y - (sin 0 cos 1 cos ©; cos U; (2.41)
s1n @i—{—l

— sinfsin ) sin ¥; + cos 0sin ©; cos ¥;)

Calculo de la pérdida de energia

La energia T que transfiere un proyectil al experimentar una colisién
elastica con un ntcleo del material esta relacionada con el dngulo de
scattering 6 en el sistema centro de masa, a través de:

AM; Mo E
T = —2"2"_sin%(0/2) (2.42)

(Ml + M2)
Por lo tanto se observa que mientras mayor sea el 4ngulo de scattering,
mayor sera la energia que perderé el protén debida a scattering nuclear.

Dentro del programa de Monte Carlo que hemos desarrollado, al obtener
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el dngulo 0 también calculamos la energia T' que pierde el proyectil en
esa colisidn.

Como resumen de este apartado, tenemos que las colisiones nuclea-
res se incluyen de la siguiente forma préctica. En cada instante el
protén lleva una cierta direccion de movimiento, determinada por los
dngulos ©; y ;. Mediante el método de Monte Carlo que acabamos de
describir se realiza un sorteo de la distancia £ entre colisiones sucesivas,
y la particula evoluciona temporalmente sin colisionar hasta que se llega .
a un tiempo t = £/v. En este instante tiene lugar una colisién eldstica
y mediante la simulacién por Monte Carlo se sortean los dngulos de
colisién 8 y 9, lo cual dard lugar a una nueva direccidén de movimiento
del protén caracterizada por los dngulos ©;,7 y ¥;,1. En el caso mas
general, la evolucién del protén entre dos colisiones elédsticas sucesivas
no es libre sino que estd determinada por la fuerza de autofrenado que
actia sobre éste; el cddigo de dindmica molecular que hemos discutido
anteriormente se aplica para seguir el movimiento de cada protén entre
dos colisiones elasticas sucesivas.

Como el programa nos permite conocer las coordenadas y la veloci-
dad de cada protén en todo instante, podemos determinar qué veloci-
dad tiene cuando ha recorrido el espesor de la lamina. De este modo,
la energia que pierde al atravesar la lamina seré la diferencia entre la
energia cinética F = M;v%/2 que tenfa al entrar y la que tiene al salir

E= Mlvgalida/?"

2.5 Distribucion de la energia perdida
por un haz de protones

A pesar de que la técnica de simulacién por dindmica molecular es to-
talmente determinista, la naturaleza estocéstica tanto de las colisiones
nucleares como del poder de frenado electrénico que sufre el proyectil,
para cada combinacién de material y velocidad del protén, hace que
tengamos que ejecutar numerosas historias. A partir de estas historias
se ha realizado un estudio estadistico y se ha calculado la distribucién
energética de los protones a la salida de la lamina para distintos espe-
sores. A partir de estas distribuciones, es posible obtener el valor medio
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y el ancho de la distribucién de pérdida de energia. En la mayoria de
los casos discutidos en este capitulo se han simulado del orden de 50000
0 mas historias.

0.02 -

fraccion de historias

0.00

0.06 S —

fraccion de historias

1.5" ‘ 2.0 l 2.5 . 3.0 35
AE (keV)

Figura 2.5: Distribucién de pérdida de energfa para un haz de protones
de energia (a) F = 10 keV y (b) E = 25 keV, después de atravesar
una ldmina de carbono amorfo de 265 A de espesor. La linea continua
corresponde al cédlculo que tiene en cuenta las colisiones nucleares en las
simulaciones, mientras que la linea discontinua muestra los resultados
que se obtienen al no incluir las colisiones nucleares. En ambos casos
se ha incluido el straggling en el frenado electrénico.

En la figura 2.5 se presentan los cdlculos de las distribuciones de
pérdida de energia, que sufre un haz de protones, para las energfas in-
cidentes I/ = 10 keV y E' = 25 keV, después de atravesar una ldmina de
carbono amorfo de 265 A. A efectos de valorar la importancia de las co-
lisiones nucleares hemos representado el caso en que si se incluyen en la
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simulacién (linea continua) y el caso en que no se incluyen (linea discon-
tinua); en ambos casos se incluy? el straggling en el frenado electrénico.
Como se puede observar, el principal efecto de las colisiones nucleares es
el de aumentar el valor medio de la pérdida de energia, pero no afecta
de manera apreciable el ancho de las distribuciones. Este resultado
puede entenderse como debido al incremento del recorrido efectivo de
los protones dentro del material (debido a las deflexiones que sufren
las trayectorias, las cuales serfan completamente rectas si no hubiese
colisiones nucleares) y teniendo en cuenta el insignificante efecto que
tienen las colisiones nucleares en la pérdida de energia. Por lo tanto es
evidente que los efectos de las colisiones nucleares se haran mas notorios
en el caso de bajas energias y espesores gruesos.

En la figura 2.6 se muestra el efecto de incluir o no el straggling
en los célculos. Los resultados son para dos energias de los protones
(E = 25 keV y 100 keV), y para varios espesores (159 A 31TAy
519 A) del blanco de carbono amorfo. Las colisiones nucleares que
fueron incluidas en ambos casos producen una ligera asimetria de la
distribucién hacia mayores pérdidas de energia, pero esto sélo se aprecia
si no se incluye el straggling electrénico en los calculos. Nuevamente
se puede observar que el efecto de las colisiones nucleares se hace més
pequeno para espesores delgados y altas energias.

Para poder representar en la misma grafica las distribuciones de
pérdida de energia obtenidas para diferentes energias del haz y espesores
de la l4mina definiremos la siguiente magnitud:

_AFE
- SD
donde AFE es la pérdida de energia que experimenta un protén al atra-
vesar una ldmina de espesor D, y S, es el poder de frenado del material
correspondiente a la velocidad de incidencia del haz de protones. Es
decir, R representa la pérdida de energia que se obtiene haciendo un
seguimiento detallado del movimiento del protén, dividida por el valor
que predice el formalismo dieléctrico (en el cual se considera que la
velocidad instantidnea del proyectil es igual a la inicial, y que no hay
colisiones nucleares).

En las figuras 2.7 a 2.9 hemos representado el resultado de nuestra
simulacién para la distribucién de R; que poseen los protones al atra-

Ry (2.43)
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Figura 2.6: Distribuciones de pérdida de energia calculadas para un haz
de protones de energia (a) £ = 25 keV y (b) E = 100 keV, después de
atravesar laminas de carbono amorfo de diversos espesores (D = 159
A, 317 A y 529 A). Las distribuciones anchas (eje de la izquierda)
corresponden al célculo con straggling, mientras que las angostas (eje
de la derecha) se han calculado sin straggling. En ambos casos se han
tenido en cuenta las colisiones nucleares.
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vesar l4minas de aluminio. Se muestran los resultados obtenidos para
velocidades v = 2 a.u. y v = 4 a.u. y tres espesores diferentes de la
lémina (500 a.u., 1000 a.u. y 1500 a.u.)

Si comparamos las distribuciones de R; para la misma velocidad y
diferentes espesores observamos que el ancho de la distribucién es menor
a medida que aumenta el espesor. En la figura 2.8 hemos representado
las distribuciones de pérdida de energia AFE del haz de protones en lu-
gar de Ry, para v = 2 a.u. y tres espesores de una ldmina de aluminio
(500 a.u., 1000 a.u. y 1500 a.u.). Puede observarse que las distribu-
ciones se ensanchan al aumentar el espesor, de acuerdo con la definicién
del straggling (1.24), ya que a mayores espesores, las fluctuaciones en
el poder de frenado dardn lugar a una diferencia mayor entre la en-
ergia perdida por los diferentes protones del haz. La posicién del pico
también se mueve hacia pérdidas de energias mayores segin aumenta
el espesor, de acuerdo con la definicién del poder de frenado.

A efecto de comparar los resultados para dos velocidades diferentes,
hemos representado en la figura 2.9 las distribuciones de la energia que
pierden dos haces de protones de v = 2 a.u. y v =4 a.u., respectiva-
mente, tras atravesar una ldmina de aluminio de 500 a.u. de espesor.
Se aprecia que para v = 4 a.u. la pérdida de energia es menor que
para v =2 a.u., debido a que es menor el poder de frenado a esta ve-
locidad (vease la figura 1.11). También observamos que el ancho de la
distribucién es mayor para la velocidad mas alta, de acuerdo con los
resultados mostrados en la figura 1.16.

En las figuras 2.10 a 2.12 hemos representado las distribuciones de
R; que poseen los protones de dos haces de v = 2 a.u. y v =4 a.u,,
tras atravesar ldminas de silicio, carbono amorfo y cobre, respectiva-
mente, para el caso de tres espesores diferentes (500 a.u., 1000 a.u. y
1500 a.u.). Las conclusiones obtenidas para el caso de aluminio son
cualitativamente vélidas también para estos tres materiales.

En la figura 2.13 aparece una comparacién entre nuestros calculos y
una. distribucién experimental de pérdida de energia [Ormrod y Duck-
worth 1963]. De acuerdo con la técnica usada para preparar la lamina,
hemos considerado que la densidad de la muestra era de 1.7 g/cm?, lo
cual da un espesor de 128 A. La posicién del pico que se predice con
nuestro método coincide con la experimental aunque el ancho de la dis-
tribucién es un poco mas pequeno que el experimental, 1o cual es debido
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Figura 2.7: Distribucién de R; correspondiente a un haz de protones
de v = 2 a.u. y 4 a.u., respectivamente, que atraviesa una ldmina de
aluminio de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (---) 0 1500 a.u. (— —).
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fraccién de historias

o
8
T

o
8 T

Figura 2.8: Distribucién de la pérdida de energia AE que presenta un
haz de protones de v = 2 a.u. tras atravesar una lamina de aluminio,

en el caso de tres espesores diferentes: 500 a.u. (—), 1000 au. (---) y
1500 a.u. (— —).
0.06} -
2 004} -
E 0.02 1

0.00

Figura 2.9: Distribucién de la pérdida de energia AFE que presentan dos
haces de protones de v = 2 a.u. (--+) y v =4 au. (—), tras atravesar
una lédmina de aluminio de 500 a.u. de espesor.
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Figura 2.10: Distribucién de R; correspondiente a un haz de protones
de v = 2 a.u. y 4 a.u., respectivamente, que atraviesa una ldmina de

silicio de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (---) o 1500 a.u. (— —).
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Figura 2.11: Distribucién de R; correspondiente a un haz de protones
de v = 2 a.u. y 4 a.u., respectivamente, que atraviesa una ldmina de

carbono amorfo de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (--

(==
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Figura 2.12: Distribucién de R; correspondiente a un haz de protones
de v = 2 a.u. y 4 a.u., respectivamente, que atraviesa una ldmina de

cobre de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (---) 0 1500 a.u. (— —).
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Figura 2.13: Distribucién de energia que resulta cuando un haz de
protones de 56.3 keV atraviesa una lémina de carbono amorfo de 128 A
de espesor. La linea continua representa nuestro célculo y los puntos son
datos experimentales [Ormrod y Duckworth 1963]. Hemos normalizado
nuestros cdlculos para que tengan la misma intensidad en el méximo
que los datos experimentales.

a que nuestro célculo dieléctrico subestima el straggling electrénico, se-
gun se aprecia en la figura 1.16. Esto demuestra que nuestro método
de simulacién funciona razonablemente bien

En la figura 2.14 mostramos nuestro calculo de la energia con que
salen los protones procedentes de un haz que atraviesa una ldmina
de aluminio de 361 a.u. de espesor, para €l caso de diferentes energias
iniciales, y los comparamos con los resultados experimentales obtenidos

por Vidal Russell [1996].

Al igual que en la otra comparacién, se observa que nuestro mo-
delo predice razonablemente bien la posicién del pico de la distribucién
energética de los protones a la salida de la ldmina. Sin embargo, el
ancho de la distribucién presenta una pequeiia discrepancia con los re-
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Figura 2.14: Distribucién energética que poseen los protones proce-
dentes de haces de diferente energia que atraviesan una ldmina de alu-
minio de 361 a.u. de espesor. Hemos comparado nuestro cilculo (—)
con los datos experimentales de Vidal Russell [1996] (Q). (a) F = 24
keV, (b) E = 39.7 keV, (c) E = 60 keV, (d) E = 79.2 keV y (e)
E = 103 keV. Hemos representado nuestros célculos de forma que el

valor méximo tenga la misma altura que la méxima intensidad experi-
mental.
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sultados experimentales, lo cual se puede entender debido a que nuestra
prediccién subestima el straggling en aluminio (como se aprecia en la
figura 1.16.

8 T T d T v T

E=25keV -]

AE (keV)

Figura 2.15: Valor medio de la pérdida de energia en funcién del espesor
del blanco, para dos energias del haz de protones (10 keV y 25 keV).
(—): se han incluido las colisiones nucleares en los célculos; (---): no
se han incluido las colisiones nucleares en los célculos; (— —)mo se
han incluido las colisiones nucleares en los célculos y se ha tomado un
poder de frenado que no varia con la velocidad instantdnea del proyectil
mientras viaja por el interior del material.

En la figura 2.15 se muestra el valor medio de la energia perdida
por un haz de protones, AE, en funcién del espesor de la l4mina para
dos valores de la energfa del haz de protones (10 y 25 keV) y un blanco
de carbono amorfo. La linea continua corresponde al caso en que las
colisiones nucleares fueron tenidas en cuenta en la simulacién, mien-
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tras que la linea punteada representa el caso contrario. Nétese que
los resultados previos fueron obtenidos teniendo en cuenta que tanto el
poder de frenado como el straggling varfan con la velocidad instanténea
del proyectil. Para comprobar la conveniencia de esto hemos incluido
también el caso mas simple que corresponde la situacién de poder de
frenado constante (correspondiente a la energia inicial) sin colisiones
nucleares, representado por la linea rayada; en este caso, al ser el poder
de frenado constante se obtiene una linea recta. Para ambas energias
podemos observar que los cdlculos més completos (linea continua) clara-
mente difieren del caso més simple (linea rayada). El caso intermedio
(linea punteada) presenta muy poca variacién respecto de los cdlculos
completos a altas energias, pero muestra diferencias apreciables a bajas
energias y espesores gruesos.

La discusién anterior pone de manifiesto que hay diferencias entre
la pérdida de energia de un haz de protones usando el célculo directo
del formalismo dieléctrico o empleando la simulacién que hemos uti-
lizado en este capitulo. Estas diferencias son més notables en el caso
de bajas energias y espesores gruesos, como se aprecia en la figura 2.15.
Por este motivo, en el capitulo siguiente, en vez del simple formalismo
dieléctrico emplearemos el procedimiento de la simulacién para estu-
diar el movimiento de los protones que resultan al fragmentarse una
molécula de Hf mientras atraviesa una ldmina delgada.

2.6 Distribucion de angulos de salida

Finalizaremos este capitulo estudiando la distribucién de dngulos con
que salen los protones tras atravesar una ldmina de material. Definimos
el 4ngulo de salida 6 como el dngulo que forma la velocidad de un protén
a la salida de una ldmina de espesor D, respecto de su velocidad original,
tal como puede observarse en la figura 2.16. Como ya se ha mencionado
anteriormente, el scattering eléstico serd el principal responsable de que
los protones se desvien de su direccién de incidencia.

Definiremos la densidad de particulas que se detecta en cada dngulo
como el ntimero de particulas que han salido entre un dngulo 6 y 6 +
A8, normalizado a la superficie del anillo detentado por ese intervalo
infinitesimal de dngulos. Por lo tanto, si se conoce la distancia entre
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Figura 2.16: Angulo 0 con que sale un protdn tras atravesar una lamina
de espesor D.

el detector y la ldmina, a partir de consideraciones geométricas seria
posible obtener el nimero total de particulas detectadas dentro del
intervalo angular antes mencionado.

Puesto que el programa que hemos desarrollado nos permite conocer
la posicion y velocidad del protén en cada instante, es inmediato saber
qué componentes tiene su velocidad a la salida de la lamina y, a partir
de aqui, calcular el 4ngulo 8 de salida como 6 = arctan (1 [V +vi/ ’Uz>,

siendo (vg,vy,v,) las componentes de la velocidad del protén a la sal-
ida de la I’amina. En la figura 2.17 hemos representado la densidad
de particulas que se detectarian en cada angulo, para dos velocidades
diferentes del haz de protones (v = 2 a.u. y 4 a.u.) y tres espesores
distintos de una ldmina de aluminio (500 a.u., 1000 a.u. y 1500 a.u.).
Podemos observar que para cada velocidad del haz de protones, éstos
son dispersados a dngulos mayores a medida que aumenta el espesor de
la ldmina. Esto puede entenderse claramente si pensamos que mientras
maés viaje un protén dentro de un material mayor seré la probabilidad
de que sufra una colisién eldstica de dngulo grande y, por lo tanto, au-
mentaré su desviacién respecto de la direccién original de movimiento.
Por otra parte, en el limite de espesores muy pequenos se obtiene que
los protones del haz practicamente no se han desviado y por lo tanto
la distribucién est4 concentrada alrededor de § = 0° (la cual no hemos
mostrado en la figura 2.17 . debido a su estrechez y altura).
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Tabla 2.1: Valores del niimero atémico Z, y de la densidad atémica N
de aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre

| Material | Zo] N (au)]|
aluminio 1318.92-1072
silicio 14| 7.4-1073
carbono amorfo | 6| 1.45- 1072
cobre 29 | 1.25- 1072

Si comparamos la densidad de protones desviados en cada éngulo, en
el caso de haces de diferentes energias incidiendo sobre una lamina de un
dado espesor, encontraremos que a mayor velocidad del haz es menos
probable encontrar protones que se hayan desviado dngulos grandes.
Esto puede entenderse dado que el dngulo de scattering § que se desvia
una particula en una colisién eléstica es menor mientras mayor sea la
energia de la particula, como puede intuirse de la ecuacién (2.24).

En las figuras 2.18 a 2.20 hemos representado la densidad de pro-
tones por unidad de dngulo de salida para el caso de ldminas de silicio,
carbono amorfo y cobre respectivamente. Los comentarios y conclu-
siones que hemos hecho para el caso de aluminio son aplicables para
estos materiales también.

Al comparar la dispersién angular que ocurre en cada material, para
un espesor de la ldmina y energia del haz de protones fijados, cabe
destacar que en ldminas de carbono los protones se dispersan poco en
comparacién con los otros materiales. En aluminio y silicio la dispersién
es similar y en ldminas de cobre es donde los protones se dispersan a
éngulos mayores. Si analizamos el método de Monte Carlo descrito en
la seccidén 2.4.2 vemos que dentro de este modelo el blanco est4 especifi-
cado por su niimero atémico Z y por su densidad atémica A por ello
cabe esperar que haya mayor dispersién angular para los materiales con
mayores valores de Zo y N. En la tabla 2.1 presentamos los valores de
Zs y N para los cuatro materiales antes mencionados.

También hemos estudiado la distribucién conjunta de angulo de
salida y pérdida de energia de los protones de un haz tras atravesar una
ldmina delgada. En la figura 2.21 hemos representado la densidad de
particulas que han perdido una energfa determinada (cuantificada por
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Figura 2.17: Densidad de protones por dngulo de salida, para un haz
de protones de velocidad (a) v = 2 a.u. o (b) v =4 a.u. que atraviesa
una ldmina de aluminio de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (— —) ¥y

1500 a.u. ( . )
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Figura 2.18: Densidad de protones por 4ngulo de salida, para un haz
de protones de velocidad (a) v = 2 a.u. o (b) v = 4 a.u. que atraviesa
una ldmina de silicio de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (— —) y 1500

au ().
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Figura 2.19: Densidad de protones por angulo de salida, para un haz de
protones de velocidad (a) v = 2 a.u. o (b) v =4 a.u. que atraviesa una
ldmina de carbono amorfo de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (— —) ¥y
1500 a.u. (---).
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Figura 2.20: Densidad de protones por dngulo de salida, para un haz
de protones de velocidad (a) v = 2 a.u. o (b) v =4 a.u. que atraviesa
una ldmina de cobre de espesor 500 a.u. (—), 1000 a.u. (— —) y 1500

auw (---).
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Figura 2.21: Densidad de protones que pierden una energia determi-
nada (representada por R;) y que salen con dngulo 8 tras atravesar una
ldmina de espesor D = 1000 a.u. La velocidad del haz de protones es
v = 4 a.u. y las ldminas son de: (a) aluminio, (b) silicio, (c¢) carbono
amorfo y (d) cobre.

R;) vy que han salido con dngulo 6, para el caso de un haz de protones
de velocidad v = 4 a.u. tras atravesar una ldmina de aluminio, silicio,
carbono amorfo y cobre, respectivamente, de espesor D = 1000 a.u. A
partir de estas distribuciones conjuntas es posible conocer la pérdida
de energia en funcién del dngulo de salida, por lo tanto, los espectros
representados en la figura 2.21 serian susceptibles de compararse con
aquellos datos experimentales que discriminasen la pérdida de energia
en funcién del 4ngulo de deteccidn.
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Capitulo 3

Interaccién de moléculas H
con laminas delgadas

3.1 Introduccién

Después de haber discutido el paso de protones a través de ldminas del-
gadas, vamos a analizar el paso de moléculas de Hy a través de ldminas
de carbono amorfo y de aluminio. El interés del estudio de la interaccién
de moléculas de Hi con sélidos se debe a que es el proyectil molecular
més simple (tanto a nivel de produccién como de anélisis), y el estudio
de su pérdida de energfa pondra de manifiesto efectos moleculares que
no estan presentes en el caso de proyectiles mononucleares.

El estudio del frenado de HJ comenzé con el trabajo pionero de
Brandt et al. [1974]. En las dltimas decenas de ahos un gran nimero
de articulos se han dedicado a su estudio, tanto tedricamente [Brandt
y Ritchie 1976, Arista 1978, Basbas y Ritchie 1982, Steuer 1986, Ar-
nau et al. 1989, Jakas y Capuj 1995ab, Denton et al. 1998b] como
experimentalmente [Tape et al. 1976, Eckardt et al. 1978, Laubert
1979, Escovitz et al. 1979, Remillieux 1980, Levi-Setti et al. 1982]. En
particular se ha analizado ¢6mo las fuerzas mutuas que se ejercen entre
los protones de la molécula afecta a fenémenos tales como: la pérdida
de energia [Eckardt et al. 1978, Arista 1978 y Laubert 1979], el estado
de carga [Zaikov et al. 1988], el porcentaje de iones transmitidos en
forma molecular [Escovitz et al. 1979, Cue et al. 1980] y la emisién de

77
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Figura 3.1: Probabilidad relativa de las diferentes distancias internu-
cleares en la molécula de Hj [Brandt et al. 1974/

electrones secundarios [Rothard et al. 1990].

La molécula de HJ estd compuesta por dos protones separados por
una distancia internuclear d. Su estado de carga inicial (+1) se debe
a que la molécula de hidrégeno debe ser acelerada y por lo tanto es
necesario ionizarla, arrancandole un electréon. Cuando la molécula de
Hy incide sobre un material, pierde el electrén en las primeras capas
atémicas [Bohr 1948], por lo tanto la situacién real es la de dos pro-
tones con una cierta configuracién espacial. La distancia entre los dos
protones depende de qué estado vibracional de la molécula estuviera
ocupado; esta ocupacidn esta relacionada con el proceso de produccién
y aceleracién de la molécula de Hi . En la figura 3.1 hemos presentado
la probabilidad relativa de las diferentes distancias internucleares de la
molécula de Hf [Brandt et al. 1974], cada una de las cuales corresponde
a un estado vibracional diferente.

El estudio del paso de moléculas de HJ a través de medios mate-
riales es similar al estudio del paso de protones, sin embargo el hecho
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de ser proyectiles de mas de un componente anade al anélisis nuevos
elementos. Ademés de la fuerza autofrenante, que ya se discutié en el
capitulo 1, el hecho de que cada protén perturbe el medio electrénico
a medida que se mueve dentro del material, hace que el protén ve-
cino experimente una fuerza extra; este fenémeno es conocido como
efecto de interferencia o vecindad. Por otro lado existe el fenémeno de
la repulsién coulombiana entre los dos protones de la molécula; este
fenémeno se denomina explosién coulombiana.

Supondremos que la manera en la cual dos particulas perturban
un punto del espacio dado serd la suma de ambas perturbaciones in-
dividuales en dicho punto. Por lo tanto el potencial inducido en un
punto serd la suma de los potenciales inducidos en dicho punto por
cada protén:

Pma(T,t) = Z¢ind,i(F, t) . (3.1)

Esto hard que la fuerza debida a la perturbacién del medio, que siente
cada uno de los protones, sea la suma de la propia fuerza autofrenante
y de una fuerza de interferencia que estd dada por la perturbacién que
genera un protén en la posicién donde se encuentra el protén vecino.

Asf pues, la fuerza total que experimentard un protén de la molécula
de HY ser4 la suma de las fuerzas anteriores:

ﬁ = ﬁautofr + F-;interf + Fz:oul (32)

siendo F g la fuerza autofrenante que sufre cada protén, Fises la
fuerza de interferencia y F’;oul la fuerza de repulsién coulombiana.
Conocida la fuerza total que actiia sobre cada protén de la molécula,
es posible seguir la evolucién dindmica de su trayectoria, usando el
método descrito en la seccién 2.2. Como la fuerza autofrenante viene
dada por el poder de frenado, ﬁauto& = —85}, ya discutido con anterio-
ridad, seguidamente analizaremos con maés detalle las otras dos fuerzas.

3.2 Explosion coulombiana

Cuando la molécula de HJ penetra en un material sus dos protones
empiezan a repelerse a través de una fuerza coulombiana. El efecto
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de esta fuerza es incrementar la distancia internuclear a medida que la
molécula avanza por el medio. El potencial de interaccién a través del
cual se repelen los protones es un potencial coulombiano apantallado
por los electrones del medio. Dicho potencial puede modelarse por un

apantallamiento del tipo Yukawa [Brandt 1975]:

V(r) = %exp <—— g—) ,

donde a es la constante de apantallamiento. Esta constante de apan-
tallamiento depende de la velocidad del proyectil, ya que si éste es muy

répido los electrones del medio no serdn los suficientemente répidos
para apantallar al proyectil y el potencial ser esencialmente coulom-
biano puro. Un valor bastante aceptado para esta constante de apan-

tallamiento [Brandt 1975] es:

v/wp si v > vp
a= .
vpfwp sl v <wvp

Es bien sabido [Echenique et al. 1990] que cuando un protén viaja
por la materia va capturando o perdiendo electrones a lo largo de su
recorrido y como resultado de ello su carga efectiva es diferente de
la unidad. Hay varios modelos para la carga efectiva [Yarlagadda et
al. 1978], pero ninguno de éstos ha logrado describir este fenémeno
de manera completamente satisfactoria; la mayoria de estos modelos
predicen un valor cercano a la unidad cuando la velocidad del protén
es v 2 1 a.u. Por otra parte, la carga efectiva de cada uno de los
protones que viajan correlacionados no esté estudiada. Por todo ello,
en esta memoria se usard que la carga efectiva de los protones es 1, pues
nuestro interés se centra en velocidades que son del orden o superiores

al a.u.

En la figura 3.2 observamos c¢émo aumenta con el tiempo la sepa-
racion internuclear, d, debido a la explosién coulombiana. Puede verse
que a medida que aumenta la velocidad de los protones el potencial es

menos apantallado y los protones se separan maés entre si.
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Figura 3.2: Evolucién de la distancia internuclear en la molécula de Hy
debido a la explosién coulombiana. Hemos representado los caso des
explosién coulombiana pura (—), v =5 au. (— —), v =3 au (---),
v=2au (— - —)yv=1au (- - —).

3.3 Efectos de interferencia

El otro efecto que aparece cuando se estudia el paso de agregados mole-
culares en materiales es debido a la vecindad entre iones de la misma
molécula, lo cual da lugar a que el frenado de un grupo de iones sea
diferente de la suma del frenado de los iones considerados individual-
mente. Este fenémeno es conocido como interferencia y para estudiarlo
es preciso analizar el comportamiento del potencial inducido en el medio
por cada protén, ecuacién (1.17).

En las figuras 3.3 y 3.4 se observan los potenciales inducidos por un
protén cuando viaja con velocidad v = 2 a.u. y 5 a.u., respectivamente,
en carbono amorfo. Hemos representado ¢;,q en funcién de las coorde-
nadas cilindricas Z y p que introdujimos en el capitulo 1 (ver figura 1.2).
Se observa que el potencial inducido, ¢inq, presenta un comportamiento
oscilatorio detras de la posicién del ion, con una longitud de onda que
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vale aproximadamente A ~ v/wy. La amplitud de este comportamiento
oscilatorio est4 significativamente amortiguada debido a la inclusién en
la funcién dieléctrica de Mermin del mecanismo de decaimiento de los
plasmones. En la direccidon transversal al movimiento del protén, el
potencial inducido decae de una manera aproximadamente exponen-
cial. El gradiente de ¢yg en una dada posicién nos da informacién
sobre el campo eléctrico generado por un protén, a partir del cual se
puede obtener la fuerza que experimentaria una carga situada en dicha
posicién. Dado el comportamiento oscilatorio del potencial inducido,
esta claro que el campo puede ser positivo o negativo, dependiendo del
lugar donde se evalde dicho campo. Por ello, otra particula vecina ex-
perimentard un efecto de interferencia que serd una fuerza frenante o
acelerante, segin sea la posicién relativa entre ésta y la particula que
genera el campo.

Este efecto puede observarse més directamente en las figuras 3.5 y
3.6 donde se representan las componentes &, y £, del campo eléctrico
creado en una posicién Z y p por un protén (ver figura 1.2). Hemos
representado los campos para dos valores de la velocidad del protén
(v=2a.u. y5a.u.). Sitenemos dos protones que viajan con la misma
direccidén practicamente a lo largo de todo su recorrido, como la compo-
nente &£, del campo eléctrico es paralela a la velocidad del protén que lo
crea, se puede observar claramente que si un protén se encuentra detras
de otro (Z < 0) la fuerza que sentird puede ser acelerante o frenante
dependiendo de la distancia a la que se encuentre del protén que genera
la perturbacion. Sin embargo, si un protén se encuentra delante de otro
(Z > 0) la fuerza que experimentars serd siempre frenante. En cambio,
al ser el campo £, perpendicular al movimiento, sélo puede afectar al
protén vecino cambiando su direccién. En el caso de una molécula de
HY, el efecto de la fuerza debida a este campo &, puede ser una ten-
dencia al alineamiento entre los dos protones (si £, < 0) o lo contrario
si (£, > 0). Como puede observarse de las figuras 3.5 y 3.6 la tendencia
al alineamiento es el efecto que va a predominar.

Los comentarios anteriores, realizados para el caso en que la molécula
viaja a través de carbono amorfo, son cualitativamente los mismos para
los casos en que los materiales son aluminio, silicio o cobre.

En definitiva, vemos que hay una fuerza neta Flyers sobre cada
protén de la molécula de Hy, debida al movimiento del protén vecino.
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Figura 3.3: Potencial inducido por un protén de velocidad v =2 a.u.
en carbono amorfo.
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2

.4 (a.u.)

Figura 3.4: Potencial inducido por un protén de velocidad v =5 a.u.
en carbono amorfo.
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Figura 3.5: Campo eléctrico en funcién de Z que induce un protén de
velocidad v = 2 a.u. que viaja a través de carbono amorfo. La distancia
palprotén es: 0 au. (--),1auw (—),2au (- - =), 5au (- —)
y 10 au. (— -+ —).
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Figura 3.6: Campo eléctrico en funcién de Z que induce un protén de
velocidad v = 5 a.u. que viaja a través de carbono amorfo. La distancia
pal proténes: 0 au. (---), lau (—),2au (— - =), 5au (- -)
y10au (— -+ —). "
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Esta fuerza va a hacer que el frenado que sufre un protén de la molécula
difiera del que experimentaria si se moviera solo. Para cuantificar esta
diferencia se define el poder de frenado normalizado R4 como:

_ On
28,
donde SH; es el poder de frenado de la molécula de Hy y S, es el poder
de frenado de un protén individual.

Es de destacar que la explosién coulombiana también contribuiré
a que varie la energia de cada uno de los protones de la molécula,
acelerando al que se encuentra delante y frenando al que se encuentra
detrés, en relacién a la direccién del movimiento. Sin embargo es de
esperar que esta contribucién sea simétrica, de modo que la energia que
gane el protén delantero sea igual a la que pierda el protdn trasero, de
manera que a causa de este proceso la molécula no cambia su energia.
Por lo tanto, la explosiéon coulombiana no afecta a Ry tal como se ha
definido en la ecuacién (3.5).

Nosotros estamos interesados en estudiar el comportamiento de la
pareja de protones en los cuales se fragmenta la molécula de Hy , cuando
se detectan tras atravesar una ldmina de espesor D), por lo tanto re-
definiremos el poder de frenado normalizado de uno cualquiera de los
protones que resultan de la fragmentacién de la molécula como:

_AE
"5, D

donde AFE es la pérdida de energia que sufre dicho fragmento tras atra-
vesar la ldmina. El denominador S, D representa la energia que perderia
un protén individual (es decir, no correlacionado) al atravesar el mismo
espesor. La definicién anterior es similar a la que hicimos de R; en el
capitulo 2 para el caso de un sélo protén.

Segtin la definicién de la ecuacién (3.6), la distribucién de valores
de Ry que resultan tras el paso de muchas moléculas de HY por una
lémina si resultaria afectada por la explosién coulombiana, pero el valor
medio de la distribucién de R, debe de coincidir con la ecuacién (3.5).

En el codigo de simulacién que combina dindmica molecular y mé-
todo de Monte Carlo, que fue usado para analizar el frenado de pro-
tones, hemos agregado la posibilidad de estudiar la evolucién de cada

Ry

(3.5)

Ry (3.6)
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uno de los protones que forman la molécula de Hi. También hemos
tenido en cuenta la presencia de las fuerzas coulombianas de repulsién y
de las fuerzas de interferencia recientemente descritas. En este capitulo
estudiaremos el dngulo y la energia de salida de los protones en que
se fragmenta la molécula de Hy al penetrar en una ldmina, de ma-
nera analoga a como se hizo en el capitulo anterior. Ademés, hemos
ampliado el programa para que pueda calcular la distribucién de las
distancias internucleares a la salida de la ldmina. Concluiremos este
capitulo aplicando el programa desarrollado al estudio del frenado de
moléculas cuyos fragmentos se detectan alineados con la direccién del
movimiento, en comparacién con el frenado de fragmentos que salen en
direcciones aleatorias.

3.4 Modelo de simulaciéon para
moléculas HJ

Cuando una molécula de HJ penetra en una ldmina delgada hay dos
parametros que definen la geometria de la molécula, dependiendo de
ellos la evolucidn de los protones de la molécula dentro del material.
Por un lado, segtn sea el método con que se produjo y acelerd el ion
molecular Hy , puede variar la distancia internuclear d. Por otro lado,
también puede variar el angulo 6 que forma la distancia internuclear
con la velocidad de la molécula; éste puede variar entre § = 0° (vector
internuclear paralelo a ©) y 6 = 90° (vector internuclear perpendicular
a 7).

Inicialmente (¢ = 0) los dos protones tienen las siguientes coorde-
nadas y velocidades (ver figura 3.7):

(m:yyz)l = (O,an) (’Uz,’l)y,’Uz)l = (0,0,U)

(z,y,2)2 = (0,dsinb,d cos §) (Vs, Uy, v2)2 = (0,0,v) (3.7)

En la expresién anterior hemos supuesto que las velocidades de los pro-
tones son idénticas, despreciando la contribucién a la velocidad global
de cada protén debida al movimiento vibracional de la molécula.

Las figuras 3.8a y 3.8c ilustran el caso en que la molécula incide
sobre el material con igual orientacién angular y diferente distancia
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Y

Figura 3.7: Configuracién geométrica inicial de la molécula de Hj.

internuclear, mientras que las figuras 3.8a y 3.8b muestran el caso en que
la molécula incide sobre el material con la misma distancia internuclear
pero diferente orientacién angular.

Para tener en cuenta las diferentes orientaciones y distancias inter-
nucleares con que llegan la moléculas de Hy a la superficie del material,
hemos sorteado los valores de d y 6. Para ello hemos considerado las
diferentes probabilidades de las distancias iniciales dadas en el recuadro
de la figura 3.1 (para lo cual se ha empleado la técnica de sorteo por
rechazo [Press et al. 1986]) y que el dngulo § esté distribuido uniforme-
mente entre 0° y 90°. En la figura 3.9 se observa un histograma del
sorteo de distancias y dngulos iniciales correspondientes a la simulacién
de 50000 historias. Como vemos, el sorteo de distancias iniciales repro-
duce las probabilidades de la figura 3.1 y la distribucién de édngulos es
uniforme.

Para estudiar qué trayectoria sigue cada uno de los protones de la
molécula de Hy dentro del material hemos implementado el programa
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Figura 3.8: Esquema de las diferentes configuraciones iniciales que
puede poseer la molécula de HY en el momento de penetrar en un dado
material. Los casos (a) y (b) representan igual distancia internuclear
pero diferente d4ngulo de incidencia anilogamente para (c) y (d), mien-
tras que los casos (a) y (c) representan el mismo dngulo de incidencia
pero diferente distancia internuclear anidlogamente para (b) y (d).

que anteriormente habfamos usado para protones individuales, de ma-
nera que pueda seguir el movimiento de cada una de las dos particulas.
En el caso de Hi, ademés de la fuerza autofrenante, tenemos que incluir
en nuestro programa la fuerza coulombiana y la fuerza de interferencia.
En la figura 3.10 hemos representado la direccién de estas tres fuerzas
para un caso particular de movimiento de cada uno de los protones de la
molécula, etiquetados como 1y 2. En la figura 3.10a podemos observar
la fuerza de autofrenado ﬁautoﬁ, cuya direccién es siempre opuesta a la
velocidad del protén que la experimenta.

En la figura 3.10b podemos observar las fuerzas de interferencia

—

Finters, separadas en sus componentes z y p. La componente Figters— »
que actia sobre el protén 1 tiene la misma direccion que la velocidad del

-
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Figura 3.9: Histogramas de distancias internucleares y dngulos iniciales
obtenidos tras simular 50000 historias.

protén 2, pero el sentido de esta fuerza dependerd de la posicién relativa
(Z19, p12) en la cual se encuentra el protén 1 respecto del protén 2. La
componente ﬁmterf_ p seré perpendicular a la componente anterior y su
sentido serd dependiente de la posicidn (Z12, p12) que posee el protén 1
respecto del 2. El anélisis recién hecho es también valido para describir
la fuerza de interferencia que siente el protén 2, intercambiando el indice
1 por el 2.

En la figura 3.10c se ha esquematizado la fuerza F.,; debida a la
repulsién coulombiana. Esta fuerza tiene la direccién del vector inter-
nuclear y su sentido es tal que tiende a aumentar la separacién entre
los protones.

En cada paso de tiempo del cédigo de dindmica molecular hemos
calculado las fuerzas de autofrenado, interferencia y coulombiana que
actian sobre cada uno de los protones, de manera que podemos pre-
decir las nuevas posiciones y velocidades que tendrén en un instante
posterior. De esta manera es posible seguir la evolucién de cada uno de
los protones hasta que salgan de la ldmina. A la fuerza de autofrenado
le hemos incluido el efecto de las fluctuaciones electrénicas (straggling)
siguiendo el mismo procedimiento que hemos empleado en el caso de
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Figura 3.10: Esquema de las fuerzas que actian sobre un par de pro-
tones que se mueven en un material. En la parte (a) se muestran las
fuerzas autofrenantes, en la parte (b) se muestran las fuerzas de inter-
ferencia y en la parte (c) las fuerzas coulombianas.
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protones individuales discutido en la seccién 2.3.

Igualmente hemos implementado el cédigo de Monte Carlo descrito
en la seccién 2.4.2 para tener en cuenta los efectos del scattering nu-
clear. Sin embargo este efecto se ha tenido en cuenta de manera no
correlacionada, esto es, que el scattering nuclear que sufre cada uno de
los protones es independiente del movimiento del otro.

En la mayoria de los casos discutidos en este capitulo se han sorteado
del orden de 75000 historias.

3.5 Pérdida de energia

Seguidamente estudiaremos la pérdida de energia que sufren los frag-
mentos de la molécula de Hi despties de atravesar laminas de carbono
amorfo o aluminio. En la figura 3.11 hemos dibujado los histogramas
de la pérdida de energia (representada por Ry) que sufren los fragmen-
tos al atravesar una ldmina de carbono amorfo, para el caso de cinco
espesores diferentes (D = 250, 500, 750, 1000 y 1500 a.u.) y varios
valores de la velocidad de la molécula (v = 1 a.u., 2 au. y 4 au.).
Como puede observarse, las distribuciones de Ry tienden a hacerse més
angostas a medida que aumenta el espesor de la ldmina, para una dada
velocidad de la molécula de Hf. Dado que el valor de Ry nos da una
idea de la diferencia entre el frenado de un protén de la molécula y el de
un protén individual, el hecho de que las distribuciones se hagan mas
picadas alrededor de Ry o~ 1 nos esté diciendo que los protones se com-
portan como protones individuales a medida que aumenta el espesor.
Esto hecho puede entenderse porque al viajar més tiempo dentro del
material los protones se separan entre sf (debido a colisiones nucleares o
explosién coulombiana), de modo que gran parte de su camino lo hacen
como protones casi independientes y, por tanto, no correlacionados.
También se observa que al aumentar la velocidad de la molécula,
para un dado espesor de la ldmina, las distribuciones se hacen mas
anchas y, en el caso de velocidades altas, aparecen dos picos en lugar
de uno sélo. Este hecho puede entenderse en funcién de la explosién
coulombiana. Como se puede deducir a partir de la ecuaciones (3.3) y
(3.4), a medida que aumenta la velocidad del proyectil mayor seré la
fuerza de repulsién coulombiana entre los protones, siendo una fuerza
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Figura 3.11: Distribuciones de Ry que poseen los fragmentos de un haz
de Hf tras atravesar una ldmina de carbono amorfo de espesor 250 a.u.
(—), 500 aw. (— =), 750 a.u. (---), 1000 a.u. (—--—) y 1500 a.u.

(— - -—). Las velocidades del haz son: (a) v =1 a.u., (b) 2 a.u. y (c) 4
a.u.
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T

Figura 3.12: Distribuciones de pérdida de energia que poseen los frag-
mentos de un haz de Hi de velocidad v = 1 a.u. después de atravesar

una ldmina de carbono amorfo de espesor 500 a.u. (---), 1000 a.u.
(— =) y 1500 a.u. (—).

coulombiana pura en el limite de velocidades grandes. Debido a esta
circunstancia, el protén de la molécula que se encuentra delante resul-
tard acelerado por esta fuerza mientras que el protén de atras resultara
frenado. Es por esta razén que aparecen dos picos en la distribucién de
pérdida de energia; el pico que aparece a mayores valores de Ry (mayor
pérdida de energia) corresponde a los protones que resultaron decele-
rados por la explosion coulombiana, mientras que el pico que aparece
a menores valores de Ry (menor pérdida de energia) corresponde a los
protones que resultaron acelerados por este proceso. Por lo anterior-
mente mencionado, la explosién coulombiana es también la responsable
de que las distribuciones sean més anchas a medida que aumenta la ve-

locidad.

Si representamos la distribucién de pérdidas de energia tal como
hemos hecho en la figura 3.12, veremos que las distribuciones tienden a
ensancharse a medida que aumenta el espesor, tal como puede deducirse
de la definicién de straggling. Ademés, la posicién del pico se mueve
hacia mayores pérdidas de energia, de acuerdo con la definicién de poder

de frenado.
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Figura 3.13: Distribuciones de pérdida de energia que poseen los frag-
mentos de un haz de Hi luego de atravesar una ldmina de carbono

amorfo de 500 a.u. de espesor. La velocidad del haz es v = 1 a.u. (—),
2au. (——)y4au ().

En la figura 3.13 podemos observar la distribucién energética de los
fragmentos tras atravesar una ldmina de carbono amorfo de 500 a.u. de
espesor, para el caso de tres velocidades del haz de Hf: v = 1 a.u., 2
a.u. y 4 a.u., respectivamente. Vemos que las distribuciones para v =1
a.u. y v = 2 a.u. poseen un unico pico. Para v =4 a.u. la distribucién
energética tiene dos picos por el efecto de la explosién coulombiana
antes mencionado. Incluso en este ltimo caso hay un pequeno por-
centaje de particulas que salen del material con una velocidad mayor
(AE < 0) que la que posefan antes de entrar en el material; para estas
particulas, el efecto neto de todas las fuerzas que actiian sobre ellas ha
sido de aceleracién, en lugar de frenado.

Las distribuciones de Ry que poseen los fragmentos de una molécula
de Hy tras atravesar una ldmina de aluminio se han representado en la
figura 3.14. Se muestran los casos correspondientes a distintos espesores
de la lamina y tres velocidades del haz. Las conclusiones que fueron
obtenidas para el caso de carbono amorfo son cualitativamente vélidas
para el caso de aluminio, aunque en este tltimo caso la distribucién con
dos picos que aparece a altas velocidades no es tan marcada como en
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el caso de carbono amorfo.

En la figura 3.15 presentamos el valor medio de la pérdida de e-
nergfa (representado por Rj) en funcién del espesor de una ldmina de
carbono amorfo, para distintas energias de incidencia del haz de HJ.
Los simbolos representan diferentes resultados experimentales. Se ob-
serva una buena concordancia entre predicciones tedricas y los experi-
mentos, especialmente para los espesores mayores. La diferencia que se
aprecia entre nuestra teoria y los experimentos, en el caso de algunas
energias y para los espesores mas pequenos, puede deberse a la dificul-
tad experimental en la fabricacién de ldminas tan delgadas que sean
homogéneas, asi como en la correcta determinacién de su espesor. La
tendencia de Ry a la unidad para espesores grandes se reproduce muy
bien. Esta tendencia, que es més lenta a medida que la energia del haz
aumenta, se debe a que después de un tiempo de trénsito grande los
protones dejan de estar correlacionados, por el efecto de la repulsién
coulombiana y de las colisiones nucleares.

La distribucién de energias que tienen los fragmentos de una molécula
de HJ tras atravesar una ldmina de carbono amorfo se muestra en la
figura 3.16, donde se comparan nuestros célculos, representados por
lineas, con los resultados experimentales obtenidos por Kimura et al.
[1997]. La energia de incidencia del haz es de 1 MeV . y se re-
presentan seis diferentes espesores. Los cédlculos representados en linea
continua corresponden a una densidad del carbono amorfo de 2 g/cm?,
mientras que la linea punteada corresponden a una densidad de 1.7
g/cm®, dado que la densidad del carbono amorfo varia entre estos dos
valores [Stoner 1991]; de todos modos, apenas hay diferencias relevantes
entre los resultados obtenidos usando una u otra densidad. Se observa
un acuerdo cualitativo con los resultados experimentales, en el sentido
de que aparecen dos picos en la distribucién; sin embargo hay una
discrepancia en la posicién y ancho de los picos. Esta discrepancia
puede deberse a que estos resultados experimentales son preliminares
y tanto la energla de incidencia del haz como la escala horizontal de
energias no han sido todavia suficientemente calibradas [Kimura et al.
1997]. Ademsés, la caracterizacién de las muestras de pequenos espe-
sores plantea serias dificultades experimentales.

Cabe destacar de nuestro modelo que predice el resultado esperable
a pequenos espesores, donde las distribuciones resultan més angostas.
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Figura 3.14: Distribuciones de Ry que poseen los fragmentos de un haz
de Hy tras atravesar una ldmina de aluminio de espesor 250 a.u. (—),
500 a.u. (— —), 750 a.u. (---), 1000 a.u. (—-—) y 1500 a.u. (—--—).
Las velocidades del haz son: (a) v =2 a:u., (b) 4 a.u. y (c) 6 a.u.
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Figura 3.15: Valor medio de las distribuciones de Rs para diferentes en-
ergias de un haz de Hy que incide sobre una lamina de carbono amorfo,
en funcién del espesor de la ldmina. La linea continua corresponde a
nuestros cdlculos mientras que los simbolos son datos experimentales
de: Ray et al. [1992] (e), Laubert [1979] (V), Eckardt et al. [1978] (o),
Fritz et al. 1997 (O) y una simulacién de Monte Carlo de Farizon et al.
[1992] (*). Las energias del haz de HY son: (a) E = 500 keV /amu, (b)
200 keV/amu, (c) 120 keV/amu, (d) 100 keV/amu, (e) 80 keV/amu,
(f) 60 keV/amu, (g) 40 keV/amu y (h) 30 keV/amu.

Tesis doctoral de la Universidad de Alicante. Tesi doctoral de la Universitat d'Alacant. 1997



Interaccion de haces de Hn+ (n=1,2,3) con laminas delgadas. Cristian Denton Zanello.

100 Interaccién de moléculas HJ con ldminas delgadas

04

(:qre “piun) pepisuoiy

Intensidad (unid. arb.)

Intensidad (unid. arb.)
(‘qre ‘piun) pepisuom]

Intensidad (unid. arb.)
('qre “piun) pepisudiuy

E (keV) E (keV)

Figura 3.16: Distribuciones energéticas de los fragmentos de una
molécula de HY de 1 MeV de energia, después de atravesar una
lémina de carbono amorfo, para el caso de diferentes espesores: (a)
2.6 pg/cm?, (b) 2.75 pg/em?, (c) 3.4 pg/em?, (d) 4.35 ug/cm?, (e)
6.15 pg/em® y (f) 9.3 pg/cm?. La linea continua representa nuestros
célculos tedricos suponiendo una densidad del carbono amorfo de 2
g/cm3, mientras que la linea punteada corresponde a una densidad de
1.7 g/cm®. Los puntos representan los datos experimentales de Kimura

et al. [1997]. Las curvas estdn normalizadas de manera que poseen 4rea
unidad
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Figura 3.17: Distribuciones energéticas de los fragmentos que resultan
cuando una molécula de HJ atraviesa una ldmina de aluminio de 361
a.u. de espesor, para el caso de diferentes velocidades: (a) v = 0.98
a.u., (b) 1.26 a.u., (c) 1.51 a.u., (d) 1.78 a.u. y (e) 2.03 a.u. Los puntos
representan datos experimentales [Vidal Russell 1996] y las lineas cor-
responden a nuestros célculos. Nuestros célculos estdn normalizados
para tener la misma intensidad maxima que los experimentos.
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De hecho, en €l limite de espesores muy pequenos la distribucién re-
sultante es un pico muy angosto alrededor de la energia de incidencia.
Por otra parte, la distribucién experimental no cumple con lo anterior
y tiene un ancho que apenas varia con el espesor de la lamina.

En la figura 3.17 presentamos la distribucién energética de los frag-
mentos de Hi que resultan cuando un haz de diferentes velocidades
incide sobre una lamina de aluminio de 361 a.u. de espesor. Nuestros
célculos, indicados por las lineas continuas, comparan relativamente
bien con los resultados experimentales de Vidal Russell [1996]. En con-
creto, se observa que la posicién del pico del espectro coincide con los
experimentos, pero la anchura de la distribucién calculada es menor que
la experimental. Nuevamente, al igual que en el caso de los protones
comentado en la seccién 1.5, nuestras distribuciones son més estrechas
que las experimentales porque nuestro modelo para calcular el strag-
gling subestima dicho valor en comparacién con los experimentos (cf.
figura 1.16).

Podemos concluir esta seccién afirmando que nuestro modelo predice
razonablemente bien el comportamiento de las distribuciones energéticas
de los fragmentos de Hy, dando un tinico pico para bajas energias y
dos picos para altas energias. También se ha analizado el compor-
tamiento de las distribuciones energéticas tanto en funcién del espesor
de la ldmina como de la energia de incidencia.

3.6 Distribucién angular

A continuacién analizaremos el d4ngulo con que salen los fragmentos de
una molécula H después de atravesar una ldmina. Este dngulo est4
definido de la misma manera que en la seccién 2.6, es decir, el dngulo que
forma la velocidad de cada protén a la salida de la ldmina con respecto
a la direccién inicial del movimiento. Estd claro que el fenémeno que
mas contribuye a que se desvien los protones de su direccion inicial es
el scattering nuclear. Como hemos considerado que el scattering de
los protones es no correlacionado, cabe esperar que los resultados que
obtengamos en esta seccién sean muy similares a los obtenidos para el
caso de protones individuales, ya discutidos en la seccién 2.6.

En la figuras 3.18 y 3.19 hemos representado la distribucién angular
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a3

Densidad de protones

Densidad de protones

Densidad de protones

Figura 3.18: Densidad de protones en funcién del dngulo de salida,
después de que un haz de Hi atraviese una ldmina de carbono amorfo
de espesor 250 a.u. (—), 500 a.u. (— —), 750 a.u. (---), 1000 a.u.
(—-—) y 1500 a.u. (—--—). Las energias del haz son: (a) £ = 25
keV/amu, (b) 100 keV/amu y (c) 400 keV /amu. La escala vertical ests

en unidades arbitrarias.
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Figura 3.19: Densidad de protones en funcién del dngulo de salida,
después de que un haz de Hi atraviese una ldmina de aluminio de
espesor 250 a.u. (—), 500 a.u. (— —), 750 a.u. (---), 1000 a.u. (—-—)
y 1500 a.u. (—--—~). Las energfas del haz son: (a) E = 100 keV/amu, (b)
400 keV/amu y (c) 900 keV/amu. La escala vertical est4 en unidades
arbitrarias.
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normalizada, tal como se definié en la seccién 2.6, de los fragmentos de
la molécula de Hy para distintos espesores (D =250 a.u., 500 a.u., 750
a.u., 1000 a.u. y 1500 a.u.) de ldminas de carbono amorfo y aluminio.
En el caso de ldminas de carbono amorfo, las energias valen v = 25
keV/amu, 100 keV/amu y 400 keV/amu, y en el caso de aluminio, las
energias son £ = 100 keV/amu, 400 keV/amu y 900 keV/amu. Se
observa que para una dada energia la distribucién angular se ensan-
cha alcanzando mayores dngulos a medida que aumenta el espesor. La
explicacidn de esto es que si el proyectil viaja més tiempo dentro del
material es més probable que ocurra una colisién eléstica de angulo
grande. También se observa que a medida que aumenta la energfa del
haz incidente la importancia de la dispersién elastica es menor y las
distribuciones angulares son mas angostas. Con respecto al tipo de
material que constituye el blanco podemos apreciar que para aluminio,
que posee un mayor numero atémico que el carbono, la dispersién an-
gular es mayor. Como vemos, las mismas deducciones que hicimos en
la seccién 2.6, al comentar las figuras 2.17 y 2.19 son validas en este
caso.

3.7 Distribucién conjunta de angulos
y pérdida de energia

En esta seccién hemos estudiado la distribucién conjunta de pérdida
de energia v dngulo de salida de los fragmentos de la. molécula de H
al atravesar ldminas delgadas. Es decir, hemos tenido en cuenta con
qué energia y dngulo sale cada fragmento del proyectil tras atravesar
una ldmina de material. Hemos analizado por separado las diferentes
contribuciones a la interaccién que sufre cada protén de la molécula:
explosién coulombiana, respuesta electrénica del medio (efectos de in-
terferencia y fuerza autofrenante) y colisiones nucleares. Tal como esté
disefiado el programa que estamos empleando en esta memoria, es muy
sencillo analizar la contribucién relativa de cada efecto.

En la figura 3.20 representamos la densidad conjunta, en funcién
del dngulo de salida y de la pérdida de energia, de las particulas proce-
dentes de la fragmentacién de las moléculas de Hy que atraviesan una
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lémina de carbono amorfo de 1000 a.u. de espesor. La velocidad de
las moléculas es v = 4 a.u. Igual que hicimos en la seccién anterior,
se ha representado el ntimero de particulas que se detecta normalizado
a la superficie del anillo correspondiente al dngulo donde se halla el
detector.

Para ver en detalle cémo contribuye cada tipo de interaccién a la
forma de la distribucién conjunta que estamos analizando, en la figura
3.20a presentamos Unicamente la contribucién de los efectos debidos
a las excitaciones electrdnicas, es decir, la fuerza autofrenante y la de
interferencia, en la figura 3.20b sélo hemos considerado la explosién
coulombiana entre los protones de la molécula, mientras que la figura
3.20c muestra los efectos de las colisiones nucleares, y, por tltimo, la
figura 3.20d aparece la distribucién conjunta resultado de la super-
posicién de todos los efectos anteriores (notemos las diferentes escalas
en Ry y 0 en cada caso).

Vemos que la mayor contribucién al frenado de los fragmentos viene
dada por la fuerza autofrenante y la fuerza de interferencia, resultado
de las perturbaciones inducidas en el medio. Esto se aprecia muy clara-
mente en la figura 3.20a, puesto que el valor medio de la distribucién
de Hy es claramente distinto de cero.

La explosién coulombiana (figura 3.20b) no cambia el valor medio
de la distribucién de Ry, aunque es la responsable de que aparezcan dos
picos en la misma. Como se ve, estos dos picos son simétricos respecto
al valor g = 0, como era de esperar segtin la discusién desarrollada en
la seccién 3.3.

Los dos efectos recién mencionados apenas contribuyen a la dis-
persion angular de los fragmentos, pues ésta se debe mayoritariamente
al scattering nuclear, tal como se deduce de la figura 3.20c, donde la
escala de angulos que aparecen es, con diferencia, mucho mayor que
la que aparece en las figuras 3.20a y b. Por otra parte, el scattering
nuclear apenas contribuye a la variacién energética de las particulas,
puesto que Ry =~ 0.

Por 1ltimo, la figura 3.20d muestra cémo seria la distribucién con-
Junta en angulos y pérdida de energia de los fragmentos cuando se
tienen en cuenta todas las interacciones anteriormente discutidas. En
este caso se aprecia claramente la existencia de los dos picos (debida
a la repulsién coulombiana), los cuales no estdn centrados en Ry = 0
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Figura 3.20: Densidad (en unidades arbitrarias) de los fragmentos que
pierden una determinada energfa (cuantificada por Ry) y que salen con
un éngulo 8, tras atravesar una ldmina de carbono amorfo de 1000 a.u.
de espesor. La velocidad de las moléculas del haz es 4 a.u. (a) Sélo se
ha considerado la interaccién debida a las interferencias y a la fuerza
autofrenante. (b) Sélo se ha considerado explosién coulombiana. (c)
Sélo se han considerado colisiones nucleares. (d) Se han considerado
todas las interacciones anteriores.

y se ensanchan (debido a las interacciones electrénicas con el medio);
también se observa que la dispersién angular viene gobernada por las
colisiones nucleares.

Puesto que en la mayoria de condiciones experimentales lo que se
registra es el niimero de particulas detectadas (en lugar de la densidad
de particulas), en la figura 3.21 mostramos las mismas situaciones que
en la figura 3.20, pero sin normalizar a la superficie del anillo corre-
spondiente al dngulo de deteccién. En este caso, no hemos comparado
con datos experimentales porque no conocemos la geometria de los dis-
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Figura 3.21: Numero de fragmentos (en unidades arbitrarias) que pier-
den una determinada energfa (cuantificada por Rs) y que salen con un
dngulo 0, tras atravesar una ldmina de carbono amorfo de 1000 a.u. de
espesor. La velocidad de las moléculas del haz es 4 a.u. (a) Sélo se
‘ha considerado la interaccién debida a las interferencias y a la fuerza
autofrenante. (b) Sélo se ha considerado explosién coulombiana. (c)
Sélo se han considerado colisiones nucleares. (d) Se han considerado
todas las interacciones anteriores.
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positivos experimentales de deteccién.

3.8 Distribucion de distancias
internucleares

A continuacién analizaremos la distribucién de distancias internucleares
a la salida del material. Esta informacién nos puede dar un indicio
acerca de la probabilidad de que la molécula de HJ salga disociada o
en forma molecular tras atravesar la ldmina. Aunque hay otros factores
que pueden influir en la probabilidad de disociacién, como puede ser
la captura de electrones efectuada por los fragmentos a la salida de la
lémina, es claro que si aumenta la distancia internuclear, menor ser4 la
probabilidad de que el proyectil pueda salir en forma molecular.

Mediante el programa que hemos desarrollado es muy sencillo obte-
ner la separacién internuclear entre los protones en que se fragmenta
la molécula de H. Puesto que el programa nos da las coordenadas
de cada protén, es inmediato obtener la posicién relativa entre ellos en
cualquier instante. En particular, evaluaremos la separacién entre los
protones a la salida de la ldmina.

En las figuras 3.22 y 3.23 hemos representado la distribucién de dis-
tancias entre los protones de una molécula de Hj tras atravesar ldminas
de carbono amorfo y aluminio, respectivamente, de distintos espesores
(D = 200 a.u., 300 a.u., 400 a.u. y 500 a.u.). Las velocidades del
haz de Hf son: v =1 au. y v = 2 a.u. en el primer caso y v = 2
au. v v = 4 au. en el segundo caso. Se observa claramente que,
para el limite de pequefios espesores, la distribucién de las distancias
internucleares a la salida de la lamina tiende a la distribucién inicial
(figura 3.1), mientras que a medida que el espesor crece, las distancias
aumentan y se ensancha la distribucién. Este hecho se debe principal-
mente al efecto de la explosidon coulombiana dentro del material que
tiende a separar entre si a los fragmentos, aunque también puede con-
tribuir el efecto de las colisiones nucleares. Otro resultado de interés
es la comparacién de la distribucién de distancias internucleares para
dos tiempos de transito iguales; por ejemplo, cuando una molécula de
velocidad v = 2 a.u. atraviesa una lamina de espesor 400 a.u. y una
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Figura 3.22: Distribucién de distancias entre los componentes de una
molécula de Hi tras atravesar una lamina de carbono amorfo de espe-
sor: 200 a.u. (—), 300 a.u. (— —), 400 a.u. (---) y 500 a.u. (—-—).
Las velocidades del haz son: (a) v =1 a.u. y (b) 2 a.u.
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Figura 3.23: Distribucién de distancias entre los componentes de una
molécula de HJ tras atravesar una l4mina de aluminio de espesor: 200
au. (—), 300 a.u. (— —), 400 a.u. (---) y 500 au. (—-—). Las
velocidades del haz son: (a) v =2 a.u. y (b) 4 a.u.
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molécula de velocidad v = 1 a.u. atraviesa una lamina de 200 a.u. de
espesor. Se puede ver que para tiempos de transito iguales, a veloci-
dades mayores se dan mayores distancias internucleares. Esto es debido
a que la explosién coulombiana estd menos apantallada y por lo tanto
la fuerza de repulsién es mayor a velocidades mayores.

La falta de datos experimentales sobre distancias internucleares a
la salida de la ldmina nos impide comparar nuestras predicciones para
comprobar su validez.

3.9 Frenado de particulas alineadas

Concluiremos este capitulo mostrando la versatilidad del programa de
simulacién que hemos desarrollado. Para ello analizaremos un expe-
rimento reciente [Fritz et al. 1997] que consiste en hacer incidir sobre
una lémina de carbono amorfo un haz de moléculas H orientadas al
azar, y detectar los pares de protones que salieron alineados (es de-
cir, aquellos cuyo eje internuclear es paralelo a la direccién inicial de
movimiento); este experimento es analogo al realizado por Steuer et al.
[1983]. En el dispositivo experimental, cuyo esquems se observa en la
figura 3.24, un detector de particulas situado a una distancia de 278
cm de la lamina de carbono amorfo y que abarca un 4ngulo de 0.04° es
capaz de discriminar si dos protones detectados pertenecian a la misma
molécula de HY y la pérdida de energia de los fragmentos. De esta
manera es posible determinar la fraccién de pares alineados frente a los
fragmentos individuales detectados, asf{ como la pérdida de energia que
han experimentado estos pares.

En la figura 3.25 hemos representado la fraccién de pares alineados
frente a los fragmentos individuales detectados mediante el dispositivo
de la figura 3.24, en funcién del espesor de la lamina. Para obtener una
estadistica satisfactoria, hemos realizado simulaciones de hasta 300000
historias para cada una de las velocidades y espesores analizados. Pode-
mos ver que a medida que aumenta el espesor es menos probable de-
tectar pares alineados. Esto es debido principalmente a los efectos de
las colisiones nucleares, que son las principales responsables de que un
proyectil se desvie de su direccién de movimiento. A menores valores
de energia es aiin menos probable detectar pares alineados a causa de
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par alincado

:I,

detector

Figura 3.24: Esquema del dispositivo experimental de Fritz et al
[1997]. El detector esté situado a 278 cm de una lamina de carbono
amorfo, y es capaz de discriminar si dos protones que llegan consecuti-
vamente pertenecian a la misma molécula de Hy, asi como la pérdida
de energia de éstos.

o
=
W
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1

Fraccion de pares alineados

Figura 3.25: Fraccién de pares alineados en funcién del espesor de una
l4mina de carbono amorfo. Las lineas representan nuestros célculos
para una energia del haz de 0.5 MeV/amu (—) y 0.2 MeV/amu (- --).
Hemos representado los datos experimentales de Fritz et al. [1997] para
una energia del haz de 0.5 MeV /amu (s).
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los mayores angulos de scattering que se obtienen a bajas energias. El
acuerdo entre nuestros cdlculos y los datos experimentales de Fritz et
al. [1997] es excelente.

2.0 T T T T T T T T T
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Figura 3.26: Valor de Ry que poseen los fragmentos de una molécula
de Hy de 0.5 MeV/amu tras atravesar una ldmina de carbono amorfo,
en funcién del espesor de la ldmina. Los resultados correspondientes al
caso de la deteccidén de pares alineados estan representados por los datos
experimentales de Fritz ef al. [1997] (A) y nuestros célculos (x). Los
resultados correspondientes al caso de la deteccidén de los fragmentos
que salen con cualquier direccién estan representados por los datos
experimentales de Fritz et al. [1997] (V) y nuestros célculos (—).

En la figura 3.26 mostramos el valor de R, que poseen los fragmen-
tos de una molécula de Hj de energia E = 0.5 MeV/amu en funcién del
espesor de la lamina sobre la cual inciden. Se han representado nuestros
calculos para los casos de pares alineados con la direccién del haz, o
fragmentos que salen en cualquier direccién. También hemos represen-
tado los datos experimentales de Fritz et al. [1997] para los dos casos
anteriores. Observamos que existe un acuerdo razonable entre teoria y
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Figura 3.27: Valor de Ry que poseen los fragmentos de una molécula
de Hy de 0.2 MeV/amu tras atravesar una ldmina de carbono amorfo,
en funcién del espesor de la lamina. Los resultados correspondientes al
caso de la deteccidn de pares alineados estan representados por los datos
experimentales de Fritz et al. [1997] (A) y nuestros célculos (x). Los
resultados correspondientes al caso de la deteccién de los fragmentos
que salen con cualquier direccién estén representados por los datos
experimentales de Fritz et al. [1997] (¥) y nuestros calculos (—).

experimento, especialmente a espesores grandes de la ldmina, donde R,
tiende a la unidad. Sin embargo, nuestros resultados no predicen dife-
rencias apreciables entre el valor medio de la pérdida de energia de los
pares de protones que salen alineados de la lamina y los fragmentos que
salen con cualquier direccién. La gran dispersién que existe en nuestro
célculo correspondiente al caso de pares alineados a altos espesores se
debe a que en esta situacién se detectan pocas particulas, por lo que
empeora la estadistica de nuestra simulacién.

En la figura 3.27 hemos representado R, en funcién del espesor
de la ldmina para el caso de una energia de la molécula de Hi de
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Figura 3.28: Valor de R, para una molécula de H de energia F = (.5
MeV/amu (pareja de curvas superiores) o E = 0.2 MeV/amu (pareja
de curvas inferiores). Comparamos los resultados de nuestra simulacién
para fragmentos que viajan en direcciones aleatorias (—) con los del
modelo analitico (- - ) que se discutird en el capitulo 4.

0.2 MeV/amu. Las conclusiones que se han obtenido para E = 0.5
MeV/amu son también vélidas en este caso. Para esta energia es atin
menos probable recibir pares alineados en el detector, especialmente
a grandes espesores. Puede observarse que experimentalmente sélo se
detectan pares alineados para espesores < 10 ug/cm?, lo cual coincide
con nuestros célculos que dan una fraccién nula de pares detectados

para D 2 10 pg/cm?(cf. figura 3.25).

En definitiva, podemos concluir que tanto la fraccién de pares alin-
eados detectados como la energia perdida por éstos, asi como por los
fragmentos que salen en direcciones arbitrarias, concuerdan satisfacto-
riamente bien con los datos experimentales de Fritz et al. [1997], y
que las discrepancias a pequenios espesores estdn relacionadas con las
dificultades en la caracterizacién de las muestras (como se puede inferir
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de las barras de error que aparecen en estos casos).

Para comparar con nuestra simulacién del valor medio del poder
de frenado normalizado correspondiente a fragmentos que viajan en
direcciones aleatorias, hemos empleado un modelo analitico més sim-
plificado, que se discutird en detalle en el capitulo 4. En este modelo,
la explosién coulombiana es la responsable de la separacion de los pro-
tones de la molécula entre si y los efectos electrénicos (fuerzas de inter-
ferencia y autofrenado) son las responsables de la pérdida de energia
media de la molécula (E) Obviamente esta pérdida de energia va a
depender de la separacién entre los protones de la molécula y, por lo
tanto, la explosidén coulombiana va a ser indirectamente responsable de
la pérdida de energia. En este modelo analitico no se incluyen las coli-
siones nucleares ya que, como hemos mencionado, afecta a la direccién
de movimiento de los componentes de la molécula de Hy pero apenas
a su pérdida de energia.

En la figura 3.28 hemos representado R, para E = 0.2 MeV/amu y
0.5 MeV/amu en funcién del espesor de una ldmina de carbono amorfo.
La linea continua representa los célculos empleando el programa que
hemos usado en este capitulo y en linea punteada los resultados con el
modelo simplificado que hemos mencionado. Se aprecia que apenas hay
diferencia entre los célculos realizados por ambos procedimientos para
el valor de Ry correspondiente a los fragmentos de Hi que salen de la
ldmina en cualquier direccidn. Por ello, si no deseamos entrar en los
detalles de distribuciones de energia, puede calcularse el valor medio
del poder de frenado de una molécula empleando el modelo analitico
que describiremos en el siguiente capitulo, particularizando el estudio
al caso de moléculas Hy .
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Capitulo 4

Interacciéon de moléculas H§L
con laminas delgadas

4.1 Introduccién

En el capitulo anterior hemos estudiado de forma extensa diversos as-
pectos de la interaccién de la molécula Hi con diversos materiales.
Como habiamos mencionado al principio de esta memoria, el estudio de
haces moleculares al interaccionar con laminas delgadas es de interés
tanto por sus aplicaciones potenciales como porque permite elucidar
cuestiones bésicas relacionadas con la diferente pérdida de energia de
un conjunto de particulas cargadas viajando de forma correlacionada
o no. Por ello, tras analizar lo que sucede en el caso de la molécula
HZ, que es la més sencilla, en este capitulo vamos a estudiar la pérdida
de energia de haces de moléculas de Hi al atravesar una ldmina de
carbono amorfo.

La molécula de Hy es la siguiente en complejidad y también es un
caso bastante simple de analizar, ademds se puede generar en descar-
gas de hidrégeno molecular y tiene interés en diversos entornos de as-
trofisica [Tennyson y Miller 1994], por tanto no resulta extrano que
halla sido el tema de extensos trabajos [Carney 1980, Ray et al. 1992,
Denton et al. 1997ab, Pérez-Pérez et al. 1997]. Comparada con la
molécula de HJ, la molécula de Hi ofrece la posibilidad de investigar
efectos relacionados con la orientacién molecular que no aparecen en el
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caso de HY | ya que la molécula de HY es lineal mientras que Hf es una
molécula plana.
En este capitulo, analizaremos la dependencia del poder de frenado
- de lamolécula Hi tanto con el espesor de la l4mina atravesada como con
la velocidad de la molécula incidente. También discutiremos aspectos
relacionados con la influencia de geometria de la molécula de Hf con
respecto a su direccién de movimiento, pues hemos de tener en cuenta
que los efectos de vecindad que tienen lugar entre los componentes
moleculares dependen tanto de las propiedades del medio frenante como
de la configuraciéon geométrica de la molécula y de la velocidad de la
misma.

Sélo estudiaremos el valor medio de la distribucién de la energia
perdida por los protones en que se fragmenta la molécula de HI al
interaccionar con un material, pues para estas moléculas no se dispone
de tanta informacién experimental como para el caso de la molécula de
Hj. Ademss, nos restringiremos al caso de blancos de carbono amorfo,
que es el material del cual se disponen més trabajos experimentales.

Cuando las velocidades involucradas son elevadas (v21au), el
comportamiento del valor medio de la distribucién de pérdidas en-
ergéticas puede calcularse mediante un formalismo dieléctrico en el cual
los principales ingredientes son la repulsién coulombiana, el autofrenado
electrénico y los efectos de intereferencia entre protones vecinos. Por
ello, no es necesario utilizar el método de la simulacién completa que se
ha discutido en los capitulos 2 y 3, y no consideraremos los efectos de
las colisiones elésticas con los 4tomos del blanco. Ademsés, al finalizar
el capitulo 3 vimos que la prediccién de los valores medios de la pérdida
de energfa calculados con el modelo de la simulacién completa coinci-
den précticamente con los del formalismo dieléctrico aplicado al caso
de proyectiles moleculares, que describiremos més adelante.

La interaccién de haces moleculares de Hf con medios materiales
presenta, genéricamente, las mismas particularidades que aparecen en
el caso de moléculas de HY. La repulsién coulombiana entre los con-
stituyentes de la molécula y su interaccién con los electrones del medio
(fuerza autofrenante y efectos de interferencia) son los dos procesos

_principales que tienen lugar, y, en primera aproximacién, consider-
aremos que son independientes; esto es asi porque actiian en escalas
de tiempo muy diferentes (~ 1071 - 107! s para la explosién coulom-
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biana y ~ 10717 - 107!® s para las interacciones electrénicas). En
otras palabras, esto es equivalente a usar la aproximacién de Born-
Oppenheimer para separar el movimiento nuclear del electrénico [Mott
y Massey 1950]. Por tanto, siguiendo este procedimiento es posible eval-
uar las posiciones relativas de los protones de la molécula, considerando
la repulsién coulombiana por un lado, y el poder de frenado electrénico
instantédneo (en funcién de estas posiciones relativas) por el otro.

Como resultado de la repulsién coulombiana, las posiciones relativas
de los tres protones que forman la molécula de HF cambian al viajar a
través del blanco. Este efecto se tendré en cuenta por medio de célculos
numéricos del movimiento relativo de los fragmentos de la molécula en el
sélido. El poder de frenado instantédneo de la molécula de Hf (es decir,
el poder de frenado correspondiente a la separacién internuclear que hay
en cada instante) lo obtendremos a partir del formalismo dieléctrico [A-
rista 1978]. El poder de frenado total de la molécula de Hi despusés
de atravesar la l4mina se obtendra promediando este poder de frenado
instantineo durante el tiempo de trénsito a través del material.

En la siguiente seccién analizaremos la dindmica de la explosién
coulombiana, a continuacién emplearemos el formalismo dieléctrico [A-
rista 1978 para describir el poder de frenado de una molécula en
funcién de la orientacién respecto de su movimiento, y, para terminar,
compararemos nuestros célculos tedricos con los datos experimentales
disponibles hasta el momento.

4.2 Explosién coulombiana

Cuando una molécula de Hi interaciona con un sélido pierde sus elec-
trones en las primeras capas atémicas. En subsiguientes colisiones con
los electrones del blanco los protones pueden participar en procesos
de captura y pérdida de electrones; como resultado de estos procesos
a cada protén se le puede asignar una carga efectiva [Yarlagadda et
al. 1978], la cual es practicamente la unidad para las velocidades del
proyectil que nos interesan discutir en esta memoria (v 2 1 a.u.).

La interaccién entre los protones de la molécula estd mediada por
un potencial coulombiano apantallado (ecuacién 3.3), que depende de
la velocidad del proyectil a través de la longitud de apantallamiento
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<

| Figura 4.1: La molécula de Hf es un tridngulo equildtero de lado d,
que inicialmente vale dg = 1.89 a.u.

a = v/wy; en el limite de grandes longitudes de apantallamiento se
obtiene el potencial coulombiano puro.

La configuracién geométrica que posee la molécula de Hy es la de
un triangulo equilatero cuyo lado vale dg = 1.89 a.u. en promedio
[Gaillard et al. 1978, Carney 1980, Gemmell 1981}, tal como se observa
en la figura 4.1. Por lo tanto, la orientacién del plano de la molécula en
relacién con su velocidad anade un nuevo elemento a tener en cuenta a
la hora de calcular la pérdida de energia de la molécula.

Usando el algoritmo de Verlet [Allen y Tildesley 1987] descrito en la
seccién 2.2.1, resolvemos numéricamente las ecuaciones de movimiento
para los tres protones sometidos a su repulsién coulombiana mutua. El
efecto de estas fuerzas es el de incrementar la distancia d entre los lados
del tridngulo que forman los tres protones, sin cambiar su forma.

En la figura 4.2 presentamos la evolucién de la distancia d entre los
protones de la molécula de Hi , en funcién del tiempo que lleva viajando
la molécula a través de una ldmina de carbono amorfo. Mostramos los
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Figura 4.2: Evolucién temporal de la distancia internuclear d para ve-
locidad: v =1au. (— -+ =), 2au(— - —),3au(---),5au(—-)y
para el caso de una repulsién coulombiana pura (—).

resultados correspondientes para varias velocidades de la molécula (v =
1 a.u-5a.u.), tanto para el caso del potencial coulombiano apantallado
como para el potencial coulombiano puro, el cual corresponde al limite
de alta velocidad del caso apantallado. Las curvas correspondientes
al potencial coulombiano apantallado estén siempre por debajo de los
resultados obtenidos para el potencial coulombiano puro. Podemos
observar que cuando la molécula penetra en el material (d = dgent = 0)
el valor de la distancia d crece lentamente al principio, alcanzando
més tarde un comportamiento asintdtico lineal, con una pendiente que
aumenta con la velocidad de la molécula. El mayor apantallamiento
producido para velocidades pequenias de la molécula se debe a que los
electrones de valencia del carbono son lo suficientemente répidos como
para apantallar la carga de los protones.
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4.3 Frenado electronico de la molécula HéF

El movimiento correlacionado de las particulas que forman un molécula
da lugar al llamado efecto de vecindad [Brandt 1974], el cual puede
evaluarse satisfactoriamente , hasta primer orden en teoria de pertur-
baciones, dentro del marco del formalismo dieléctrico del poder de fre-
nado [Arista 1978]. En este marco de referencia, cada constituyente de
la molécula se trata como si fuese una carga puntual, y el blanco se
modela mediante un gas de electrones isétropo y homégeneo, cuya re-
spuesta a una perturbacién externa esté caracterizada completamente
por su funcién dieléctrica e(k,w).

Cuando una carga penetra en el sélido induce un campo eléctrico
en el mismo, el cual frena al proyectil haciendo que pierda energia
cinética. Si consideramos una molécula con velocidad 7, compuesta
por NN particulas de carga Z; y con posiciones relativas internucleares
Tij, & partir del formalismo dieléctrico podemos obtener una expresién
general para el poder de frenado de la molécula [Arista 1978):

X

N N
Z;+> . Z;Z; cos (Eﬂ)} (4.1)
i=1 i#j
donde w = k7. El primer sumando representa la pérdida de energia
de cada ion i de la molécula por separado, como si se tratara de un
conjunto de iones independientes (es decir, no correlacionados). El
segundo sumando es el término de interferencia que sufre el ion 7 debido
a la polarizacién dindmica del medio inducida por los demés iones que
forman la molécula.

Segiin el formalismo dieléctrico, el poder de frenado de un medio
para un Unico protén viene dado por:

9 oo dk kv -1

Teniendo en cuenta las ecuaciones (4.1) y (4.2) podemos escribir el
poder de frenado de una forma més compacta:
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Smol sz ) zg

ZZ2+ZZZ I(rs;, ,J)} (4.3)

=1 i#]

donde I(r;;,6;;) es la funcién de interferencia (también llamada de
vecindad), y contiene toda la informacién acerca de los efectos de inter-
ferencia en el poder de frenado de la molécula, debido al movimiento
correlacionado de las particulas que la componen:

I(r,0) = 5;21?9;—/(1319%:Im [be(—k_j;gJ cos (Ef’) (4.4)

La funcién de interferencia depende tanto de la distancia internuclear
d = |F], como del éngulo § que forma el vector internuclear con la
velocidad de la molécula 9. Las propiedades de las laminas de carbono
amorfo vienen especificadas mediante la parametrizacién de la funcién
de pérdidas Im[—1/e(k,w)] discutida en la seccién 1.4.
Particularizando la ecuacién (4.3) para el caso de Hy , obtenemos el
poder de frenado electrénico de la molécula, que viene dado por:

SH+ T’L] y 2_']

2Z2+ZZZ I(rs;, U)} S, , (4.5)

=1 i#]

Dada la simetria cilindrica que tiene el movimiento de la molécula, la
funcién de interferencia I(r,§) se puede expresar como:

2 oo dk kv —1 20w
- i Tm | —— = oW
I(r,6) WUQSP/O A dw wIm [E(k,w)} cos( » )
wJo (pm/k2—w2/v2> . (4.6)

donde zy = dcos @ y po = dsin 8 son, respectivamente, las proyecciones
de la distancia internuclear en las direcciones paralela y perpendicular
al movimiento de la molécula; Jy es la funcién de Bessel de orden cero
[Abramowitz y Stegun 1972]. A partir de la férmula (4.5) podemos
ver que el frenado que sufre la molécula de Hi depende del valor de
d y de la orientacién que forma el plano de la molécula respecto a su
velocidad.
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Como ahora no estamos interesados en conocer la distribucién de
pérdidas de energia de los fragmentos, sino en su valor medio, definimos
el poder de frenado normalizado, Rs, de la molécula de H como el
poder de frenado de la molécula dividido por la suma del poder de
frenado de sus constituyentes considerados de forma independiente,

38,

Esta definicién es anéloga a la ecuacién (3.5) y al valor medio de la
definicién equivalente a la ecuacién (3.6).

El valor de R3 nos da informacién sobre los efectos de interferencia
en la energia perdida por la molécula de Hf . La diferencia entre el poder
de frenado de la molécula y el de los protones individuales, la cual da
lugar a B3 # 1, tiene su origen en que las excitaciones electrénicas pro-
ducidas por protones vecinos interfieren entre s{. Podemos considerar
los siguientes casos extremos: en el limite de particulas independientes
las distancias internucleares son muy grandes y la funcién de interfer-
encia tiende a cero (R3 = 1). El otro extremo es el limite de particula
puntual, que tiene lugar cuando las distancias internucleares son muy
pequernias. y, a efectos de excitaciones electrénicas, la molécula se com-
porta como una sola carga (suma de los tres protones). En este caso,
la funcién de interferencia tiende a uno y Rs = 3.

Rs (4.7)

4.4 Dependencia del frenado con
la orientacién molecular

Seguidamente vamos a discutir los efectos de la orientacién molecular
en el frenado de la molécula de Hy, que hemos evaluado usando las
ecuaciones (4.5) y (4.6). En la figura 4.3 mostramos dos orientaciones
particulares de la molécula de HF, que lamaremos “paralela” y “per-
pendicular” por ser éstas sus orientaciones relativas a la velocidad .
Como veremos a continuacién, estas dos configuraciones dan resultados
bien diferentes para el frenado electrénico de la molécula de HF.
Teniendo en cuenta que, debido a la repulsién coulombiana, la dis-
tancia internuclear d aumenta con el tiempo, expresaremos el valor
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Paralela Perpendicular

Figura 4.3: Orientaciones perpendicular y paralela, respectivamente,
de la molecula de Hy relativa a la direccién de movimiento.

de R3 en un instante dado en funcién de la distancia internuclear in-
stanténea d, Rs(d). Para el caso de la molécula de Hi con orientacién
perpendicular a su direccién de movimiento, tenemos:

Ry(d)=1+2I(d,0 =7/2), (4.8)
mientras que para la orientacién paralela tenemos:

Rl@) =1+ :;:- RI(d0=n/6)+1(d0=7/2)].  (49)

Segiin la aproximacién que estamos utilizando, la orientacién ini-
cial de la molécula no cambia con el tiempo, por tanto la dependencia
temporal de las ecuaciones (4.8) y (4.9) aparece solamente a través de
la variacién de la distancia internuclear con el tiempo, d(t). Por cues-
tiones de simetria se puede deducir que Rl,l (d) no cambia si la estructura
triangular de la molécula apunta hacia o en contra de la direccién de
movimiento. Puede verse asimismo que, debido a la simetria cilindrica
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del problema, el valor de Rz (d) no cambia mientras el plano que forma
la molécula se mantenga perpendicular a la velocidad de la misma.
En la mayoria de los experimentos que se realizan para obtener
el poder de frenado de moléculas al atravesar ldéminas delgadas no se
suele controlar la orientacién inicial de la molécula, por tanto el caso de
orientacion aleatoria de la molécula serfa el més cercano a la mayorfa de
las condiciones experimentales [Ray et al. 1992]. En este caso, cuando
consideramos una orientacién aleatoria de la molécula Hy obtenemos:

R (d) =1+ 2T(d) (4.10)

donde m es el promedio angular de la funcién de interferencia I(d, §)
dada por la ecuacién (4.6).

En la figura 4.4 hemos representado R3 en funcién de la distancia
internuclear d, para las orientaciones paralela, perpendicular y aleato-
ria, y para dos velocidades diferentes de la molécula de Hf: v = 2 a.u.
y 5 a.u. Como podemos observar, el cociente entre el poder de frenado
de la molécula y el de tres protones individuales es claramente distinto
de la unidad, sobre todo a separaciones internucleares pequefias. Esto
significa que los efectos de interferencia son importantes y la pérdida
de energia de la molécula difiere claramente de la pérdida de energfa
que sufrirfan tres protones independientes. En la mayorfa de los casos
R3(d) > 1, lo cual significa que la molécula de Hy se frena més que
tres protones individuales, es decir, deposita en el material una den-
sidad de energfa mayor. Unicamente aparecen interferencias negativas
(£3(d) < 1) para valores intermedios de la distancia intermolecular d,
en el caso de la orientacién paralela de la molécula y velocidades bajas.

Si analizamos el valor de Ry para cada configuracién, en funcién de
la velocidad incidente de la molécula, observamos que para velocidades
altas (v = 5 a.u.) Rs es mayor en el caso de configuracién paralela
que para la perpendicular, mientras que para velocidades més bajas
(v =2 a.u.) se produce el comportamiento opuesto. También se apre-
cia que, a medida que aumenta la velocidad del proyectil, los efectos de
interferencia se extienden a mayores distancias interatémicas d, yen el
limite de particulas muy distantes se obtiene que limy_,, Rs (d)=11lo
cual corresponde a la situacién de tres protones que viajan a través del
material de forma no correlacionada. Los resultados que hemos presen-
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Figura 4.4: Rz instantdneo en funcién de la separacién internuclear d
para una molécula de Hi con orientacion paralela (- --), perpendicular
(— —) y aleatoria (—). La velocidad de la molécula es: (a) v = 2 a.u.
y (b) v =5 a.u. '
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tado en la figura 4.4 se pueden entender mediante un anélisis espacial
de los efectos de apantallamiento dindmico y del potencial inducido en
el medio por el protén a diferentes velocidades (ver figuras 3.3y 3.4). El
potencial inducido por el protén tiene un comportamiento oscilatorio
en la direccién paralela al movimiento del proyectil, Z, con una longitud
de onda dada por A ~ 27v/wy, y un decaimiento aproximadamente ex-
ponencial en la direccién transversal a la velocidad del proyectil, p. Por
lo tanto, si la distancia entre los protones es mucho mayor que la lon-
gitud de onda A, cada protén no sentiré el efecto de sus companeros y,
en consecuencia, no habra efectos de interferencia (R = 1), resultando
como si los protones se movieran de una manera no correlacionada.
Esto explica el hecho de que los efectos de interferencia desaparezcan a
mayores distancias internucleares cuando la velocidad aumenta, ya que
en este caso la longitud de onda del potencial inducido es mayor.

El comportamiento del frenado de la molécula con la orientacién,
representado por Hj, también puede explicarse mediante un estudio
detallado del potencial inducido. En la figura 4.5 hemos representado
las curvas de nivel, en el plano Y Z, del potencial inducido por un
protén con velocidad v en la direccidén Z. Hemos considerado tres ca-
sos diferentes: la columna de la izquierda de la figura 4.5 corresponde
a un protén aislado, la columna central a un protén que pertenece a
una molécula de Hf en su configuracién perpendicular, y la tercera
columna de la figura se corresponde al protén delantero de la molécula
de Hf en la configuracién paralela. Las figuras 4.5a-c muestran estos
resultados para velocidades de 1 a.u., 2 a.u. y 10 a.u., respectivamente.
El gradiente del potencial inducido que mostramos en esta figura nos
proporciona informacién acerca de la fuerza de interferencia que sufre
un protén que acompana al que genera el potencial inducido. Como
comentédbamos anteriormente, podemos observar en esta figura que la
longitud de onda del potencial inducido aumenta con la velocidad del
proyectil. Esto significa que a bajas velocidades los efectos de interfer-
encia sdlo se van a producir a distancias cortas entre las particulas que
forman la molécula.

Cuando comparamos el potencial inducido representado en las colum-
nas central y derecha de la figura 4.5 observamos que a bajas veloci-
dades (v = 1 a.u.) los protones traseros en la configuracién paralela
de la molécula de Hf experimentan una fuerza acelerante que no est4
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Figura 4.5: Potencial inducido en el plano Y Z, alrededor de un protén
en (z,y,%) = (0,0,0) que se mueve en la direccién Z. La columna
izquierda corresponde al caso de un protén aislado, la columna central
a un protén perteneciente a una molécula de H3 con su plano orientado
perpendicular a su velocidad, y la columna de la derecha corresponde
a un protén perteneciente a la molécula de HF con su plano orientado
paralelo a su velocidad. La velocidad de la molécula de Hj es: (a)
v=1au, (b)v=2au y(c) v=10a.u
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Figura 4.6: R3 en funcién de la distancia d entre los protones, para el
caso de una molécula Hf que atraviesa una ldmina de carbono amorfo.
Las curvas corresponden a velocidades v =1 a.u. (—), 2 au.(— —), 3
au (---),5au (—-—)yl0au (- —). Laconfiguracién geométrica
de la molécula es (a) paralela, (b) perpendicular y (c) aleatoria con
respecto a la direccién de movimiento.
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presente en el caso de una configuracién perpendicular de la molécula
de HF , ya que en este caso los tres protones se encuentran alineados
a 7 = 0. Para visualizar de una manera clara este efecto mostramos la
figura 4.6, en la que hemos representado R3 en funcién de la distancia
entre los protones para varias velocidades de la molécula: v = 1 a.u.,
2 a.u., 3 a.u., 5 a.u. y 10 a.u. Se muestran los casos correspondientes
a orientacién del plano molecular paralela, perpendicular y aleatoria
con respecto a la direccién de movimiento. Tal y como apuntdbamos
anteriormente, los efectos de interferencia en la pérdida de energia au-
mentan con la velocidad de la molécula y van desapareciendo a medida
que crece la distancia entre los protones. Tenemos que resaltar que,
para la orientacién paralela de la molécula y a velocidades bajas, R3
puede ser menor que la unidad, lo cual significa que aparecerian efectos
de interferencia negativa.

Si el plano de la molécula de Hi estd orientado paralelo a su di-
reccién de movimiento hay al menos un protén detrds de otro, de tal
manera que bajo ciertas condiciones particulares la fuerza que actia
sobre el protén de atrés puede ser una fuerza acelerante (pendiente neg-
ativa del potencial inducido). Si esta fuerza acelerante se hace mayor
que las fuerzas frenantes que actiian sobre el resto de las particulas,
entonces puede obtenerse un efecto de interferencia negativa y por lo
tanto Rs < 1, como se observa en la figura 4.4. Este efecto no ocurre
en el caso de orientacién perpendicular, y las fuerzas de interferencia
son siempre frenantes (as{ como las fuerzas de autofrenado en todos los
casos). En el caso de orientacién paralela puede verse que, debido a
la dependencia con la velocidad de la longitud de onda del potencial
inducido, las interferencias negativas aparecen a mayores distancias in-
ternucleares segtin aumenta la velocidad.

Para conocer la influencia de las diferentes orientaciones paralelas
(no sélo del caso simétrico discutido previamente) en el frenado de la
molécula de HY , hemos representado en la figura 4.7 el valor de R3 para
tres orientaciones paralelas no equivalentes (con diferentes éngulos in-
ternos de orientacién) y dos velocidades (v = 2 a.u. y 5 a.u.). Puede
verse que para la velocidad més baja, v = 2 a.u., Rs es practicamente
el mismo, independiente de la orientacién, en un amplio rango de sep-
araciones internucleares y especialmente para pequenos valores de d.
Sin embargo aparecen diferencias apreciables entre las diferentes con-
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Figura 4.7: Rs en funcién de la distancia internuclear d para tres ori-
entaciones paralelas diferentes y dos velocidades (v =2 a.u. y 5 a.u.)

figuraciones paralelas a velocidades altas (v = 5 a.u.). En ambos casos,
las diferencias en el frenado de la molécula debidas a las orientaciones
paralelas no equivalentes aumentan conforme crece la distancia inter-
nuclear; estas diferencias también se pueden explicar en términos del
potencial inducido (ver figuras 3.3 y 3.4). Célculos realizados (y no
mostrados) para moléculas con velocidades v < 2 a.u. han demostrado
que el valor de Fj3 es practicamente insensible a las diferentes orienta-
ciones paralelas de la molécula. Estos resultados coinciden con los de
Arista y Gras-Mart{ [1991], donde se demuestra que en el limite de ba-
jas velocidades, el frenado de la molécula de HJ es independiente del
angulo de orientacién para las diferentes configuraciones paralelas. Esta
propiedad es estrictamente vélida en el limite de bajas velocidades ya
que en este caso la funcién de pérdidas de energia es lineal con la energia
transferida. La diferencia entre las distintas configuraciones paralelas
puede entenderse por argumentos similares a los que explicaron el com-
portamiento de la figura anterior. Los efectos de interferencia tendran

Tesis doctoral de la Universidad de Alicante. Tesi doctoral de la Universitat d'Alacant. 1997



Interaccion de haces de Hn+ (n=1,2,3) con laminas delgadas. Cristian Denton Zanello.

4.5. Pérdida de energia media 135

un méximo cuando uno de los protones estd exactamente detras del
otro (caso de 120° en la figura 4.7) y si nos alejamos de esta condicién
de alineamiento se reducen fuertemente estos efectos de interferencia.

4.5 Pérdida de energia media

El valor final del poder de frenado normalizado que sufre un haz de
moléculas de H3 tras atravesar una l4mina de espesor D, puede obten-
erse como el promedio de los valores de B3 instantdneos a lo largo de
toda la trayectoria de la molécula dentro del material. Este promedio
puede evaluarse a partir de la relacién

R = %/O dt Ry (d (1)), (4.11)

teniendo en cuenta la relacién que hay entre d y t debida a la repulsién
coulombiana, y que est4 ilustrada en la figura 4.2. 7 = D /v es el tiempo
de transito de la molécula dentro del material. En la ecuacién ante-
rior R3(d(t)) debe de reemplazarse por las expresiones (4.8)-(4.10). que
corresponden respectivamente a las orientaciones moleculares perpen-
dicular, paralela y aleatoria con respecto a la direccién de movimiento
de la molécula.

En la figura 4.8 presentamos el valor de R3 de la molécula de HF
en funcién del espesor D de una ldmina de carbono amorfo, en el caso
de las configuraciones moleculares paralela, perpendicular y aleatoria
antes mencionadas; hemos considerado dos velocidades v = 2 a.u. y

v =5 a.u. El comportamiento de Y:{;I, R;‘,l y R*™ con el espesor del
blanco es bastante similar para las tres orientaciones, decreciendo a
medida que D aumenta. Para ambas velocidades el frenado final que
sufre la molécula de Hi para la orientacién aleatoria estéd comprendido
entre los valores de los casos paralelo y perpendicular. Sin embargo,
para velocidades bajas (v = 2 a.u.) obtenemos que el poder de fre-
nado normalizado correspondiente a la configuracién perpendicular es
mayor que el correspondiente a la configuracién paralela, T€3I > R;l;],
mientras que se obtiene el resultado contrario para velocidades altas
(v =5 a.u.). Estos resultados se pueden interpretar de forma satisfac-
toria en funcién del potencial inducido por el protén en el medio tal y
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como comentabamos anteriormente con referencia al poder de frenado
instantaneo.

Para evaluar los efectos del apantallamiento dindmico sobre los
resultados del frenado final, en la figura 4.8 presentamos los datos
obtenidos al utilizar un potencial coulombiano puro (linea de puntos
fina) con a = oo en la ecuacién (3.3), junto con los datos obtenidos
para un potencial coulombiano apantallado (linea gruesa). Podemos
observar que las diferencias son minimas, aunque tienden a crecer al
disminuir la velocidad del proyectil, como cabe esperar a partir de un
andlisis de la figura 4.2. También hemos incorporado en la figura 4.8
los resultados experimentales de Ray et al. [1992] correspondientes al
frenado de una molécula de Hf con orientacién inicial aleatoria tras
atravesar una ldmina delgada de carbono amorfo, como se puede obser-
var el acuerdo entre los resultados tedricos y los datos experimentales
es francamente bueno. Como la densidad del carbono amorfo no fue
indicada en estos experimentos, hemos incluido una barra horizontal
para abarcar los posibles valores de densidad del blanco desde 1.7 a 2
g/cm?®.

En la figura 4.9 se presenta la dependencia del poder de frenado
normalizado con la velocidad del proyectil, para distintos espesores de
las léminas de carbono amorfo y para las tres configuraciones de la
molécula que hemos analizado hasta el momento: paralela, perpen-
dicular y aleatoria. Las curvas corresponden a nuestras predicciones
tedricas mientras que los simbolos cerrados corresponden a datos ex-
perimentales [Ray et al. 1992] y los sfmbolos abiertos a simulaciones
[Ray et al. 1992]. Los resultados experimentales para las ldminas de
6 vy 10.5 ug/cm? de espesor concuerdan de modo satisfactorio (dentro
de los posibles errores experimentales) con nuestros célculos tedricos
correspondientes a un haz formado por moléculas Hi que estén orien-
tadas de forma aleatoria. Sin embargo, para la ldmina més fina (espesor
de 3 pg/cm?) los resultados experimentales estdn més préximos a los
célculos tedricos correspondientes a la orientacién paralela. Como ve-
mos, las principales discrepancias entre nuestras predicciones y los datos
experimentales tienen lugar nuevamente (cf. figuras 3.26 y 3.27) para
las laminas maés delgadas. Esto puede deberse a la dificultad experi-
mental para obtener laminas homogéneas, asi como para caracterizar
su espesor, por ello las fluctuaciones enel espesor afectardn en mayor
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Figura 4.8: Rs en funcién del espesor D de una ldmina de car-
bono amorfo para tres orientaciones moleculares: perpendicular(— —),
paralelo(— - —) y aleatorio(—). También se han representado los casos
sin apantallamiento en la explosién coulombiana (- - -). La velocidad de
la molécula de Hy es: (a) v =2 a.u. o (b) v =5 a.u. Los puntos corre-
sponden a resultados experimentales [Ray et al. 1992] si consideramos
una densidad p =2 g/cm® (o) y si tomamos p =1.7 g/cm® (A) unidos
por una barra horizontal.
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medida a los resultados obtenidos con las ldminas maés finas.

Fn la mayoria de los casos, los datos experimentales del poder de
frenado normalizado estan comprendidos entre nuestros célculos corre-
spondientes a moléculas con orientacién aleatoria y paralela. Esto es
comprensible porque, a pesar de la orientacion aleatoria de las moléculas
en el haz incidente, dentro del material éstas tienden a alinearse parale-
las a la direccién del movimiento, debido a la componente transversal
de la fuerza retardante (¢f. seccién 3.3) que experimentan los protones
posteriores de la molécula. También hemos de notar que para los tres
espesores analizados, a bajas velocidades se obtiene que Ry > B5™ >

R:Lf , mientras que a altas velocidades se obtiene que Rg > RE™ > R_gL,
lo cual se explica a partir del razonamiento expuesto en el apartado an-
terior con respecto al poder de frenado normalizado instanténeo R3(d).

Un anélisis detenido de la figura 4.9 nos muestra que hay una ve-
locidad (v =~ 3 a.u.) para la cual Rj es pricticamente independiente de
la orientaciéon molecular. También observamos que las mayores difer-
encias entre los valores de Rz para las diferentes orientaciones aparecen
en el caso de las ldminas més delgadas y velocidades bajas.

En la figura 4.10 hemos agrupado los resultados tedricos y exper-
imentales de RF™, en funcién de la energfa del haz, para tres espe-
sores de una ldmina de carbono amorfo: 3, 6 y 10.5 pg/cm?.  Los
resultados obtenidos considerando que la densidad del carbono amorfo
vale 1.7 g/cm?® aparecen en linea punteada, mientras que los resultados
obtenidos si consideramos que dicha densidad vale 2 g/cm® aparecen en
linea continua. El comportamiento de RP® para los diferentes espesores
en bésicamente el mismo, dando valores mayores que la unidad que au-
mentan con la energia del proyectil y decrecen para mayores espesores
del blanco. Vemos, en definitiva, que la comparacién entre los datos
experimentales y los célculos tedricos es satisfactoria.

Enla figura 4.11 observamos bésicamente los mismos datos que en la
figura 4.10, pero expresados en funcién del espesor de la 1dmina D, para
cuatro valores de la energia de la molécula (60, 80, 100 y 120 keV/amu).
Aparte de los datos de Ray et al. [1992]anteriormente descritos, en esta
figura hemos incluido un resultado correspondiente a una simulacién de
Monte Carlo realizada por Farizon et al. [1992], que corresponde a un
espesor no contemplado en las graficas anteriores.
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Figura 4.9: Dependencia de R con la velocidad de una molécula de
Hi que atraviesa ldminas de carbono amorfo de diversos espesores: (a)
D =3 pug/cm?, (b) D =6 pg/cm® y (c) D = 10.5 pg/cm?. Las lineas
representan nuestros célculos para tres orientaciones de la molécula:
paralela (— - —), aleatoria (—) y perpendicular (— —). Hemos rep-
resentado los resultados experimentales de Ray et al. [1992] (o) y una
simulacién de Ray et al. -[1992] (O). Las lineas gruesas (finas) corre-

sponden a una densidad del carbono amorfo de 2 g/ecm?® (1.7 g/cm?).
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Figura 4.10: R; en funcién de la energia del haz de Hi que incide
sobre un blanco de carbono amorfo con orientacién aleatoria. Hemos
considerado tres espesores del blanco: D = 3 pg/em?, 6 pg/cm? y
10.5 pg/cm?, y dos densidades del carbono amorfo: 2 g/cm® (—) o 1.7
g/cm?® (---). Los simbolos representan datos experimentales de Ray et
al. [1992]: 3 pg/cm? (O), 6 pg/cm? (o) y 10.5 pg/cm? (A), mientras
que la linea (— - —) corresponde a una estimacién tedrica de Ray et
al. [1992] para 3 pg/cm?.

Finalizamos este capitulo concluyendo que el tratamiento analftico
que hemos presentado, basado en el formalismo dieléctrico y la inclusién
de la dindmica de la explosién molecular, es adecuado para calcular el
valor medio del poder de frenado de la molécula Hy tras atravesar
ldminas delgadas, pues nuestras predicciones concuerdan satisfactoria-
mente bien con los datos experimentales. También cabe destacar que
las principales discrepancias se observan para las ldminas més delgadas,
independientemente de la velocidad de la molécula, lo cual puede de-
berse a las dificultades experimentales para caracterizar adecuadamente
ldminas muy delgadas. Lo anteriormente dicho es andlogo a lo que se
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observa para la molécula HJ, tal como se discutié al final del capitulo

3.

Figura 4.11: Valor de R; para un haz de moléculas Hi que incide con
orientacién aleatoria sobre una ldmina de carbono amorfo, representado
en funcién de su espesor D. Los resultados corresponden a cuatro difer-
entes energias del haz: (a) £ = 60 keV/amu, (b) £ = 80 keV/amu, (c)
E = 100 kev/amu y (d) E = 120 keV/amu. La densidad del carbono
amorfo es de 2 g/cm® (—) 0 1.7 g/cm?® (- - -). Los simbolos corresponden
a datos experimentales de Ray et al. [1992] (o), clculos de Ray et al.
[1992] (O) y una simulacién Monte Carlo de Farizon et al. [1992] (A).
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En este trabajo hemos analizado varios aspectos relacionados con el
paso de moléculas de H} (n = 1,2,3) a través de diversos materiales,
tales como aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre, con propiedades
dieléctricas muy diferentes.

Primeramente se describié en el capitulo 1 un método para modelar
la respuesta electrénica de los materiales. En este método se construye
la funcién de pérdida de energia (ELF) para cualquier valor de la energia
w y del momento k de las excitaciones, ajustando la ELF experimental
a k = 0 por medio de una combinacién lineal de ELF tipo Mermin.
Usando esta funcién de respuesta, a través del formalismo dieléctrico
hemos calculado el poder de frenado y el straggling electrénico de di-
versos materiales para protones. El acuerdo con los experimentos es
muy satisfactorio para el caso del poder de frenado y razonablemente
satisfactorio para el straggling.

En el segundo capftulo hemos propuesto un modelo maés realista
para describir el paso de protones por medios materiales. Hemos desar-
rollado un programa que calcula la trayectoria que siguen los protones
en el medio frenante. Para ello usamos un cédigo de simulacién para
tener en cuenta la fuerza de autofrenado del protén (que varia con
el tiempo de acuerdo a su velocidad instanténea) asi como las fluc-
tuaciones en el frenado (cuantificadas por el straggling electrénico).
También hemos incluido en nuestro programa el efecto de las colisiones
nucleares mediante un cédigo de Monte Carlo, donde se sortean las dis-
tancias entre colisiones nucleares sucesivas y los angulos de scattering
en cada colisién.

Con este programa hemos calculado las distribuciones de pérdida
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de energia que poseen los protones tras atravesar ldminas de diferentes
materiales (aluminio, silicio, carbono amorfo y cobre) para el caso de
distintas energias de incidencia y espesores de las 1dminas. Dada la ver-
satilidad de nuestro programa hemos discutido la relevancia de incluir
o no las colisiones nucleares o de usar una fuerza de autofrenado que
se actualice con la velocidad instantdnea y hemos encontrado que la
pérdida de energia del proyectil sf resulta afectada cuando la velocidad
de los protones es pequena y el espesor de la 1dmina grande. La com-
paracién entre nuestros calculos para la distribucién y el valor medio de
la pérdida de energia y los correspondientes resultados experimentales
muestra un acuerdo satisfactorio para una gran variedad de materiales
y un ampio rango de velocidades.

También hemos analizado las distribuciones angulares que poseen
los protones al salir de las laminas. Hemos encontrado que la dis-
persién angular que poseen estas distribuciones es mayor a medida que
aumenta el espesor. La dispersién angular se debe exclusivamente a las
colisiones nucleares, por lo tanto, si aumenta el espesor de la l4mina, es
mas probable que haya colisiones nucleares de mayor angulo. Por otra
parte, también se aprecia que la dispersién angular es menor a mayores
velocidades de los protones. Comparando la dispersién angular entre
los cuatro materiales analizados, podemos concluir que mientras mayor
sea el nimero atémico del material, mayor serd la dispersién angular
que experimentaréan los protones.

En el capitulo 3 hemos estudiado la evolucién de los protones en
que se fragmenta una molécula de HJ al viajar por laminas de carbono
amorfo y aluminio. Para analizar este caso, al programa desarrollado
en el capitulo 2 le hemos anadido la posibilidad de seguir la evolucién de
cada uno de los protones, as{ como los efectos de repulsién coulombiana
y de interferencia que aparecen en este sistema.

Con este nuevo programa hemos estudiado las distribuciones en-
ergéticas de los protones componentes de la molécula de H. Encon-
tramos que a medida que aumenta el espesor los protones se comportan
de manera no correlacionada, puesto que gran parte del viaje por el inte-
rior del material se encuentran separados entre si. También observamos
que a altas velocidades la distribucién energética tiene dos picos, mien-
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tras que a bajas velocidades consta de un solo pico. Este hecho se debe
a que a altas velocidades la explosién coulombiana es més importante
y, por lo tanto, el protén delantero de la molécula resulta acelerado
por esta fuerza y el posterior decelerado. La comparacién con los ex-
perimentos, tanto de las distribuciones energéticas como de los valores
medios, resulta satisfactoria.

El an4lisis de la distribucién angular que tienen los fragmentos de
la molécula Hy a la salida de la ldmina, no difiere del realizado en
el caso de protones individules dado que las colisiones nucleares que
experimentan cada uno de los protones (responsables de la dispersién
angular) fueron incluidas de manera no correlacionada.

El estudio de las distribuciones conjuntas en energia y dangulos, sep-
arando las contribuciones de las colisiones nucleares, explosién coulom-
biana e interaccién electrénica, nos ha permitido discriminar el efecto
de cada uno de estos procesos por separado. De esta manera podemos
concluir que las colisiones nucleares son las responsables de la desviacién
angular de los fragmentos de la molécula; la explosién coulombiana es
la responsable de que las distribuciones energéticas tengan dos picos a
altas velocidades (aunque no contribuye al valor medio de la pérdida de
energia) y las interacciones electrénicas (fuerza de autofrenado y efec-
tos de interferencia) son las responsables de la energia media perdida
por la molécula.

El estudio de la separacién entre los protones de la molécula de Hy
nos indica que este proceso esté dominado por la explosién coulom-
biana. Por lo tanto, a mayores espesores de la lémina mayor es la
distancia de separacién entre los protones. Si comparamos el caso de
dos velocidades distintas, pero el mismo tiempo de transito dentro de la
lémina, se observa que cuanto mayor es la velocidad més grande seré la
separacién internuclear, debido a que en este caso la fuerza de repulsién
coulombiana estd menos apantallada.

Para demostrar la versatilidad de nuestro programa hemos estudi-
ado la deteccién y la pérdida de energia de pares de protones cuyo eje in-
ternuclear es paralelo a la direccién de movimiento. Nuestro cdlculo de
la fraccién de pares de protones alineados muestra un excelente acuerdo
con los experimentos. También se observa un acuerdo razonable entre
los experimentos y nuestros célculos correspondientes al valor medio de
la energia perdida por los pares alineados.
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146 Conclusiones

En el dltimo capitulo hemos analizado el valor medio del poder de
frenado de los protones que constituyen la molécula de HF tras atravesar
14minas de carbono amorfo. Para esto hemos usado un modelo analitico
donde el frenado se debe a las interacciones electrénicas con el medio
frenante y entre los protones, la cual depende de la separacién d entre
los protones (que est4 determinada por la repulsién coulombiana). El
modelo analitico que hemos empleado para calcular el poder de frenado
de agragados estd basado en el formalismo dieléctrico.

Usando este modelo analitico hemos estudiado el valor medio del
poder de frenado de la molécula de Hf, analizado su dependencia con
la orientacién del plano de la molécula. Hemos encontrado que a ve-
locidades bajas el poder de frenado de la molécula es mayor cuando
el plano molecular es perpendicular a la velocidad, en comparacién a
cuando es paralelo. A altas velocidades se encuentra el comportamiento
contrario.

Si se analiza el poder de frenado en funcién de la distancia en-
tre los protones para cada instante, se encuentra que para velocidades
pequenas y determinadas distancias hay interferencia negativa (es de-
cir, el poder de frenado de la molécula es menor que el de tres protones
individuales). Sin embargo, al calcular el valor medio del poder de
frenado cuando la molécula atraviesa un dado espesor, este efecto de
interferencia negativa desaparece. Todos estos fenémenos pueden ex-
plicarse mediante un anélisis detallado del potencial inducido por cada
protén en el medio. Se observa un buen acuerdo entre nuestros calculos
para el poder de frenado y los resultados experimentales.

En conclusién el programa que hemos desarrollado nos ha permitido
hacer un estudio detallado de la pérdida de energia de haces formados
por moléculas de H} (n = 1,2,3) y pretendemos seguir amplidndolo
para considerar el caso de moléculas heteronucleares (HeH"), clusters
(Sin, Ceo), etc. También pensamos que es posible incorporar procesos
de captura y pérdida de electrones por parte de los proyectiles mien-
tras viajan a través del material. Y, por supuesto, abordariamos estos
estudios en diferentes materiales.
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Apéndice A
Unidades atomicas

El sistema de unidades atémicas (a.u.) se introduce por conveniencia
para simplificar la escritura de muchas expresiones en las cuales apare-
cen con frecuencia diversas combinaciones de las mismas constantes,
las cuales son:

e masa del electrén, m
e valor absoluto de la carga del electrdn, e

e constante de Planck reducida, i = h/(27).

Por ello se toman estas magnitudes como las fundamentales en este
sistema, de modo que en él se verifica que:

m=e=h=1 (A.1)

lo cual simplifica notablemente la escritura de las expresiones y agiliza
enormemente todos los calculos.

En la siguiente tabla se presenta, en la primera columna, la definicién
de las unidades atémicas de algunas magnitudes que se emplean con
frecuencia. En la segunda columna aparece su expresién en términos
de las constantes m, e y fi; en algunos casos también se dan sus valores
numéricos en otros sistemas de unidades en los cuales también suelen
expresarese habitualmente. Por dltimo, en la tercera columna, se da el
correspondiente valor en el Sistema Internacional.
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148 Unidades atdmicas

Tabla A.1: Definicién de las unidades atémicas de algunas magnitudes
que se emplean con frecuencia.

1 a.u. de masa m 9.11 1073 kg
(masa del electrén)
1 a.u. de carga e 1.60 107 C
(carga del electrdn)
1 a.u. de energia hartree = me*/A? | 4.36 10718 J
(2 veces la energia del = 27.21 eV

estado fundamental
del dtomo de hidrégeno)
1 a.u. de distancia ap = B /me? 5.29 1071 m
(radio de la primera =0.529 A
érbita de Bohr del
dtomo de hidrégeno)
1 a.u. de velocidad e?/h=c/137.077 | 2.19 10° m/s
(velocidad de la luz en el
vacio, ¢, multiplicada por
constante de estructura
fina, @ = 1/137.077)
1 a.u. de tiempo R® fmet 2.24 1071 5
(27 veces el perfodo del
electrén en el estado funda-
mental del 4tomo de hidrégeno
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Unidades atémicas 149

Es habitual en Fisica tener que manejar velocidades y energias
cinéticas, estando, estas ultimas, expresadas en electronvoltios o al-
guno de sus multiplos. Por ello, a continuacién se relacionan dichas
magnitudes involucrando unidades atémicas.

Dado un ion de nimero mésico M, cuya velocidad es v (expresada
en unidades atémicas), su energfa cinética (expresada en keV) estd dada
por:

E(keV) = 25 M v*(a.u.) (A.2)

Esta relacién se deriva de la expresién bien conocida, E = mv?/2, y
teniendo en cuenta que la masa del ion, en unidades atémicas, estd dada
por 1823M. Anslogamente, para el caso de un electrén, tendriamos:

E(eV) = 13.6 v*(a.u.) (A.3)
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Apéndice B
Unidades del espesor

Es habitual encontrar que en los trabajos experimentales se exprese
el espesor D de una ldmina en unidades de pug/cm®. Esto se debe a
que el procedimiento usual para caracterizar las laminas, consiste en
pesarlas y, conociendo la superficie de éstas, es posible calcular la masa
por unidad de &rea.

Para obtener el espesor D en unidades de longitud [A o a.u.] es
necesario usar la siguiente relacién:

_ Dlug/em?]_

D(A) = e 10 (B.1)
D [pg/cm?] 102
plg/cm3] 0.529

donde p es la densidad del material en unidades de g/cm?.

Conviene notar que para algunos materiales la densidad es un valor
bien conocido, pero hay otros materiales, como el carbono amorfo,
donde la densidad del material no est4 bien definida, sino que depende
del método de fabricacién y varfa desde p = 1.7 g/cm?® hasta 2 g/cm?.

D(au.) =

151
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