revista mexicana de fisica 27 no. 2 (1981) 179-221 art. de revisién 120

TRANSFERENCIA DE CARGA DE ATOMOS Y IONES DE
HIDROGENO (peuterio) EN VAPORES METALICOS

Ignacio Alvarez T. y Carmen Cisneros G.

Instituto de Fisica. UNAM.

ABSTRACT

The current state of the experiments on charge transfer between
hydrogen (deuterium) ions and atoms in metal vapors are given. Emphasis
is made on describing different experimental techniques. The results of
calculation, if available, are compared with the existing experimental
data.

I. INTRODUCCION

Muy pronto,después del descubrimiento del electrdn por J.J.
Thomson en 1897(1) y la identificacidén de los rayos que se observaban en
direccidn contraria a los rayos catddicos como particulas atdmicas con
carga positiva,princiniaron los experimentos para observar el movimiento
de los iones y electrones en los gases y se hicieron intentos para deter-
minar la forma como esos iones positivos se recombinan con electrones o
jones negativos para formar dtomos o moléculas. A pesar de que en ningu-
no de los casos los electrones y los iones poseian velocidades bien defi-
nidas, estos experimentos marcaron el principio del estudio de las coli-
siones con iones, atomos y electrones.

Los primeros experimentos en que intervinieron choques entre
particulas cargadas con velocidad definida y &tomos neutros fueron los
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clasicos de dispersidn de particulas alfa por hojas metdlicas delgadas
realizados por Geiger y bmrsden(z)en 1911, para corroborar las predic-
ciones del modelo planetario del &tomo propuesto por Rutherford(s). La
energia de las particulas alfa en estos experimentos era tan grande,que
éstas no fueron desviadas apreciablemente por los atomos que constituian
las hojas metdlicas. Poco tiempo después, Ramsauer y sus colaboradores
desarrollaron un método, una nueva técnica, para el estudio de colisiones
con Atomos y electrones a mias bajas energias, cuyos resultados en aquel
tiempo fueron el fmico aspecto de la fisica atdmica que parecia violar
los conceptos de la fisica clasicay las teorias existentes a esa fecha
que eran muy rudimentarias para explicar los fendmenos por &l observa-
dos. La introduccién de la mecénica cudntica en 1926 cambid esta situa-
cién de la noche a la mafianay se dispuso de métodos tedricos para calcu-
lar v predecir algunos de los fendmenos que tienen lugar en sistemas
atdmicos y moleculares a través de las colisicnes. Sin embargo, la mayor
parte del trabajo experimental relacionado con el estudio de colisiones
entre diversos sistemas o particulas atbémicas se realizd teniendo alguna
aplicacién en mente, por ejemplo, la interpretacién de descargas eléctri-
cas, la determinacién de las interacciones entre los Atomos de un gas,
asi como, la absorcidn y dispersidn de ondas ultrasénicas en gases mole-
culares, y otras muchas aplicaciones de cardcter mids practico que a la
fecha son parte de dispositivos que se utilizan en la vida diaria. Se
estudiaban también, una gran variedad de procesos de colisiones entre
itomos y electrones para interpretar la iondsfera terrestre, la atmdsfe-
ra solar y muchos otros problemas de astrofisica.

Pero la informacién experimental disponible y las dificul-
tades para llevar a cabo experimentos en esta drea hicieron necesario,
durante los Gltimos afios antes de la Segunda Guerra Mundial, creer en
las predicciones tedricas aunque @stas no pudieran estar sujetas a una
verificacién observacional. Inmediatamente después de la Guerra, los
grandes avances técnicos permitieron el desarrollo de la investigacidn
experimental, para una mejor interpretacién de lo que ocurre en el micro-
mmndo y aun la explicacién de los fendmenos que se dan en el macromundo.
Las necesidades tecnoldgicas demandaron informacién schre procesos atdmi-

cos que solamente podia ser obtenida a través de la fisica de las coli-
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siones atdmicas y por tanto no es de sorprender el asombroso desarrollo
del estudio de las colisiones atdmicas en todas las facetas que este cam-
po presenta. Mediante la interrelacién entre la teoria y el experimento,
que es cada dia mis cercana, hemos llegado no s6lo a una profunda com-
prensidn de cémo funcionan las cosas a nivel atémico, sino gue poseemos
una gran cantidad de datos precisos, suficientes para sofisticadas apli-
caciones en diferentes ramas de la fisica incluyendo la fisica de la at-
mésfera y la astrofisica, asi como el disefio de los ldseres y la fusidn
controlada. Sin embargo, la obra no ha sido alin terminada, queda un lar-
go camino por recorrer y dia a dia los resultados obtenidos tanto en el
drea tebrica como experimental, estimulan al cientifico a continuar en la
constante biisqueda que nos 1llevard a una mejor interpretacidén de la natu-
raleza.

Dentro del vasto campo de las colisiones atdmicas, hemos se-
leccionado un aspecto que a partir de la década de los cincuentas ha pre-
sentado un crecimiento explosivo en la investigacién, tanto experimental
como tedrica: los procesos de intercambio de carga de iomes o atomes,
generalmente tendientes a la formacidn de iones negativos los cuales du-
rante mucho tiempo fueron considerados como frigiles curiosidades de la-
boratorio. Actualmente esta actitud ha cambiado y el estudio de los
iones negativos es considerado como muy prometedor tanto en el drea de la
fisica basica como aplicada. Las diversas formas como los electrones
quedan ligados a los dtomos o moléculas por fuerzas muy pequefias han he-
cho fijar la atencidén de muchos investigadores y,como resultado de ello,
se han hecho avances en la comprensidn de la estructura de la materia y
de las interacciones entre electrones y dtomos o moléculas. Este campo
ha trascendido a la fisica misma y su estudio y aplicacifn cubren ahora
dreas muy amplias en quimica y biologia.

En fisica, los iones negativos han contribuido al conocimiento
de las propiedades de 4tomos y moléculas, de la dindmica de la estructura
electrénica y de las interacciones moleculares. Han ayudado a la expli-
cacién de procesos que involucran fotones, energias de excitacitn elec-
trénica y de procesos con intercambios de carga. Han ayudado también a
identificar reacciones en la alta atmésfera y en estudios de interac-
cién de radiacién con materia. Han contribuido fundamentalmente al avan-
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ce de la fisica electrdnica y al estudio de los gases de electrones que
a su vez han abierto campos de interés practico, tales como: liseres
idnicos y electrfnicos. Su aplicacién se ha extendido también a la ins-
trumentacidén en el drea de desarrollo de detectores de radiacidn y ace-
leradores de particulas.

En quimica, los estudios de iones negativos han contribuido al
entendimiento de la estructura de las moléculas, de las reacciones qui-
micas y de la quimica de radiaciones. Son el campo de prueba de la teo-
ria de orbitales moleculares y de la teoria de la materia en sus fases
gaseosa y condensada. Han servido para desarrollar métodos analiticos
para detectar, identificar, cuantificar y extraer impurezas en gran va-
riedad de sistemas.

En biologia, los iones negativos han jugado un papel basico pa-
ra poner en claro los conceptos usados en tratamientos tedricos sobre la
accidn bioldgica de las moléculas,proporcionando bases para los avances
recientes en proteccidn radiolbgica, en particular, se estd desarrollan-
do un campo que podria 1lamarse de '"'alta afinidad o alta selectividad"
de ciertas drogas o productos farmacéuticos radioactivos. Existe una
aplicacidn potencial en el drea de biologia y de la accidn tbxica de de-
terminadas moléculas, ya que al provocar adecuadamente procesos de captura
electrbnica, sus productos y reacciones proporcionan un medio de detec-
cién de mecanismos especificos. Se habla también de procesos dindmicos
de captura electrdnica, en los cuales se expulsan o capturan electrones
ciclicamente en las células.

En ciencia aplicada e ingenieria, los estudios de los iones ne-
gativos han constituido el fundamento de muchas dreas que van desde plas-
mas, arcos y flamas a la combustidn y construccién de polimerosj de apli-
caciones en radio, televisidn y sistemas de commicacién a la inyeccidn
de haces para el calentamiento del plasma en maquinas de fusi6n; de des-
cargas de gases al Area de dieléctricos gaseosos.

Sin embargo, es aun demasiado ambicioso tratar de abarcar en
un solo articulo todos los procesos de captura electrdnica, por tanto,
nos concretaremos al estudio de procesos donde estdn involucrados haces
de H*, H, H (D*, D°, D7) a energias de 0.5 a 600 kev, y la formacién de

+

las especies H , H, H (D7, D% D+). Estos procesos son importantes
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bajo el punto de vista de la fisica basica y aplicada. Bajo el punto de

vista practico,las medidas de las secciones involucradas en procesos de

captura simple y doble por dtomos y iones de hidrbgeno (deuterio), son de

importancia actual en el dise?g)de inyectores para el calentamien?c)del
6

Dada la amplitud del tema solamente se presentaran los resul-

plasma en reactores de fusién y para el diagnbstico del mismo
tados de los procesos de transferencia de carga de iones y atomos de
hidrégeno o deuterio en vapores metdlicos cuya importancia préictica es
evidente.

En el 4rea de la fisica basica se ha mostrado que las medidas,
principalmente de secciones diferenciales, son una poderosa herramienta
para explicar interacciones atdmicas tanto en las capas externas, quimi-

(7,8,9)

camente activas, como las del caroso interno , asi como para el

(10

anilisis de estados repulsivos de los iones moleculares

II. ASPECTOS GENERALES

Es bien conocido que en la operacién de los Tokamak, la co-
rriente toroidal inducida proporciona al plasma su confinamiento y al
mismo tiempo energia que calienta los electrones y por lo tanto a los
iones por repulsién coulombiana, pero hasta un limite no mis alla de
3 keV en el mejor de los casos, por lo que se hace indispensable un ca-
lentamiento adicional.

Uno de los intentos para proporcionar este calentamientc adi-
cional es inyectar al plasma grandes corrientes de Atomos neutros, los
cuales sufrirdn colisiones resonantes de intercambio de carga con los
iones del plasma, los protones energéticos resultantes son capturados
por el campo magnético de confinamiento. Estos protones calientan por
transferencia de energia a iones y electrones. Se ve de aqui, la nece-
sidad de conocer los procesos de las colisiones tanto en las fuentes de
jones como en las celdas de conversién donde se formaridn los dtomos neu-
tros.

Tres métodos en general se proponen para obtener los haces de
hidrégeno (deuterio) neutros, a las energias que se creen necesarias
(150-200 keV) para calentar el plasma:

a) Obtener directamente grandes corrientes de H (D) de una fuente de
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iones, acelerados a la energia deseada y pasar esta corriente por
una celda de neutralizacidén. Hasta el presente parece que no ha si-
do bosible optimizar las fuentes existentes para obtener grandes co-
rrientes de H (D).

b) Mediante fuentes de iones convencionales, obtener grandes corrientes
de H+(D+) y hacer pasar estos haces por blancos de vapores metalicos
o gases donde los procesos de doble captura sean optimos, lo cual
permitird a su vez contar con corrientes considerables de iones ne-
gativos que seran acelerados a las energias necesarias en los proce-

sos de calentamiento.

¢) Producir iones positivos de la fuente, acelerarlos y producir los
F + + S
neutros haciendo pasar H (D ) en gases o vapores metalicos.

Procesos badsicos para la obtencidn de haces de dtomos de hidré-
geno o iones son:

4) Procesos de captura simple

H+X > H+X 6 H+X+e

H + X » B+ X

5 " (a)
H +X » H +X

B X = 3P +% 6 B«
Hy +X = 3 +X , i+ s X (b)
HD)+ X = H° +20° + X", HD® + D+ X, H+DS° + X

Los protones, atomos de hidrdgeno y iones moleculares son par-
ticulas rapidas. Los mismos procesos se tienen en los casos en que el
hidrégeno se ha reemplazado por deuterio. Los productos que se detectan
son los rdpidos vy, salvo en las reacciones (a), se tiene completa certeza
de que se estd detectando H® 6 H; en los casos restantes no es facil
separar las diferentes especies neutras.

Tanto en el caso de protones como de hidrdgeno negativo y ato-
mos de hidrbgeno, se conoce el estado del proyectil, los estados en los
que los iones moleculares son producidos en la fuente no se conocen.

Sin embargo, los resultados finales parecen depender de dichos estados.

Respecto a los blancos, X, éstos son atomos predominantemente en estado hase.
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Las reacciones (a) son solamente procesos de captura simple,

mientras que las reacciones (b) son procesos en donde la captura puede
tomar lugar a estados atractivos o repulsivos del ion molecular y estos
se disocian de muy diferentes maneras dando lugar a los productos que

aparecen a la derecha de las ecuaciones (b).

iL) Procesos de captura dobe

HY +X +H +X7 - - - oo e oo m - - (a")
Hpt + X > H +H o+ X7
Hy' + X »H +HB°+X" 6

H o+ 280+ X7 b ")

HD3+ X + D +H +D°+ X
H o+ 20° + X

En la reaccién (a') la energia del producto es igual a la del
proyectil,mientras que en las reacciones (b') las energias seran 1/2, 1/3,
2/3, 1/5 6 2/5 de la energia del ion molecular. Respecto a la Gltima
reaccién,ésta presenta aparentemente una gran selectividad isotépic§j132)
en la forracifn no sdlo de productos negativos, sino también de positi-
vos. Se 2std investigando este ion en particular ya que se conoce muy
1.

({51

poco sobre

Ademds de los valores de las secciones, que se obtienen fre-
cuentenente bajo las condicicnes de colisidn simple, es necesario por
las corndicicnes experimentales pricticas, asi como por razones de opti-
mizacifn de la conversién de iones a neutros, incrementar la presidn
hasta obtener las condiciones de equilibrio en la corriente de particu-
las deseadas.

Uno de los problemas al hacer esta revisidn fue que no es po-
sible hasta la fecha, presentar un esquema coherente de los resultados
de las reacciones con vapores metdlicos, los datos muestran discrepan-
cias hasta en wn orden de magnitud, principalmente al dar las fraccio-
nes de equilibrio.

Excelentes trabajos de revisidn se han publicado, las refe-
rencias (13-13) presentan datos experimentales, asi como discusiones

sobre los métodos experimentales.
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ITI. METODOS EXPERIMENTALES

Un aparato tipico para medir secciones de pérdida o captura
electrbnica en gases o en vapores metdlicos consiste de 1ma fuente de
iones, un acelerador con su Optica apropiada, el sistema de andlisis y
separacidn de masas, celdas de neutralizacién y reaccién para medidas
con sistemas atdmicos y el sistema de deteccidn de particulas neutras o
cargadas.

Las secciones medidas podran ser totales o diferenciales se-
gln sean detectados los productos, en el primer caso se requiere de un
detector suficientemente grande para registrar todas las particulas
dispersadas, en el segundo, las particulas serdn detectadas como fimcidn
de la posicidn. La seccidn total se obtiene de esta Gltima mediante
wa integracidn adecuada sobre los dngulos y las medidas que involucran
formacidn de estados excitados requerirdn de un sistema &ptico.

Si las reacciones son con gases, se requerird un recipiente
adecuado con sus colimadores y tubo de entrada del gas. Actualmente el
problema de una medida correcta de la presidn se ha reducido con el uso
de bardmetros capacitivos(1g).

Los blancos de vapores metdlicos son en general de tres cla-
ses: un hormno, un jet o un "tubo caliente". Un horno es en general fa-
cil de disefiar: un bloque de acero inoxidable con un recipiente para el
metal, calefactores y termopares para medir la temperatura; el "espesor"
del blanco serd el producto de la densidad, que se obtiene generalmente
de tablas de presidn de vapor(zoa por la longitud efectiva de la celda.
Los principales problemas que se han encontrado en el uso de hornos son
pérdida rapida del metal o mal disefio en los colimadores, lo que se re-
fleja en pérdida de particulas a angulos relativamente grandes.

Un jet se puede disefiar para recuperar el material y se pue-
den obtener densidades grandes, el problema usual ¢s determinar el "'es-
pesor'' del blanco.

Los "tubos calientes' (21) han resultado ser particularments
tiles para medir las fracciones de equilibrio, ya que permiten obtener
grandes densidades ademids de que el material es recuperable y de que se
puede diseflar para detectar los productos a dngulos grandes. E1 proble-

ma es determinar la longitud efectiva de la celda de colisién y 1la
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aceptacidn angular de los productos. La discrepancia en los resultados
muestra la magnitud del problema.

Por lo que se refiere a los sistemas de deteccidn frecuente-
mente se usan cajas de Faraday sea para la deteccion de particulas car-
gadas, o en su modo de emisidn secundaria, para particulas neutras. La
deteccidn de particulas de baja energia puede representar una dificultad.
Este problema se agrava si se usan en presencia de los vapores de los me-
tales pues su respuesta en estas circunstancias no es conocida.

Se usan también channeltrones, detectores piroeléctricos y bo-
1émetros. La Giltima observacién hecha para las cajas de Faraday es tam-
bién valida aqui. La eficiencia de los channeltrones se conocefzz), pe-
To no se sabe si ésta se ve afectada por los vapores de los metales.

Sistema de
recirculacidn del Cg

—l—_l'_r

Sistema de
Colimodores

/@ Caja de Faradoy (o)

il Cerdmica piroslectrica
Tt

-~

~
~
~

@Cuju de Faraday (D7)
Placas para

deflexion

Fig.1 Aparato para medir fracciones de equilibrio.

La Fig. 1 muestra el arreglo experimental utilizado por
Schlachter(uj del Lawrence Berkeley Laboratory para la medida de frac-
ciones de equilibrio (F1] a baja energia. Las Figs. 2 y 3 ruestran
los dispositivos experimentales para la medida de secciones totales a
energias de 50-600 keV con blancos gaseosos y para las medidas de sec-
ciones diferenciales a energias de 0.5 - 5 keV, respectivamente, usadas
por I. Alvarez y C. Cisneros(8’10) del IFUNAM.
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SISTEMAS CON.LOS QUE CUENTA EL IFUNAM
- Alta energia (50-700 keV).
Este sistema consta de:

a) Un acelerador convencicnal Van de Graaff que produce y acelera los

iones. La fuente es del tipo de radiofrecuencia.

b) Un imdn selector. Este imdn estd situado a unos 50 cm. de la sali-
da del Van de Graaff. El campo magnético apropiado hace el andli-
sis momental de las particulas cargadas que salen del acelerador y
las dirige al sistema de camaras esquematizado en la Fig. 2.

c) Sistema de cémaras para medir secciones totales y fracciones de e-
quilibrio. Un analisis de este sistema, mostrado en la Fig. 2,
permite agrupar las 5 cémaras en 2 sistemas de bombec diferencial

mias la camara de deteccibn.

El primer sistema de bombeo diferencial consta de la camara de alto va-
cio y la cimara de neutralizacién, ya que su fin es introducir en la
segunda céimara un gas cuya seccidn,,del proyectil sea grande; de
esta forma se obtienen proyectiles energéticos neutros que seguiran su
camino a la celda de reaccién, mientras que los proyectiles cargados
remanentes podrin ser desviados de este camino por el primer par de
placas para deflexifn electrostatica.

El segundo sistema de borbeo diferencial consta de la cimara de al-
4 . - -

to vaclo que alberga tanbi&n las placas cuyo uso ya se menciond ante-

riormente y la celda de reaccidn que contendrid el gas que va a seT usa-

do como blanco de la reaccién y cuya presidn deberd ser constante para

cada medida. La presidn deberd registrarse con la mayor precisitn po-

sible, lo cual ze hace con un barémetro capacitivo.

La camara de deteccidn que contiene un par de placas que sirven para
analizar el estado de carga y en su caso(disociacién molecular), la
energia de los productos de la reaccién, dirigiendo estos a los detec-
tores sitvados en el extremo de la cémara y sujetos a un sistema md-
vil, que permite optimizar su posicidn respecto de la direccidn inci-

dente del haz primario.

Sistema de deteccidn.— El sistema de deteccién que se ha empleado,y
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que es en varios aspectos el mejor, es el de conteo de particulas median-
te el uso de detectores de dinodo continuo. Estos se operan en la forma
de pulso saturado cuidando que la razdn de conteo no exceda de 10,000
pulsos/seg.
- Baja energia (0.5-5 keV).

Este aparato fue disefiado por los autores usando algunos elementos co-

merciales, otras partes fueron construidas en el IFUNAM y otras trai-
das de ORNL.

La fuente de iones es del tipo calutrdén. E1 cuerpo de ésta es de Ni-
trito de Boro; produce los iones por descarga de arco a bajas presiones
del gas. Un filamento de tungsteno por el que circulan de 15 a 17
amperes proporciona una corriente electrdnica cuya densidad se ajusta
para que al introducir el gas que va a ionizarse se mantenga una des-
carga continua en el anodo, al aplicar a éste un voltaje adecuado. Di-
cho de otra forma, los electrones que dejan el cdtodo (filamento) son
acelerados por una diferencia de potencial (voltaje aplicado al anodo)
y su energia deberd ser la suficiente para ionizar los dtomos o molécu-
las del gas introducido a la fuente, en la regién de descarga.

Después de la ionizacidn, los electrones primarios y los secundarios
producidos por la ionizacién continuan interaccionando, sufriendo coli-
siones miltiples unos con otros y con las particulas ionizadas o neu-
tras. Como resultado de estas interacciones, los electrones primarios
pierden su energia inicial y contribuyen a formar el gas de electrones.

Este gas, junto con los iones formados por las colisiones,son un siste-
ma cuasi-neutro; es el plasma del arco de descarga.

El hecho de que el cuerpo sea de Nitrito de Boro, hace a esta fuente de
iones, muy versatil en el sentido de hacerla casi universal pudiéndose
obtener iones no sblo de materiales gaseosos sino también de sélidos
donde este cuerpo opera como horno,en cuyo interior se reemplaza el tubo
de entrada del gas por un soporte para el sélido.

El siguiente elemento son los lentes Einzel convencionales.

El voltaje de aceleracidn se logra aislando la fuente de iones y sus

fuentes de poder y aplicando a estos elementos el voltaje seleccionadc
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para acelerar las particulas cargadas.

Estos iones son analizados por un filtro de Wien situado a la salida
de las lentes. Los iones formados en la fuente y una vez acelerados
viajaran con una cierta velocidad en una regidn donde se han creado
wn campo eléctrico y unc magnético, perpendiculares entre si. La
fuerza que actuarid sobre cualquier ion sera:

F=neB+vxBb),
donde n es el nimero de carga
e, la carga del electrdn
E y B, los campos eléctrico y magnético
v, su velocidad.
Para una cierta velocidad v' = E/B las componentes eléctricas y magné-
ticas se anulan de manera que las particulas que la posean atravesa-

ran el analizador sin desviarse.

Una vez seleccionada la componente del haz con que se desee trabajar,
ésta seguird la direccidn del eje del acelerador pasando por un siste-
ma de colimadores dispuesto a lo largo de su trayectoria, y de la cel-
da de neutralizacidn, que se usard s6lo cuando se desee trabajar con
componentes neutros, H° por ejemplo, y de la celda de interaccidn don-
de finalmente se llevard a cabo la reaccidn deseada.

Para esto hay que asegurar que los proyectiles seleccionados manten-
gan su identidad hasta llegar a la celda de interaccifn.

Este requerimiento ha hecho que el desarrollo de los experimentos con
haces de iones atémicos o moleculareshaya ido junto con el desarrollo

de las técnicas de vacio.

Especificamente, las condiciones de vacio deben ser tales que el cami-
no libre medio de las particulas rapidas sea muy largo en comparacidn
con la trayectoria libre media del haz. Un buen vacio reduce ademis
el ''fondo", que es la palabra con que se denomina a los eventos espe-
ciales registrados por los detectores, que son indeseables y que ordi-
nariamente pueden suprimirse con un buen vacio.

En nuestro caso, ambos requerimientos son satisfactorios con un vacio
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del orden de ~10°° torr.

Logramos este vacio con cuatro bombas mecdnicas localizadas en la Fig.3,
cuya funcidn es evacuar el sistemahasta un vacio del orden de e 5
1074 y servir de apoyo a las bombas de alto vacio de las cuales tene-
mos de dos clases:

+ Una bomba turbomolecular en la fuente de iones, cuyo uso es en esta
region muy conveniente ya que estas bombas no producen contaminan-
tes.

+ Bombas de difusién. En las demis secciones del acelerador, el vacio
se logra mediante 3 bombas de difusidn de aceite equipadas con val-
vulas y bafles de enfriamiento de nitrdgeno liquido. El aceite
usado e5'Corning 705 o Santovac, cuya presidn de vapor es de 1

a temperatura ambiente.

Celda de reaccidn para blancos gaseosos.- La celda de reaccidn para
blancos gaseosos consta de un tubo cilindrico con 2 colimadores con
bordes de navaja, uno a la entrada de 1 mm. de didmetro y el otro a la
salida con 4 mm. de didmetro y un soporte que sirve a la vez para
guiar el tubo de entrada del gas.

Celda de reaccidn para metales.- Se ha usado un bloque de acero inoxi-
dable en el que se han practicado varias perforaciones, una central de
1 pulgada de diametro, en cuyos extremos estan colimadores de entrada
y salida del haz y otras dos que albergan las resistencias para calen-
tarlo. La temperatura del horno se mide a través de dos termopares
Chromel-alumel, colocados en extremos opuestos del bloque y con la ayu-
da de las tablas de presién de vapor.

Para reducir el peligro de contaminacidn del sistema, el horno esta
dentro de otro cilindro de cobre de 12 cm. de didmetro que estd rodea-
do de un serpentin que refrigera ese recinto. Todo esto estd situado
en el centro de wna camara de tres cuerpos, uno fijo con el horno y
otros moviles, que al moverse con el centro de giro en el centro del
horno, o celda, segln el caso, permitirin efectuar la medida de la
distribucifn angular de los productos de reaccidn.

Sistema de deteccidn.- El sistema de deteccidn consta de una caja de

Faraday-detector de emisidén secundaria que nos permite medir corrien-



te de particulas cargadas o corriente de particulas neutras, a través
de la medida de su emisifn secundaria. Fn este detector se mide la
corriente total incidente.

Un analizador parab®lico a 45° que permite separar los productos car-
gados entre si, de acuerdo con su energia y estado de carga,y los neu-
tros.Estos iltimos son registrados en un detector situado en la direc-
cién del eje. los cargados en cambio, sondeflectadosy de acuerdo con
su energia y estado de carga, dirigidos a un detector en la regidn
opuesta.

Los detectores usados fueron del tipo de dinodo continuo: Un ceratrdn
de alta razdn de conteo para los neutros y un chaneltron para las par-
ticulas cargadas.

Procedimiento experimental y principio de la medida.

Cuando el haz répido atraviesa la celda de reaccién, tiemen lugar va-
rios procesos, por ejemplo, supongamos que tenemos protones que inci-

den sobre un blanco cualquiera, algunas de las reacciones que ocurren

seran:

c10/11 HY + x->H + X" + e ionizacién del blanco

010/10%  H' + X + H + X* excitacién del blanco

o10/01 H + X > He + X7 intercarbio de carga

o10/0*1 H + X»>H*+ X intercarbio de carga con excita-

cion.
510/-11 g e 44T doble captura electrdnica

Las reacciones en las que hay intercambio de carga se asemejan a las
reacciones quimicas en el sentido en que la transferencia de energia
es pequefia. La colisién tiene lugar a pardmetros de impacto relativa-
mente grandes, la direccién y velocidad de la particula incidente que-
dan, para propdsitos practicos, inalteradas después del choque y como
consecuencia los productos se dispersardn poco (s 5°), y de ordinario

decaeran uniformemente al alejarse del eje.

Entre las reacciones enlistadas como ejemplo, quiza las mis estudiadas
son aquellas en las que hay transferencia de carga,siendo la razén de
ello el importante papel que este fendmeno juega en muchos procesos fi-
sicos asi como la dificultad experimental para medir algunas de las
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otras secciones. Es bien conocido que con el término: scccidn trans-
versal o eficaz para la pérdida de captura electrdnica, se designa la
probabilidad de que se presente un cambio en la carga de un atomo/ion
debido a la proximidad de otro.

Sea un proceso del tipo B "+ A+B+ A+, definiremos la seccién trans-
versal para la formacién del estado final. Los proyectiles, del tipo B
se mueven con velocidad v a través de un blanco gaseoso del tipo A y
de densidad n, que se encuentra en reposo, dx es la distancia recorri-
da por las particulas B. La probabilidad de que ocurra una colisién
serd directamente proporcional al nimero de particulas del blanco. Si
Pi es la probabilidad de que ocurra la colisidn, se tienc:

Pi=nA0dx,

n,dx es la densidad del gas (en particulas/cm?) y ¢ es una constante
de proporcionalidad: la seccién transversal. Para un haz de particu-
las de densidad np que inciden en el blanco, el nimero de las que han
Intercarbiado su carga en una unidad de tiempo en el volumen dV = dAdx
sera:

dlj = n, n, vodA dx

A'B

Es necesario ahora relacionar las cantidades anteriores con los para-
metros observables como son la presién, el volumen y la temperatura
del gas, las variables macroscépicas termodinamicas. Si se supone que
las particulas sufrirdn sélo wna colisidn, lo que implica una presién

muy baja y una densidad uniforme en el blanco, se tendra que:
I; = oinA 'nBvdA p

donde £ es la longitud efectiva del blanco y la integral ."nB vdA = Ip
representa la cantidad de particulas incidentes en una unidad de tiem-
po, es decir, el flujo. Fscribiendo nAE = m,frecuentemente 1lamado
"espesor" del blanco,que es el nfmero de particulas por unidad de

drea, la exrresién anterior se puede escribir como:

I
T

(=S

s
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Cabe hacer notar que la fraccidn anterior es justamente la fraccidn
del haz total que ha sufrido su intercambio de carga.

La medida aislada de una sola seccidn transversal ¢ se puede llevar a
cabo sblo en casos de particulas muy simples, generalmente ¢ es una
combinacién de las secciones de un cierto nfimero de procesos involu-
crados. La variacion del estado de carga del haz de particulas répi-
das al pasar por un blanco gaseoso estd descrito por ecuaciones dife-
renciales del tipo:

dF, 5
- 7 (R0 - F, O 1) me =1, O 14 2y oee 2
dm et o L L !
I2.
- m=1 Frn:1

La expresi6n dice que la variacién de la fraccién F con estado de
carga m, respecto de la variacidn del '"espesor' del blanco m, es igual
al incremento de las fracciones de iones al estado de carga m a través
de todos los demds estados de carga posibles j, menos la disminucidn
de iones en el estado de carga m por la transformacién del mismo esta-
do de carga m a cualquier otro estado j.

Si el haz de particulas rdpidas atraviesa suficiente cantidad de mate-
ria (m+=) y sufre una gran cantidad de colisiones, se observa que no
hay ningfm carbio en la composicién del estado de carga de los produc-
tos y que se establece entre ellos un equilibrio. Como este equili-
brio es entre todos los procesos competitivos de pérdida y captura
electrénicos, no depende del estado inicial de carga de los iones in-

cidentes y por lo tanto

dFp

dr 0

0 sea

2 (==}
X' (rj ojm - m %j) = () n mi= =1, '0; 1; 2;eesds
a= =

Es importante hacer notar que aunque todas estas relaciones deben ser
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satisfechas entre las secciones transversales para intercambio de car-
ga, de estas ecuaciones no se pueden determinar los valores individua-
les de las secciones ya que el niimero de estos es mayor gue el nlimeTo

de ecuaciones (Ref. 14 y 17).

Cuando hay pocos estados de carga involucrados y se tiene un blanco

delgado, se obtienen expresiones muy simples

Aumentando el espesor del blanco en este dominio de colisiones simples,
se obtiene un incremento lineal en las fracciones F, de donde se puede
obtener el valor de la seccién a partir de la pendiente de una grédfica

de F contra P.

Las fracciones de equilibrio se determinan midiendo cada fraccion F(m)
como wna funcién del "espesor' delblancon y se toma el valor para el
cual la curva de F contra P no muestra variacién alguna al incrementar

la presidn.

NOTACION

En las tablas que se presentan se usa la notacifn estédndar:
0; ¢ representa la seccidn transversal para una particula en estado ini-
cial i antes de la colisidn y f después de ella.

Se supone que los resultados para hidrgeno y deuterio son
los mismos a velocidades iguales aunque diferentes autores han encontra-
do efectos isotdpicos en interacciones con electrones o iones(lz’zs).

El simbolo de Ff denota la corriente de dtomos o icnes en es-
tado de carga i que se cbtiene en condicicnes de equilibrio, o sea
usando un blanco "grueso' donde los procesos atdmicos competitivos han
llegado al equilibrio mediante colisiones mfiltiples. Esto significa que
la fraccién del estado de carga i no variari al aumentar el espesor del
blanco.

El simbolo''o''se referird aqui a mezcla desconocida de estados
excitados; el subindice g se referird al estado base de Dyexplicitamen-
te; m, al estado metaestable 2S5 o sea D(2S).

De acuerdo con esto, si tenemos un haz de dtomos de hidrdgeno
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(D) y pasan por la celda donde se encuentra el blanco, que considerare-
mos ahora, finito, a la salida de la celda se tendrin ahora H+, y H que
se han formado por pérdida o captura electrénica, resultado de las coli-
siones de los atomos rdpidos con los dtomos o moléculas del blanco.
Llamando f, f; y f , las fracciones de H°, H ¥ }E]ﬁ), d una
; (x

IH°(total)

distancia x dentro de la celda de longitud £, o sea
2t

se tendra:
af,
an - “folog-1 *og) * fio0 * £y0.,
df |
— = fy040t £ 0p-y s
dn
df, _
— = -fioy0* f504; ,
dnm

donde M= n& y, donde n es la concentracidn de moléculas del blanco. En
este caso simple de sdlo 3 estados de carga involucrados, en la aproxima-
cidn de 'blanco delgado' o de otra manera, en el intervalo de ''colisidn
simple', donde el crecimiento de fi es proporcional a la concentracidn
del blanco, se obtiene una relacidn muy simple de donde puede obtenerse

la seccidn:

fi = T[Goi 3

3.3x10'® p (atomos/cm?).
T

Se supone aqui que 0).;y 9.1; , que involucran doble inter-
cambio de carga, son términos muy pequefios en comparacidn con los demis
procesos. Al incrementar la concentracién de gas, se obtiene la situa-
cién de equilibrio mencionada anteriormente.

Las secciones a que nos hemos referido, son secciones totales.
En el caso de la medida de secciones diferenciales se tiene:

Ie (9)

Uil = o

total Ho
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donde If(e) representa la cantidad de productos medidos en un dngulo 6 y
N tiene el mismo significado que en el parrafo anterior. Las secciones
totales se obtienen integrando las secciones diferenciales
, 8 min
oz ™ i Jocif{s) senf ds .

Blancos de vapores alcalinos.

En la tabla I aparecen los resultados experimentales de los

que se tiene noticia que tratan de colisiones de los atomos o iones de

hidrégeno o deuterio en vapores metdlicos. Para mantener un solo conjun-

to de tablas las energias del hidrdgeno estdn multiplicadas por 2.

Las Figs.4 y 5 muestran los valores de las secciones totales

D(H) en vapores de Cg. No hay estados excitados de D.

La fraccidn de equilibrio F” en vapores de Cs' aparece en la

Fig. 6.

La Fig.7 muestra la variacién de las fracciones de los es-
tados de carga como funcidn del espesor del blanco de Cg.
Las Figs. 4 y 5 requieren los siguientes comentarios:

1. Los resultados de Leslie y demds autores(24) se han multiplicado por
2 para tener en cuenta una renormalizacidn basada en los experimentos
recientes de 0.

2. Los valores tedricos de Olson(25) estan corregidos por un valor de 4
introducido en sus primeros valores publicados.

3. La segunda curva de Olson se refiere a sus nuevos calculos(20)

Tomando como ejemplo o, , a pesar de las discrepancias en los
valores que no hacen sino reflejar las dificultades experimentales, hay
algunos hechos presentes en todos los valores de o,, obtenidos al usar
vapores alcalinos como blancos, y es que su miximo aparece alrededor de

4 KeV para luego decaer monoténicamente a energias mis grandes.

La Fig. 6 muestra los valores para F_ en vapores de Cgq y se
aprecian grandes discrepancias; la Fig. 7 muestra la variacidn de las
fracciones para los diferentes estados de carga como una funcidén del es-
pesor del blanco de Cg y también el decremento del haz al atravesar los

vapores de cesio, en unidades relativas. Este descenso de la curva de



la intensidad total se dehe a pérdida de particulas por colisiones

ples.

pérdida.

La geometria del horno y detectores son los responsables de

Es quizd este hecho,y el que la dispersién del haz crece

malti-
esta

a

energias mds bajas,la razdn principal del desacuerdo entre los autores.
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Fig.5 Secciones de Transferencia de carga para D° y D en vapores de Cs.

Olson et al. Ref. (25 y 100); =--- Leslie. Ref. (24);
-+=+ Schlachter et al. Ref. (28).
-..- Cisneros et al. Ref.(31), =---..- Girnius et al. Ref. (35).

Schalchter et al. Ref. (32), xxx Nagata. Ref. (30).
s Meyer. Ref. (97).
— Bottcher. Ref. (99).

Otro hecho importante es que los resultados de Meyer vy Ander-
son(27J, A.S. Slachter y demis autores(zs) y R.J. Girnius y demids auto-
res(zg), se hicieran précticamente con el mismo aparato, sin embargo,
hay discrepancias hasta del 200%. Esto parece indicar que el espesor
del blanco no era suficientemente grande para obtener las fracciones de
equilibrio.

Una forma de obtener F? sea a través del experimento o de la

teoria, cuando se dispone de los valores de las seccionmes o, v 0_ .,

es a través de la relacién

~qos *
que es valida cuando, como en este caso,lcs estados Dy D°(2S) no son



importantes para espesores gruesos, Fig.6.

que sugiere la necesidad de mis medidas con vapores de Cg en la regidn

de energias bajas.
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Fig.6 Fracciones de equilibrio F® de D en vapores de Cs.

curva 0 Schlachter et al. Ref.(41).
Curva 1 Khirnyi y Kochemasova. Ref. (42).
Curva 2 Girnios et al. Ref.(29).
curva 3 Schlachter et al. Ref. (28).
Curva 4 Bohlen et al. Ref. (43).
Curva 5 Gruebler et al. Refs. (39 y 44).
Curva 6 Meyer and Anderson. Ref. (27).
Curva 7 Agafonov et al. Ref. (45).
Curva 8 Meyer. Refs. (63 y 97)
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Fracciones de estado de estados Fi como una funcién del espesor

del blanco para DY incidente a un keV de energia en vapor de Cs.

Ref. (41).
curva sdlida.

T

La intensidad total relativa del haz se ruestra en una



202
100

S0

H(80°/5)
H(500/0)

05

02 =

0.4 1 1 | ] | i
0 002 00% 01 02 05 1 2 9
Ecn (keV)

Fig.8 Angulos de aceptacidn regqueridos para observar el 50% o el 90%
de iones negativos. Los valores calculados estan representados
por la linea continua mientras que las medidas experimentalmente
Ref. (31) estan representados por linea punteada.

Las Gltimas medidas realizadas por T. Nagata(30) para o, _  es-
tan en excelente acuerdo en la forma de la curva experimental dada en (31)
pero aparecen un factor de 2 mis altas.

(26)

quefia regidn con los datos de Nagata(30) y de Schlatertsz) cuyos datos

Los Gltimos cdlculos de Olson estidn de acuerdo en una pe-

tienen una precisién de 30-45% el primero y 35% el segundo.

Los valores tedricos preliminares{zs‘ss)f34) estiman el miximo
de 1a seccidn con un valor de ~3x10_]6cm2, valor algo bajo del experimen-

tal medido por C.Cisneros y demas autores(b1)
(26) ~15

pero en desacuerdo con los

Gltimos cédlculos cuyo miximo es ~10° 7, con una exactitud estimada
en + 50% a causa del efecto que produce la poblacitn de los estados
excitados.

Uno de los aspectos practicos mis importantes en el diagndsti-
co del plasma es el disefio del blanco para la deteccidn de H®, y por lo

tanto es importante tener informacién sobre el porcentaje de o__(50%,90%)
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quc pueden observarse a determinados angulos. Olson(26)

calculd la sec-
cidn transversal, diferencial para energias arriba de 0.0/a.5, integrd
las secciones diferenciales para determinar la seccidn transversal total
efectiva para 4ngulos 6 determinados. Estos valores tedricos se compa-
ran con los experimentales realizados por C. Cisnem§34). En la Fig.8
puede observarse que el acuerdo dentro de las apreciaciones tedricas y
los datos experimentales es muy bueno.

Al usar vapores de rubidio como blanco, los resultados de los

(30) encontrd dos miaximos

autores muestran un razonable acuerdo. Nagata
en las curvas de o,,; €stas se presentan también en las curvas para
0(2S) aunque son mis pronunciados, lo mismo ocurre con vapores de Csy
K como blancos. Esta peculiar estructura ha sido encontrada también por
I.Alvarez(s) en procesos de doble intercambio de carga o,_, en vapores
de Mg.

En cuanto a las fracciones de equilibrio (Fc_n) con blancos de
potasio, sodio y litio, hay duda si el efecto de pérdida del haz sobre

todo a bajas energias se ha tenido en cuenta.



RESUMEN DE RESULTADOS EXPERIMENTALES DE COLISIONES DE
EN VAPORES METALICOS

ATOMOS DE DEUTERIO

o

2

TABLA | -

REFERENCIA MEDIDAS B BLANCO
Agafonov, et al. 45 E. 0.4-12 C,
Alvarez, et al, 8 Oga4 =040 0:5-5 Mg
Baragiola, et al, 88 FeF R 8-10 Mg
Berkner, et al. 89 FE_." ,F:,F:’ 33-39 Mg
Berkner, et al, 53 10-140 Mg
°+6’°g+’°g—'°-o
Berkner, et al. 90 F:,F:Ff 2.7-31 St
Bohlen, et al. 43 F° 1-4 Cg
Bohlen, et al. 43 F® 1-4 C.
Brovillard, et al. 58 £ 5=20 C.
Butusov, et al. 79 F; 50 Mg
Butusov, et al. Fomax 40-100 Mg
Cesati, et al. 59 Tem 1-10 CS
Cisneros, et al, 31 O. 20 oF 0.5=25 G



ENERGIA EN

REFERENCIA MEDIDAS e BLANCOS
Cisneros, et al. 10 Diferencial D,” L5245 G,
Cisneros, et al. 60,77 diferencial D3+ 05«25 C5
Dimov de Roslyanov 51 F” 2-20 Na
Donnally, et al. 61 9m 0.32-6 CS
D'yachkov, et al. 49,50 F:, F” 3-80 Mg
D'yachkov, et al. 49,50 F;, F° 3-80 Na
D'yachkov, et al, 49,50 F;, E” 3-80 Li
D'yachkov, et al, 78 F 80 Na
D'yachkov, et al. 52 s P 80-800 Li
D'yachkov 91 Yt 67-800 Li
D'Yachkov 49.50 F, F_ 3-80 K
Futch § Moses 54 -f,F:, 8 9 0 8-88 Mg

”

Futch, et al. 84 excitados 10-70 K =
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REFERENCIA MEDIDAS E”EESéA EN BLANCO

Girnius, et al, 35 LT L . 60-400 Cg
Girnius, et al. 29 F” 1-6 C,
Girnius, et al. 29 Opqs Fo 1.1-40 R,
Grilebler, et al. 39.44 a+o,o+_,F+,Fo,F_ 2-40 Cs,
Grliebler, et al. 39.44 IR i g 2-40 K
Griebler, et al. 39.44 Opo?94rFysFy Fr 2-40 Li
G i L~ L] w0
rllebler, et al 39.44 LI LT N et 2-40 Na
I1'] : - .

in, et al 36,37 T 20-360 C,
I1'in, et al, 36=37 i ' 20-300 Li

L
[1'in, et al. 36-37 9vor Fo 20-300 Ng
I1'in, et al. 36-37 %0 20-300 K
11'in, et al. 36 - 20-360 Mg
I1'in, et al, 76 o 30-360 Li



ENERGIA EN

REFERENCIA MEDIDAS KeV BLANCO
I1%in, st al, 76 o, 50-360 Mg
I1%in; et als 76 e 30-360 Na
Incue 48 Gys 0..3=16 K
Khinyi § Kachermasova 42 F” 0.4-12 Cg
Kingdon, et al, 95 excitados 10-80 Mg
Leslie, et al. 24 0_529. 4 4-60 CS
McFarland, et al. 84 excitados 10-70 Ba
McFarland, et al. 84 excitados 10-70 Mg
Meyer,; et al. 27 1..5«11.5 C5
Meyer, et al. 40 - 1-60 CS
Meyer, et al. 62 Gy 80-240 Cs
Meyer 63 & . i C:
! +0°%-0"%- 0.1-2 < ’
Morgan, et al. 75 O, 50, »0 20-120 Ba =

+0? +-
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0¢

REFERENCIA MEDIDAS KeV BLANCO *
Morgan, et al. 57 E” 1:25-100 Ca
Morgan, et al, 57 F~ 1.25-100 Ru
Morgan, et al. 57 F:’ 1.25-100 Mg
Morgan, et al. ) E” 1.25-100 St
Morgan, et al. 7 I % 1-100 Mg
Morgan, et al. 7 a9 T 1-100 Ba
Nagata 30 GearVgart o 0.4-5 Rb
Nagata 30 %0?%m’%-1 0.4-5 K
Nagata 30 %0°%m*%*-1 0.4-5 CS
Nagata 85,86 952915 0.4,5 Rb
Nagata 85,86 9752915 0.4,5 K
Nagata 85,86 9752915 0.4,5 CS
Nieman 87 G+0,F; 8-60 K
Nieman 87 T 8-60 Na

+0 (o]



REFERENCIA

MEDIDAS

ENERGIA EN

KeV BLANCO
O'Hare, ¢t al. 47 B 40-200 K
O'Hare, et al. 47 %40 40-200 Na
Oparin, et al. 74 excitados 20-360 Ca
Oparin, et al, 74 F:, excitados 20-360 Mg
Osher, et al. 64 E- 1.5 CS
Pausenkov, et al. 73 F: 20-60 Mg
P.Pradel, et al, 93 951 0.03-.528 C5
P.Pradel, et al. 94 Sum 0.02-.100 Cg
+

Poussel, et al. 65-67 °+m’U+g’(D3 0.6-6 Cg
Schlachter, et al. 28 °+0’°g+’°+-’°g-F+’Fo BF_ 1-40 Cj
Schlachter, et al, 68 %em?*%+g*Omg *%m-% - 1 Cs
Schlachter 69 FY 1-5 Cy

i r~a

3

Schlachter, et al. 70 F” 6.5-8 C =



012

ENERGIA EN

REFERENCIA MEDIDAS KeV BLANCO

Schlachter, et al. 71 F. 2.5~ C,
Schlachter, et al. 41 FT 0.3-10 C5
Schlachter, et al. 32 o_o,go_,p"_" 0.3-10 Cg
Schlachter, et al, 32 o_o,ao_,F_ 0.3-10 Rb
Schlachter, et al. 32 052950 F_ 0.3-10 Na
selin, ét al. 72 s 4-60 K
Selin, et al, 72 i 4-60 Rb
Soloviev, et al, 92 excitados 13-180 Mg
Soloviev, et al. 92 excitados 13-80 Na
Spiess, et al. 38 90 1i=8 C5

O im? 4.8 B
Spiess, et al, 80 +0,o+_,u_0,0_,F+,F0,F_ 5 Cs
Stalder, et al. 46 F” 1-7.3 R



ENERGIA EN

REFERENCIA MEDIDAS KeV BLANCO
Stewart, et al, 96 excitados 20 Mg
Tuan, et al, 81-83 0.8-6 C
! S

La presente tabla ha sido formada con datos que aparecen en la referencia 13 y datos publicados

reclientemente.
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