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Resumo

Um novo método de primeiros principios foi desenvolvido neste trabalho, com o
objetivo de considerar os efeitos de polarizacao de moléculas na presenca de pdsitrons
lentos. Neste cendario, obtivemos se¢oes de choque de baixas energias para poésitrons
colidindo com moléculas de Hy e N5, na faixa de energias indo desde 0,1 até 10
eV. Algumas energias em especifico foram estudadas para a molécula de Hy com o
objetivo de comparar estes resultados com os da literatura. O modelo proposto aqui
¢é baseado na ideia de que a polarizagao da nuvem eletronica de uma molécula é cau-
sada exclusivamente pelas interacoes poésitron-elétron. Deste modo, o potencial de
polarizacao é calculado como o valor esperado do hamiltoniano molecular na fungao
de onda polarizada na qual a presenca do pdsitron é considerada em uma posicao
fixa, excluindo os termos elétron-elétron da interacao. Este operador é avaliado para
cada uma destas distancias, resultando em um potencial de polarizagao dependente
apenas desta coordenada. Os resultados obtidos sao comparados com outras apro-
ximagoes tedricas e experimentais, com uma concordancia boa com alguns dados
tedricos e outros calculos mais elaborados. Particularmente, as secoes de choque
de positrons lentos colidindo com moléculas de N, apresentadas aqui sao os 1inicos
resultados na literatura que concordam com os dados experimentais mais recentes.
Este é um resultado muito satisfatorio, pois o método proposto aqui pode ser apli-
cado para uma grande variedade de alvos moleculares, e os resultados esperados
devem se comparar bem com as medidas mais recentes.

Palavras-chave: Espalhamento de positrons, moléculas, interacao de pola-

rizacao, secoes de choque.






Abstract

A new ab initio method is developed here in order to take into account the po-
larization effects of molecules in the presence of slow positrons. In this framework,
we have obtained low-energy positron cross sections for H, and Ny molecules, in
the energy range of 0,1 to 10 eV. Some specific energies have been studied for the
H, molecule in order to compare its results with those in the literature. The model
proposed here is based on the idea that the polarization of the electronic cloud of
a molecule is caused exclusively by the positron-electron interactions. So, the pola-
rization potential is calculated as the expected values of the molecular hamiltonian
in a polarized wave function in which the positron presence is considered at a fixed
distance, excluding the electron-electron interactions. This operator is evaluated for
each of those fixed distances, resulting in the polarization energy dependent exclu-
sively on that coordinate. The obtained results are compared to other theoretical
and experimental approaches, giving an overall good agreement with some experi-
mental data and more elaborated calculations. Particularly, the cross sections of
slow positrons colliding with N, molecules presented here are the only results in the
literature which agrees with the more recent experimental data. This result is very
satisfactory, as the proposed method can be applied to a wide variety of molecu-
lar targets, and the results are expected to be well comparable to the most recent
measurements.

Keywords: Positron scattering, molecules, polarization interaction, cross secti-

ons.






Capitulo 1

Introducao

Tanto do ponto de vista experimental quanto tedrico, os estudos de colisoes entre
particulas carregadas e matéria atomica, molecular ou até mesmo em agregados
solidos, sao fundamentais na verificacao de modelos pré estabelecidos e formulagao
de novas teorias. Um exemplo claro de como estudos de espalhamento consolidam
novos conhecimentos fisicos é o experimento de Rutherford [I] que forneceu a base
observacional para a elaboracao de um novo modelo atomico na época, o modelo de

Rutherford.

Mesmo que o modelo de Rutherford para o 4&tomo fosse insustentavel do ponto de
vista tedrico, tendo em vista o teorema de Earnshaw [2] e a emissao de radiagao por
cargas aceleradas, ele serviu de base para que Bohr elaborasse uma nova proposta de
modelo atomico [3], a primeira a ser estruturada com base na ideia de quantizacao
de energia anteriormente proposta por Planck [4]. Ainda assim, o modelo atémico
de Bohr possui falhas, o que levou a reelaboracao do modelo atomico e finalmente
da natureza do dtomo com a proposta de Schrodinger [5], uma generalizagao das

ideias de De Broglie [6].
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Como dito acima, a evolucao das ideias de atomo passaram por estudos de espa-
lhamento, que foram determinantes na formulagao e interpretacao de novos conceitos
fisicos. Depois da previsao e descoberta das particulas de antimatéria [7, [§], passa-se
a considerar também a possibilidade de experimentos com feixes de antiparticulas
colidindo com matéria, e a partir destas possibilidades buscar compreender os me-
canismos de interagdo a que matéria/antimatéria estao sujeitos. Em especifico, esta

tese tratara das interacoes entre poésitrons e matéria molecular.

A contrapartida tedrica para estes estudos baseia-se na formulacao de modelos que
consideram da forma mais exata possivel a interacao entre o positron e as particulas
que constituem a molécula em estudo. Além da interacao eletroestatica, a interacao
de polarizacao deve ser considerada, uma vez que os orbitais moleculares se modi-
ficam na presenca de outras particulas carregadas. Naturalmente, isto nao é uma
particularidade da interacao de pdsitrons com moléculas, pois estes mesmos termos
de interagao devem ser considerados na colisao entre elétrons e moléculas. Se uma
metodologia para considerar o espalhamento de elétrons ja estd bem estabelecida
[9, 10, [IT], a sua transposigao para espalhamento de pésitrons pode parecer trivial.
Entretanto, duas distingoes na interacao entre positrons e elétrons com a matéria

devem ser considerados:

1- diferentemente dos elétrons, os pésitrons podem ser distinguidos dos elétrons
moleculares. Isto significa que nenhuma interacao de troca precisa ser consi-

derada quando estudamos as colisoes entre positrons e moléculas;

2- a interacao eletroestatica entre podsitrons e moléculas é repulsiva, anulando-se
para distancias infinitas. Para elétrons, esta interagao é sempre atrativa com

0 mesmo comportamento assintético.

Estes dois considerandos sao importantes para os estudos de espalhamento de pdsitrons

pois, ao mesmo tempo que a auséncia de uma interacao de troca torna o problema
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mais facil de ser avaliado do ponto de vista tedrico, a repulsividade do potencial
eletrostatico torna o problema mais dificil. Isto porque a interacao de polarizagao
é sempre atrativa, de modo que quando adicionada ao potencial eletrostatico torna
a interacao total mais intensa no caso do espalhamento de elétrons, e esta tende
a se cancelar no caso do espalhamento de positrons. A implicacdo na dificuldade
do tratamento do problema surge neste ponto: como a interacao tende a ser me-
nos intensa, qualquer pequena variacao no potencial de interacao passa a ser muito

representativa.

Se para positrons o potencial de interagao é dado pelos termos eletrostatico e de
polarizacao, a implicacao fica clara: o potencial de polarizagao deve ser determinado
da forma mais exata possivel. Para grandes distancias entre o positron e o alvo
molecular, este termo é bem definido. O problema resume-se entao na determinacao
deste potencial nas vizinhangas da molécula, o que pode se mostrar suficientemente

desafiador, e ainda nao possui resolucao definitiva.

Esta interacao ja foi modelada de diversas formas [12] 13, [14], até mesmo consi-
derada a partir de primeiros principios através de cdlculos de estrutura eletronica
[15], entretanto os resultados obtidos sdo dependentes de parametros ajustaveis ou
dependentes do conjunto de fungoes utilizadas para descrever a molécula [16]. Es-
tas limitagoes sao sérias, pois de certa forma proibem uma interpretacao da fisica
envolvida no problema. Porém, a funcao de onda do pdsitron espalhado permite
determinar um observavel chamado secao de choque. A comparacao dos valores
tedricos deste observavel com as respectivas medidas possibilita uma avaliagao de
como o modelo proposto de polarizagao compoe o Hamiltoniano de espalhamento, e
basicamente este é o critério utilizado neste trabalho para avaliar a qualidade do mo-
delo utilizado. Com o aprimoramento da instrumentacao utilizada na determinacao

experimental desta quantidade, medidas mais recentes dao enfoque a colisao de
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baixas energias [I7, I8 19] com boa resoluc¢ao, permitindo uma comparacao tanto

qualitativa quanto quantitativa destas com as secoes de choque calculadas.

Além do interesse na questao da polarizacao em si, o calculo das secoes de choque
também ¢ interessante por possuir implicagoes em outras areas da fisica. Recente-
mente, Garcia et al [20] desenvolveram uma simulagao Monte Carlo para verificar
como que um positron se propaga em um meio constituido por moléculas de dgua.
Utilizando os dados de se¢ao de choque entre pdsitrons e a molécula H>O, ele foi
capaz de determinar o caminho percorrido pelo pdésitron no meio em questao, além
de dados como a quantidade de colisoes eldsticas, excitacao eletronica, ionizacao,
formacao de positronio, até a sua aniquilacdo no meio material. A aplicacao desta
simulagao é de interesse em medicina nuclear, area que utiliza a técnica de Tomo-
grafia por Emissao de Pésitrons (PET), baseada na detecgao simultanea dos fétons
emitidos no processo de aniquilagao de um pésitron que inicialmente se encontra no
organismo a ser analisado. Esta é uma técnica interessante por nao ser destrutiva e
por ser eficiente no diagndstico de cancer, apesar do pouco que se sabe dos efeitos
que poésitrons de altas energia provocam em organismos vivos. Deste modo, este
tipo de simulacao quando generalizada para moléculas organicas em tecidos moles,

podera auxiliar na determinacao da taxa de emissao de pésitrons considerada segura.

Da mesma forma que este tipo de simulacao interessa a area de fisica médica,
também interessa para a determinacao dos coeficientes de transporte de particulas
carregadas em meios gasosos na area da fisica de plasmas. Por exemplo, Marler
et al [21] elaboraram uma simulagdo Monte Carlo para determinar os coeficien-
tes de transporte de positrons em gas Argonio, utilizado um conjunto de segoes
de choque previamente mensuradas e técnicas de simulacao bem estabelecidas para
o transporte de elétrons. Esta simulagao é interessante para avaliar como as in-

teragOes matéria/antimatéria influenciam o transporte destas particulas em gases e,
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efetivamente, os resultados obtidos sao distintos entre pdsitrons e elétrons. O inte-
resse neste tipo de estudo se justifica pelo uso deste tipo de gas na termalizacao de
positrons em armadilhas de confinamento para producao de feixes com boa resolugao

energética.

Certamente que os resultados apresentados nesta tese podem ser utilizados como
parame- tros de entrada para este tipo de simulagao, no regime de colisoes elasticas
que é o escopo deste trabalho. Entretanto, este estudo pode ser generalizado para
considerar colisoes inelasticas a partir de um potencial de absorcao, tal como Reid et
al [22]. A diferenciagao entre os resultados se daria pela pela forma que é considerada
a interagao de polarizacao, e por consequéncia as segoes de choque na regiao de

baixas energias. Esta comparacao sera feita mais adiante neste trabalho.

Outra aplicagao possivel do presente tratamento é a determinacao da interagao
entre moléculas e um atomo de positronio. Isto permitiria o cdlculo das secoes de
choque eldsticas positronio/molécula, que é um sistema em inicio de estudo. Recen-
temente, Brawley et al [23] produziram um feixe de positronios de energia ajustével,
o que possibilitou o estudo das secoes de choque entre estas particulas em moléculas.
A observacao mais interessante deste trabalho foi que este sistema de espalhamento
exibe uma estrutura ressonante na regiao elastica, algo comum quando os projéteis
sao elétrons e inexistente quando sao pésitrons. Uma constatagao tedrica desta es-
trutura auxiliaria na compreensao de como este estado ressonante se configura e,

obviamente, seria um teste das limitacoes da teoria aqui apresentada.

Esta tese esta estruturada da seguinte forma: consideragoes gerais sobre o espa-
lhamento sao fornecidas no capitulo 2. No capitulo 3, é feita uma revisao do método
numérico utilizado. O capitulo 4 trata da representacao molecular e explicita a

forma de obter os potenciais de interacao. O capitulo 5 traz os resultados o de secao
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de choque obtidas comparadas com resultados prévios, tedricos e experimentais e
consideragoes sobre estas comparagoes. No capitulo 6, as perspectivas de diferen-
tes aplicacoes futuras relacionadas a este trabalho sao apresentadas junto com as

conclusoes desta tese.



Capitulo 2

Secao de Choque de Espalhamento

Grande parte do conhecimento estabelecido sobre nicleos, &tomos e moléculas foi
contruido através de estudos de espalhamento, como dito no capitulo anterior. O
tratamento experimental do problema de espalhamento nao é simples, mas se cons-
titui do bombardeamento de alvos por particulas incidentes, em uma dada direcao
com uma dada energia. Através da deteccao destas particulas espalhadas em dife-
rentes direcoes com a energia resultante, é possivel fazer alegagoes sobre a estrutura
do alvo e da forma que alvo e particula interagem. A teoria quantica fornece os
subsidios necessdrios para analisar estes efeitos, em contrapartida aos experimen-
tos. Desta forma, utilizando este formalismo, é possivel definir teoricamente os
observaveis do processo colisional e comparar teoria e observacao. Nao so6 a teo-
ria envolvida na definicao das grandezas envolvidas, mas as teorias utilizadas para

determinar a interacao das particulas e entao obter o observavel teorico.

Antes de assumir que as particulas utilizadas como projéteis sao pdsitrons e os
alvos sao moléculas, é necessario desenvolver teoricamente as bases conceituais envol-
vidas no problema de espalhamento. Com isto serd possivel compreender processos

gerais de espalhamento, e entao interpretar os resultados particulares originados em
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cada experimento ou calculo.

O formalismo da mecéanica quantica aplicada ao espalhamento de particulas por
um alvo genérico apresentado neste capitulo esta baseado em referéncias convenien-

tes para este estudo [24] 25].

2.1 Espalhamento por Potenciais

Para estudar o espalhmento de particulas, devemos considerar o potencial de in-
teracao entre o projétil e o espalhador. Supomos que a interagao entre estes objetos
é bem definida e independente do tempo, escrita explicitamente como V(7). No
caso do espalhamento nao relativisto de particulas com massa m, a equacao de

Schrodinger dependente do tempo fica escrita como

[— Lo 0
— %V U(r,t) + V(M)¥(r,t) = zha\lf('r’,t) (2.1)

onde U(7,t) é a funcao de onda da particula espalhada e 7 é a coordenada espa-
cial referenciada no centro de massa do sistema. A funcao de onda, que é solucao
de .11 traz todas as informacgoes da dinamica do espalhamento, portanto qualquer
observavel relacionado ao espalhamento deve ser relacionada a esta funcao. Consi-
derando um potencial real e independente do tempo, podemos escrever a funcao de
onda como

(7, 1) = p(F)e” BBV (2.2)
onde t(7) é uma funcao independente do tempo. Repare que a diferenciacao de

em relacao ao tempo resulta em

I
S ) = — BV () (2.3)

de modo que a sua substituicao em 2.1] implica que

LT + V) = B (24)



Capitulo 2. Secao de Choque de Espalhamento 21

que é a equacao de Schrédinger independente do tempo para uma particula de
energia F/. A tentativa aqui é obter a funcao de onda em funcao da coordenada 7,

isto é, considerar que a evolucao temporal do sistema nao afeta o observavel a ser

obtido.

O momento linear da particula estd relacionado com o vetor de onda por

p = hk (2.5)
e isso implica que
h2k?
E= . 2.6
- (2.6)

Isto possibilita escrever a equagao 2.4l em func¢do do momento linear simplesmente

multiplicando o potencial de interaciao pela constante 2m/h?, resultando em
{(V*+ k> —U@} () =0, (2.7)

uma vez que

U = QH—TV(f). (2.8)

E possivel admitir a existéncia de uma regiao no espaco em que o potencial diminui
mais rapidamente do que 1/r, pois de fato, na maioria dos casos, este critério pode
ser verificado. Esta regiao é a chamada regiao assintética, pois é ali que o potencial
possui dimensoes pequenas o suficiente para ser considerado desprezivel. Nesta

regiao, a equacao [2.7] pode ser reescrita como

{V?+k?} () = 0. (2.9)

Esta pode ser interpretada como a equacao de particula livre, uma vez que esta
escrita para uma regiao onde o projétil nao interage com o alvo. A solugao desta

equacao deve ser considerada na funcao de onda da particula espalhada, assim como
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a solucao na regiao onde o potencial é significativo. Desta forma, em coordenadas

contidas na regiao assintética, a solucao da equacao 2.7 deve ser escrita como a soma

@Z)(F) T:OO wlivre(ﬂ + @Z)eSp(F)v (2.10)

e nesta equagao () representa a solugdo da equagao e Yesp(7) a fungao
de onda que representa a particula espalhada na area de interacao. E muito facil

verificar que a solucao de pode ser dada por uma onda plana

¢livre = AeiE-i (211)
onde a constante de normalizagdo A nao interfere nos calculos a seguir. Se esta
solugao representa as particulas espalhadas por um potencial nulo, entao ela deve
descrever as particulas incidentes sobre o alvo. A funcao que representa a funcao
espalhada deve estar definida radialmente a partir do centro de massa do sistema
e pode assumir valores distintos para qualquer orientagao. Se ela deve existir em
todo o espago, respeitada a regiao assintética, entao a escrevemos como uma onda

esférica tal que
eikr

,lvz)esp("?) = Af(ev 90) r (2'12)

onde f(6, ) é a amplitude de espalhamento, uma fungao somente do angulo polar e
azimutal e d& a proporcao das particulas espalhadas em cada direcao. Se considerar-
mos o esquema idealizado de um experimento de espalhamento 2.], verificamos que
o observavel esta relacionado a distribuicao angular da onda espalhada. Conclui-se

que este observavel deve ser relacionado a amplitude de espalhamento f(6, ¢).

Desta forma, a equacao 2.10/ pode ser reescrita explicitamente em funcao da onda

plana incidente sobre o alvo e a onda esférica que emerge do mesmo, tal que

r — 00

o0,z A 005, 213)
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Fig. 2.1: Idealizagdo do experimento de espalhamento. As setas vermelhas largas repre-
sentam as particulas incidentes sobre o colimador, dado como barras destacadas.
O feixe que emerge do colimador estd desenhado como a seta vermelha fina, e
este incide sobre o alvo (o circulo azul delimita a regido assintética). Apds in-
teragdo, as particulas se propagam em diferentes direcGes, representadas pelas
setas vermelhas pequenas combinadas com frentes da onda esférica espalhada
(Eq. Z12). O detector estd representado pelo retangulo preenchido de cinza, em

conjunto com o esquema do sistema de coordenadas.

Podemos verificar que esta funcao de onda satisfaz a equacao [2.4] assintoticamente,
uma vez feita a consideracao de que o potencial vai & zero mais rapidamente que a
fungao 1/r. Isso implica que [Z13] deve conter as informagoes sobre os observaveis

de um experimento de espalhamento.

2.2 Secoes de Choque

Os resultados de experimentos de colisdo sao usualmente representados em termos
de uma quantidade chamada secao de choque. Para um determinado tipo de evento
ocorrido na colisao, a secao de choque é definida como a razdo entre o numero de
eventos observados pelo fluzo de particulas incidentes por unidade de tempo, e pelo

nimero de centros espalhadores |26, p. 102]. Desta forma, dado um alvo composto

\ e
> e
%‘\ /\\/ .
>L 7/%< l 0
i 0 e
=
>
N
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por ng particulas, um fluxo de particulas incidentes ¢4 e que destas N¢ espalharam

elasticamente, temos
el
el N

¢AnB’

onde o é a secdo de choque eldstica de acordo com a definicdo dada acima. Se o

g

(2.14)

nimero de particulas espalhadas é detectado em fun¢ao do angulo de observagao
(polar ou azimutal), entao a secdo de choque dada por .14 também é fungao deste
angulo. A secao de choque por elemento de angulo sélido deve ser proporcional ao
numero de particulas observadas neste elemento, tal que

do®'(0,¢)  dN©
dQ  panpdQ’

(2.15)

que representa a secao de choque diferencial. Esta grandeza pode fornecer mais
detalhes sobre a natureza da interacao entre as particulas espalhadas e o alvo, o que

serda muito 1util na discussao dos resultados apresentados nesta tese.

Dada a definicao de secao de choque e a funcao de onda que descreve a dinamica
das particulas espalhadas, podemos relacionar as duas equacoes. Para tanto, calcu-

lamos densidade de corrente através da relagao

—\ h’ % [ = =,
717 =R { (9900} (2.16)
que deve satisfazer a equacao da continuidade
= dp
R 2.17
VeIt (2.17)

Como a funcao de onda .13 é independente do tempo, o termo que representa
a variacao temporal da densidade de probabilidade deve ser nulo. Neste caso, a
equacao .17 fica reduzida a

V.-7=0. (2.18)
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Para as particulas incidentes, ¥, deve satisfazer [2.18 termo a termo. Considerando
que o feixe incidente coincide com o eixo z, a onda plana 2.11] passa a ser escrita

como

Vlipre = A€ (2.19)

Substituindo .19 na equagao .16l calculamos o fluxo pelo elemento de area per-

pendicular a direcao do feixe incidente, que resulta em
hk
T 2= jine = |AP—, (2.20)
m

termo que satisfaz 218 Para a onda esférica emergente 2.12] calculamos o fluxo por

um elemento de area esférica que compreende o angulo solido df2 e encontramos

s ) hk
J: TTQdQ = Jesp = |A‘2E‘f(97 90>|2dQ (2'21)

Seguindo a definicao de se¢cao de choque dada no inicio desta se¢ao, dividimos o
fluxo de particulas espalhadas 2.21] pelo fluxo de particulas incidentes 2.20] e encon-
tramos que

192 — do = | (6, 0) d2, (2.22)

Jine
o que permite definir a secao de choque diferencial em termos da amplitude de

espalhamento

do 9
Q110 (2.23)

A equacao prova duas hipoteses levantadas anteriormente: que a se¢ao de cho-
que esta relacionada com a amplitude de espalhamento e que é possivel obter esta
relacao a partir da funcao de onda assintética Podemos entender disto a
seguinte implicacao pratica: se formos capazes de resolver a equacao 2.7, encontra-
remos a secao de choque do espalhamento. Uma observacao importante em relacao
a equacao é que, desde o inicio da sua demonstracao, consideramos que as

perticulas espalhadas possuem a mesma energia que as particulas incidentes, o que
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nao ¢ verdade para colisoes inelasticas. Entretanto, este trabalho estd limitado ao
calculo de secoes de choque elasticas, de forma que a relagao entre secao de choque

diferencial e amplitude de espalhamento obtida é precisa o suficiente.

2.3 A Equacao Integral do Espalhamento

Na secao anterior, definimos a grandeza a ser calculada com o objetivo de comparar
aos dados experimentais. O cdlculo da secao de choque fica entao condicionado
a solucao de uma equacao diferencial complicada 2.7 e que deve estar sujeita a
condicao de contorno 213l Podemos mostrar que existe uma equacao integral que
ja incorpora a condi¢ao de contorno além de implicar em uma outra representacao

da amplitude de espalhamento, através da matriz de transicao.

Vamos reescrever a equagao de Schrodinger 2.7 da seguinte maneira
[V? + k2] () = UF)y(7), (2.24)

e com isso podemos considerar o lado direito da igualdade como um termo ino-

mogeéneo. A solucao geral deste tipo de equagao pode ser escrita como [27), cap. 7]
v = o)+ [ G AU (2.25)
onde ¢(7), assim como Yy, (7) 211 é uma solugao da equac¢ao homogénea
[V 4+ k*] ¢(7) = 0, (2.26)

e Go(7,r') é a funcio de Green de particula livre, correnpondente ao operador V? e

ao numero k. Ou seja,
(V2 + k2] Go(7,17) = 6(F — 7). (2.27)

Todas as fungoes que aparecem na equacao [2.25] excetuando o potencial U(r), de-
pendem explicitamente do ntimero k, entretanto esta dependéncia estd omitida no

texto por simplicidade.
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A solucao da equacao [2.20 representa uma onda plana que incide sobre o alvo.

Escrevemos a mesma normalizada, isto é

(b(F) — (271_)73/26%?’ (2.28)
e com isso temos que

(Do) = o(k — &) (2.29)
e

/ 0 6g) (5] = 1. (2.30)

onde a funcao ¢; ; ¢ a equagao 2.28 para k= E, K.

Retomando a equagao 2.25 com a equacao 2.28] escrevemos

— — —
/ /

W(r) = (27?)_3/26“;'F+ /GO(F,T YU (r")(r )dﬁ, (2.31)

faltando a explicitacao da funcao de Green conjuntamente com as condigoes de
contorno, para que a solucao do problema de espalhamento por um dado potencial
U(r) esteja estabelecido. De fato, é a funcao Go(7, 7 ) que carrega as condigoes de
contorno previamente dadas pela equacao 2.13l

Com a intencao de explicitar a funcao de Green Gy(T, 7?’), escrevemos a funcao

delta no espaco de vetor de onda

) = (27) / - (2.32)

e a fungao Go(r, ") como
Go(7 1) = (27) 3 / G0 (el (2.33)

Substituindo 2.33] na equacao 2.27] (o operador V2 nio atua nas coordenadas 7 ), e

comparando o resultado com [2.32, encontramos que

~ o—ikT!
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e isso implica que

= i etk (F=r)
Go(T,T/) = —(27T) /mdk/ (235)

Este integrando possui polos nos pontos k' = 4k, entao é necessario fazer uma
descrigao bem definida para evitar estas singularidades e dar significado para a inte-
gral. Com efeito, a integragao no plano complexo contornando os pélos e garantindo
que a condicao dada por seja satisfeita para r — oo implica que a funcgao de

Green possa ser escrita como
G () = —————, (2.36)

e o superescrito (+) representa que esta é a fungao de Green que contém as condigoes

de contorno para r — co.

Esta fungao de Green possibilita reescrever a equacao 2.31] para a funcao espa-

lhada, de modo que

.
/

W) = n) e 4 [ GPEAUEEO, 2

que é a equacao de Lippmann-Schwinger. Esta equagao substitui a equacao de
Schrodinger mais as condig¢oes de contorno, por trazé-las na fungao de Green G’((]Jr) (7, 7 ).
E possivel encontrar uma expressao para a amplitude de espalhamento a partir da
equacao [2.37, bastando avaliar se o seu comportamento coincide com a onda as-

sintética .13 para r — oc.

Comparando as equagoes 2.37 e 2-T3] verificamos trivialmente que o termo expo-

nencial é satisfeito, bastando verificar o comportamento da integral

I= / GSP 7 YU () (7)) dr? (2.38)
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para a condicao de que 7 é muito grande. Para visualizar claramente a dependéncia

desta integral com 7, escrevemos ela explicitando a funcao de Green, que implica em

1 eik|F—r_7| . L.
I=-— / U (r"p ™) () dr. (2.39)
m

T — 1|

Expandindo o termo |7 — r/| para 7 >> 1/, encontramos

|F_7:7|:\/r2—277-7:;+r’2 =~ T—f-ﬁ, (2.40)
r— 00

e isto implica que podemos escrever

-
!

ik|rF—r’| ethr S

= = —Gizkf-r + O(Tﬁ2), (241)
G

onde Ef = kr é o vetor de onda final. Substituindo este resultado na equagao 2.39
em uma aproximacao em que os termos de ordem O(r~?) podem ser desprezados,
isto é, o potencial tem um alcance finito, encontramos

eikr 1

r 4m

.
/

. e Uy () (2:42)

e combinando este resultado com a equacao 2.37 temos
ikr
e 1 - -

v )T - Sm [T (24
™

A equagao é equivalente a equacao 2.13] pois ambas sao vélidas para as
mesmas condicgoes sobre 7 e 7. Isto implica que a amplitude introduzida na equagao
é dada por

A= (2m)73/, (2.44)

e introduzindo a onda plana normalizada correspondente ao vetor de onda final

Py (17) = (2m) 2 (2.45)

podemos escrever a amplitude de espalhamento da equacao 213 como

(271')3/2
47

f(0,0) = — / e R Uy (7Y dr, (2.46)
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que, recuperando a dependéncia de 1)t) com o vetor de onda inicial, é equivalente a

A*Q

e )dr, (2.47)

f(0,0)

ou utilizando uma notagao mais compacta (A~% = 873):
f=—2m® (@ | U ). (2.48)

Ainda assim, para explicitar a dependéncia da amplitude de espalhamento com o

potencial de interagao V (), devemos substituir a equagao 2.8, de modo que

(27)%m

f=-

<<I>,;f\ Vivp) - (2.49)
O elemento da matriz de transicao T%; ¢ definido como
Ty = <(I)Ef| Vg, (2.50)

e isto implica que a amplitude de espalhamento fica escrita como

(27)%m

f=-5

Ty (2.51)

A secao de choque diferencial dada pela equacao 2.23] pode ser finalmente escrita
como
do  (2m)*

2
m
i T|Tﬂ|2. (2.52)

2.4  Analise de Ondas Parciais

Nas secoes anteriores, foi demonstrado que a amplitude de espalhamento e conse-
quentemente as secoes de choque diferenciais sao determinadas através do compor-
tamento assintotico da equacao de espalhamento. Esta secao é dedicada a encontrar
estas mesmas grandezas fazendo a consideracao de que o potencial de interacao é

central, isto é, depende apenas da magnitude do vetor 7. Neste caso, a solucao
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da equacao de espalhamento pode ser escrita em termos dos harmonicos esféricos
e de uma funcao radial a ser determinada. Escrevendo a solucao explicitamente
nesta forma, podemos encontrar conexoes entre a funcao radial e a funcao de onda

assintotica. Este procedimento é conhecido como anéalise de ondas parciais.

Consideremos o espalhamento de uma particula de massa m por um potencial
central V'(r). No sistema de coordenadas esféricas, a equagao de Schrodinger inde-

pendente do tempo 2.4 para a func@o de onda estaciondria é escrita como

h2

2m

Ve (7) + V()™ () = By, (2.53)

onde o laplaciano em coordenadas esféricas V7, é

10 0 1 0 0 1 92
wr = 3o \"ar o7 | sinf— | + ——————1. 2.54
Vess {73 or (T 6r) T o0 (sm 89) T3 sin208<p2] (2.54)

Com o auxilio do operador momento angular orbital £, tal que £* = £2 + EZ + L2

o hamiltoniano equacao 2.53] pode ser escrito como

R [1 0 9] L?
de modo que os comutadores
[H, L% =[H,L.]=0. (2.56)

Os operadores £2 e £, possuem autofuncoes comuns, Y, (6, ¢), de acordo com as
equacoes

LY (0, ) = U1 + 1R Y (6, 0) (2.57)

LY (8, 9) = mhYi(6, o), (2.58)

e os numeros m, [ associados aos autovalores destes operadores sao o nimero quantico

orbital e o nimero quantico magnético, respectivamente.
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A partir destas equacgoes, podemos propor uma expansao da funcao de onda es-

tacionaria em termos das autofuncoes do momento angular e do termo radial,

POl = (k) Rum (e, 1) Yin (0, 0), (2.59)

=0 m=—1
onde a dependéncia com o nimero de onda k foi explicitada na funcao de onda, nos
coeficientes da expansao e nas funcoes radiais. Esta expansao é vantajosa, uma vez

que a sua aplicacao na equagao [2.53] permite obter para cada funcao radial

2 [L d <T2 d) G 1)} Rulk,r) + V(I Ru(k, 1) = ERy(k, 7). (2.60)

Com | r2dr dr 72

E conveniente definir uma nova funcao a ser determinada
w(k,r) =1rRy(r), (2.61)

e escrever a equacao .60l em termos do potencial reduzido e do nuimero de onda

(assim como na equagao 2.7))

d l(l+1

dr 72

—U(r)| w(k,r) =0, (2.62)

que é a equacao radial de espalhamento.

Para resolver a equacao[2.62 e encontrar as funcoes u;(r), é necessario especificar as
)
condicoes de contorno que devem ser satisfeitas por estas fungoes. As solucoes radiais
para a particula livre U(r) = 0 sdo importantes para determinar estas condi¢oes

d? , l(l+1)
sk = 2 ik, 1) =0, (2.63)

Fazendo a mudanca de variaveis p = kr e definindo a fungao

Filp) = M, (2.64)

p

a equacao radial de particula livre pode ser escrita como

ot (e
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que ¢ a equacao diferencial de Bessel esférica. A solugao geral desta equagao diferen-
cial é a combinacao linear de duas solugoes particulares linearmente independentes,

tais como a funcao de Bessel esférica j; e a fungao de Neumann esférica n,
Filp) = CVi(p) + CPmu(p) (2.60)
I\p AV 1 lp), .
que voltando para a notacao em r fica

Ak, 7) = kr |G julkr) + G (k)] (2.67)

Examinando as solugoes particulares de 2.65] percebemos que a apenas a fungao

de bessel esférica é regular na origem (kr — 0), pois este comportamento é tal que
r5,(0) =0, (2.68)
dado explicitamente pela forma [24] p. 674]

ri(kr) ~ 7t (2.69)

T — 00
Assim como as fungoes de Neumann e de Hankel sao irregulares na origem por nao
satisfazerem o critério de serem nulas na origem. Isto implica que j;(kr) é a unica
solucao da equacao finita em todos os pontos do espaco, e portanto para todo
valor positivo de energias (condigao de espalhamento) existem autofungdes comuns
ao hamiltoniano livre

2
SN v/ 2.
Ho 2mvr’ (2.70)

ao operador £? e L, dadas por j;(kr)Y;,(0,¢). Além disto, as fungoes de Bessel

sao ortogonais em relagao a variavel continua k, isto é

/ (k)i (Kr)ridr = —8(k — &), (2.71)
; 2k

e portanto as autofungoes escritas em termos de j;(kr)Y;,,(0, ¢) constituem um con-
junto completo ortogonal. Isto significa que podemos expandir fungoes relevantes

a0 nosso estudo em termos destas autofuncoes.
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A funcao de onda plana, que é autofungao do hamiltoniano livre, pode ser escrito

como (escolhendo k = kZ)

[e o]

eikzcose _ Z(Ql + ]_)'lljl(kr)PZ(COS 0), (272)

1=0
onde as fungoes P;(cosf) sao os polinémios de Legendre dados por

-\ 12
Pyi(cos ) = (%4—+1) Yi0(0). (2.73)

Comparando as equacgoes e 272 com o auxilio da relagao entre os harmonicos
esféricos e os polinomios de Legendre, verificamos que as fungoes radiais para a
particula livre sao idénticas as funcoes de Bessel esféricas, a menos de um fator
dependente de k. Além disso, conseguimos identificar os coeficientes da expasao
2.501

)= [4m(21 + )]V, 0. (2.74)

Com estas informagcoes e conhecendo a forma funcional das fungoes de Bessel para
r — 00, podemos expandir a funcao de onda estaciondria em um conjunto das
autofungoes do hamiltoniano de particula livre e determinar a forma da amplitude

de espalhamento nesta formulacao.

Na regiao assintotica, a funcao de onda de espalhamento pode ser escrita a partir

da expansao em ondas parciais como

> in (kr — L] ikr
w(+)<kjf) ~ A(k) Z(2l+1)zlw
1=0

T — 00

m e
Lr PI<COS 9) + f<k7 97 @)

r

] , (2.75)

que, com a ajuda da equagao .73 e da férmula de Euler, pode ser escrita como

o 1 i(kr—2Llr) _ —i(kr—2Lim)
SN w2+ 1) Mi " x(2.76)

=0 m=—1

POk~ A(K)

ikr
}/lm(ea 90)5771,0 + f(ka 97 ()0) er :| .
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Isto deve ser equivalente a expansao [2.59 para o limite em que » — oo onde o

comportamento radial pode ser descrito por .67 com rR;(r) = w;(k, ), e portanto

kr—2im+8;) _ e—i(lcr—%ln—i—&l)

(3] l ei(
WOk ~ D amk)Ak) Yim(0,0), (2.77)

=0 m=-I

2ur
onde

Ak = [0 k) + P w)] (2.78)
é a amplitude relacionada as fungoes de Besses e Neumann e §; é um angulo real
qualquer que representa a diferenca de fase entre estas fungoes. Comparando as

equagoes 2.760] e .77, determinamos os coeficientes ¢, (k) da expansao, dados por
A(k)

m(K) = 73 g M2+ DI e, (2.79)
implcando que a expansao deve ser escrita como
~(20+1)
POk, 7) = Ak)D S{:Twzle“isl(k‘, 7)Pi(cos h). (2.80)

=0

Sabendo que a forma funcional da equagao radial R;(r) nesta regiao estd associada
as fungoes de Bessel, é possivel determinar a amplitude de espalhamento da equagao
2.13] simplesmente comparando os termos que representam a amplitude da onda

esférica com os termos equivalentes da equacao 2.80. Esta comparacao resulta em
1 — :
f(0,p) = z Z(Ql + 1)e™ sin §;P(cos 0). (2.81)
1=0

Esta equacao é relevante, pois se as diferencas de fase sao conhecidas para cada
termo da expansao em ondas parciais, entao a amplitude de espalhamento pode ser

obtida diretamente. Além disso, a equacao 2.23] implica que

00 2

> (21 + 1)e" sin §,Py(cos 0)]| (2.82)

=0

do
dQ k2
e a sua integracao sobre o angulo solido df) resulta na secao de choque integral
47

o=13 > (20 + 1)sin® 5. (2.83)
=0

o0
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A relacao entre as diferencas de fase e o potencial espalhador nao é trivial, entre-
tanto é possivel escrever os elementos da matriz de reatancia (matriz K') em termos
do potencial espalhador e das fungoes de espalhamento. Os elementos desta matriz
podem ser relacionados diretamente com os elementos da matriz de transicao, o que
implica que as secoes de choque podem ser obtidas a partir da equacao Da
mesma forma, é possivel encontrar uma relacao direta entre os elementos da matriz
K com a tangente das diferencas de fase, o que possibilita determinar as secoes de
choque a partir de2.821 A determinagao da matriz K deve ser feita numericamente,
pois a representacao do potencial espalhador de moléculas é complicada demais para
ser feita de modo explicito. Além disto, as fungoes de espalhamento que dependem
do potencial também sao representadas numericamente, o que impossibilita uma

abordagem mais analitica do problema.

Expandindo as funcoes relevantes na equagao de Lippmann-Schwinger em ondas
parciais, esperamos encontrar alguma relacao explicita das diferencas de fase com
alguma integral radial. As expansoes

00 l

TP(JF Z Z aRi(k,r) lm(l% )Yim (0, 0), (2.84)

=0 m=—1

l

1/2 oo )
D (7) = (3) S5 k)Y (k) Vi (6. ). (2.85)

m
=0 m=-I

G (7 ) = —zkz Z Gi(kr )R (k1= )Y (0,0 Yim (6, ) (2.86)

=0 m=—1

resultam, por substitucao na equacao 2,37, em

S Rk (V0 = 3 3 [( ) it s

=0 m=—1 =0 m=—1

e [ jl<kr<>h§”<kr>>U<r’>Rz<k,r'>r’2dr'] Yt (k) Yim (6, ).
0
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onde a ortogonalidade entre os harmonicos esféricos foi utilizada e a notacao r. e

r- representa o menor e o maior valor entre r e 7.

Com a equacdo acima é possivel representar explicitamente a funcao R,;(k,r) em
termos de r e r’, tal que
1/2
2\ /% 4!

Ru(k,r) = (;) C—ljl(kr)—zk: {hg”(m /0 ' G (kr YU YRy(k, 7')r%dr'+  (2.88)

Jilkr) / h? (k"YU (r' YRy (k, 'y dr |

Podemos avaliar o seu comportamento assintético e comparar com a solucao geral

da equacao .60l na mesma regiao do espaco, isto é
Ri(k,r) ~ gi(k,r)—tandn(k,r), (2.89)
T — 00

a menos de um fator de normalizagao arbitrario que esta incluido nos coeficientes
¢;. Para r — oo, o dltimo termo da equagao [2.88 desaparece, e utilizando a relacao

hl(l)(kr) = ji(kr) + wmy(kr), encontramos

(2,90

2 1/2 9]
Ri(k,r) ~ gi(kr) [<—) - —Zk/ gk YU (" Ry (e, ')r"dre!
T o 0

s @]
w(kr) [k / jl(k;r’)U('r/)Rl(k:,'r“)'r’adr’] .
0
A comparagao entre as formas assintéticas da fungao R;(k,r) implica que

—k/ Gi(krYU (r"YRy(k, r')r"dr’
0

tan g, = (2.91)

2 1/2 Zl 00 ’
(—) — —zk/ Gi(krYU (P YRy (k, " )r"dr’
Os coeficientes arbitrarios ¢; devem ser escolhidos de modo a simplificar a relacao

entre as diferencas de fase e as integrais radiais, tal que

tan 6, = —k/ Gk YU YRy (k, r")r"dr. (2.92)
0
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A andlise da equagao de Lippmann-Schwinger expandida em ondas parciais com
o conhecimento dos coeficientes ¢; permite encontrar mais algumas relagoes impor-

tantes. Os elementos da matriz

K = (o, (MU (r) 457 (k, 7) (2.93)
sao dados por
K, = / Gi(krYU(r"YRy(k, r')r'dr’, (2.94)
0
e portanto
K = _tazél (2.95)

Utilizando a relagao hl(l)(k;'r’) = ji(kr) 4+ wny(kr), cada fungao radial que aparece na

equacao de Lippmann-Schwinger [2.37 fica escrita como
Ru(lkyr) = sitr) + [ Gl UG Rk, (296)

onde

Gi(r,r") = —kji(kr)ny(krs). (2.97)

No préximo capitulo, estas equagoes serao utilizadas na formulacao de um método
iterativo para a determinacao dos elementos da matriz K, permitindo a obtencao

das diferencas de fase e consequentemente das secoes de choque.



Capitulo 3

Método das Fracoes Continuadas -

MCF

O método das fragoes continuadas consiste em um método iterativo para a ob-
tencao da matriz de espalhamento, a partir de uma aproximacao em que o potencial
espalhador nao influencia a funcao de onda radial. Esta matriz é escrita na forma de
fracoes continuadas, sendo obtida a partir da aproximacao de que a onda espalhada
é identica a onda incidente quando o potencial de interacao se anula. Assim, os
elementos da matriz de espalhamento podem ser obtidos recursivamente a partir de
uma determinada iteracao. A eficiéncia e facilidade de aplicacao deste procedimento

foi demonstrada em diversas ocasioes [9, 28] 29].

3.1 'Teoria do Método

Simplificando a notacao do capitulo anterior, descrevemos a equacao de espalha-

mento como

¥) = 9) +GU [¢), (3.1)
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onde U é o potencial de espalhamento considerado hermitiano, [¢) = ™) (k,7) é
a fungdo de onda que descreve a dinamica de espalhamento, |¢) = ¢ (k,7) é uma
onda plana e G é a funcao de Green de particula livre, dada em termos das fungoes

de Bessel e de Neumann esféricas como 2.97]

G =G(rr) = —kjkryn(kr') — " >r (3.2)
G =Gi(r,r") = —kji(krYny(kr) — r>1. (3.3)

O objetivo é obter através da fungao |¢) a matriz K, definida como

K ={g|Uly) (3.4)

cujos elementos se relacionam com as diferengas de fase por
1
K, = ~ tan dy, (3.5)

e com isso obter a secao se choque desejada para cada energia do positron incidente

através da equagao [2.82]

Na primeira aproximacao de Born, a fun¢ao de onda de espalhamento é dada pela
onda plana incidente, e isto implica que a matriz K nesta ordem de aproximacao
seja diferente de zero, ou seja, (¢| U |¢p) # 0. Com isto, definimos um novo potencial,
UM dado por

Uvh —p— W (3.6)

(olUld)

de modo que a sua operacao sobre a funcao |¢) é nula, isto é
UM ¢y =0, (¢| UM =0. (3.7)

Substituindo este potencial na equacao de espalhamento 3.1}, obtemos

) = |6) + GU ) % LU . (3.8)
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ou de forma equivalente

- Ny io
(1=6U) ) =16) +6GU |8) 1 (39)
A inversao do operador (1 - gu (1)) permite escrever
= (1-guW)™ 1 gu) " gurjg) AUI) 3.10
W)= -gu®) o) + (1=GUT) " GUe) oy (310)
onde
(1-6UM) " [g) = |9) +Z (Guhy (3.11)
e, usando a propriedade obtida na equagao B:ZL 1mphca em
_ _ (11 <¢\UW>
1) =)+ (1—GU"W) "GU|9¢) o016 (3.12)

Com o objetivo de obter a solu¢do [1)) e usi-la na equacao B.4l definimos as

seguintes funcoes
1) = GU |9) (3.13)
) = (1= GUD) o), (3.14)

e reescrevemos a equagao 3.12] através destas fungoes

{0lU]¢)
(oU]d)

Multiplicando esta expressao por (¢| U em ambos os lados da igualdade e resolvendo

V) = [&) + [¥1)

(3.15)

para a equacao [3.4]

(¢l Ul9)’
K = (¢|U = , 3.16
YWY = G010 — telT T (310
que pode ser substituida novamente em [B.15] resultando em
9 = 10) + o) A1) (317

(@I U @) = (&l U |ehr)

Este conjunto de equacoes permite determinar a matriz K na primeira aproximagao
de Born, tal que ¥ = ¢;. O objetivo é ir além desta aproximacao, e para isto é

necessario encontrar a funcao de espalhamento ;.
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Observamos que a equagao [B.14] é identica a equacao de Lippmann-Schwinger,

onde as fungoes envolvidas sao reescritas em termos da equacao B.13

1) = |¢1) + GUM Juy) (3.18)

que é do mesmo tipo da equacao de partida do passo anterior 3.1l Portanto, podemos
seguir o mesmo procedimento do passo anterior com o objetivo de resolver esta
equacao. Seguindo o mesmo raciocinio que permitiu definir as equagoes B.6, B I3 e

[B.14, definimos
U0 61} (6] U

@ _ gy _
U® =vu ACIT (3.19)
|62) = GUW |¢1) (3.20)

(§
i) = (1= GU®) ™ |n) (3.21)

A operacio do potencial U® sobre as funcdes |¢;) e |¢) é nula, de modo que

U@ ¢) =UP |¢) = 0. (3.22)

Substituindo a equacao B9 em BI8| a fungao |¢;) fica escrita como

(@1l UY )

= U® U |¢y) ot 3.23
que apods a aplicacao das equacoes e [3.27], resume-se a
(@1 TN J¢hr)
= + —_—. 3.24
Atuando (¢1| U na igualdade acima, é possivel resolver para
U 2
(1| UD |gn) = Gl 161 (3.25)

(D1 UD [d1) = (&1 UW [aha)”

L A equagdo 17 da referéncia [29] estd errada.
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e a substituicao desta expressao na equacao 3.24] implica que

(1] U |¢1)
(@1 UW 1) = (dn| UW Jaha)

Além disso, a func¢ao de espalhamento |1)) é definida pela equagao B.21] tal que

V1) = |é1) + [b2)

(3.26)

[2) = |¢2) + GU [g)s) . (3.27)

Uma nova repeticao deste procedimento nos levaria as equacoes

(62| U |¢2)

1h2) = |¢2) + [t3) (G UD [69) — (o] U [455)” (3.28)
[¢3) = |¢s) + GU ), (3.29)
onde as fungoes de indice 3 sao definidas por
|¢3) = GU® |2) (3.30)
) = (1= GU®) ™" |gg) (3.31)

de modo que a operacdo do potencial U® sobre as funcoes |¢), |¢1) e |¢2) é nula,
isto é

U o) = U |¢y) = U [) = 0. (3.32)

Observando o comportamento acima, é possivel aplicar o principio da inducao
para o procedimento de ordem N e encontrar todas as funcoes relevantes para a
resolucao da equacao de espalhamento definida no passo anterior. Ou seja, as fungoes

relevantes na iteracao N sao dadas por

(On| UM |py)
(On| UM |on) — (pn| UM [ihn1)

|ons1) = GUN |on) (3.34)

[UNn) = |dn) + |¥ni1)

(3.33)

[WUnt1) = [dvar) + GUNT [hnsy) (3.35)
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e nestas relacdes continua nula a operacio de U®) sobre as fungoes |¢;), tal que
UM u)=0,i=0,1,--- ,N—1, (3.36)
e nestas equagoes explicitamos a notacao

¢ =¢, UY =U. (3.37)

Em cada uma das iteragoes, o potencial de interacao foi definido de forma a
ser sempre menor que o potencial no passo anterior, isto é, a interacao entre o
projétil e o alvo espalhador vai sendo enfraquecida sucessivamente. Como resultado
deste enfraquecimento, podemos parar o processo apos M passos, onde o termo
GUM) |4py;) pode ser negligenciado, e, de acordo com a expressdo .35, podemos

escrever

) = o) (3.38)

e utilizando de forma recursiva as equagoes do processo iterativo, construimos a

funcao [¢).

Mesmo tendo em méaos o material para construir a funcdo de onda |¢), é mais
facil e préatico construir a matriz K. De acordo com as equacoes 3.34] e 3.36], temos

as seguintes relagoes

(O] UM |dng2) = (| UMY o) (3.39)

(AN UM |pnyns) =0, M =3,4,--- (3.40)

Definimos a matriz parcial obtida durante o i-ésimo passo iterativo, K;, (i =

1,2,---) conforme

Ki = (1| UV Jaby) (3.41)
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e entao expressamos K; na forma de fragoes continuadas, utilizando as equagoes

B33 B.34 e
(3] U ;)

K; = (¢i1| UV 0,) + : . 3.42
i 90 (@il UD i) — Kiga (342)
O termo K; dado pela equacao é relacionado a matriz K por
K
K=Kp+K—2 _ (3.43)

Kp— K’
e nesta equacao Kpg = (¢| U |¢) é a matriz K na primeira aproximagao de Born. Pelo
motivo da equagao ser escrita na forma de uma fracao continuada, e ser central
para o método proposto, este método é chamado de método das fragoes continuadas.
Ao obter K, a fungao de onda |¢) sera calculada com o auxilio da equacao B.I7 e

expressa como
Kp

— 3.44
e (3.44)

V) = [¢) + |vn)

3.2 Processo Iterativo

Com o objetivo de deixar claro o processo iterativo, analisamos cada termo da

equacao [3.42] em relagao aos indices. Para tanto, adotamos a convengao
($ia| UV = Koo, (3.45)

(Gl UD gy = Ky, (3.46)

e reescrevemos a equacao [3.42 tal que
K2 .
2,2,0
Ki - Ki*l,i*l,l -+ W (347)
i — Vi1
Para cada iteracao, isto é, para cada valor de i, obtemos a matriz K necessaria para

contruir recursivamente K; e resolver a equacao [3.43]
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3.2.1 Primeira iteragao (i = 1)

Para o calculo da matriz K com apenas uma iteracao, utilizamos 1 =1 e Ky =0

na equacao [3.47] e obtemos
K1 — KO,O,I + K17171. (348)

3.2.2 Segunda iteragao (i = 2)

Considerando agora duas fragoes na equagao3.47), usamos i = 2 e K3 = 0, obtemos
Ky = K12+ Kaopo, (3.49)

que deve ser substituido na expressao

Ky = Koo+ &, (3.50)
Kiig— K,
resultando em
K- K K1271,1
1= Koo1+ (3.51)

T K — Ko — Koo
3.2.3 Iteracao i =3
Para fazer o cdlculo com trés iteracoes, usamos i = 3 e K, = 0. Com isto

K3y = Ks93+ K333, (3.52)

2
K2,2,2

Ky = K192+
Koo —Koo3 — K333

(3.53)

e finalmente

2
K1,1,1

Ky = Koo + (3.54)

2
K2,2,2

Kii1—Kiip— K K K
222 — 8223 — 333
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3.2.4 Iteracaoi = N

A partir dos trés primeiros passos podemos generalizar o processo iterativo para
qualquer ntmero de iteragoes. Utilizando ¢+ = N na equacaol3.42le fazendo K1 =0
obtemos

Ky = Ky_-in-18 + Ky NN, (3.55)

e substituindo recursivamente na expressao para a matriz K anterior

K in_1n-1
Ky 1 =Kn_on_oN_1+ M 3.56
N-1 N-2,N—2,N—1 Knoinin — Kn ( )

até obter K.

Executando o processo descrito acima N + 1 vezes e verificando que o resultado
nao difere daquele obtido para o processo executado N vezes, podemos considerar
que a matriz Ky estd convergida e portanto o processo pode ser interrompido, uma
vez que a matriz K obtida é a matriz K exata para o sistema em estudo de acordo

com a convergencia desejada.

3.3 Propriedades do método

O método das fragoes continuadas possui algumas propriedades de interesse no

estudo da colisao de pdsitrons com moléculas.

3.3.1 Do potencial de interacao

Em se tratando de um potencial compacto e separdvel em N termos

U= Z 9:) (i » (3.57)

o potencial U®) desaparece apés N interacoes. Como resultado, obtemos a matriz

de espalhamento exata apds N iteracoes.
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Potenciais nao locais sao supostos compactos, ou seja, podem ser aproximados pela
soma de termos separaveis com uma precisao arbitraria. Desta forma, concluimos
que a matriz de espalhamento para um potencial nao local pode ser calculada via

método das fragoes continuadas com qualquer precisao desejada.

3.3.2 Das funcoes calculadas no MCF

A partir da segunda iteracao, todas as funcées que sao calculadas no processo
iterativo do método das fragoes continuadas sao de alcance finito. Isto é garantido
pela validade da relacao [3.36] e também pelo fato de que a funcao de Green se

comporta assintoticamente como
G~ —klm) (il - (3-58)

Foi demonstrado a partir da equacao .63 que a solucao da equacao radial para a
particula livre é a fungao de Bessel esférica. Utilizando este resultado na equagao
B30 encontramos

Portanto, para qualquer funcdo ¢ que exista U™ [¢), percebemos o seguinte

comportamento assintético

lim GU™Y |€) = —k [ny) (| U™]¢) = 0. (3.60)
Como resultado, todas as fungoes ¢; (i = 1,2,---) definidas pela equagao B.34] sao
de alcance finito e regulares na origem.
3.3.3 Convergéncia do processo iterativo

O método das fracoes continuadas converge rapidamente. Para demonstrar isto,

multiplicamos o potencial de interacao por um parametro A. Entao, para valores
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pequenos deste parametro, podemos representar a matriz K = (4| U [¢p) por uma

série de poténcias
K =X{(0|U|9) + N (¢|UGU |¢) + N (| UGUGU |¢) - - - (3.61)

Se definimos

A = A" (8| U(GU)" " 9), (3.62)

a equacao [B.61] fica escrita simplesmente como

K=M+XA+ A+ (3.63)

Calculando a matriz K; a partir da equacao [3.42 com 3 iteragoes, encontramos
Ki=X+XA+M+ A+ X+, (3.64)

que é uma expressao correta até o termo de sexta ordem. O raciocinio pode ser
generalizado para mostrar que o n-ésimo passo do método implica em uma expansao

da matriz K correta até o termo \2".



20

Capitulo 3. Método das Fracoes Continuadas - MCF




Capitulo 4

Descricao do Alvo Molecular

Uma vez definida a equacgao integral de espalhamento a ser resolvida e desen-
volvido o método para realizar esta tarefa, basta definir o potencial de interacao
relevante para o estudo da dinamica colisional do sistema de interesse. Vale lembrar
que o tratamento tedrico apresentado até o presente momento é valido tanto para
a colisao de pésitrons como de elétrons por moléculas ou atomos. Esta distincao
serd feita apenas no momento em que se definir o sinal da interagao entre o projétil
e as particulas do alvo, bem como a existéncia ou nao da interacao de troca. De
qualquer forma, a descricao do alvo molecular em termos da sua funcao de onda é

necessaria, para que estas interagoes sejam consideradas.

Apresentamos aqui, portanto, a descricao da funcao de onda molecular, indis-
pensavel para que se obtenha o potencial de interacao entre o pésitron incidente e
o alvo, de modo que seja possivel resolver a equacao de Lippmann-Schwinger 2.37] e

obter as secoes de choque desejadas.

1 Este capitulo foi baseado nas referéncias [26][30]
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4.1 Equacao de Schréodinger para um sistema de muitos corpos

E de nosso interesse obter solucoes aproximadas da equagao de Schrodinger nao

relativistica independente do tempo

HO(F, R) = EO(7, R), (4.1)
onde H é o operador Hamiltoniano, £ sao os autovalores associados a energia de

cada estado do sistema e O(7, é) sao as autofuncoes do sistema em estudo.

Para um sistem de muitos corpos (NN elétrons e M nicleos), considerando a in-
teracao eletrostatica entre cada constituinte do sistema e a energia cinética de cada

um deles, obtemos o Hamiltoniano em unidades atomicas

M N Ny MM
AZB
H==Y Vi~ Z 3Vi- ZZ S D D (1Y)
A=1 o1 Am1 A G j=i T As1poa TUAB
que pode ser escrito de forma mais compacta como
H:Tn+Te+‘/en+%e+Vnn~ (43)

Nesta expressao, os operadores Laplaciano V7 e V% envolvem a diferenciagao em
relagdo a coordenada do i-ésimo elétron e do A-ésimo nucleo, respectivamente. O
primeiro termo desta expressao é o operador de energia cinética correspondente aos
nucleos, o segundo termo é o operador de energia cinética dos elétrons, o terceiro
termo corresponde a atracao coulombiana entre os elétrons e os ntucleos, o quarto
termo faz referéncia a repulsao entre os elétrons e o ultimo termo diz respeito a
repulsao dos ntcleos entre si. As coordenadas que aparecem no operador Hamilto-
niano sao referentes as posicoes dos elétrons 7; e dos nucleos R4. A distancia entre
0 i-ésimo elétron e o A-ésimo ntcleo é entao dada por 74 = |15 — ﬁA|, assim como
rij = | —17;| e Rap = |R4— Rp| dao a distancia entre o i-ésimo e o j-ésimo elétron

e 0 A-ésimo e o B-ésimo nucleo, respectivamente.
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4.2 A aproximacao de Born-Oppenheimer

O hamiltoniano dado pela equacao envolve as coordenadas dos elétrons e dos
nucleos de tal maneira que a tentativa de resolver a equacao de Schrodinger de

muitos corpos, através de uma separacao de variaveis, sera falha.

Contudo, se analisarmos qualitativamente, devido ao fato de que os nicleos pos-
suem massas muito maiores que a massa do elétron, devemos esperar que os elétrons
possuam velocidades muito maiores do que as dos nicleos em atomos e moléculas.
Isto significa que os elétrons podem ajustar a sua posicao instantaneamente em
torno de um ntcleo que se move muito lentamente, portanto uma boa aproximacao
é considerar o movimento dos elétrons no campo dos ntcleos estaticos. Nesta apro-
ximagcao, o termo de energia cinética dos nicleos nao deve ser levado em conta, e o
termo de repulsao internuclear passa a ser uma constante no Hamiltoniano. Uma
constante em um operador nao tem efeito sobre as autofungdes do operador. O
operador resultante é chamado de Hamiltoniano eletronico

N N

z LRI D 3 SR (@.4)

i=1 A=1 Tia i=1 j>1

e este descreve o movimento de N elétrons no campo de M ntcleos estaticos.

A solucao da equacao de Schrodinger que envolve o Hamiltoniano eletronico
HetecPetee = EetecPelec (4.5)
é a funcao de onda eletronica
Derec = Petee(7i; J%A), (4.6)

que depende explicitamente das coordenadas eletronicas e parametricamente das co-

ordenadas nucleares, ou seja, para cada arranjo nuclear, ®.,.. ¢ uma fungao diferente
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das coordenadas dos elétrons, assim como a energia

gelec = elec(éA)- (47)

A energia total para nucleos fixos deve incluir a constante de repulsao nuclear

M M
gtot = 5elec + Z Z ZAZB (48)

Do Tias .
4.3 Aproximacao de Hartree-Fock

O Hamiltoniano eletronicod.4ldepende apenas das coordenadas espaciais dos elétrons.
Entretanto, para descrever completamente um elétron é necessario especificar o seu
spin, ou seja, para considerar os efeitos de spin, a funcao de onda deve incluir as
coordenadas espaciais dos elétrons e uma coordenada de spin. A funcdo de onda

fica:
(I)<17 27 te 7N6) = (bl (Fh Xl) (b? <F27 XQ) T (bNe (FNm XNe) ) (49)

onde as coordenadas espaciais do N-ésimo elétron estao representadas pela sua
posicao 7y e a sua coordenada de spin pela funcao yy. Esta funcao de onda que
une as coordenadas espaciais as de spin é denominada de funcao spin-orbital. Uma

caracteristica que deve ser observada é a antissimetria da fungao spin-orbital, isto é
(I)(la 7i7j7"' 7N) = _(I)(lv 7j7i7"' 7N)a (410)

e ainda podemos escrever esta funcao como o produtédrio de orbitais moleculares

o (r) = H¢ (73) X, (4.11)

sendo esta aproximacao conhecida como método de Hartree-Fock.
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Uma forma mais simples de construir fun¢oes de onda Hartree-Fock é usando

determinante de Slater. Para o caso de N elétrons, a funcao de onda fica

o1(1)  P2(1) -+ on(1)

®(1,2,-- ,N) = (N)~1/2 ¢1_(2) ¢2_(2) B ¢N_(2) , (4.12)
P1(N) ¢2(N) -+ on(N)
ou de forma mais conveniente
®(1,2,--- N) = Alp1(1)2(2) - - - on(N)), (4.13)
onde A é o operador antissimetrizador dado por
A= % ;(—1)@15, (4.14)

onde P é o operador de permutagao e ep é o nimero de transposicoes de P.

Para resolver a equacao de Schrodinger e obter a fungao de onda molecular, usamos
a aproximacao de campo autoconsistente (SCF - self consisten field), onde muda-
mos o hamiltoniano de muitos elétrons para muitos hamiltonianos de um elétron, e
estes elétrons interagem via campo médio. Utilizando a aproximagao SCF e descre-
vendo os orbitais moleculares através da combinac@o de orbitais atémicos (LCAO -
linear combination of atomic orbitals), é possivel resolver o problema variacional de

Hartree-Fock [26].

4.4 O operador de Fock para moléculas de camada fechada

As aproximagoes apresentadas previamente permitem que o Hamiltoniano eletronico
1.4 seja escrito como

Hyr = h+ 0" (4.15)
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onde h é o operador de um elétron

| NM
h=—= 2 =4 4.1
2 ZVZ : Z TiA (4.16)
i=1 i=1,A=1
e v ¢ um operador de dois elétrons
S|
HF _ L
v _ZT (4.17)
i=1,j>i Y

Na descricao do sistema, utilizamos os orbitais completamente preenchidos, de
acordo com a formulagao restrita de Hartree-Fock (RHF - restrict Hartree-Fock),

portanto escrevemos

O = A |(¢1(1)a(1)(61(2)8(2)) - - (dn(2N = Da(2N — 1)(¢n(2N)B(2N))) ,
(4.18)

onde N = N, /2. Escrevemos de forma mais conveniente
o = |11.--NN), (4.19)

onde o orbital sem barra indica spin para cima (1) e com barra indica spin para

baixo ({).

Com a funcao de onda em maos, calculamos a energia

_ (2[Hur|®)

(4.20)
(®|®)
Utilizando a equacao [4.15] analisamos o numerador em duas partes
N
(11---NNh[1T1---NN) = " 2h; (4.21)
i=1
e
N
(11---NN["[11-- NN) = Y~ (2Ji; — Kyy), (4.22)
ij=1
e a energia eletronica fica
N N
&l = Z 2hi; + Z (2Ji5 — Kij) - (4.23)
i=1 ij=1
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Os termos J;; sao os elementos de matriz do operador

Jl(l) / dr (b ( )‘bl( ) (424)

T12

conhecido como operador de Coulomb. Os elementos de matriz sao escritos como

Ty == [ ;) (16,2 (4.25)

Jij = / / dﬁdfz‘(bi(l)‘:fj@w, (4.26)

que pode ser interpretado classicamente como a repulsao eletronica de duas nuvens

resultando em

de carga p; = |¢;(1)]? e p2 = |¢;(2)|>. Geralmente, notamos este elemento de matriz

como (ii|jj) e corresponde aos elétrons 1 e 2 respectivamente.

Os termos K;; sao os elementos de matriz do operador de troca, que nao possui
uma contrapartida classica. Este termo surge pela antissimetria da funcao de onda.

Para o operador de troca, os elementos de matriz sao

Ky = [ [ a0 o

e representamos K;; como (ij|ji).

Os estados avaliados pelo principio variacional, equacao 4.20, de uma funcao de
onda aproximada, sao um limite superior para a energia exata. Portanto, os orbitais
¢; mais apropriados para o calculo sao aqueles que fornecem a energia mais baixa
da func@o de onda total. Enquanto que o orbital ¢; muda para (¢; + d¢; = ¢; + 9),

a energia eletronica na equagao .20l muda para
E(i+6) = +4Z §| F'i) + O(6%), (4.28)

onde I é o operador de Fock dado por

Fr=h+J+> (2J'— K'). (4.29)
J#i
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Quando consideramos apenas os orbitais duplamente preenchidos, isto é, aqueles de

camamada fechada, a acao deste operador sempre sera tal que

Fij = (il F[7) - (4.30)

4.5 Método LCAO para a obtencao dos orbitais moleculares

A ideia de que os orbitais moleculares podem ser obtidos através de uma com-
binacao linear de orbitais atomicos é razoavel. Isto porque é esperado que os or-
bitais moleculares venham a surgir pela superposicao de orbitais atomicos, quando
dois atomos estao suficientemente préoximos. As proprias funcoes matematicas que
descrevem os orbitais atomicos sao funcoes aproximadas. Com tudo isso, a argu-
mentacao de que é possivel aproximar os orbitais moleculares por uma combinagao

linear de fungoes atomicas se mostra adequada.

Utilizar este tipo de orbital nas equacgoes de Hartree-Fock foi a proposta de Ro-
othaan [20]. Utilizar estes orbitais nas equagoes de Hartree-Fock significa dizer
que estamos obtendo os orbitais moleculares, e consequentemente a funcao de onda

molecular, através de um método autoconsistente (HF-SCF).

Para o caso em que a funcao de onda tem a forma da equacao 11l escrevemos

os orbitais moleculares na forma de uma combinagao linear
Gi(7) =D CuiX (4.31)
pn=1

onde c¢,; sao os coeficientes da combinacao linear que representam o orbital ¢;, e
X sao as fungoes de base que representam os orbitais atémicos em questao. Cada
orbital molecular possui o seu préprio conjunto de coeficientes c,;, que representam

as propriedades (paridade, simetria, etc.) deste orbital.
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A utilizacao deste método para a obtencao dos orbitais moleculares é de particular
conveniéncia, pois, uma vez que conhecida a descricao dos atomos que constituem a
molécula, podemos escrever os orbitais moleculares segundo esta combinacao linear
e resolver as equacoes numericamente de forma iterativa até que seja alcangada a

convergéncia desejada.

4.6 Potencial de interacao utilizado

Com o objetivo de tratar o espalhamento de pésitrons por moléculas, devemos
conhecer a forma do potencial através do qual as particulas envolvidas interagem.
Para tanto, consideramos o caso de um alvo que interage com uma particula. Desta

forma, o Hamiltoniano total do sistema sera
1 2 — =
H=Hpmo — §V;+ U (r;,7), (4.32)

onde H,,,; ¢ o Hamiltoniano molecular, 7; é a coordenada dos N constituintes da

molécula e 7 é a coordenada do pdsitron.

O nosso objetivo é resolver a equacgao de Schrodinger
Hyp (73, 7) = EY (1, 7) (4.33)

e como H é conhecido, basta aplicar o método de resolucao de equagoes diferenciais

parciais para obter a funcao
w(ﬁaf):@b(Fl)FQa"')FNaF)' (434)

Os acoplamentos entre as coordenadas das N + 1 particulas nao permitem que
as solugoes sejam escritas na forma de produtos de fungoes. Para contornar este
problema, recorremos a descricao do alvo. Supondo que conhecamos as autofuncgoes

do alvo, e estas sao escritas como determinantes de Slater tal qual na equacaod.12, o



60 Capitulo 4. Descricao do Alvo Molecular

conhecimento de todas as funcoes do alvo nos permite escrever a funcao de onda total
do sistema na forma de uma expansao, onde projetamos a funcao de espalhamento

nestas funcoes moleculares
O (7, 7 Z¢m ) Eo (7) . (4.35)
Usando esta expansao na equacao de Schrodinger, obtemos

MY b (7) F (7) = €Y b () Fon (7). (4.36)

Fazendo o produto desta equacao pelo complexo conjugado do conjunto de fungoes

de base do alvo, obtemos
* 1 2 *
o (’Hmol — ViU (7 ) Z SmF =EY_ &ndmFm (4.37)
que, reorganizando os termos, resulta em

Podemos integrar esta expressao termo a termo em dr;, obtendo para cada um deles,

a partir da esquerda

< / >, ¢:¢mdﬁ> EnFin = bunbnFm = EF (4.39)
- /Z¢*¢ dr; | Vi, :—l25 V2F, = —iviF (4.40)
2 — nm=re re-m 2 — mn vVt m 2 'n .

/(é;U(ﬂ,f‘)Z%Fm) dr; = </¢ U (7, 7 ¢mdn) . (4.41)

/ EY  GromFndis =EY  bpnFy = EF,. (4.42)

Rearranjando os termos, obtemos

V4 EF )~ €8, = = 3 ([ 600 (17 o) Fa ). (483
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que é a equacao de espalhamento em canais acoplados
1
S VEEn (7) + kB (7) = Y Unin (7) Fon (7). (4.44)

Se fizermos m = n = 0, obtemos a equagao de espalhamento na aproximagao pura-
mente monocanal

SVER (7) + Ko (7) = Uno (7) Fo (7). (4.45)

O potencial estatico definido nesta equacao é expandido em harmonicos esféricos
Uoo(7) = >~ [Uat ()]0 Vi (). (4.46)

Im
Entretanto, apenas este potencial nao da conta do processo colisional, pois devemos
levar em conta os outros termos da equacao de espalhamento em canais acoplados.

Assumindo que em uma regiao finita do espago a aproximacgao

é valida, podemos resolver o problema de espalhamento sem a necessidade de descre-
ver todos os possiveis acoplamentos entre estados possiveis do alvo. O termo U,y €
interpretado como uma interacao de polarizacao, ou seja, é o termo responsavel por
descrever as novas conformagoes eletronicas do alvo devido a presenca da particula
incidente. A equacao de espalhamento fica completamente determinada se uma in-
teracao de polarizacao for considerada, e a solucao é exata caso esta polarizacao

represente bem a fisica do sistema.

Em trabalhos desenvolvidos anteriormente [28, [34], o modelo de polarizagao pela
correlagao de um pédsitron em um gas de elétrons livres [12] foi utilizado. Este modelo
representa a polarizacao de curto alcance de moléculas na presenca de um poésitron
de forma a resultar em secoes de choque que condizem com o observado, porém

¢é falho na descricao fisica da polarizacao para moléculas apolares. Na realidade,
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a descricao da polarizacao para estes dois tipo de moléculas pelo modelo PCOP
(positron correlation potential) é falho, mas no caso das moléculas polares estas
falhas sao encobertas pelo potencial eletrostatico, que é muito intenso. Mesmo
assim, este potencial de interacao pode ser analisado do ponto de vista qualitativo
na tentativa de desenvolver um modelo de interacao de polarizagao de curto alcance,

que seja capaz de descrever o sistema em estudo com mais precisao.

A aproximacao do modelo PCOP constitui em separar o termo de polarizacao
da equacao .47 em duas representacoes funcionais distintas para duas regioes do

espaco, separadas por um raio de corte r. arbitrario, isto é

Upol = UCOTT7 <7

Upol = r> e, (4.48)

Qo
ot
onde « é a polarizabilidade esférica do alvo e r. é definido como sendo o primeiro
Qo

ponto em que Ugppp = ——,
2r4

e U.orr € dado por

( —1.82

N + (0.051Inry — 0.115) Inr, + 1.167; re < 0.032
0.09098
—0.92305 — 92 ) : 0.302 < r, <0.56
2Ucorr = s .

~8.7674r, | —13.151+0.9552r, 28655

(rs + 2.5) (rs + 2.5)2 (rs + 2.5)

—0.6298; 0.56 < r, < 8.0
(4.49)

Na equacao [£.49] o parametro 7, estd relacionado a densidade eletronica por

.3
= (4.50)

Os primeiros dois aspectos que chamam a atencao neste modelo sao:
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1. o parametro r. é definido de forma arbitraria, pois nao existe nenhuma condicao
fisica que exija a definicao deste ponto como sendo o local em que os potenciais
utilizados se cruzam pela primeira vez. Caso este ponto nao esteja em uma
regiao do espaco em que a densidade eletronica vai a zero, a descricao do po-
tencial de interagao dado pela equacao [4.47 estara funcionalmente equivocada,
e este problema pode ser identificado na andlise do potencial de interagao para

uma determinada molécula apolar;

2. o fato de que é necessario descrever a interagao de polarizacao exata para
r — oo indica que o potencial de correlagao dado por nao descreve bem
esta interagao para distancias grandes do alvo. Isto leva a questionar se este
potencial da conta da interacao na regiao interna da molécula. Esta questao
deve ser analisada a luz da comparacao entre os resultados de diferentes mo-

delos.

Com o intuito de representar a interacao de polarizacao com a maior precisao
possivel, assumimos que seja possivel descrever a funcao de onda molecular em seu
estado fundamental na presenca de um poésitron estatico, ainda na aproximacao de

campo autoconsistente. Isto é, podemos determinar
O (735 7) = PG (7%) (4.51)
a partir da equacao 4.1l conforme método descrito neste capitulo.

Para incluir um pdsitron no célculo da funcao de onda molecular, consideramos
o Hamiltoniano molecular completo fazendo entao a correcao de massa nuclear
finita e indo além da aproximacao de Born-Oppenheimer, tal como nas referéncias
[B1, B3, B5]. A fungdo de onda 51l contém informagoes importantes, como por

exemplo a forma com que a presenca de um pésitron distorce a nuvem eletronica da
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molécula. Para traduzir esta informacao em interacao de polarizacao, definimos o
operador

N
1
:__sz ZZ In—ml z;m (4.52)

i=1 A=1

que representa o Hamiltoniano molecular na presenca de um pésitron descontando
as interacoes entre elétrons, isto é, consideramos que a interacao de polarizagao
tem origem na interagao de cada elétron com o pésitron, modificando a sua posigao
esperada. Com isso, formulamos a hipdtese de que apenas as interacoes de elétrons

individuais trarao informacgoes sobre a polarizacao do alvo.

A equacao [£.52 permite avaliar em cada posicao do positron a energia de inserida

no sistema

Epos(Tp) = (P (77) ha |P5(7)) (4.53)
que possui os efeitos da presenga do pésitron desde 75, = 0 até 7, — oo (auséncia do
pésitron). O presente modelo de interagdo de polarizagao é construido subtraindo

os efeitos do operador .52 na auséncia do pésitron, que obviamente nao devem

implicar em polarizagao, ou seja
Upot(Tp) = Epos(Tp) = (Po(7i)] b [P0 (7)) , (4.54)

onde o operador h representa a equagao .52 com 7, — oo, isto é
=—c v2 —_— 4.55

A titulo de exemplo do calculo do potencial de polarizagao, apresentamos na figura
[4.1] o potencial de polarizacao obtido com a ajuda da equacao [£54] para a molécula

H,. Os detalhes numéricos deste calculo serao descritos mais adiante.

Alguns pontos sobre o potencial apresentado na figura [4.1] devem ser destacados:
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Upol (ua)

Fig. 4.1:

0
-0.5
-1
0 —
-15
RS -2
-25
2 F -3
-3.5
3 F
0
0.5
1
X (ag)

Interacao de polarizacao para o Ho, obtida a partir da equacao [£.54], em unidades
atomicas. Para facilitar a visualizacao, um mapa de intensidade é apresentado
no plano xzz, em conjunto com curvas equipotenciais neste mesmo plano e na

superficie potencial. A curva azul (——) representa os pontos em que U,y =

—1 ua, a curva magenta ( ) Upot = —2 ua, e a curva turquesa (———) Upg =

-3 ua.
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a interacao de polarizacao obtida a partir da equacao .54 é mais intensa
que aquela obtida a partir do PCOP. Além disso, nenhum parametro precisa
ser inserido nas equacoes para que a interacao de longo alcance seja descrita

corretamente, o que implica que este potencial é necessariamente continuo;

. para pontos muito proximos dos nticleos, o potencial depende fortemente da

direcao em que o positron se aproxima, o que implica que o potencial de pola-
rizacao nao é esfericamente simétrico como sugere a aproximacao PCOP. En-
tretanto, conforme a distancia do pésitron aumenta, a orientacao da molécula
torna-se irrelevante, ja que os valores de potencial ficam muito similares nos

dois eixos;

. 0 potencial é sempre negativo, o que condiz com a restricao fisica de que a

interacao de polarizacao deve ser sempre atrativa;

. 0 potencial vai rapidamente a zero, entretanto espera-se que a forma funcional

. O NP . ,
exata seja q4 @penas para distancias muito grandes do centro da molécula.
r

O ponto 2 listado acima ¢é importante, pois permite fazer mais uma simplificacao

no uso do potencial proposto neste trabalho. O potencial eletrostatico no ponto

sobre os nucleos é altamente repulsivo, o que implica que o valor para o potencial

de polarizacao neste ponto infuencia pouco nos cédlculos de secoes de choque. Assim

sendo, como aproximacgao, o potencial obtido para posicoes do pdsitron sobre o

eixo principal da molécula sera utilizado para descrever a polarizacao por todas

as direcoes com o mesmo peso, ou seja, a polarizacao serd adicionada apenas ao

termo esférico do potencial de interacao. A validade desta aproximacao sera avaliada

juntamente com os resultados obtidos para as se¢oes de choque elasticas.

Na secao subsequente, os resultados obtidos com o potencial de interagao proposto

neste trabalho sao apresentados juntamente com os detalhes numéricos, além de
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comparados com outras aproximacoes tedricas e medidas de secoes de choque.
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Capitulo 5

Resultados e Discussoes

Utilizando o potencial definido na secao anterior, foram calculadas as segoes de
choque diferenciais e integrais para as moléculas Hy e Ny. Estas moléculas sao
lineares e nao possuem momento de dipolo permanente, ou seja, estas moléculas
sao as mais simples para efetuar os célculos de espalhamento e nao existe interagao
dipolar que pode esconder os efeitos de polarizagao. Além disso, estes alvos foram
escolhidos para mostrar que as secoes de choque integrais nao apresentam uma
estrutura de minimo tal como aquelas obtidas a partir da aproximagao PCOP [34],
36], o que implica em um comportamento qualitativo e quantitativo melhor com os

dados experimentais [18] [19].

Para cada uma destas moléculas, sao apresentados os detalhes do calculo mos-
trando inclusive a forma do potencial espalhador, comparado com o potencial deter-
minado pelo modelo PCOP, com a indicagao das posicoes atomicas e do parametro
raio de corte r.. As secoes de choque integrais obtidas sao comparadas com os re-
sultados de outras metodologias disponiveis na literatura e pontos experimentais na
regiao de baixas energias. Também sao apresentadas as segoes de choque diferen-

ciais comparadas com diversas outras da literatura, em energias selecionadas. No



70 Capitulo 5. Resultados e Discussoes

caso do N,, existem dados experimentais para comparacao com as secoes de choque
diferenciais em algumas energias [37], permitindo que a interpretagao dos resultados
nao seja baseada apenas nas consideracoes tedricas, mas também na similaridade do
comportamento entre as aproximacoes tedricas com as observagoes experimentais.
Especificamente para o H,, um calculo considerando a formacao de positronio esta
disponivel na literatura [38], e uma discussdo sobre a comparacao deste resultado
com o apresentado neste trabalho permite tirar algumas conclusoes importantes so-
bre a metodologia utilizada aqui e a origem de algumas discrepancias com os dados
experimentais. Também merecem comparacao com os resultados aqui apresentados,
os célculos recentes apresentados por Zammit et al [52] por considerarem a pola-
rizacao do alvo de forma ab initio e encontrar excelentes resultados, mesmo que

preliminares.

5.1 Resultados Hs

Por ser a molécula mais simples, muitos estudos tedricos de colisao de pdsitrons
com Hj precederam este [22], 38| [40] 41, 42, 43], fazendo com que haja disponibi-
lidade de uma grande quantidade de dados tedricos para comparacao. Entretanto,
as medidas de secoes de choque de pésitrons com Hs ficam restritas a determinacao
das secoes de choque totais, deixando de lado uma discussao experimental mais
profuda acerca das caracteristicas da distribuicao angular dos pdsitrons espalhados.
Um 1nico conjunto de dados de secoes de choque diferenciais estd disponivel para

comparagao, na energia de 0.5 eV [53].

Neste estudo, foi utilizada a geometria de equilibrio da molécula Ry g = 1,401

ag [39], e as fungoes de base gaussianas sdo as recomendadas pela referéncia [44].
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Tab. 5.1: Base de fungoes gaussianas cartesianas cc-pvbz [45] utilizadas para o célculo do
potencial de polarizagao para o atomo de Hidrogénio na presenca de positrons.
As funcoes tipo f e g foram retiradas do célculo.

5s 4p 3d

expoente coeficiente | expoente coeficiente | expoente coeficiente
402.0000 0.000279
60.24000 0.002165
13.73000 0.011201
3.905000 0.044878
1.283000  1.000000 4.516000 1.0000000
0.465500  1.000000 1.712000 1.0000000 | 2.950000 1.0000000

0.181100 1.000000 | 0.649000 1.0000000 | 1.206000 1.0000000
0.072790  1.000000 | 0.246000 1.0000000 | 0.493000 1.0000000

Utilizando a funcao de onda do estado fundamental, calculamos o potencial ele-
trostatico. Entretanto, o potencial de polarizacao foi determinado com um conjunto
de fungoes gaussianas diferentes, para melhorar a descricao deste potencial, princi-
palmente no curto alcance. As funcoes de base utilizadas para o calculo do potencial
de polarizacao, conforme equagao [£.54] sao dadas na tabelab.Il Somando estas duas
contribuicgoes, o potencial espalhador para a molécula de hidrogénio foi encontrado,

bastando utiliza-lo nas equacoes de espalhamento para calcular as secoes de choque.

A figura B.1] exibe o termo esférico do potencial de espalhamento. O termo de
polarizacao é suposto esfericamente simétrico, conforme aproximacao apresentada
anteriormente. Como mostra a figura[LI] esta aproximacao é razoavel para grandes
distancias, pois o potencial é realmente de simetria esférica, e também na regiao

muito proxima do alvo, ja que o termo eletrostatico ¢ muito intenso. Na regiao
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periférica da molécula, a consideracao de que o potencial é esférico deve ser avaliada
através das secoes de choque de espalhamanto obtidas. A figura (.1 pode auxi-
liar no entendimento de como o potencial proposto se diferencia do PCOP, e esta
andlise preliminar ajuda a compreender a razoabilidade de considerar o potencial

.54 esfericamente simétrico.

Em conjunto com o potencial encontrado com a aproximagao proposta neste tra-
balho, a figura [5.1] também mostra o componente estatico mais polarizacao a partir
do modelo PCOP [12], para comparacao. Um primeiro ponto relevante desta com-
paracao é a forma com que o potencial do presente trabalho descreve a polarizagao

de longo alcance, que ¢ idéntico ao potencial de polarizagao analitico dado por

(&%)

‘/;,Ol(r — OO) = _ﬁ

(5.1)

Esta caracteristica é importante fisicamente, pois reforca a ideia de que o potencial
utilizado é um potencial de polarizacao em todos os pontos do espaco. Isto também
elimina a necessidade de arbitrariamente escolher um raio de corte, a partir do qual
para distancias menores que este raio utilizamos um dado modelo de polarizacao e
para distancias maiores utilizamos a forma exata dada pela equacgao [B.1l como é o
procedimento proposto no modelo PCOP [12]. Inclusive, a necessidade de utilizar
um raio de corte como descrito anteriormente faz com que a interagao de polarizagao
exiba comportamentos muito distintos nas vizinhancas deste ponto, contribuindo
para o surgimento de um minimo local no potencial de espalhamento, como a figura
(0] exibe para o modelo PCOP em uma distancia da origem de aproximadamente
2,5 raios de Bohr (ap). O minimo citado existe também no potencial obtido pelo
modelo proposto neste trabalho e, de fato, este tipo de minimo ¢é esperado na soma de
um termo positivo e outro negativo com comportamentos distintos em r, entretanto
as estruturas sao muito distintas. Em um potencial obtido continuamente, nao

é esperado o aparecimento de “joelhos” com os que o PCOP apresenta, e esta é



Capitulo 5. Resultados e Discussoes 73

4.5

Uit (ua)

Fig. 5.1:

r (@p)

Componente esférica do potencial de espalhamento, em unidades atomicas. A
curva sélida azul (——) representa o potencial obtido com a abordagem apresen-
tada neste trabalho. A curva tracejada vermelha (- - - - - ) representa o potencial
obtido com o modelo do potencial de correlagdo polarizagdo. O ponto verde e
indica a posi¢ao dos atomos de hidrgénio e o ponto dourado ¢ indica o parametro
raio de corte r. do modelo PCOP. O inset permite visualizar melhor a regiao dos

minimos. As curvas foram construidas utilizando a interpolacao spline cibica.

10
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uma indicacao de que o potencial de polarizacao dado pela equacao .54 descreve a

interacao nas vizinhancas da molécula de forma mais fisica.

Uma ultima caracteristica que parece relevante é a intensidade do potencial de
espalhamento na regiao em que o positron se encontra dentro da molécula. E um
potencial mais fraco que o obtido através do PCOP, evidenciando que a polarizagao
calculada na forma proposta aqui é mais atrativa que o potencial de correlagao
encontrado por Boronski [46]. Isto significa que utilizar o potencial de polarizacao
proposto aqui € equivalente a assumir que a polarizacao causada pela presenca de
um positron é mais intensa nos orbitais de elétrons em um estado ligado do que
em um gas de elétrons livres. Esta interpretacao é aceitavel uma vez que, em
se tratando de orbitais moleculares, a presenca de um positron possui o efeito de
expandir ou contrair este orbital, podendo modificar de forma intensa a sua energia
e por consequéncia e energia de todos os orbitais. J& a presenga de um pésitron em
um gas de elétrons livres modifica a densidade local de cargas, nao necessariamente
interagindo de forma intensa com todos os elétrons deste sistema. Este efeito deve

ser significativo para a molécula de Hs, por possuir apenas um orbital.

Estas diferencas no potencial de interacao implicam em diferentes dinamicas de
espalhamento, que podem ser vistas nas secoes de choque diferenciais, e consequen-
temente na secao de choque integral. As figuras a seguir mostram estas curvas
comparadas com os resultados de Reid et al [22] e Lino et al [43] no caso das segoes
de choque diferenciais e muitos outros métodos para as secoes de choque integrais,
além dos dados experimentais devidos a Hoffman et al [47], Charlton et al [48],

Zecca et al [18] e Zhou et al [54].

A figura exibe a secao de choque diferencial para a colisao de pdsitrons com

H, para a energia incidente de 2,72 eV. Para comparagao, as curvas equivalentes
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das referéncias [22], 43] também estdo presentes. Podemos verificar que os resul-
tados obtidos no presente trabalho concordam muito bem com os dois conjuntos
teodricos citados. Como observado em espalhamento de pdsitrons por moléculas o

retroespalhamento é baixo, caracteristica presente em todas as curvas.

As magnitudes destas se¢oes de choque diferenciais sao muito parecidas em todo
os angulos, porém uma caracteristica da curva obtida com o potencial proposto neste
trabalho é o deslocamento do minimo da sec¢ao de choque aproximadamente 25 graus
para a direita. A falta de dados experimentais para as secoes de choque diferenciais
para a colisdo de pdsitrons com Hj, excetuando o resultado de Sullivan et al [53]
que nao sera apresentado neste trabalho, nao permite observar qual modelo melhor
descreve a posicao do minimo desta segao de choque ou a inclinacao correta do
decréscimo da curva partindo da origem e indo para a regiao angular intermedidria.
A secao de choque diferencial de Sullivan et al é determinada para uma regiao
angular muito limitada, nao permitindo andlise destes efeitos a luz de resultados

experimentais.

Analisando os resultados para a energia do pésitron incidente igual a 3,5 e 4,08
eV, figuras e[b.4l as conclusoes obtidas por comparacao sao praticamente as mes-
mas que na faixa de energia analisada anteriormente. Novamente, todas as curvas
possuem um comportamento muito similar em toda regiao angular. O minimo da
secao de choque diferencial obtida com o modelo proposto aqui se desloca para a di-
reita, e a falta de um conjunto experimental dificulta a discussao sobre a capacidade

de cada modelo descrever o sistema de espalhamento.

Este deslocamento do minimo ja pode ser considerado uma diferenca caracteristica
entre os modelos de polarizagao considerados aqui e nas referéncias [22] 43]. Na re-

feréncia [43], o procedimento para considerar a polarizagao do alvo devido a presenca
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Secao de choque diferencial em unidades de ag para a colisao de pésitrons em
Hy com a energia incidente de 2,72 eV. A curva sélida azul (——) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interacao de polarizacao de
acordo com a equagcao [£.54] representada nas figurasdIle[B.1l A curva tracejada
vermelha (- - - - - ) representa os resultados de Reid et al [22]. A curva trago-ponto

verde (—+ — - — - — ) representa os resultados de Lino et al [43].
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Fig. 5.3: Secdo de choque diferencial em unidades de a3 para a colisdo de pésitrons em
H, com a energia incidente de 3,5 eV. A curva sélida azul (——) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao [.54] representada nas figuras[dIle[B.Il A curva tracejada
vermelha (- - - - - ) representa os resultados de Reid et al [22]. A curva trago-ponto

verde (—+ —+ — - — ) representa os resultados de Lino et al [43].
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Fig. 5.4: Segdo de choque diferencial em unidades de a3 para a colisdo de pésitrons em
Hy com a energia incidente de 4,08 eV. A curva sélida azul (——) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interacao de polarizacao de
acordo com a equagcao [£.54] representada nas figurasdIle[B.1l A curva tracejada
vermelha (- - - - - ) representa os resultados de Reid et al [22]. A curva trago-ponto

verde (—+ — - — - — ) representa os resultados de Lino et al [43].
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do pésitron é a adicao de fungoes de base gaussianas difusas nas arestas de um cubo
de lado 1 ap e no centro de massa da molécula. Ja para o autor da referéncia
[22], os efeitos de polarizacao podem ser levados em conta através de um potencial
semiclassico escrito em termos da densidade eletronica

Qop

Vor) = = " Dalr) o (52)

onde ay, ag e ag representam as polarizabilidades dipolar, quadrupolar e octopolar

respectivamente, e as fungoes de amortecimento Dy, (r) sao dadas por
T
/ p(’f’/)’f’/2nd7“/
0
= .
/ p(T/)TIQndT/
0

As funcoes dadas pela equacgao 5.3 sao propostas com o objetivo de garantir que o

Dy, (r) = (5.3)

potencial de polarizagao se anule na origem do sistema de coordenadas. Esta é uma
diferenca muito clara entre o modelo proposto aqui e o modelo dado pela equagao
[22]. Do ponto de vista fisico, faz sentido afirmar que a polariza¢ao nao é nula quando
um pésitron se encontra no centro de massa de uma molécula. A presenca deste
positron certamente provocara uma distorcao nos orbitais moleculares, implicando
portanto em uma interacao de polarizacao nao nula. A figura [4.1] mostra que a
interacao de polarizacao utilizada na sua determinacao é nao nula na origem, e por
ser de carater atrativo compete com o potencial eletrostatico de repulsao nuclear
neste ponto. Mesmo que a interacao eletrostatica seja muito intensa nesta regiao,
uma diferenga na energia da ordem de 3 ua é importante e deve ser considerada

corretamente.

J& na figura 5.5 podemos notar uma nova caracteristica nos resultados obtidos
neste trabalho. Conforme a energia de incidéncia do pésitron aumenta, a magnitude
a secao de choque para angulo zero cresce e com isso a curva decresce mais rapi-

damente, porém nao tao rapidamente quanto os resultados das referéncias [22] 43].
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Fig. 5.5: Secdo de choque diferencial em unidades de a3 para a colisdo de pésitrons em
Hy com a energia incidente de 4,5 eV. A curva sélida azul (——) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interacdo de polarizacao de
acordo com a equagcao [£.54] representada nas figuras @ Ile[B. 1l A curva tracejada
vermelha (- - - - - ) representa os resultados de Reid et al [22]. A curva trago-ponto

verde (—+ — - — - — ) representa os resultados de Lino et al [43].

Neste caso, a figura mostra os resultados para as segoes de choque diferenciais para a
energia incidente de 4,5 eV. Mesmo com esta nova caracteristica mais pronunciada,
o minimo da DCS ainda esté deslocado para angulos mais elevados do que as curvas

dadas em comparacao.
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Novamente esta diferenca deve ser atribuida ao fato de que a interacao de po-
larizacao é modelada de forma completamente distinta nos trabalhos comparados.
E importante ressaltar que o tinico modelo em que a polarizagao se anula quando
o pésitron se encontra na origem é utilizado na referéncia [22]. De um modo ge-
ral, grande parte do comportamento das se¢coes de choque diferencial na regiao de
angulos pequenos ¢é atribuido a componente esférica da funcao de onda do pédsitron
espalhado. Esta claro que a interacao de polarizacao influencia em todas as com-
ponentes da funcao de onda espalhada, portanto, as caracteristicas das curvas na
figura sao uma pista importante de que a interacao de polarizacao, principal-
mente o seu valor nas proximidades origem, influencia mais drasticamente o termo
esférico. Mesmo que os resultados da referéncia [43] sejam obtidos com uma in-
teracao de polarizacao que nao se anula na origem, o comportamento para angulo
baixo nesta figura é muito semelhante ao da referéncia [22], porém isto deixa de ser
verdadeiro em energias maiores, concordando mais com os resultados do presente

trabalho, inclusive no que se refere a posicao do minimo da secao de choque.

Um exemplo de que para energias mais elevadas as curvas do presente trabalho
concordam bem com as da referéncia [43] é a figura 0.6 mostrando as segoes de
choque diferenciais para a energia cinética do pdsitron incidente igual a 5,44 eV.
Nesta energia, a referéncia [22] ndo apresenta resultados, portanto nao aparece no
grafico comparativo. A posicdo do minimo e a forma com que a magnitude da
secao de choque evolui do valor a angulo zero até este minimo mostram que ambos
os modelos de polarizacao sao coerentes. Entretanto, a magnitude da secao de
choque para angulo zero é maior no presente trabalho, o que evidencia as diferengas

existentes no potencial de interacao e no método utilizado para realizar os calculos.

Na figura B.7, colisdes com energia do pésitron incidente de 6,9 eV, podemos

observar estes efeitos evidenciados no paragrafo anterior e inclusive comparar com
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Fig. 5.6: Secao de choque diferencial em unidades de ag para a colisao de pdsitrons em
Hj, com a energia incidente de 5,44 eV. A curva sélida azul (——) representa o
resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizagao de acordo
com a equagao [L54] representada nas figuras[L I e[5.Jl A curva trago-ponto verde

(= === ) representa os resultados de Lino et al [43].
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os resultados da referéncia [22]. Esta figura é muito mais elucidativa no sentido
de apontar que as caracteristicas do espalhamento para baixo angulo dependem

bastante da interacao de polarizacao e do seu valor na origem.

J& as diferencas na regiao de angulos elevados podem ser atribuida tanto a in-
teracao de polarizagdo na regiao em que esta é mais significativa que o potencial
eletrostatico, ou simplesmente considerar que isto aparece devido a dificuldades
numéricas em expandir a funcao de onda espalhada em um ntmero de componen-
tes mais elevado, considerando portanto valores maiores de momento angular para
a particula espalhada. Os resultados exibidos neste trabalho estao convergidos em
relacao ao nuimero de coeficientes de expansao da funcao de onda do positron. Existe
aqui a necessidade de comparar estes resultados com dados experimentais no sentido

de discernir a magnitude da secao de choque para angulos elevados.

Por fim, as figuras e exibem a se¢ao de choque integral obtida no presente
trabalho em comparacao com os calculos contidos em [22, [38] [40], 4], [42] [52] e com
os dados experimentais das referéncias [18|, [47, 48] [54]. O resultado obtido com o
modelo de polarizacao PCOP [12] foi calculado no presente trabalho com o objetivo
de mostrar que este apresenta uma estrutura de minimo na se¢ao de choque integral,
fendomeno que nao tem contrapartida experimental e nao aparece em outros modelos

tedricos.

O modelo de polarizacao apresentado neste trabalho foi proposto com o intuito
de modelar a polarizacdo de um modo mais coerente do ponto de vista fisico, e
com isso resolver este problema do minimo na secao de choque integral. Entao, o
primeiro ponto importante a ser observado nas figuras 5.8 e 5.9 é que a secao de
choque integral obtida aqui nao apresenta a estrutura de minimo que o PCOP faz

surgir.
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Fig. 5.7: Segdo de choque diferencial em unidades de a3 para a colisdo de pésitrons em
H; com a energia incidente de 6,9 eV. A curva sélida azul (——) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interacdo de polarizacao de
acordo com a equacao [£.54] representada nas figurasdIle[B. Il A curva tracejada
vermelha (- - - - - ) representa os resultados de Reid et al [22]. A curva trago-ponto

verde (—+ — - — - — ) representa os resultados de Lino et al [43].
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Fig. 5.8: Secao de choque integral em unidades de 10716 ¢m? para a colisdo de pésitrons

em Hs na faixa de energias entre 0.1 e 10 eV, comparada com outras teorias. A
curva sélida azul (——) representa o resultado do presente trabalho. A curva
pontilhada marrom (--- ---) representa o resultado obtido a partir da apro-
ximagdo PCOP. Estes potenciais estdo representados na figura 5.1l As curvas e

suas cores representam os resultados de outras aproximacgoes tedricas: tracejada

vermelha (- - - - - ) Reid et al [22]; trago-trago-espago preta (- - -- --) Ar-
retche et al [41]; quatro-tracos-espago roxa (- - - - - - ) Mukherjee e Sarkar [42];
trago-ponto verde (— - — - — - — ) Biswas et al [38]; ponto-ponto-trago amarela (

) Zhang et al [40] e sélida turquesa ( ) Zammit et al [52].
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Fig. 5.9: Secao de choque integral em unidades de 107¢ ¢m? para a colisdo de pésitrons

em H, na faixa de energias entre 0.1 e 10 eV, comparada com dados experi-

mentais. A curva sélida azul ( ) representa o resultado do presente trabalho.
Os pontos e suas cores representam diferentes experimentos: pontos pretos e
Hoffman et al [47]; quadrados roxos m Zecca et al [18]; diamantes vermelhos
[ Zhou et al [54] e tridngulos verdes A Charlton et al [48]. As medidas estdo

acompanhadas pelos seus respectivos erros.
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Em comparacao com os outros modelos tedricos apresentados, a presente secao
de choque integral concorda bem em toda a faixa de energia selecionada, embora a
concordancia seja melhor com os resultados das referéncia [43, [41]. Isto é esperado
tendo em vista que nestes dois trabalhos nao foi utilizado um modelo semicléssico
para descrever os efeitos de polarizacao, muito menos se considerou que a polarizagao
¢é nula quando o positron se encontra na origem do sistema de coordenadas. Mesmo
que os métodos utilizados para resolver a equacao de Lippmann-Schwinger sejam
muito distintos, o resultado final deve ser, sendao o mesmo, muito proximo para to-
dos os métodos caso a interacao descrita seja equivalente. De fato, as diferencas
apresentadas nas secoes de choque integrais comparadas podem ser atribuidas ex-
clusivamente a diferenca na descricao da interacao ou nos processos considerados em
cada caso. Por exemplo, Biswas et al [38] fazem um cdlculo a dois canais acoplados:
elastico e formacao de positronio. Mesmo que a descricao da interacao de pola-
rizacao considerada por Biswas seja tao ruim quanto o modelo PCOP para baixas
energias, o resultado encontrado na faixa de energias entre 5 e 10 €V traz elementos
novos a discussao. De acordo com os seus resultados, o acoplamento entre os canais
elastico e de formacao de positronio possui efeitos em ambas as curvas nos entornos
da energia de abertura deste canal. Do mesmo modo, o cadlculo de Zammit et al
evidencia estes efeitos, ja que o seu célculo considera a formacao de positronio e io-
nizacao total do alvo, se comparando muito bem com os dados experimentais entre
10 e 1000 eV. J4 em energias mais baixas a comparacao ¢ boa, mas nao melhor que
os resultados do presente trabalho. E visfvel que apenas o resultado apresentado
aqui (anteriormente em [36]) concorda de forma excelente com o conjunto de medi-
das mais recente para energias inferiores a 1 eV. Acima desta faixa de energias, a
comparagao com os dados experimentais de Zecca et al [I8] é apenas marginal, mas
razodvel com as medidas de Hoffman et al [47]. De fato, as aproximagoes tedricas

mais recentes apontam para uma secao de choque mais elevada nesta faixa de ener-
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gias. Este resultado parece ser possivel de ser obtido utilizando a interagao proposta
neste trabalho, porém em um célculo que envolva o acoplamento do canal elastico

com os canais de formacao de positronio e de ionizacao direta.

Outro ponto interessante que surge da comparagao entre os calculos e experimen-
tos diz respeito a forma de descrever o potencial de polarizacao. Alguns métodos
consideram esta interacao de forma completamente ab initio através de cédlculos ela-
borados, como é o caso do CCC [52], matriz R [40] e do SMC [43], 41]. Outros
consideram a interagao partindo de modelos, como é o caso do PCOP [42] ou de
potenciais semicldssicos [22]. O interessante é que todos estes métodos apresentam
resultados coerentes dentro das suas limitagoes. O modelo apresentado neste traba-
lho tem origem em um calculo feito a partir de primeiros principios, nao se valendo
de parametros externos tais como raios de corte ou polarizabilidades, entretanto
nao é de computacao tao complexa como os outros métodos ab initio citados acima.
Esta parece ser uma vantagem grande do método apresentado aqui, que alia a prati-
cidade computacional dos potenciais modelo com a precisao dos resultados obtidos

unicamente a partir da funcao de onda do alvo.

5.2 Resultados Ns

A discussao dos resultados obtidos para a molécula de nitrogénio é um pouco mais
interessante, pois existem dados experimentais para as secoes de choque diferenciais
elasticas em algumas energias [37]. Os resultados obtidos utilizando o PCOP sao os
mesmos obtidos por Mazon et al [34], e seguindo esta referéncia comparamos também
com os calculos de Carvalho et al [49]. As segdes de choque totais utilizadas para
comparar as ICS obtidas sdo devidas as medidas de Karwasz et al [50], Zecca et al

[19] Hoffman et al [47] e Sueoka et al [55].
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Tab. 5.2: Base de fungoes gaussianas cartesianas [51] utilizadas para o célculo do potencial
de polarizacao para o atomo de Nitrogénio na presenca de pdsitrons, conforme
descrito em [36]

7s 5p 1d

expoente coeficiente | expoente coeficiente | expoente coeficiente

5909.440  0.006240
887.4510 0.047669 | 26.7860  0.038244
204.7490  0.231317 | 5.9564 0.243846
59.8376  0.788869 | 1.7074 0.817193

19.9981  0.792912
2.6860 0.323609

7.1927 1.000000 | 0.5314 1.0000000 | 0.3730 1.0000000

0.7000 1.000000 | 0.1654 1.0000000

0.2133 1.000000 | 0.0449 1.0000000

0.0653 1.000000 | 0.0123 1.0000000

0.0213 1.000000

Na determinacao da estrutura eletronica e consequente obtencao do potencial de
interacao, foi utilizada a geometria de equilibrio da molécula de Ny com Ry_ny =
2,068 ag [39]. As fungoes gaussianas para a descricao dos orbitais moleculares sao

as mesmas da referéncia [36] e estdo descritas na tabela (5.2

A figura[5.T0lmostra a componente esférica do potencial de interagao entre positrons
e a molécula de nitrogénio (Uste: + Upor) obtido com o modelo apresentado neste tra-

balho em comparagao com o potencial utilizado na referéncia [34].
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Componente esférica do potencial de espalhamento, em unidades atomicas.
A curva sélida azul (——) representa o potencial obtido com a abordagem
apresentada neste trabalho. A curva tracejada vermelha (- - - - - ) representa
o potencial obtido com o modelo do potencial de correlagdo polarizacao. O
ponto verde ® indica a posicao dos atomos de hidrgénio e o ponto dourado
indica o parametro raio de corte r. do modelo PCOP. O inset permite visualizar
melhor a regiao dos minimos e o alcance dos termos atrativos. As curvas foram

construidas utilizando a interpolacao spline cubica.
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Pelo fato de que o potencial utilizado na referéncia [34] nao ser suavemente co-
nectado em cada ponto da grade radial, observamos uma estrutura de minimo que
nao tem a caracteristica de um minimo gerado pela soma de um termo repulsivo
que decresce rapidamente com um termo atrativo que decresce com %. A curva foi
suavizada com uma spline ctbica para melhor visualizacao. Novamente podemos
reparar que o potencial de polarizacao utilizado neste trabalho é mais atrativo que
o PCOP, e isto traz grande influéncia nas se¢oes de choque diferenciais e integrais.
O alcance do potencial de polarizacao proposto aqui também ¢é maior, mostrando

que o termo de polarizacao exato s6 aparece para distancias maiores que 6 ag.

De Carvalho et al [49] nao esclarece a forma como que a intera¢ao de polarizacao
é levada em consideracao, mesmo apresentando resultados tanto na aproximagao
puramente estatica como na aproximacao estatica mais polarizacao. Sem o entendi-
mento de como a interacao de polarizacao foi considerada no trabalho que esta sendo
utilizado para comparacao, a discussao fica comprometida. Mesmo assim, a com-
paracao com os dados experimentais para as secoes de choque diferenciais permite

discutir a validade da aproximacao proposta neste trabalho.

A figura 5.11] apresenta a secao diferencial para a energia de 0,8 eV. Os resulta-
dos obtidos com o modelo do presente trabalho estao muito mais elevados que os
resultados de de Carvalho et al [49] em toda a regiao de baixo angulo. O significado
disso é muito positivo, pois implica em uma secao de choque integral que concorda
de forma satisfatéria com os dados experimentais obtidos por Karwasz et al [50] e
Zecca et al [19] nesta energia, como podemos verificar na figurap.23l O interessante
é que o resultado obtido por de Carvalho [49] concorda de forma excelente com a
medida de Hoffman et al [47]. De fato, medidas da segao de choque diferencial para
esta energia ajudariam muito a compreender a estrutura adequada desta curva e

entao ter uma pista de qual a magnitude correta para a faixa de baixos angulos.
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Mesmo uma secao de choque diferencial relativa ajudaria a fazer esta discussao, pois

estabelece o ponto em que estd o minimo e a inclinagao da curva nos seus entornos.

Na regiao de angulos mais elevados, a concordancia entre as se¢oes de choque
diferenciais é interessante, pois representa novamente um retroespalhamento fraco
independentemente do modelo de polarizacao utilizado. Portanto, concluimos que a
forma com que foi considerada a polarizagao por de Carvalho et al [49] nao interfere
nas componentes da onda espalhada correspondentes a momentos angulares mais
elevados. De maneira geral, nao esperamos que a interacao de polarizacao tenha
grande influéncia na magnitude da secao de choque de retroespalhamento, apenas

na regiao angular onde este efeito comeca a ser observado.

Esta analise pode ser 1util para avaliar as secoes de choque apresentadas nas
proximas figuras. Os efeitos que aparecem nas curvas comparadas sao oS mesmos
até a energia de 4 eV, figura 510 quando os resultados de de Carvalho et al [49]
comecam a apresentar uma estrutura na regiao de altos angulos diferente dos resul-
tados encontrados neste trabalho. Ficara evidente mais adiante que estas estruturas

nao aparecem nos dados experimentais.

Esta estrutura em altos angulos que aparece nas segoes de choque diferenciais
da referéncia [49], para energias maiores que 4 eV, nao invalidam o argumento de
que as caracteristicas dos potenciais de polarizacao utilizados nao alteram muito as
secoes de choque para altos angulos. De fato, este argumento é equivalente a dizer
que ambos os potenciais possuem o mesmo comportamento no longo alcance, que é
proporcional a %, e isto foi garantido em ambos os trabalhos. Esta discrepancia em

altos angulos para energias entre 4 e 7 eV pode ter origem em uma possivel falta de

convergéncia para momentos angulares elevados no trabalho [49].
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Fig. 5.11: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 0,8 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao .54 representada na figura (.10, A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.12: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~ 6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 1,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao 454 representada na figura B.I0. A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.13: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~ 6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 2,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao .54 representada na figura (.10, A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.14: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~ 6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 3,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao 454 representada na figura B.I0. A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].

180
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Fig. 5.15: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 4,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao .54 representada na figura (.10, A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.16: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 5,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao 454 representada na figura B.I0. A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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A figura 517 mostra as se¢oes de choque diferencias deste trabalho e das re-
feréncias [49, [34] para a energia de 5,25 eV em comparagao com a segao de choque
diferencial quase eldstica medida por Przybyla et al [37]. Com esta comparagao,
podemos perceber como a descricao de polarizacao, que influencia principalmente o

espalhamento a baixos angulos, melhora drasticamente.

A diferenca entre os calculos do presente trabalho e da referéncia [34] é apenas a
forma com que a interagao de polarizagao é considerada. Isto traz diferencas signi-
ficativas na secao de choque diferencial na regiao de baixo angulo, mas a principal
destas é que a concordancia com as medidas experimentais melhora drasticamente.
O minimo da secao de choque se desloca para a direita em relagao aos outros célculos
indo para aproximadamente 50 graus, que é a regiao onde se encontra o minimo me-
dido. A forma com que a secao de choque decresce de seu valor a angulo nulo

também é reproduzido no presente célculo.

Como dito anteriormente, os dados experimentais nao evidenciam a estrutura em
altos angulos presente nos célculos da referéncia [49], entretanto os dados do presente

trabalho nao reproduzem as medidas na faixa angular entre 90 e 120 graus.

Na figura (.19, as DCS para a energia incidente de 6.75 eV sao exibidas. A
andlise nao é nada diferente do que a feita para a figura B.I7] pois percebemos
claramente as mesmas caracteristicas em todas as curvas em comparagao com oS
dados experimentais. Estas secoes de choque diferenciais para baixo angulo sao um
subsidio interessante para afirmar que as secoes de choque diferenciais obtidas para
o H, nao sao da forma que deveriam ser, pois espera-se que em baixo angulo as
DCS obtidas com a interacao de polarizacao apresentada neste trabalho sejam mais

elevadas que as DCS obtidas com o SMC.
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Fig. 5.17: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~6¢m? para a colisao de pésitrons

em N com a energia incidente de 5,25 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao 454 representada na figura (.10l A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.18: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~ 6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 6,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao .54 representada na figura (.10, A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.19: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~ 6¢m? para a colisao de pésitrons

em N com a energia incidente de 6,75 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao 454 representada na figura (.10l A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Jé na figuraB.21] as curvas obtidas para a energia incidente de 10,0 eV concordam
melhor. Exceto a posicao do minimo da secao de choque que apenas o resultado
deste trabalho consegue reproduzir de forma satisfatoria. Diferentemente das figuras
anteriores, também é apresentada nesta figura a curva obtida por Elza et al [13],
obtida com uma abordagem especifica sobre o problema da polarizagao. Entretanto,
Elza utiliza um potencial de polarizacao com parametros ajustaveis, tornando este

modelo semiempirico.

Por fim, as figuras e [5.23 mostram a secao de choque integral obtida neste
trabalho para a colisao de poésitrons com Ny no regime de baixas energias. E notével
como as caracteristicas das DCS a baixas energias de colisao ajudam ao modelo
presente reproduzir muito bem a magnitude das TCSs medida por Karwasz et al
[50] e Zecca et al. Assim como a curva obtida para o Hs, esta nao apresenta o minimo
caracteristico do modelo PCOP [34], mostrando mais uma vez que a deficiéncia no
tratamento do potencial de polarizagao nao é mais um problema. O modelo PCOP
ainda pode ser utilizado para descrever a interacao de polarizacao entre positrons
e moléculas polares, entretanto o tratamento tedrico para descrever esta interagao

com moléculas apolares deve ser o mesmo que foi apresentado neste trabalho.

Percebemos na comparagao com as outras aproximagoes tedricas disponiveis na
literatura que, excetuando o presente trabalho, nenhum calculo para esta molécula
satisfaz os conjuntos experimentais mais recentes. O mais proximo de uma con-
cordancia é comparagao dos resultados obtidos por Elza et al [13] com as medidas
de Hoffman et al [47] e Sueoka et al [55], entretanto a forma com que este au-
tor descreve a interacao de polarizagao ¢ dependente de parametros ajustados de
modo a criar esta concordancia. Como dito anteriormente, a interacao de pola-
rizacao utilizada no presente trabalho, é obtida de forma completamente ab initio,

isto é, nenhum parametro foi ajustado de forma a gerar uma concordancia com um
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Fig. 5.20: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~6¢m? para a colisao de pésitrons

em Ny com a energia incidente de 7,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao 454 representada na figura B.I0. A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.21: Secdo de choque diferencial em unidades de 10~ 6¢m? para a colisao de pésitrons

em N com a energia incidente de 10,0 eV. A curva sélida azul ( ) representa
o resultado do presente trabalho, considerando a interagao de polarizacao de
acordo com a equacao .54 representada na figura (.10, A curva traco-ponto

verde (— - — - — - —) representa os resultados de de Carvalho et al [49].
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Fig. 5.22: Secdo de choque integral em unidades de 1076 ¢m? para a colisdo de pésitrons
em N, na faixa de energias entre 0.1 e 10 eV, comparada com outras teorias. A
curva sélida azul (——) representa o resultado do presente trabalho. O potencial
utilizado estd representado na figura[5.10l As curvas e suas cores representam os
resultados de outras aproximagoes tedéricas: pontilhada marrom (--- --- ) Elza
et al [13]; tracejada vermelha (- - - - - ) Mazon et al [34]; trago-trago-espago
preta (-- -- --) Gianturco et al [56]; quatro-tracos-espaco roxa (- - - - - - )
Danby e Tennyson [58]; trago-ponto verde (— - — - — - —) de Carvalho et al [49];

ponto-ponto-trago amarela ( ) Mukherjee et al [57].
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Fig. 5.23: Secdo de choque integral em unidades de 1076 ¢m? para a colisdo de pésitrons
em Nj na faixa de energias entre 0.1 e 10 eV, comparada com dados experimen-
tais. A curva sélida azul (——) representa o resultado do presente trabalho.
Os pontos e suas cores representam diferentes experimentos: pontos pretos e
Hoffman et al [47]; quadrados roxos m Zecca et al[19]; diamantes vermelhos [J
Karwasz et al [50] e tridngulos verdes A Sueoka et al [55]. As medidas estao
acompanhadas pelos seus respectivos erros, exceto a medida de Karwasz et al

que nao forneceu os erros em tabela na referéncia [50].
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conjunto especifico de medidas.

Os outros resultados tedricos que apresentam uma estrutura de minimo na secao
de choque integral, também possuem problemas na descricao da interacao de po-
larizagao. Em alguns casos, o modelo PCOP foi aplicado por estes autores. Em
um caso especifico, a interacao de polarizacao foi considerada sem a utilizacao de
parametros livres [58]. A descrigao do alvo pelo método da matriz R possui alguns
problemas que vém sendo investigados, e resultados mais coerentes estao sendo pu-
blicados [40]. De qualquer forma, o resultado publicado por Danby et al [58] exibido
na figura .22 sofreu de sérios problemas numéricos e nao deve ser considerado como
final. A inclusao dos pseudoestados no referido método podera implicar em melho-
ras significativas das suas se¢oes de choque, como mostra Zhang et al [40] para a

molécula de Hs.

A inclusao de outros canais de espalhamento no presente calculo pode melhorar
a comparacao do resultado apresentado na figura na regiao de energias entre
2 e 10 eV, onde o comportamento qualitativo nao é o mesmo que o dos resultados
experimentais. Isto se justifica da mesma forma que na discussao dos resultados
para a molécula de Hs, entretanto nenhum célculo multicanal para este alvo esta
disponivel para reforcar este argumento. De qualquer modo, poder comparar os re-
sultados obtidos aqui com os resultados experimentais em uma regiao onde processos
ineldsticos ocorrem é de grande importancia e relevancia no sentido de compreen-
der melhor estes fenomenos do ponto de vista tedrico, ja que poucos estudos desta

natureza foram realizados.



Capitulo 6

Conclusoes e Perspectivas

Neste trabalho, uma nova forma de considerar a interacao de polarizacao de
moléculas na presenca de pésitrons foi desenvolvida, e a interacao calculada desta
maneira foi utilizada no célculo das se¢oes de choque elasticas diferenciais e integrais
para a colisao de pdsitrons com Hy e No. As secoes de choque diferenciais e inte-
grais obtidas a partir deste método concordam de forma satisfatéria com os dados

experimentais mais recentes.

O modelo utilizado anteriormente para considerar a polarizacao de moléculas
funciona bem com moléculas polares, entretanto quando a interacao é obtida com
moléculas apolares as segoes de choque integrais apresentam um minimo que nao
possui nenhuma contrapartida tedrica ou experimental, isto é, um minimo que nao
é fisico. Além disso, o modelo previamente utilizado possui parametros ajustaveis,
tornando os seus resultados questionaveis. J& as secoes de choque calculadas uti-
lizando a interacao de polarizacao proposta neste trabalho nao apresentam estes
minimos, o que ja é muito bom. Além deste resultado, as secoes de choque dife-
renciais passam a concordar muito melhor com os dados experimentais. De fato, os

resultados apresentados aqui para a molécula de Ny sao os que melhor reproduzem
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os dados experimentais, tanto para as se¢oes de choque integrais como diferenciais.
Tudo isso obtido a partir de um método que nao possui parametros ajustaveis, de
modo que os resultados encontrados dependem apenas de uma boa descricao do alvo

molecular.

Mesmo que estes resultados sejam muito interessantes, eles sao estabelecidos ape-
nas para moléculas diatomicas apolares. Mais investigagoes sao necessarias para de-
terminar estas se¢oes de choque para moléculas de qualquer geometria. Um proximo
passo seria o calculo das se¢oes de choque diferenciais e integrais eldsticas para a
colisao de pdsitrons com C'Hy, uma vez que este alvo ja foi muito estudado tanto do
ponto de vista tedrico quanto experimental. Um trabalho tedrico e experimental re-
cente [17] foi desenvolvido para este alvo, e novamente as medidas que se apresentam
como mais recentes nao possuem contrapartida teérica. Como o método das fragoes
continuadas é muito versatil para a implementacao de potenciais modelo, um estudo
comparativo com todos os modelos ja utilizados para descrever a polarizacao desta
molécula pode ser realizado, e comparar estes resultados todos com o potencial ab

1nitio deste trabalho pode destacar as suas caracteristicas.

Além da aplicacao deste modelo no calculo das secoes de choque elasticas, uma
perspectiva interessante é a adaptagao do método para considerar os canais de
formacao de positronio, ionizagao direta e excitagao eletronica. O método apresen-
tado aqui pode ser utilizado para calcular a interagao com uma molécula em qualquer
estado, inclusive ionizado. Isto permite escrever a interacao do projétil com cada
estado acessivel pelo alvo, de modo que as se¢oes de choque inelasticas podem ser
calculadas. Certamente isto exige programar o método das fragdes continuadas na
sua formulagao multicanal [29] e um estudo aprofundado sobre o acoplamento entre
estes canais, porém isto ¢é factivel. Com as se¢oes de choque inelasticas em maos, a

comparacao dos calculos pode ser feita em toda a faixa de energias, e nao apenas
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na regiao elastica. Além disso, as secoes de choque de excitacao vibracional podem
ser importantes no estudo de grandezas relacionadas a aniquilagao de pésitrons em

moléculas.

Uma outra aplicacao interessante do método proposto é a determinacao da in-
teracao entre moléculas e atomos de positronio. Recentemente um feixe de po-
sitronios foi desenvolvido e utilizado na medicao de se¢oes de choque com atomos e
moléculas [23]. Um resultado muito interessante foi encontrado: as segoes de choque
para a colisao de positronios com atomos e moléculas possuem grande similaridade
com as secoes de choque para a colisao de elétrons com estes mesmos alvos. A na-
tureza multicentro deste processo colisional é um complicador e exige reformulacoes
no método utilizado para calcular as matrizes de espalhamento, porém o potencial
de interacao pode ser determinado a partir do método desenvolvido neste trabalho.
Este ja é um passo interessante nos estudos tedricos de colisoes entre positronio e

moléculas.

Sintetizando, o método apresentado possui algumas vantagens sobre outros dis-
poniveis na literatura e abre portas para estudos tedricos mais amplos sobre colisoes

de positrons com moléculas.
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