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RESUMO

Neste trabalho sao apresentadas trés modificagoes realizadas no Método Multicanal de Schwin-
ger (SMC) para o espalhamento de pésitrons por moléculas (4tomos): a inclusao de um potencial
complexo para simular a absor¢ao de particulas, a inclusao de um potencial delta real, proveni-
ente de corregoes relativisticas, e a flexibilizacao da base com a inclusao de fungoes que descrevem
orbitais atomicos do tipo f (com momento angular [ = 3). Os resultados para o potencial com-
plexo mostram que sua influéncia é muito pequena se comparada ao potencial Coulombiano e
os resultados obtidos para o parametro de aniquilacao sao os mesmos dos calculados sem a sua
presenca. Além disso, foi verificado que nao é possivel utiliza-lo para calcular o parametro de
aniquilacao diretamente pelo SMC por problemas de precisao numérica. Um teste da influéncia
do potencial absorvedor mostrou que sua inclusao no método, apesar de afetar as secoes de
choque de espalhamento, nao modifica o balanco entre os potenciais atrativos e repulsivos sen-
tidos pelo poésitron, ou seja, nao ha competicao com o potencial espalhador real e ele apenas
simula a absorcao dos pésitrons incidentes. Um potencial tipo de delta real, contudo, compete
diretamente com o potencial Coulombiano. No entanto, foi verificado que sua utilizagdo para
ajudar na escolha das melhores funcoes de base para descrever o processo de aniquilagao nao é
eficaz, pois modifica o problema que estd sendo estudado. A tultima modificacdo no método, a
inclusao de fungoes orbitais f, trouxe importantes resultados e melhorou significativamente os
dados de secao de choque previamente obtidos para o atomo de Hélio e para a molécula de Hs.
Sua aplicagao para sistemas maiores e para o caso de espalhamento de elétrons por atomos ou

moléculas é um importante passo a ser dado.
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ABSTRACT

In this work, three modifications in the Schwinger Multichannel Method (SMC) for positron-
molecule(atom) scattering are presented: the inclusion of a complex potential to simulate the
absorption of particules, the inclusion of a real delta potential, whose physical origin can be found
in the relativistic corrections, and the improvement in the basis set used in the method with
the inclusion of functions that describes the f-type atomic orbitals. The results for the complex
potential show that its influence is very small when compared to the Coulomb potential and
the new data obtained for the annihilation parameter are not different from the ones calculated
without its presence. It was also verified that one can not use the absorption potential to
calculate the annihilation parameter directly in the SMC method due to numerical precision
problems. We also tested the influence of the complex potential which shows that, although
it affects the scattering cross sections, it does not modify the balance between the atractive
and the repulsive potential experienced by the positron, i.e., there is no competition between
the real scattering potential and the complex potential. All the later does is simulate the
absorption of particules. A real delta potential, however, competes directly with the Coulomb
potential. Its use in the selection of basis set to obtain a better description of the annihilation
process is impraticable, since it modifies the problem we are studying. The last modification
of the method, the inclusion of the f-type orbital, brought important results and significantly
enhanced the quality of our cross section data for the Helium atom and the Hs molecule. Its use

on bigger molecules and in the electron scattering problem is an important step to be taken.
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linha verde: resultado tedrico de [94] (a4 4.08 eV); linha ciano: teoria da Matriz-R [36]
(B 4.08eV). . . .
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6.12 Secao de Choque Diferencial para espalhamento de pdsitron pela molécula de Hs

B.1

B.2

B.3

B4

C.1

C.2

na aproximagao estatica mais polarizacao do alvo para um pdsitron incidente com
energia de 7.0 eV. Linha preta: conta atual; linha tracejada azul: conta anterior [46];

linha verde: resultado tedrico de [94] (& 6.8 €V); linha ciano: teoria da Matriz-R [36]

Secao de Choque Integral para o espalhamento de poésitron por COs. Linha ponti-
lhada lilds: conta anterior; linha tracejada vermelha: DATA 1; linha preta: DATA
2; circulos cheios: dados experimentais de [92]; diamantes: medidas de Sueoka e
Hamada [103]; circulos vazios: dados experimentais de Zecca et al. [100](Barras de
erros sao mostradas quando maiores que os simbolos). . . . . ... ... L
Secao de Choque Integral para o espalhamento de positron por CO4 para as simetrias
Ay e Byy. Curva tracejada lilds: conta anterior para a simetria Ay; curva tracejada
vermelha: onta anterior para a simetria Bi,; linha preta: DATA 1 para a simetria
Ay; linha traco-ponto azul: DATA 1 para a simetria By,. . . . . .. ... ... ...
Autofase para o espalhamento de pésitrons por COy para as simetrias A, e Byy,.
Linha preta: DATA 1 para a simetria Agy; linha traco-ponto vermelha: DATA 1 para
a simetria Biy. - .« o o o e e e e e
Secao de Choque Diferencial para o espalhamento de pdsitrons por COs. Circulos:
dados de [22]; linha tracejada lilds: conta anterior; linha trago-ponto azul: célculo
tedrico de Gianturco e Paioletti [104]; linha tracejada vermelha: DATA 1; linha
preta: DATA 2. . . . . . . .

Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por isomeros de CsHy.
Painel superior: aleno; painel inferior: propeno. Em ambos os casos: linha tracejada:
conta na aproximagcao estatico-troca; linha cheia: conta na aproximacao estatico-
troca mais polarizacao do alvo; asteriscos: dados experimentais de SCT de [108];
circulos: experimento de SCT de [109]; diamantes: secao de choque elastica de [109].
Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por isomeros de CsHy.

Linha tracejada: conta para o propeno; linha cheia: conta para o aleno. . . . .. ..
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C.3

C4

C.5

C.6

C.7

C.8

C.9

Secao de Choque Diferencial para espalhamento de elétrons por aleno. Painel supe-
rior esquerdo: 1.5 eV; painel superior direito: 3.0 eV; painel inferior esquerdo: 5.0
eV; painel inferior direito: 7.0 eV. Em todos os gréaficos: linha tracejada: conta na
aproximacao estatico-troca; linha cheia: conta na aproximacao estatico-troca mais
polarizagao; circulos cheios: experimento de [110].. . . . . .. .. . ... ... ...
Secao de Choque Diferencial para espalhamento de elétrons por propeno. Painel
superior esquerdo: 1.5 eV; painel superior direito: 3.0 eV; painel inferior esquerdo:
5.0 eV; painel inferior direito: 7.0 eV. Em todos os gréficos: linha tracejada: conta na
aproximacao estatico-troca; linha cheia: conta na aproximacao estatico-troca mais
polarizacao; circulos cheios: experimento de [110].. . . . . . . . ... .. ...
Secao de Choque Diferencial para espalhamento de elétrons por aleno e propeno.
Painel superior esquerdo: 1.5 eV; painel superior direito: 3.0 eV; painel inferior
esquerdo: 5.0 eV; painel inferior direito: 7.0 eV. Em todos os graficos: linha pon-
tilhada: conta na aproximacao estatico-troca para aleno; linha trago-trago-ponto:
conta na aproximacao estatico-troca mais polarizagdo para o aleno; linha tracejada
conta na aproximacgao estatico-troca para o propeno; linha cheia: conta na apro-
ximagao estatico-troca mais polarizacao para o propeno. . . . . . . . . .. ... ...
Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por timina na aproximacao
estatico-troca. Painel superior: resultado para a simetria A”; painel inferior: resul-
tado para a A’. . . . . L L L e
Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por timina na aproximacao
estatico-troca mais polarizacao do alvo para a simetria A”. . . . . .. ... ... ..
Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por citosina na aproximacao
estatico-troca. Painel superior: resultado para a simetria A”; painel inferior: resul-
tado para a A’. . . . L L L
Segao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por adenina (painel supe-

rior) e por guanina (painel inferior) na aproximagao estatico-troca. . . . . . .. . ..

C.10 Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por 2-deoxirribose na apro-

ximagao estatico-troca. . . . . . . . L L L
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Capitulo 1

Introducao

1.1 Consideracoes Gerais

O objetivo deste trabalho é o estudo da interagao de uma antiparticula, o pésitron (e™), com
a matéria. Curiosamente, a existéncia do pdsitron surgiu primeiro num estudo tedrico, na busca
de uma equacao relativistica para a mecéanica quantica, proposta por Paul Dirac em 1928 [1]. Na
solucao de sua equacao, hoje conhecida como “Equacao de Dirac”, surgiam estados que descreviam
particulas com energias positivas e negativas. Aquelas com energias positivas seriam as particulas
que encontramos no universo. As com energia negativas eram as particulas que formavam, na
interpretacao de Dirac, um “mar”, o “mar de Dirac”, com estados inteiramente ocupados. Es-
ses poderiam ser eventualmente acessados através de excitagoes dos estados imersos (se tornando
particulas de energia positiva e deixando um buraco no “mar de Dirac”). Foi apenas em 1932,
com Carl Anderson [2], que essas “particulas imersas” foram detectadas. Um ano mais tarde, a
confirmagao por Blackett e Occhialini [3] marcou de vez o sucesso da proposta de Dirac. Contudo,
sabe-se hoje que as particulas que constituem o mar de Dirac sao, na verdade, antiparticulas, iguais
a suas respectivas particulas, mas com todos os nimeros quanticos correspondentes invertidos. Na
pratica, a diferenga entre o pdsitron e sua respectiva particula, o elétron (e™), estd no sinal da carga
elétrica.

Entre os fenomenos interessantes provenientes da interacao do pésitron com a matéria esta a
criacao de um estado ligado com o elétron, formando um “pseudo-atomo” denominado positronio

Ps). Além disso, pode-se ressaltar o fenomeno de aniquilacdo (criacao) de pares et- e~, com
( , P quilag G D ,
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posterior emissao (absor¢ao) da radiacao gama.

Se inicialmente o positron surgiu como uma ferramenta para explicar resultados teéricos, hoje
sua aplicagao e utilizacao ultrapassam as folhas de cadernos e artigos. Sao diversos os experimentos e
técnicas que utilizam feixes de pdsitrons na busca por um entendimento maior da fisica, do universo,
do corpo humano e de materiais.

O positronio (tempo de vida, espectro de energia e interagoes relativisticas) até hoje é fonte
de estudo e teste da eletrodinamica quantica, como podemos ver, por exemplo, em [4]-[6]. Além
disso, a utilizacdo de pédsitrons em projetos como o ATHENA [7] e ATRAP [8], para a criacao e
estudo de um antidtomo de Hidrogénio é um importante passo para testes ainda mais profundos
da teoria atual vigente. O estudo da radiagdo proveniente da aniquilacao de podsitrons é ainda
uma importante ferramenta para o entendimento do universo, como em meios interestelares [9],
pulsares [10] e supernovas [11].

Um dos grandes avancgos na medicina dos tltimos anos pode ser creditado ao extenso estudo de
pésitrons e do processo de aniquilagao: a Tomografia de Emissao de Pésitrons (PET) [12]. O PET
surgiu como uma forma de estudar o funcionamento cerebral, e nao sua anatomia. Em especial, sua
utilizacao se mostrou vital no diagndstico de doencas como o mal de Alzheimer e a depressao. Além
disso, o uso de técnicas baseadas em aniquilacao, incluindo o alargamento Doppler de sua linha, se
tornou comum no estudo de estrutura e propriedades de diversos materiais: como a cristalizacao
em superficies [13] e defeitos em semicondutores [14] e em sélidos metdlicos [15]. Este trabalho, no
entanto, visa o estudo da colisao de pdsitrons com atomos e moléculas em estado gasoso, essencial

para o entendimento fundamental de todos os processos previamente citados.

1.2 Trabalhos Experimentais

O uso de pédsitrons em trabalhos experimentais era muito limitado pela dificuldade de criar um
feixe monoenergético intenso o suficiente para realizar os experimentos. Pode-se dizer que o inicio
da pesquisa moderna experimental com pésitrons se deu nos trabalhos de Deutsch et al. [16, 17]
no final dos anos 40 e inicio dos anos 50, nos quais eles investigaram a aniquilacao de poésitrons
em gases atomicos e moleculares a pressao atmosférica. Foi inclusive durante estes estudos que o
atomo de positronio foi descoberto.

Foi com Cherry [18] e, posteriormente, Grocer et al. [19], que moderadores mais eficientes
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para feixes de pdésitrons surgiram, sendo possivel a criacao de feixes intensos com uma banda de
energia bem reduzida (~ 1.0 eV). Apesar desse avango, a energia tipica de resolugao do feixe
continuava sendo alta, dificultando muitos experimentos como: a andlise precisa de fenomenos
de perto de limiares de alguns processos, o estudo das transi¢oes vibracionais e rotacionais por
impacto de pédsitrons e as medicoes de taxas de aniquilacao dependentes da energia. Todos esses
dados necessitam de feixes bem mais monoenergéticos que os obtidos até entao para serem medidos.

No entanto, a partir desse importante avanco, diversos grupos experimentais comecaram a
investir e investigar os processos possiveis envolvendo colisao de pésitrons. Contudo, até o meio dos
anos 80, os resultados ainda estavam limitados a obtencao de secées de choque totais de pésitrons
por moléculas, como mostra o artigo de revisao [20]. Foi apenas em 1979 que se obteve a primeira
curva de segao de choque diferencial (SCD) com Coleman e McNutt [21]. O grupo da Wayne State
University, em Detroit, seguiu posteriormente seus passos e produziu uma grande seqiiéncia de
dados de SCD relativas para diversos alvos, como mostrado em [22], por exemplo.

Devido ao desenvolvimento de armadilhas magnéticas de pdsitrons mais eficientes [23], a ob-
tencao precisa de taxas de aniquilacao em temperatura ambiente para diversas moléculas diferentes
foi finalmente possivel.

Ainda recentemente, a utilizacao da armadilha de Penning-Malmberg [24], para acumular e res-
friar mais eficientemente os pdsitrons, permitiu feixes extremamente intensos e com uma resolugao
em energia da ordem de ~20 meV. Com isso, estudos da aniquilagao dependentes da energia [25]
se tornaram factiveis. Além disso, a primeira SCD eldstica absoluta foi publicada em 2002, gracas
a esse avango, para uma Unica energia na colisio e™-Hy [26]. Sabe-se que hd, atualmente, mais

grupos tentando obter SCD’s absolutas para outros alvos, como mostrado em [27].

1.3 Estudos Teoricos

Poucos sao os métodos capazes de calcular o espalhamento de pdsitrons por atomos ou moléculas.
Para atomos bem simples, como o de Hidrogénio e Hélio, métodos para resolver problemas de pou-
cos corpos foram empregados com bastante sucesso. O método variacional de Kohn, por exemplo,
foi um marco nas contas realizadas para o H e o He, no trabalho de Schwartz [28]. O método foi
posteriormente generalizado, sendo possivel obter dados para energias acima do limiar de formagao

de Ps e outros processos ineldsticos com grande sucesso [29, 30, 31, 32]. No caso de dtomos mai-
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ores, modelos bem sucedidos baseados na teoria de muitos corpos surgiram com resultados muito
interessantes para diversos gases nobres, como pode ser visto, por exemplo, em [33, 34].

No caso de colisoes de positrons com moléculas, métodos tedricos tém que lidar ainda nao apenas
com o carater de muitos corpos, mas também com diferentes tipos de atomos espalhados no espaco,
o que dificulta ainda mais o cdlculo. Entre os mais usados, podemos citar o trabalho bem sucedido
usando o método variacional de Kohn para a molécula de Hy [35]. O método da matriz-R também
foi usado para esse sistema, mas subestimou consideravelmente a segdo de choque integral [36].
Ambos os métodos também foram aplicados para o No, com resultados bem abaixo dos dados
experimentais [37, 38]. Ha ainda métodos usando potenciais-modelo para simular a interacao do
pésitron com a molécula, como por exemplo em [39]. Este método foi aplicado com relativo sucesso
para diversos alvos moleculares, como pode ser visto em [40, 41]. O método usado nesta tese, no

entanto, foi o Método Multicanal de Schwinger [42].

1.4 Objetivo do trabalho

Este trabalho visa o estudo da colisao de pésitrons com dtomos e moléculas em estado gasoso
através do Método Multicanal de Schwinger [42, 43] (SMC). O método, baseado no principio varia-
cional de Schwinger, foi inicialmente proposto para o caso de colisao de elétrons com moléculas por
Takatsuka e McKoy [44, 45] e, apenas nos anos noventa, foi adaptado para o estudo de pésitrons
como o projétil incidente [42].

O método se mostrou razoavelmente bem sucedido no estudo do espalhamento para diversos
alvos como Hy, CHy, N, CoHy e CoHy [46, 47, 48], produzindo bons resultados para segoes de
choque integrais e diferenciais quando comparados aos dados experimentais existentes. Recentes
avancgos permitiram ainda o estudo de excitacoes rotacionais, vibracionais e do comportamento mo-
lecular vibracional com o pésitron aprisionado em uma ressonancia [49]-[50]. No entanto, o método
mostrou-se ineficaz no estudo da aniquilacao de pésitrons em ambientes moleculares, produzindo
resultados subestimados em comparacao aos obtidos experimentalmente [51].

Sendo assim, buscou-se um aprimoramento do Método Multicanal de Schwinger durante este
trabalho, nao apenas para o estudo do espalhamento, mas de formas mais eficientes para calcular
a probabilidade de aniquilacao do positron durante a colisao.

Nesse sentido, trés modificagoes foram feitas no SMC: a inclusao de um potencial complexo,
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a inclusao de um potencial delta real e a ampliacao das funcoes de base usadas na descricao do
espalhamento. A primeira modificacao foi motivada pelos estudos de aniquilacao de pdsitrons pelo
atomo de Hidrogénio por dois grupos [52, 53]. Ambos utilizaram um potencial complexo para
simular a absor¢ao das particulas durante o espalhamento com considerdavel sucesso. A segunda
implementacao surgiu como uma forma de aprimorarmos a descricao do método, incluindo alguns
efeitos de correcao relativisticos, além da tentativa de nos ajudar a escolher melhores funcoes de
base para a descricao do processo de aniquilacao. Por tltimo, os cédigos computacionais foram mo-
dificados para permitir uma maior flexibilidade das fungoes de base utilizadas, incluindo a presenca

da funcao f nas contas de espalhamento.

1.5 O espalhamento de elétrons por atomos e moléculas

Apesar deste trabalho ter se focado basicamente no estudo da interagao de um pésitron com um
atomo ou molécula, outros trabalhos envolvendo o elétron como projétil incidente também foram
realizados. Logo, vale salientar as principais motivacoes que envolvem o estudo do espalhamento
de elétrons.

De fato, o estudo do espalhamento de elétrons de baixas energias por atomos/moléculas é ex-
tremamente importante em diversas dreas do conhecimento bésico. Além da importancia cientifica
pura deste estudo, ele também tem importantes aplicagdoes como, por exemplo, em questoes am-
bientais, bioldgicas e tecnoldgicas. Na questao ambiental, vale salientar sua aplicagdo no con-
trole de emissao de gases poluentes [54], além do estudo de meios interestelares e atmosferas pla-
netdrias [55, 56].

Do ponto de vista bioldgico, a importancia do estudo de colisdes ganhou forca na descoberta
do grupo do pesquisador Léon Sanche [57], que mostrou que elétrons de baixa energia (1-20 eV)
sao capazes de quebrar cadeias de DNA. De fato, sabemos que quando a radiacao ionizante incide
sobre o corpo humano, ela dé origem a diversos produtos secundarios vindos das reagoes iniciais do
féton com os diferentes atomos encontrados em sua trajetéria. O produto secundario gerado em
maior abundancia s@o os elétrons de baixas energia. Sanche et al. [57] mostraram que os elétrons
se ligavam as bases de DNA através de um estado ressonante, formando um fon transiente que,
conseqlientemente, levava a dissociacao molecular e quebra da cadeia de DNA. Diversos trabalhos

tedricos e experimentais se seguiram sobre o assunto, trazendo um maior entendimento (porém nao
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completo) sobre o tema. Dentre os trabalhos experimentais, podemos salientar [57]-[61] e entre os
tedricos, um estudo completo sobre as bases e componentes maiores do DNA foi feito pelo grupo
do Caltech [62]-[65], projeto do qual fiz parte durante minha estadia como aluno de doutorado
sanduiche (bolsa CAPES).

Pelo lado tecnoldgico, o estudo das descargas elétricas nos plasmas de processamento (ou plas-
mas frios) é vital para as industrias, em especial as de microeletronica, que movimenta bilhdes de
ddlares ao ano [66]. E em meios de descarga que sao gerados os ions, radicais, moléculas excita-
das e todas as espécies necessarias a deposicao em substratos (coating) [67], a corrosao controlada
(etching), além da deposicao de filmes poliméricos (polymerization) [68], nitretacao de superficies
(nitriding) [69] e descontaminagao e esterilizacao de materiais (cleaning) [70].

Outra grande aplicacao tecnoldgica estd no estudo de descargas elétricas em ambientes de
combustao. Num recente projeto bilateral do grupo do Prof. Dr. Marco Aurélio Pinheiro Lima
com o grupo do Prof. Dr. Vincent McKoy (do California Institute of Technology), foi acertado um
esforco conjunto para resolver problemas gerais de colisoes eletronicas com moléculas encontradas
nos combustiveis. Algumas moléculas do grupo dos alcools ja foram calculadas e testadas, como

metanol e etanol [71].

1.6 Organizacao do texto

Os dois préximos capitulos tratam da teoria usada na tese. O primeiro se refere ao problema de
espalhamento de pésitrons de baixa energia por um alvo de maneira mais geral, além da descricao
quantica inicial do processo. O segundo envolve as principais caracteristicas do Método Multicanal
de Schwinger, usado durante a tese. E possivel ver a dedugao mais completa do método no Apéndice
A desta tese.

O capitulo quatro traz a inclusao do potencial complexo no SMC. Para tal, é feita uma revisao
da literatura no assunto e mostram-se as principais implicacoes tedricas no método. Os resultados
obtidos para o atomo de Hélio e a molécula de Hy s@o tratados, assim como um estudo sobre o real
efeito do potencial complexo nas se¢oes de choque de espalhamento.

O potencial real, com sua origem fisica e implementacao, pode ser visto no capitulo 5. Aqui
também é feita uma andlise da influéncia do mesmo no processo de colisao assim como sua possivel

utilizacao na escolha de fungoes de base para descrever o processo de espalhamento.
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A flexibilizagao das fungoes de base, com a inclusao da fungao f, é tratada no capitulo 6 desta
tese. Os resultados obtidos com essa modificagao nos codigos computacionais para o atomo de He
e a molécula de Hidrogénio sao comparados com dados ja publicados pelo grupo nos dois sistemas,
mostrando a importancia dessa implementacao.

O capitulo 7 traz as conclusoes gerais sobre o projeto e as perspectivas para futuras aplicagoes
do trabalho.

Por 1ltimo, os Apéndices B e C trazem trabalhos desenvolvidos concomitantemente com a
tese, mas que nao estao relacionados com o objetivo principal da mesma. O Apéndice B mostra
as contas realizadas para o espalhamento de positrons por didxido de carbono, enquanto que o
Apéndice C trata dos trabalhos realizados com o espalhamento de elétrons por moléculas: o efeito

de isomerizagao do C3Hy e a colisao de elétrons pelas bases de DNA.



Capitulo 2

Teoria de Espalhamento

Neste capitulo, é feita uma breve introducao sobre o tipo de problema que esta tese visa resolver:
o espalhamento de positrons por moléculas. Nesse sentido, é abordado inicialmente o problema de
espalhamento de forma geral, as implicagdes envolvidas em baixas energias, os problemas que
surgem na descricao por se tratar do pdsitron e, por fim, é introduzida a descricao quantica do
problema. Os tépicos aqui mencionados sao apresentados de maneira sucinta, pois encontram-se
detalhados em livros-texto, como o caso de [72]. O método usado durante a tese é tratado com
mais detalhes no préximo capitulo e as modificacoes propostas serao detalhadas em seus respectivos

capitulos.

2.1 O problema de espalhamento

Em um processo de espalhamento, um projétil se choca com um determinado alvo, como um
atomo ou uma molécula. A partir das condicGes iniciais do problema, busca-se estimar que tipo de
processos e qual a probabilidade cada um deles tem de ocorrer durante a colisao. Esses dados sao
obtidos através de cdlculos de secoes de choque de espalhamento.

Dentre os fenomenos possiveis numa colisio de um pésitron (e™) por um dtomo ou molécula, o
positron pode ser espalhado deixando o alvo em seu estado inicial, o que consiste em um espalha-

mento puramente eldstico:

€+(E0) + M — €+(E0) + M (2.1)
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onde M representa o alvo em questao. O pdsitron pode ainda, apés a colisao, deixar o alvo em um

estado excitado:

et (Ey) + M — et (Ey — 0E) + M* | (2.2)

sendo que este pode ser, por exemplo, um estado excitado eletronicamente. Para o caso de
moléculas, ainda deve-se incluir estados excitados vibracionais e rotacionais. Dependendo da ener-
gia do pdsitron incidente, ainda podemos ter dissociagdo do alvo, ionizagdo e rearranjo (no caso,
por exemplo, de um pdsitron “roubar” o elétron de um alvo e os dois sairem na forma de um
“pseudo-dtomo”, o positronio).

A esses possiveis processos durante a colisao, dé-se o nome de canais de espalhamento. Os canais
de espalhamento sao classificados em canais abertos e canais fechados. Canais abertos sao aqueles
em que o composto (alvo mais pésitron incidente) teria energia suficiente para que o processo ocorra.
Por exemplo, a energia de limiar de formagao de um positronio para o diéxido de carbono é de 7.8
eV. Ja um pdsitron com energia superior a essa, durante uma colisao, poderia formar um positronio
real deixando o alvo num estado ionizado apés o espalhamento. Um canal fechado é aquele cujo
composto nao tem a energia suficiente para que o processo ocorra. Isso nao quer dizer que ele nao
aconteca durante a colisao. Ele pode ocorrer virtualmente. Ainda exemplificando com o COa, se
o pésitron incidir com energia inferior a de limiar de formagao de positronio, ele pode formar um
positronio virtual temporariamente. No entanto, ele nao abandona a regiao de interacao e deixa o
alvo em um estado ionizado, pois lhe falta energia. O pdsitron tem que “devolver” o elétron para
o alvo antes de sair da regiao de interagcao do potencial.

Este trabalho focou-se basicamente no espalhamento eldstico de baixas energias (com pésitrons
tipicamente com energias inferiores a 20.0 eV). Se por um lado a conta fica facilitada pela restrigao
do numero de canais envolvidos, a correta descricao de um espalhamento a baixas energias pode

ser mais complicada do que parece.

2.1.1 Espalhamento a baixas energias

Numa colisao elastica, onde o projétil incide no alvo a baixa energia, sao diversos os processos
que podem ocorrer. Entre os mais importantes, destacam-se: a polarizacdo do alvo, processos

ressonantes, o minimo de Ramsauer-Townsend e a formagao de estados virtuais.
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A polarizacao do alvo é a deformacao da nuvem eletronica na presenca do projétil em questao.
Por este incidir com baixa energia, hd tempo para a nuvem eletronica “sentir” a presenca do
pésitron, modificando-se de seu estado inicial isolada. No caso do pédsitron, o potencial estético (de
curto alcance), ou seja, aquele obtido quando se considera a nuvem eletronica congelada, é repulsivo.
O potencial de polarizacao, de longo alcance, é atrativo. Sendo assim, descrever corretamente o
processo de polarizacao pode ser muito complicado, pois exige que o potencial de longo alcance seja
grande o suficiente para anular os efeitos do potencial de curto alcance e ainda se tornar atrativo.
Se os dois potenciais forem da mesma ordem de grandeza, quaisquer problemas numéricos podem
danificar as contas, trazendo resultados ruins para as secées de choque de espalhamento.

Processos ressonantes sao aqueles obtidos quando um ion transiente é formado durante o pro-
cesso de colisao. Na energia aqui considerada, poderiam ocorrer ressonancias de forma, ressonancias
de forma tipo core-excited ou ressonancias de Feschbach. Numa conta puramente elastica, é possivel
encontrar apenas o primeiro e o terceiro tipo de ressonancia, ja que o segundo viria da presenca de
canais eletronicamente (ou vibracionalmente) abertos na conta!. Em uma ressonancia de forma, o
projétil é aprisionado pelo potencial resultante da combinacao do proprio potencial do alvo com a
barreira de momento angular. Apesar de ser relativamente comum quando o projétil é um elétron,
no caso de pésitrons, nunca foi encontrada uma ressonancia de forma?.

O minimo de Ramsauer-Townsend, por outro lado, ocorre com grande freqiiéncia no espalha-
mento de positrons por um alvo. Esse minimo pode ocorrer por dois motivos: o primeiro seria
devido a um espalhamento muito forte, fazendo com que a autofase da onda s (I = 0) atinja o
valor §p = 7, anulando a secao de choque parcial; o segundo vem do balanceamento de um poten-
cial atrativo (repulsivo) e outro repulsivo (atrativo), fazendo com que a autofase da onda s passe
necessariamente por zero, mais uma vez anulando a secao de choque parcial. Como o potencial de
longo alcance para o positron é atrativo e o de curto é repulsivo, encontra-se o segundo caso mais
comumente.

Por tltimo, outro fenémeno ja detectado pelo grupo em [73], é a presenca de estados virtuais.

'Neste trabalho, focou-se apenas em ressonancias de forma. Tanto a ressonancia de forma tipo core-excited como

a de Feschbach podem ser vistas com mais detalhes em [72]
2H4, atualmente, grande especulacdo na literatura sobre ressonancias observadas no espalhamento de pésitron

por Hélio. Todavia, nem mesmo todos os experimentais que participaram do projeto concordam com a explicagao
do artigo, atribuindo a problemas de equipamento essa observacdo, e ndo como sendo algo fisico. No Capitulo 6

analisa-se resultados obtidos durante esta tese, onde nenhuma ressonancia para esse sistema foi encontrada.
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Esses estados sao estados quase ligados formados no limite £ — 0, e se mostram presentes como
um rapido crescimento da secao de choque quando esta se aproxima de zero e da autofase da onda
s assumindo o valor §y = /2.

Todos esses processos também sao importantes quando o projétil considerado é o elétron. Mais
especificamente, no problema de espalhamento de pdsitrons por atomos ou moléculas, surgem ainda

outras complicacgoes: a aniquilacao e a formacao de positronio.

2.1.2 Aniquilagao

O pésitron, como dito anteriormente, é a antiparticula do elétron. Como com qualquer an-
tiparticula, quando esta se encontra na mesma posicao que sua respectiva particula, ocorre o
fénomeno da aniquilagao. Nesta situacgao, as duas particulas se transformam em energia na forma
de radiacao gama.

Se considerar o referencial do centro de massa de um sistema formado pelo elétron e pelo
positron, pode-se notar que o processo exige a produgao de mais de um raio gama, para garantir a
conservacao de momento linear, além da conservacao de energia. Os processos mais provaveis de
ocorrer resultam na formacao de dois ou trés fétons, sendo a criacao de mais de trés praticamente
desprezivel.

A criagao de dois fétons se deve ao acoplamento de spin tipo singleto (S = 0, com S sendo o
spin total do sistema) do par elétron-pdsitron. A secao de choque (o) e a taxa de decaimento (I)
para esse tipo de processo, considerando que ambas as particulas possam ser descritas por ondas
planas (ou seja, consideradas livres) sao dadas por:

c

09y = 47‘('?”(2);

Iy, =4rrge, (2.4)

onde v é a velocidade relativa entre o elétron e o pésitron, rg é o raio classico do elétron e ¢
¢é a velocidade da luz. Essas equacoes sao validas apenas no regime nao relativistico. Para o
acoplamento de spin tipo tripleto (S = 1), onde ocorre a criagao de trés fétons, a taxa de aniquilagao

é dada por:
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4 (7% -9 _
ry = 5 <T) al') ~9-107%T9 | (2.5)

onde « é a constante de estrutura fina. Essa taxa é 1000 vezes menor do que para o acoplamento
singleto. Logo, assume-se durante a tese que o par elétron-pésitron se aniquila sempre em dois
fétons.

Obviamente, ao tratar da colisao de um pédsitron de baixa energia com um alvo, como um
atomo ou uma molécula, nao é possivel assumir que o par e~ - e serd descrito por ondas planas.
Se considerar, entao, um feixe monoenergético de pésitrons incidindo em um gas com n moléculas

por unidade de volume, temos que a taxa de aniquilacao é dada por:

Z
= Wrgcnz <U(r, ..., rz,7p) | 0(75 —rp) | W, ...z, 7p) >, (2.6)
j=1

onde o somatério nada mais é do que a probabilidade de encontrar o pdsitron e um dos Z elétrons
do alvo na mesma posicao. ¥ é a funcao de onda proveniente do espalhamento do pdsitron por
uma molécula (ou dtomo) que estd sendo estudada(o). Utilizando a primeira aproximacao de Born

para descrever o pdsitron incidente, a equacao 2.6 se resume a:

I =nrienZ . (2.7)

No entanto, quando uma aproximacao como essa ¢é feita, onde o pésitron é aproximado por uma
onda plana, todos os efeitos de correlagao do projétil com o alvo sao desprezados. No caso de baixas
energias incidentes, como as de interesse, esses efeitos sao de vital importancia para o entendimento

do processo. Por isso, por analogia, pode-se definir simplesmente:

Z
Zepr =Y <O, ., 75) | 6(75 = 13) | W, oy, 1) > (2.8)
7j=1

resultando em

I =rrienZess . (2.9)

O Z.y5 ¢ o chamado parametro de aniquilagao. Esta nomenclatura veio inicialmente do fato de que

Zeyry era definido como o nimero de elétrons efetivamente envolvidos no processo de aniquilacao.
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Alvo Férmula Z Zefy
atomos
Hélio He 2 3.94 [74]
Neobnio Ne 10 5.99 [74]
moléculas
Hidrogénio Hy 2 14.7 [75]
Diéxido de Carbono COq 22 54.7 [74]
Metano CHy 10 142 [74]
Propano CsHg 26 3500 [74]
Hexano CeHis 50 120000 [74]
Perfluoropropano CsFg 90 152 [76]
Antraceno Ci4Hip 94 4330000 [74, 76]

Tabela 2.1: Parametro de Aniquilagao para diversos alvos a temperatura ambiente

Acreditava-se que Z.sy seria menor que Z, o nimero de elétrons total do alvo. No entanto, expe-
rimentalmente, nao foi isso que se observou.

Inicialmente, os experimentos realizados para fazer esse tipo de medicao envolviam uma camara
com gases a temperatura ambiente na qual pésitrons termalizados eram inseridos. Fotomultiplica-
doras analisavam o sinal dos fétons emitidos da aniquilacao e o valor de Z.sf era entao obtido [23].
Na Tabela 2.1 podem ser observados alguns valores do parametro de aniquilacao para alguns siste-
mas medidos?.

Mais recentemente, um grande numero de experimentos foi realizado para a obtencao do
parametro de aniquilacdo em funcdo da energia do pésitron incidente [25]. Percebeu-se que ha
uma forte dependéncia do valor de Z. ¢y com a energia, indicando uma influéncia de modos vibraci-
onais da molécula nos resultados obtidos. Algumas teorias ja surgiram com o objetivo de explicar o
fendmeno, com resultados parcialmente bem sucedidos. No entanto, ainda restam diversas duvidas

sobre sua generalizacao para todos os casos presentes na literatura.

3340 mostrados aqui apenas alguns dos sistemas que ja foram medidos. Em sua tese de doutorado, o Prof. Dr.

Marcio T. do N. Varella faz um revisao sobre os diversos alvos ja estudados e suas respectivas referéncias.
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2.1.3 O Positronio

Numa colisao de um pdsitron por uma molécula, um outro fendmeno possivel é a situagao
de rearranjo onde um pésitron, com suficiente energia, “rouba” um elétron do alvo. Nesse caso,
eles formam um “pseudo-dtomo” chamado de positronio. Desprezando, por agora, as corregoes
relativisticas, o Hamiltoniano do positronio é equivalente ao de um atomo de Hidrogénio, porém
com modificacoes na massa reduzida:

MMy Me

_ = Me 2.10
e (2.10)

com me e m, sendo a massa do elétron e do pésitron respectivamente (lembrando que as duas sao

iguais); e no espectro eletronico:

E,=— eV, (2.11)

ou seja, metade do que seria o do atomo de Hidrogénio.

Nao cabe a este trabalho tratar especificamente do processo de formacao de um positronio real,
pois este nao estd explicitamente programado. Todavia, sua inclusao no método foi desenvolvida
teoricamente pelo Prof. Dr. Marcio T. do N. Varella em sua tese de doutoramento. Estudos sobre
a secao de choque de formacao do positronio mostram que este processo é muito importante na
descricao completa da colisao [77]. No entanto, apesar de ainda nao dispor das ferramentas tedricas
para sua inclusao computacional, sabe-se que este processo pode ocorrer virtualmente, como j4 foi
salientado.

Nas préximas secoes, serd mostrado o tratamento do problema em si, ou seja, a formulacao

quantica de um processo de espalhamento.

2.2 A Hamiltoniana de Espalhamento

O problema de espalhamento de um poésitron a baixas energias por um alvo é um problema
puramente quantico. Seu carater de muitos corpos exige uma série de aproximacoes para resolvé-lo.
Pelo presente momento, sao dispensadas corregoes relativisticas e assumiremos as aproximacoes de

nticleos fixos e de Born-Oppenheimer?. A Hamiltoniana completa do sistema, para um pésitron

4 Ao analisar os tempos tipicos de colisdo de pésitrons de baixas energias, pode-se perceber que o processo de colisio

é muito mais rapido do que o processo de rotacao ou vibracao da molécula. Estes podem ser tratados na aproximacao



25

incidente com vetor de onda k; num alvo com M nitcleos e N elétrons, é dada por:

H=Tny1+HNy+V =Hy+V, (2.12)

com Hpy sendo o Hamiltoniano do alvo, T 1 é o operador de energia cinética do pésitron incidente

e V é o potencial de interagao entre o projétil e o alvo. Os termos acima sao dados, respectivamente,

por:
N M
1 Z, 1 1
Hy = ——Vi - — = =, 2.13
v=2 |3V Z|F~—R\ +2,Z.|ﬁ—?~\ 219
1=1 a=11"1 @ i#] J
1 2
TN+1 = _§VN+1 (214.)
[§]
M
Z. 1 1
V = 7_' = — = T S - (215)
az::l PN+1— Ra| 2 ; N1 = 7

Nas equagdes acima temos que Z, é o niimero atomico correspondente ao nicleo «, e {75}, {Ro} €
{Fn41} s@o, respectivamente, as coordenadas eletronicas, nucleares e do pésitron.
Para resolver o problema em questao, precisa-se obter os autovalores correspondentes da Equagao

de Schroedinger descrita abaixo:

HYp (M, Tngr) = EVE (7, Tvg) (2.16)

k3

onde a funcao de onda de espalhamento tem que satisfazer a condicao de contorno assintética do

problema

abertos @ikaN+1

Wp (P Tng1) = Sp (P Pvgn) + Y fig @, i) ——— (2.17)
13 (3 f TNJrl
Na eq. 2.17, o primeiro termo se refere a solugao da equagao de Schroedinger sem a interacao, ou

seja:

de Born-Oppenheimer, que considera que esse movimento nuclear ocorreu depois da passagem do pédsitron pelo alvo
(ja tratados previamente pelo grupo [49, 50]). Em casos onde surgem ressonancias de longa duragao, o tempo de

colis@o é da ordem do tempo de movimentacao nuclear, e um tratamento mais rigido se faz necessario.
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. L k? L L
HOSEi(T1, ce TN1) = (ei + é) S,;Z.(Tl, ce e TN1) - (2.18)
Sua forma é geral dada por:
S (P Tvgr) = @i, -  Fvg1)e TN (2.19)
onde ®;(71,...,7n+1) ¢ um autoestado do alvo e a onda plana representa o pdsitron incidente. No

segundo termo de 2.17, f; ; é a chamada amplitude de espalhamento, que modula a onda esférica

associada ao canal aberto f, ou seja, aquele que obedece ao principio de conserservagao de energia:

k2 k:]%
Ezei—i-?z:Ef—i-?. (2.20)

A amplitude de espalhamento estd diretamente relacionada a secao de choque diferencial para
um dado processo pela expressao:
do'=f . o Ky

70 (Kiyky) = o | £ (s, kg )2 (2:21)

onde o superindice lab foi inserido para significar que a amplitude de espalhamento foi obtida

no referencial do laboratério. Como a molécula, durante o experimento, pode estar em qualquer
direcao, ainda é feita uma média sobre todas as possiveis orientacoes moleculares para obter secoes

de choque comparaveis as experimentais.

2.3 A Equacao de Lippmann-Schwinger

A equagao de Schroedinger do problema

HU (7, ..., ing1) = BV (7. i) (2.22)

7 k3

pode ser reescrita como sendo

(B — Ho)Vp (F1,...,"N41) = V¥ (F1,... Tv4) (2.23)

considerando-se a Equacao 2.12. A funcao de onda pode ser obtida, entao, como a soma da solucao
da equagao homogénea associada (S} ) e uma solugao particular obtida pelo método da fungao de

Green. A func@o de Green associada ao Hamiltoniano Hy é dada por:
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(i)—l _ 2.24
¢ el—r>r(l)E HO""LG' ( )

A vantagem dessa modificagdo estd exatamente no fato de que a fungao de Green carrega
as condicoes de contorno do problema. Se, no denominador, tivermos -ie, ela é chamada de
“outgoing”, onde tem-se uma onda plana incidente e uma onda esférica saindo; se, contudo, for
—ie, ela é chamada de “incoming”, que representa uma onda esférica incidente e uma onda plana
saindo.

Pode-se, ainda, projetar a funcao de Green no subespaco vetorial da Hamiltoniana livre (Hy),

ou seja, definido pelos auto-estados do alvo (®.)° e do pésitron incidente (ei’;'TNll):

Ly = 1y @ lry,, = X/d%@e;k}(@e;ﬁ\ : (2.25)

onde o simbolo Y[, denota soma sobre todos os canais abertos discretos e integragao sobre o espectro

do continuo. Sendo assim, reescreve-se a fungao de Green como:

i) <1>
= lim i/d?’ ‘k ei ) e’k‘ (2.26)
e ke B 4e

Logo, a solugao geral pode ser obtida pela equagéo integral dada por:

Wy (71, ven) = Sp (P, ) + GOV (7L ) (2.27)

ou, de forma mais sucinta:

W)y = [8,) + GEP V) | (2.28)

Essa é a Equagao de Lippmann-Schwinger, que nada mais é que a Equacao de Schroedinger

com a condi¢ao de contorno j4 incluida.

5Aqui, o subescrito e denota um auto-estado do alvo, seja ele ligado ou do continuo.



Capitulo 3

O Método Multicanal de Schwinger

Este capitulo trata mais especificamente do método que foi utilizado durante o doutoramento
para resolver o problema de espalhamento de pdsitrons por atomos ou moléculas: o Método Mul-
ticanal de Schwinger (SMC).

O SMC ¢ um método variacional para a amplitude de espalhamento, desenvolvido inicial-
mente para estudar o processo de colisao elétron-alvo. Este método tem sido aplicado com sucesso
para o espalhamento de elétrons por uma variedade de moléculas. Posteriormente, foi feita uma
adaptacao no método para que este também permitisse calcular secao de choque num espalha-
mento de pédsitrons por moléculas [42, 43]. Os resultados obtidos até o momento para diversos
alvos também tiveram um relativo sucesso [46, 47, 48].

A forma variacional para amplitude de espalhamento de elétrons foi proposta por Takatsuka
e McKoy [44, 45] com as seguintes caracteristicas gerais: (i) o tratamento tedrico é totalmente
ab-initio, ou seja, nao envolve nenhum tipo de potencial modelo; (ii) mantém o cardter de muitos
corpos, o que garante a possibilidade de acoplamento multicanal; e (iii) é aplicdvel para moléculas

poliatomicas com geometria arbitraria.

3.1 A Forma Bilinear do Principio Variacional de Schwinger

Inicialmente, retoma-se a Equacao de Lippmann-Schwinger, dada por:

Uy (Fiy.oo Pven) = Sp (P vgn) + GOV (71 ) (3.1)

28
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Multiplicando a equagao 3.1 por V pela esquerda obtém-se:

V\Ijﬁe(,?l’ L. 7FN+1) = VSEe(’Fl, L ,77]\[4_1) + VG(()i)V\IJEe(Fl, L 777N+1) , (32)
ou ainda
A(i)‘yg)(ﬁ, s TNg1) = VISE (F1, - T) (3.3)
com
A® =y —vePy . (3.4)

Pode-se agora invocar duas definigoes formais para a amplitude de espalhamento [72] para um
projétil incidente com vetor de onda EZ e espalhado com vetor de onda k . Estas definicoes, baseadas

nas duas possiveis condicées de contorno do problema, sao dadas por:

1

fig = == {Sg, V1w (8.5)
Lo
fig = =5V VISE) (3.6)

Comparando a expressao 3.6 com 3.3, chega-se ainda em uma terceira definicao:

1

o () 40 ()
fup = =5 WNAD WD) (3.7)

Somando as duas primeiras definicoes e subtraindo a terceira, resulta a seguinte expressao para a
amplitude de espalhamento:
1

Fig) = =5 [(S5, VIET) + (U IVISE ) — (w1 A we?) (3.8)

A expressao acima ¢ um funcional, chamado de forma bilinear do Principio Variacional de

Schwinger (PVS).
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3.2 A amplitude de espalhamento no SMC

No funcional descrito em 3.8, temos que o operador A&) carrega a condicao de contorno do
problema, na medida que depende da funcao de Green. E de vital importancia que a funcao de
Green nao s6 tenha a informagao dos auto-estados do alvo, mas também dos seus auto-estados do

continuo, para garantir a antissimetrizacao da funcao de onda de espalhamento:

" Do 1) (R D, |
G = lim z / &Pk ‘k; Ey (3.9)

& — 5 *tie

onde e representa um dos possiveis canais de espalhamento. No entanto, a expressao acima ¢
impossivel de ser calculada, pois exige a contabilizacao de todos os estados do continuo. Por isso,

pode-se introduzir o operador de projecao sobre todos os canais abertos do alvo:

abertos

P= " (@7, ... 78 ) (Qe(Fi,- TR (3.10)

e

fazendo, dessa forma, com que a fungao de Green s precise ser calculada nos canais energeticamente
acessiveis. Isso, no entanto, requer uma mudanca na definicio do operador AH). Para o pésitron

o operador AF) passa a ser escrito como:

A® = PYP 4+ QHQ - VGV . (3.11)

onde @ = (1 — P) (projetor sobre os canais fechados, ou seja, ndo acessiveis energeticamente) e H
é definido como sendo H — E. Como a forma bilinear do PVS é variacionalmente estdvel para a
amplitude de espalhamento, pode-se expandir a funcao de onda em uma base de funcoes tentativas

(configuracoes) do tipo:

W) = > ah) @ (- vg)) (3.12)
v,p

Com as configuracoes sendo dadas como um produto de um auto-estado do alvo ({®, }) e um orbital

de espalhamento do pésitron ({¢,}):

X (P15 TN 1)) = (@0 (F1 o TN)) @ (D (Figa) (3.13)
(£)

A determinagao variacional dos coeficientes a,,,’ da:
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1 _
il === D (S Vi) (d71),,, (xulVISE,) (3.14)
vl
onde
d/u/ = <Xu| A(+) |X1/> . (315)

A equagao 3.14 é o resultado principal do método. Nela, observa-se que as configuragoes estao
sempre multiplicadas pelo potencial de curto alcance V' ou o operador sobre os canais fechados
@, s6 havendo necessidade, portanto, de descrever o processo na regiao de interacao do potencial.
Como conseqiiéncia, podemos utilizar fungoes quadraticamente integraveis na expansao da fungao

de onda. Uma deducao mais detalhada do método pode ser vista no Apéndice A.

3.3 A descricao do alvo no SMC

O inicio da descri¢ao do processo de espalhamento comecga com uma correta descricao do alvo.
Como o SMC permite o uso de fungoes quadraticamente integraveis, foram utilizadas Gaussianas

Cartesianas como funcoes primitivas de base, definidas como:

G (7) = Nigmygni (= A3)'4(y = A)™ (2 = AL)riem A (3.16)

onde N, . n, € a constante de normalizagao da Gaussiana; A; = (A%, A, A2) é o seu centro; «;

051, ’ T Ly Lz ) 7
o seu expoente; e (I;,m;,n;) sao pseudo nimeros quanticos que determinam o tipo da funcao (s,
p, ...). Usando o método Hartree-Fock, as fungdes primitivas sdo combinadas, gerando orbitais

moleculares,

[®5) = cllGi) (3.17)

com os coeficiente C’Z obtidos variacionalmente pelo método. Os orbitais com menor autovalor
construirao os determinantes de Slater para descrever os orbitais ocupados, enquanto que o restante
serd usado na descrigao de orbitais virtuais. Todos os orbitais obtidos sao também combinados para
gerar o orbital de espalhamento do positron, ja que nao se precisa considerar o principio de exclusao

de Pauli neste caso.
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3.4 Niveis de aproximagao na conta de espalhamento

Como dito anteriormente, quer-se descrever o espalhamento elastico de pdsitrons por um alvo.
Numa conta puramente eldstica, temos que P = |®()(®Pg|, onde |Pg) é o estado fundamental do alvo.
Para resolver este tipo de problema, pode-se utilizar dois niveis de aproximagao. Num primeiro,
mantém-se a nuvem eletronica do alvo congelada durante todo o processo de colisao. Esta é a
chamada aproximagao estatica (S, static approzimation). As configuragdes sdo entao escritas como

sendo:

IX0i) = |®o) @ |¢i) (3.18)

com ¢, sendo um orbital de espalhamento do pésitron. Mas, como mencionado anteriormente, em
contas envolvendo pésitrons de baixas energias, é necessaria a inclusao dos efeitos de polarizacao
do alvo. Num segundo nivel de aproximacao, a distor¢cao da nuvem eletronica é efetuada através
de excitacoes simples do composto de N + 1 particulas nos canais fechados. As configuragoes sao

entao dadas por:

IX0i,nj) = |Po) ® |@i) @ |Pn) @ |@;) (3.19)

onde ®,, 6 um estado excitado simples (n > 0). Esta aproximagao denomina-se de estatica+polarizagao

do alvo (SP, static plus polarization approximation).

3.5 O SMC para elétrons

Essa tese focou-se no estudo do espalhamento de pdsitrons por atomos e moléculas, mas outros
trabalhos foram realizados no mesmo periodo que envolveram o espalhamento de elétrons por
moléculas. Os resultados desses trabalhos estao descritos no Apéndice C. Aqui serao tratadas
resumidamente as principais modificacdes em relacio ao SMC para o caso de elétrons’.

A grande diferenca no espalhamento de elétrons por uma molécula ou atomo (além da 6bvia

mudanca no sinal do potencial de interagao), é a inclusao da anti-simetrizagao do projétil com todos

os elétrons do alvo 2. Sendo assim, o operador AT fica consideravelmente diferente do apresentado

'O SMC para elétrons pode ser visto de forma mais completa na tese da Dra. Romarly Fernandes da Costa [78].
2Devido & presenca da antissimetrizacfo, os orbitais ocupados devem ser excluidos da combinacio na hora de

formar o orbital de espalhamento do elétron.
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anteriormente e é descrito por:

T [H _ % (ﬁP n PFI)] . (3.20)

1

+ +

A®) = §(PV+VP)—VG§3)V+
E ainda importante salientar que, no caso do projétil ser um elétron, o SMC ainda possui uma

importante ferramenta: o pseudo-potencial. No caso do SMC, usam-se os pseudo-potenciais suaves

(norm conserving pseudo-potential) propostos por Bachelet, Hammann e Schluter [79]. Estes foram

incluidos no programa com o intuito de agilizar as contas computacionais substituindo os elétrons

de caroco do alvo por um potencial efetivo [80]. De fato, a grande vantagem estd na substituicao

de uma das integrais do SMC, a que envolve trés Gaussianas e uma onda plana:

—

(GiG|(1/r12)|Gre™™*T) (3.21)

por uma do tipo:

(GiV PPy | (3.22)

ou seja, integrais envolvendo elétrons de carogo sao substituidas por integrais de um elétron e um
potencial efetivo VPP E clara a economia do tempo computacional, j& que para N funcées de base,

temos N? integrais do tipo 3.21 e apenas N integrais do tipo 3.22.

3.6 Problemas numéricos no SMC

A grande vantagem do SMC também acarreta um dos grandes problemas do método. O fato
de precisar descrever o espalhamento apenas na regiao de interagao do potencial (o que faz com
que seja possivel a utilizacao de Gaussianas Cartesianas como fungoes de base), pode trazer sérios
problemas numéricos de dependéncia linear.

Quando duas Gaussianas sao muito parecidas na regiao do potencial, os autovalores do elemento
de matriz Vi, = (Xm|V|xn) podem se tornar muito pequenos. Como a matriz que carrega esses
elementos € invertida no método, estruturas ressonantes espurias podem aparecer nos resultados.
A forma de lidar com este problema consiste em retirar essas configuragdes que carregariam os
problemas numéricos e analisar se as estruturas permanecem. Essas configuragoes sao escolhidas

fazendo uma diagonalizacdo da matriz V,,, e analisando os autovalores presentes. No entanto,
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nao ha ainda uma forma definida pelo grupo para decidir quantos autovalores devem ser retirados.

Duas formas de escolha sao apresentadas a seguir.

3.6.1 O método do Born-na-Base

Este método foi proposto inicialmente em [81] e usado aqui com uma pequena modificacao,

apesar da idéia ser a mesma. Analisando a equagao 3.11

A® = pvP+QHQ - VAPV, (3.23)

e retirando os termos Qﬁ Q e VGgDi)V em A tem-se uma expressio apenas para V no caso

estatico. Esta equagao da um resultado em mesmo nivel de aproximacao que a primeira aproximacao
de Born (FBA, First Born Approzimation). Esta nova aproximacao, chama-se de Born-na-Base
(BNB). Uma conta nessa aproximagao € interessante, ja que na FBA nao se consegue reproduzir
estruturas fisicas, apenas ressonancias espirias. Sendo assim, configuragoes sao retiradas até que a
secao de choque integral calculada via BNB fique igual & calculada via FBA. A pequena modificagao
aqui realizada em relacao a [81] reside no fato de que se exige também que uma outra condicao seja
respeitada, a de que Z.y¢ ~ Z, o ntimero de elétrons no alvo. Um valor minimo para os autovalores
é definido e todos aqueles menores que ele sao retirados na conta com polarizagao (conta de interesse
em baixas energias).

Por analisarmos a conta estatica, esse método acaba sendo extremamente barato computaci-
onalmente. No entanto, essa vantagem também acarreta um problema, isso porqué o potencial
descrito nessa aproximacao ¢ “mais compacto” que no caso com polarizacdo e podemos acabar,

eventualmente, retirando mais configuracoes que as necessarias na conta polarizada.

3.6.2 O método da SCI

Nesse método, nao foram analisados apenas os autovalores de V,,,, pois tem-se interesse em
analisar os autovalores com os efeitos de polarizacao ja incluidos em nossas contas. Logo, sao

analisados os autovalores de

(Xm|PVP + QHQ|xn) - (3.24)
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As configuractes com os menores auto-valores sao retiradas uma a uma até haver convergéncia
da secao de choque integral e da autofase correspondente. A vantagem desse método reside exata-
mente em retirar apenas aquelas configuragoes que trazem problemas numeéricos, sem correr o risco
de retirar configuracoes importantes para a descricdo do processo de espalhamento. A desvanta-
gem, no entanto, esta no fato de se precisar analisar uma conta com polarizacao, se tornando uma

técnica muito mais trabalhosa computacionalmente que o método anterior.



Capitulo 4

O Potencial Complexo

Este capitulo trata da primeira implementacao realizada no Método Multicanal de Schwinger:
a inclusao de um potencial complexo para representar a absorgao de particulas. Esta inclusao ti-
nha como o principal objetivo simular a aniquilacao de pésitrons numa conta de espalhamento por
um alvo. Outro propédsito, inicialmente pensado, esta relacionado ao fato do SMC ser um método
variacional apenas para a amplitude de espalhamento. A presenca do potencial complexo direta-
mente nas contas, todavia, poderia ajudar a escolher as melhores funcoes de base para descrever o
processo de aniquilagao, pois agora o método variacional teria que levar em consideracao o encon-
tro do pésitron e do elétron durante o espalhamento. Vale salientar que tanto a deducao teédrica,
como a implementagao computacional e os resultados iniciais obtidos com esta modificacao foram
realizados em conjunto com o Dr. Felipe Arretche [82]. Serao apresentados, no entanto, dados mais
recentes que levaram a uma conclusao diferente da obtida inicialmente [82]. Serao mostrados os
estudos feitos com o atomo de Hélio e com a molécula de Ho, tanto na aproximacao estatica como
na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo. A influéncia do potencial complexo nas segoes
de choque de espalhamento pelo dtomo de Hélio completa o capitulo, finalizado com as conclusoes

gerais sobre sua implementacao.

4.1 A Aniquilacao no SMC

A aniquilacao é um fénomeno tratado diretamente apenas na eletrodinamica quantica, enquanto
que o SMC trabalha no formalismo da Mecanica Quantica nao relativistica. Logo, a aniquilacao é

calculada pelo SMC posteriormente, ou seja, nao ¢ incluida diretamente na resolugao do problema

36
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de espalhamento. O calculo do parametro de aniquilacao (Z.ys) veio inicialmente nos trabalhos de

da Silva et al. [43], e utiliza a expressao:

Z
Zofs = Z/d?’ﬁ A PRGRNARGETAR (4.1)
j=1

onde Z é o ntimero de elétrons do alvo, {7}(7}) é o vetor de posicao do elétron (pdsitron) e \IIIS')
¢é a solucao da equacao de espalhamento do problema em questao.

O parametro de aniquilagao ja foi calculado pelo SMC para diversos sistemas, sempre ficando
abaixo dos dados experimentais [51]. Pode-se atribuir essa impossibilidade a dois problemas: o
primeiro esta relacionado ao fato de que o método é variacional apenas para a amplitude de espa-
lhamento e nao para o célculo de Zys; o segundo estaria relacionado ao fato de usarmos Gaussianas
Cartesianas como fungoes de base e essas sao incapazes de representar a cispide presente no en-
contro elétron-pésitron. A inclusao do potencial complexo poderia nao apenas melhorar os nossos
dados de Z, ¢, tornando-o variacional no Método Multicanal de Schwinger, mas também permitiria

calculd-lo explicitamente.

4.2 O Potencial Complexo

A inclusdao de um potencial complexo foi motivada inicialmente pelo trabalho de Ivanov e
Mitroy [52]. Eles estudaram a colisdo de pdsitrons em dtomos de Hidrogénio. Em seu trabalho,
a equacao de Lippmann-Schwinger era resolvida numericamente e o parametro de aniquilagao era
obtido. Posteriormente, Igarashi et al [53] também usaram um potencial complexo para estudar a
colisdo e™-H. Dessa vez, eles aplicaram o método hyperspherical close coupling, usado para contas
que envolvem trés ou quatro corpos. Nesse método, o canal de formacao de positronio real esta
presente explicitamente nas contas. Eles ainda mostraram que o potencial complexo também é
capaz de representar o canal de formacao de positronio. Neste trabalho, serd empregado o potencial

tal como adotado por [52], que teria a seguinte forma (mostrando apenas a parte imagindria):

N N
Vi=-— Z 2emrgd (7 — Fyi1) = — Z 271'7“3/25(7:} — "N+1) (4.2)
j=1 J=1

em unidades atomicas, em que rg é o raio classico do elétron. Por ser complexo, ele faz com que

nao haja mais a necessidade de conservacao de fluxo (previamente presente em nossas contas), per-
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mitindo a aniquilacao. Se avaliarmos as constantes em 4.2, temos que sua constante multiplicativa

(que d4 a intensidade do potencial) é da ordem de 2.4 - 10~% unidades atomicas.

4.3 O potencial complexo no SMC

A inclusao do potencial complexo no SMC foi feita de tal forma que este fosse definido como

sendo:

N
= Esmod(7 — ) (4.3)
j=1

ou seja, a constante multiplicativa (£gar¢, aqui também chamada de constante de intensidade do
potencial complexo) foi definida como um parametro livre para assumir qualquer valor de interesse.

A introdugao do potencial complexo, contudo, requer uma mudanca no formalismo do método.

4.3.1 Redefinindo os operadores A®)

E importante ressaltar que, em todo o processo de deducao do SMC, foi utilizado o fato de que a
Hamiltoniana era hermiteana. A proposta deste trabalho, no entanto, é incluir um potencial éptico
na Hamiltoniana, o que é conflitante com a premissa anterior. Sendo assim, a nova Hamiltoniana

¢é escrita como:

H=Tnwu+Hy+V +iVp, (4.4)
onde temos que V' é o potencial de interagao real, dado por:

M

Zo
QZ:I Fxs1 — Rl Z |"”N+1 — 7]

e V7 é o potencial definido em 4.3. Vale salientar, no entanto, que o potencial absorvedor, como
incluido em 4.4, pode se transformar num potencial produtor de particulas apenas trocando o
sinal de £spre- As equagtes de Schrodinger serdao analisadas para as duas condigoes de contorno

existentes com essa nova inclusao. Para a condicao de contorno “outgoing”, ela serd dada por:

H\lzl(; ) = E\If%* ). (4.6)

i
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)

A equacao que devera ser satisfeita para \IJ]%_ com a inclusao do potencial complexo é dada por
f

(onde a simetria de inversao temporal foi usada):

s (7)) g ()
H \IJEf =F ‘I/Ef . (4.7)

A fungao de Green para a condigao “outgoing” ficard inalterada. No entanto, a fungao de Green
na solugao “incoming” se modificara para:
1

() _
G == (4.8)

O potencial complexo funcionard como uma fonte absorvedora de particulas se a equacao con-
siderada for a 4.6 e como uma fonte criadora de particulas no caso 4.7.

Agora, serao analisadas as equagoes de Lippman-Schwinger. Para W."’  j4 multiplicando por V

(+)
ki

pela esquerda, temos que:

+ + +

vqf]gi) = VS; + VG ’vw}%ﬁ : (4.9)
que nos d4 para o operador A(H):
AR = v —vaPv . (4.10)
Para o caso de \Ifl(g) tem-se
f
Vool = vrs. g veel) (4.11)
Ef kf 0 Ef ’ ’

Com essa modificacio temos que o operador A7) fica da forma:

A =y —vra v (4.12)

No caso do SMC para pédsitrons, é necessario modificar a definicao do operador para o problema
se tornar factivel, como discutido no capitulo anterior. Sendo assim, os operadores A(H) ¢ A

serao dados por:

A = PVP 4+ QHQ - VGV (4.13)



40

AC) = PV*P 4+ QH*Q - V*GL)v (4.14)

satisfazendo todos os pré-requisitos tedricos e mantendo as principais caracteristicas do SMC para

espalhamento de pésitrons.

4.4 A Secao de Choque de Absorcgao

Tanto nos trabalhos de Ivanov e Mitroy [52] como nos de Igarashi et al. [53], o parametro de
aniquilacao é calculado via secao de choque de absorcao (o4p5). Pode-se obter a expressao que rela-
ciona a secao de choque de absor¢ao com o potencial complexo através da equacao de continuidade
do problema. Mais detalhes sobre o problema de espalhamento envolvendo um potencial complexo
estao presentes em [83]. A relacdo entre o4 € Vi obtida é dada pela expressao:

gy - dS 2
ced — —m - _E < \IJ](;’+)|‘/I|\IJ](;’+) >, (415)

T abs T I

onde J, é a corrente de pdsitrons total obtida pela funcao de onda de espalhamento, dgp é o

elemento de volume envolvendo o pdsitron e J; e EZ sao, respectivamente, a densidade de corrente

incidente e o vetor de posicao do positron. O sobre-escrito “ceq” vem do fato de que a expressao
para o4, foi obtida via equacao de continuidade.

Pode-se comparar a eq. 4.15 com a expressao 4.1 e, assim, redefinir a secao de choque de

absor¢ao em funcao do parametro de aniquilagao:

ce 2
Oabs = —g&smcers(k) (4.16)

onde, na expressao anterior, usamos (s ao invés de Z. s para diferenciar o célculo do parametro
de aniquilacao via secao de choque de absorcao do obtido pela eq. 4.1. E importante notar que a
expressao para a equacao de continuidade nao leva em consideracao a ponderacao por spin. Em
nossas contas, o pésitron sempre incide no alvo com spin up (sendo totalmente equivalente para alvos
de camada fechada se ele incidisse com spin down) e hd, portanto, quatro formas de interagir com
um atomo ou molécula formando um positronio (Ps) virtual. Dessas quatro formas, trés formam um
Ps tipo tripleto e apenas uma forma o Ps tipo singleto. Como dito anteriormente, a probabilidade

de aniquilagdo para singleto é mil vezes maior que a do tipo tripleto. Logo, ignora-se a aniquilagao



41

por tripletos e considera-se apenas a tipo singleto, o que exige multiplicar artificialmente o7,? pelo

termo de ponderagao por spin para o singleto (1/4).
Para obter a secao de choque de absorgao pelo Método Multicanal de Schwinger, utilizou-se o

fato de que o método permite o célculo da segao de choque total (o) via teorema 6ptico:

47

i

Imf(ks =k;), (4.17)

Otot =

e a segao de choque eléstica (oeqs) ¢ obtida através da amplitude de espalhamento

_ Lk 7|2
Tuas = 1o [ a9, [ sy 1#Ghy. ). (4.18)

Num processo de colisao puramente eldstico, espera-se que oot = Tejqs- NO entanto, ao incluir o

potencial absorvedor (e, estando com a energia incidente do pésitron abaixo do limiar da formagao

de positrénio real), pode-se achar a segao de choque de absorcao através da expressao:

SMC
Oabs = Otot — Oelas (4.19)

De ofé‘f C foi incluido o fator para spin tipo singleto (1/4) e calculado o parametro de aniquilagao

Cefr como dado em 4.16. Assim, é possivel comparar (.fy com Z.yy obtido pela definicao 4.1. E de
se esperar que Cofr & Zeyf, desde que a constante de forca do potencial usada for {syrc = 2.4 10~6

u.a., seu valor fisico.

4.5 Resultados de (.;; para o Hélio e a molécula de H;

Nesta parte do trabalho, sao mostrados alguns resultados obtidos para o calculo do parametro
de aniquilacao via 4.1, com a funcao de onda de espalhamento sendo obtida na presenca do potencial
complexo, e via secao de choque de absor¢ao obtidos para o atomo de Hélio e a molécula de Hs.
Um estudo mais extenso sobre esta parte inicial do trabalho é apresentado na tese do Dr. Felipe
Arretche. No entanto, cabe aqui chamar a atencao para a nova interpretacao e conclusao final sobre

a eficicia do método.



42

4.5.1 Resultados para o atomo de Hélio

Inicialmente, nos focamos em energias bem abaixo do limiar de formagao do positrénio (17.3
eV). As contas foram realizadas nas aproximagoes estédtica e estatica mais polarizagao do alvo com
todos os orbitais virtuais incluidos nas excitagoes simples.

A base utilizada para esses calculos pode ser vista na Tabela 4.1 a seguir. A vantagem de usar
uma base pequena como a aqui descrita foi a possibilidade de realizar diversos tipos de testes com
baixo custo computacional. A utilizacdo de bases maiores, apesar de produzir melhores resultados
para o parametro de aniquilagao, nao modifica as conclusoes obtidas no trabalho.

Na tabela 4.2 mostramos os resultados obtidos na aproximacao estatica. Os resultados obtidos
nos dois métodos mostram uma concordancia perfeita. Para uma melhor comparacao, também foi
calculada a razao entre os dados obtidos (R(E) = ?:—ijf) e o valor do parametro de aniquilagao sem
a presenca do potencial complexo (Zeff—sme)-

No caso da aproximagao estatica mais polarizacao do alvo (Tabela 4.3), vemos que a razao
se afasta ligeiramente da unidade, porém se mantém muito préxima dela, nao gerando maiores
complicacoes sobre a validade da implementagao.

Analisando esses dados, dois importantes pontos podem ser salientados: o primeiro é que a
inclusao do potencial complexo nao modificou os resultados para Z.;y obtidos previamente; o
segundo é que sempre que ha uma diferenca entre os valores, o resultado sem o potencial complexo
é igual ao obtido via 4.1 na presenca do mesmo. Ambas as observagoes serao tratadas com mais

detalhe adiante.

4.5.2 Resultados para a molécula de Hs,.

Como os resultados obtidos para o atomo de Hélio indicavam uma boa concordancia de Cefy
e Zeyy, investigou-se a influéncia do potencial complexo numa conta de espalhamento de pdsitrons
por Ho. As duas aproximagoes usadas para o He foram calculadas aqui sob mesmas condigoes. A
base utilizada foi a mesma da apresentada em [46] e descrita na Tabela 4.4.
Os resultados, para a aproximagao estatica (Tabela 4.5) ja nao estdo como se esperava inicial-
mente, com a R(F) ficando bem longe da unidade em alguns casos.
Decidiu-se investigar se o problema que causaria esse tipo de discrepancia seria de dependéncia

linear. A forma de analisar esse problema foi retirar combinacoes de funcoes geralmente usadas
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Centro tipo expoente

He s 98.12430
He s 14.76890
He s 3.318830
He s 0.874047
He s 0.244564
He s 0.081521
He s 0.027173
He s 0.009057
He s 0.003019
He s 0.001006
He s 0.000335

He p  3.000000
He p  0.750000
He p  0.187500
He p  0.062500
He p  0.020833
He P 0.006944
He p  0.002314
He p  0.000771

Tabela 4.1: Funcoes de base utilizadas para a obtencao do parametro de aniquilagao para o atomo
de Hélio, mostrando os centros, tipos e expoentes das Gaussianas Cartesianas. Todas as funcoes

possuem o coeficiente 1.0, ou seja, nao hé contragao na base.



Energia(eV) | Zes | Cerr | R(E) | Zepp—sme
0.001 0.690 | 0.690 | 1.000 |  0.690
0.0257 | 0.691 | 0.691 | 1.000 | 0.691

0.1 0.694 | 0.694 | 1.000 | 0.694
1.0 0.731 | 0.731 | 1.000 | 0.732
2.0 0.770 | 0.770 | 1.000 |  0.770
3.0 0.805 | 0.805 | 1.000 | 0.805
4.0 0.837 | 0.837 | 1.000 | 0.837
5.0 0.867 | 0.867 | 1.000 | 0.867
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Tabela 4.2: Parametro de Aniquilacdo para uma conta de espalhamento de pdsitron por He na

aproximagao estatica.

Energia(eV) | Zer | Cerr | R(E) | Zepp—sme
0.001 2.215 | 2.215 | 1.000 | 2.215
0.0257 | 2.206 | 2.206 | 1.000 | 2.206

0.1 2.182 | 2.182 | 1.000 | 2.182
1.0 2.000 | 2.001 | 1.000 |  2.000
2.0 1.928 | 1.931 | 1.002 |  1.928
3.0 1.908 | 1.912 | 1.002 |  1.908
4.0 1.909 | 1.914 | 1.003 |  1.909
5.0 1.920 | 1.921 | 1.000 |  1.920

Tabela 4.3: Parametro de Aniquilagdo para uma conta de espalhamento de pdsitron por He na

aproximagao estatica mais polarizacao do alvo.
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Centro tipo expoente coeficiente

H s 48.4479 1.0
H s 7.28346 1.0
H s 1.65139 1.0
H s 0.462447 1.0
H s 0.145885 1.0
H s 0.07 1.0
H s 0.035 1.0
H p 1.5 1.0
H p 0.5 1.0
H P 0.25 1.0
H p 0.125 1.0
CM  p 0.03 1.0
cCM  d 0.005 1.0
% s 0.15 1.0
\Y% p 0.39 1.0

Tabela 4.4: Funcoes de base utilizadas para a obtencao do parametro de aniquilacao para o es-
palhamento de pésitrons pela molécula de Hidrogénio, mostrando os centros, tipos, expoentes e
coeficientes de contracao das Gaussianas Cartesianas. Nessa base, centros extras de carga zero
foram incluidos, CM e V, que representam o centro de massa do sistema e o vértice de um cubo ao

redor da molécula de aresta 2.0 ag, respectivamente.
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Energia(eV) | Zess | Cepp | R(E) | Zeff—sme
0.001 0.624 | 0.622 | 0.997 | 0.624
0.0257 | 0.627 | 0.622 | 0.992 | 0.627
0.1 0.643 | 0.619 | 0.963 | 0.643
1.0 0.722 | 0.682 | 0.945 | 0.722
2.0 0.911 | 0.646 | 0.709 | 0.911
3.0 0.974 | 0.721 | 0.740 | 0.974
4.0 1.003 | 0.813 | 0.811 | 1.003
5.0 1.061 | 0.860 | 0.811 | 1.061

Tabela 4.5: Parametro de Aniquilacao para uma conta de espalhamento de pdsitron por Hs na

aproximacao estatica.

e notaveis por trazer esse tipo de problema as contas. No caso desse calculo em particular, foi
retirada a configuracao representada pela combinacao 2 + y? + 22 no centro de massa (que possui
o mesmo comportamento de um orbital tipo s), e os resultados constam na Tabela 4.6. De fato,
as discrepancias parecem surgir por um problema numérico, pois nem a razao e nem os valores do
parametro de aniquilagao se mantiveram contantes quando comparadas com os valores respectivos
nas tabelas 4.5 ¢ 4.6. Mas, de novo, Zcff_sme € Zefy sao iguais e ambos diferem de (. ¢, indicando
um problema na conta de Ccy.

Por estes resultados, fica complicado entender completamente o processo. Em sua tese de
doutorado, o Dr. Felipe Arretche ja havia chamado a atencao para esses problemas indicando que
essas contas serviriam para escolher melhores bases, ou seja, livres de problemas de dependéncia
linear.

Na conta com polarizacao (Tabela 4.7), os resultados apresentam uma significativa melhora em
relagao a conta estdatica. Isso seria mais um indicio de um problema numérico, pois na aproximacao
estatica mais polarizacao do alvo, o alcance do potencial aumenta e, portanto, fica mais improvavel
que duas Gaussianas Cartesianas sejam muito préximas na regiao do potencial. Esses resultados

foram para todas as simetrias somadas '. No entanto, sabe-se que nessa faixa de energia, a maior

1O SMC, para facilitar as contas computacionais, se utiliza de simetrias. No caso da molécula de Ha, a descrevemos

como sendo pertencente ao grupo D2h. Sendo assim, temos oito simetrias distintas: Ay, Biu, B2u, Bsu, Big, Bag,
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Energia(eV) | Zegs | Ceff | R(E) | Zeff—sme
0.001 0.847 | 0.474 | 0.560 0.847
0.0257 0.834 | 0.488 | 0.585 0.834

0.1 0.785 | 0.541 | 0.689 0.785
1.0 0.699 | 0.696 | 0.996 0.699
2.0 0.780 | 0.760 | 0.974 0.780
3.0 0.889 | 0.792 | 0.890 0.889
4.0 1.006 | 0.798 | 0.793 1.006
5.0 1.114 | 0.798 | 0.716 1.114

Tabela 4.6: Parametro de Aniquilacao para uma conta de espalhamento de pdsitron por Hs na

aproximacao estédtica sem o orbital z2 4 y? + 22.

contribui¢ao vem das simetrias A, e By,. A soma apenas das duas contribuigoes geraria uma tabela
muito similar & Tabela 4.7. Analisando as outras simetrias, pode-se perceber que os resultados
obtidos nao sao tao bons quanto parecem. Para exemplificar, reproduziram-se na Tabela 4.8 os
dados obtidos na simetria By, que estao longe em qualidade dos mostrados na conta com todas
as simetrias somadas. Pode-se argumentar que os valores sao tdao pequenos que seriam apenas
“lixo” numérico, principalmente ao analisar os dados de (.s¢ (onde é possivel observar até valores
negativos para o parametro de aniquilacao).

O (eyf € calculado a partir da secao de choque de absorcao (apenas multiplicada ou dividida
por constantes), que é obtida pela subtragao de dois niimeros préximos um do outro (como mostra

2

. A 3MC contudo, é muito pequena, sendo da ordem de 107° aj para a conta

abs

a equagao 4.19)
estatica do Hidrogénio enquanto que a SCI é da ordem da unidade. Com valores tao pequenos para
a absorcao, nao seria possivel nao errar os calculos na sexta casa decimal para obter resultados
expressivos. No caso com polarizagao da simetria By,4, por exemplo, a segao de choque de absor¢ao
A temperatura ambiente é da ordem de 107! a3 e nas energias mais altas chega a 1077 a2. Além
disso, a subtracao de dois ntimeros é sempre muito sensivel a problemas numéricos. Para secundar

essa hipotese, foi realizada uma conta estatica onde foram utilizadas duas quadraturas diferentes

para realizar a integracdo numérica em nosso método 2. Os resultados obtidos (Tabela 4.9) mostram

Bag, Au.
2 As integrais envolvendo a funcao de Green sdo resolvidas tanto analiticamente, quanto numericamente. O poten-



Energia(eV) | Zesy | Cepp | R(E) | Zefj—sme
0.0257 | 7.309 | 7.286 | 0.997 | 7.309
0.1 6.684 | 6.639 | 0.993 | 6.684
1.0 4185 | 4.160 | 0.994 | 4.185
2.0 3.868 | 3.608 | 0.933 | 3.868
3.0 3.793 | 3.524 | 0.929 | 3.793
4.0 3.780 | 3.561 | 0.942 | 3.780
5.0 3.830 | 3.604 | 0.941 | 3.830
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Tabela 4.7: Parametro de Aniquilacao para uma conta de espalhamento de pdsitron por Hs na

aproximagao estatica mais polarizacao do alvo.

Energia(eV) | Zeyss Cepr | R(E) | Zepr—sme
0.0257 2.55 -107% | -4.26-107 | -0.16 | 2.55 -10~°
0.1 3.10 -10~° | 5.69 -107% | 0.18 | 3.10 -107°

1.0 2.82 1073 | 2.42 -1073 | 0.86 | 2.82 -1073

2.0 1.18 -1072 | 8.30 -1073 | 0.79 | 1.18 -102

3.0 2.53 1072 | 1.71 -1072 | 0.76 | 2.53 -10~2

4.0 3.86 -1072 | 2.86 -1072 | 0.79 | 3.86 -10~2

5.0 5.35-1072 | 4.21 -1072 | 0.78 | 5.35 -1072

Tabela 4.8: Parametro de Aniquilagao para uma conta de espalhamento de

aproximacao estdtica mais polarizacao do alvo para a simetria By,.

positron por Hy na
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Energia(eV) | SCT(196 pts) | SCT(324 pts) | SCT(196 pts) - SCT(324 pts) osMC
0.001 6.0077201 6.0079718 2.517 -107%4 1.101 -107%4
0.0257 6.0099250 6.0101764 2.514 -10~% 6.870 -107%

0.1 6.0393800 6.0396306 2.506 -10~ 3.464 1079
1.0 5.9150050 5.9152587 2.537 -107%4 1.207 -1079°
2.0 5.8508268 5.8510859 2.591 -107%4 8.081 -10796
3.0 5.7178246 5.7180910 2.664 -107 7.369 -1079
4.0 5.3639435 5.3642134 2.699 -107%4 7.193 -1076
5.0 5.0578410 5.0581067 2.657 -10704 6.808 -10~%

Tabela 4.9: Secdo de choque total (em a2) calculada para diferentes quadraturas numéricas em
comparacao com a secao de choque de absorcao para uma conta de espalhamento de pésitron por

Hs na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo.

que a secao de choque total, para o caso estatico numa colisao e™-Hsy, teria uma precisao da ordem

SMC

e~ 80 seria confidvel se seu valor

da secao de choque de absor¢ao. Logo, um célculo de (.rf via o
fosse mais apreciavel que a precisao obtida nas contas ou se a secao de choque de absorcao fosse
calculada separadamente no método, o que jd é feito quando obtemos os resultados de Z.rs via
teoria de perturbacgao na presenca do potencial complexo.

Logo, nao é possivel usar a relacio R(FE) para julgar a qualidade de uma base se as contas
presentes nao sao tao precisas como se havia pensado. A precisao exigida como forma de julgamento
seria desnecessaria para uma conta de secao de choque integral ou diferencial. No entanto, foi

investigada qual poderia ser a influéncia do potencial complexo nas secoes de choque e o que seria

possivel aprender com ele para melhorar os resultados nas contas do parametro de aniquilagao.

4.6 A Influéncia do Potencial Complexo

Nesta secao, sera apresentado um estudo sobre os testes realizados com o dtomo de Hélio

para determinar a influéncia e possivel utilidade do potencial complexo no Método Multicanal de

cial complexo sé foi implementado na parte que envolve a integragdo numérica. Por isso os testes com quadraturas

foram realizados.
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Schwinger. Nesse sentido, procurou-se uma possibilidade de usar o potencial complexo para escolher
fungoes de base para melhor descrever a aniquilagao. Para tal, focou-se apenas na regiao de baixas
energias, de maior interesse. Para realizar as contas, a base utilizada foi a mesma da descrita na
Tabela 4.1 e as contas foram realizadas na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo com
excitagao simples para todos os orbitais virtuais. Em baixas energias, predomina a influéncia da
simetria A, e, portanto, serao mostrados os resultados obtidos apenas para esta simetria.

A forma encontrada de testar a influéncia e relevancia fisica do potencial complexo no processo
de colisao foi testando-o para diversos valores da constante de intensidade do mesmo (£sa/¢), para
uma conta com a mesma base e a mesma aproximacao. Foram utilizados diversos valores para a in-
tensidade do potencial complexo. Contudo, serao mostrados aqui apenas os valores cujos resultados
foram os mais significativos e importantes para o entendimento alcancado. Os valores considerados
para Egpre foram: —2.4 x 1079 (valor fisico); —1073; £0.1; +0.5 e £1.0, em unidades atomicas.
Vale salientar que os dados obtidos com os demais valores de intensidade do potencial complexo
geraram curvas intermedidrias e sem mudancas abruptas em relacao as curvas aqui apresentadas.

Na Figura 4.1, pode-se ver o resultado obtido para a segao de choque eldstica (SCE) para
alguns dos valores da constante de for¢a do potencial complexo (em escala logaritmica para melhor
visualizac@o). Percebe-se no grifico uma modificagdo nos nossos resultados com a inclusao do
potencial complexo apenas quando sua forca é quase cinco mil vezes maior do que o valor fisico
original, -0.1 u.a.3. Isso ocorre provavelmente porque a interacio Coulombiana no espalhamento é
muito maior que a influéncia que o potencial complexo possui no método variacional.

Percebe-se ainda que, em todas as curvas obtidas com o potencial na sua forma absorvedora
de particulas (ou seja, com a constante multiplicativa com sinal negativo), a posi¢ao do minimo
de Ramsauer-Townsend (RT) permanece inalterado em 1.7 eV. Como dito anteriormente, para
o caso do pédsitron, obtém-se um potencial negativo inicial devido a atracdo de longo alcance e
um potencial repulsivo devido a atracao de curto alcance. Essa mudanga no sinal acarreta uma
autofase igual a zero, gerando um minimo na se¢ao de choque elastica. Para os valores mais altos de
magnitude aqui mostrados, a SCE se afasta do zero, devido a uma inevitavel contribuicao de fundo

criada pela presenca do potencial complexo. Logo, apesar de notar uma real influéncia do potencial

3Em todos os graficos que serdo aqui apresentados, pode-se considerar que o resultado obtido pelo SMC sem a
presenca do potencial complexo é exatamente o mesmo do obtido com o potencial quando este tem o valor fisico. A

curva apenas nao foi mostrada nesse grafico para uma melhor visualizagao dos resultados.



o1

10"

a

2

. — o —————
R ——
. ———
. ——
Lt —

——

Secao de Choque Elastica (e

-4 L 1 L 1 L 1 L 1 L
0 2

4 6 8 10
Energia de Impacto (em eV)

Figura 4.1: Secao de Choque Eléstica para espalhamento de pdsitron por Hélio para a simetria
Ag4, na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo para as seguintes forcas do potencial com-
plexo: —2.4 x 107 (curva cheia), —1.0 x 1073 (circulos), —0.1 (curva tracejada-ponto),—0.5 (linha

tracejada) e 0.5 (curva pontilhada) em unidades atémicas.

complexo em nossas contas, percebe-se também que ele nao afeta o balanco entre as contribuigoes
dos potenciais atrativos e repulsivos. Para melhor entender a contribuigao de fundo causada pelo
potencial complexo, emprega-se a Eq. (12.55b) da referéncia [72] para a se¢ao de choque eldstica

na presenca de um potencial complexo:

T [e.e]
Oclastion = 73 > @+ 18 -1 (4.20)
=0

onde S; = e~ 2% com §; sendo a autofase referente I-ésima onda parcial e 7; a parte complexa
da autofase, responsavel pela absorcao. Observa-se, pela Eq. 4.20, que mesmo que J; va a zero,
ainda assim existiria uma contribuicao proveniente da parte complexa, ou seja:

™

Oeclastica — L2 Z(2l + 1)|€_2771 — 1|2. (421)
=0
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Logo, sempre que o potencial complexo estiver presente em nossas contas haverd, por menor que
seja, uma contribuicao para a secao de choque eldstica, impedindo que o RT va completamente a
zerot.

No entanto, o comportamento observado para o minimo de Ramsauer-Townsend para um po-
tencial absorvedor nao se mantém quando o sinal do mesmo é invertido e um potencial produtor
de particulas é criado, como pode ser observado na Figura 4.1. Para melhor visualizar esse efeito,
a Figura 4.2 mostra o resultado obtido para a SCE para outros valores da constante de intensidade
do potencial complexo. Focou-se apenas em valores considerados grandes do potencial para uma
melhor visualizacao do efeito. Percebe-se que, quando temos um potencial produtor de pésitrons
nos calculos, a posicao do minimo muda e se desloca para a esquerda conforme a intensidade do
potencial complexo aumenta. Quando & = 40.1, o minimo estd em 1.7 eV, com £ = +0.5, estd em
1.6 eV e com £ = 41.0 ele se encontra em 1.2 eV. Esse tipo de comportamento seria o esperado
se o potencial complexo estivesse influenciando no balango entre os potenciais atrativo e repulsivo,
ou seja, como se um potencial produtor de particulas tornasse o potencial total mais repulsivo
para o projétil. No entanto, devido a consideravel contribui¢ao de fundo proveniente do potencial
complexo, fica dificil argumentar se essa mudanca na posicao do minimo seria causada por um
fenomeno fisico ou apenas por uma mudanca do formato dessa contribuicao.

O parametro de aniquilacao foi calculado para os mesmos valores mostrados na Figura 4.1 e os
resultados obtidos ® encontram-se na Figura 4.3. Nela, pode-se notar que cada vez que a forca do
potencial é aumentada, o valor do pardmetro de aniquilagdo diminui. Além disso, no caso de um
potencial produtor de particulas, o Z.;y aumenta.

Para melhor entender esses resultados deve-se analisar a secao de choque de absorcao e de
producao de particulas, graficadas na Fig. 4.4. Vale salientar que quando temos um potencial
produtor de particulas, a secdo de choque total obtida pelo teorema 6ptico é menor do que a secao
de choque elastica. Sendo assim, a secao de choque de producao é negativa e foi incluida em
médulo para uma melhor comparacao. Percebe-se que a se¢ao de choque de absorcao aumenta na

medida em que se aumenta a intensidade do potencial complexo. No entanto, ela nao aumenta

4Mesmo sem o potencial complexo presente nas contas, o minimo de Ramsauer-Townsend dificilmente é zero

absoluto por problemas numéricos encontrados durante a simulagao.
®Vale salientar aqui que o parametro de aniquilacdo foi o obtido na presenca do potencial complexo, mas via

Eq. 4.1. No caso da base utilizada em questao, esse resultado é o mesmo obtido via segdo de choque de absorgao

independentemente do valor da magnitude da forga do potencial complexo.
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Figura 4.2: Secao de Choque Eléstica para espalhamento de pdsitron por Hélio para a simetria
Ag4, na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo para as seguintes forcas do potencial com-
plexo: —2.4 x 107 (curva cheia), —1.0 x 1073 (circulos), —0.1 (curva tracejada-ponto),—0.5 (linha

tracejada) e 0.5 (curva pontilhada) em unidades atémicas.

exatamente com a mesma proporcao com que é aumentado £gp7¢, fazendo com que o parametro
de aniquilagao diminua. Além disso, observa-se que, em modulo, o valor da secao de choque de
producao é maior do que o valor da se¢ao de choque de absor¢ao para um mesmo valor em moédulo de
§sme, explicando porque os resultados obtidos para o Z.f; na presenca de um potencial complexo
produtor de particulas sao maiores que os para um absorvedor de particulas.

Esperava-se inicialmente que o potencial complexo pudesse ajudar a escolher melhores fungoes
para descrever melhor o processo de aniquilacao. Contudo, a partir dos dados aqui apresentados,
¢é possivel concluir que o potencial complexo é responsavel apenas pela absorcao de particulas,
nao influenciando diretamente no potencial Coulombiano real. Apesar de dar a sua inevitavel
contribuicao a SCE, ele nao age diretamente no potencial sentido pelo pésitron, ou seja, nao tenta

colocar um elétron e um pdsitron mais juntos ou separados. Por isso os resultados obtidos sao
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Figura 4.3: Parametro de Aniquilagdo para espalhamento de pésitron por Hélio para a simetria
Ag4, na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo para as seguintes forcas do potencial com-
plexo: —2.4 x 107 (curva cheia), —1.0 x 1073 (circulos), —0.1 (curva tracejada-ponto),—0.5 (linha

tracejada) e 0.5 (curva pontilhada) em unidades atémicas.

semelhantes aqueles calculados via teoria de perturbacao. E inevitavel creditar a boa concordancia
obtida em [52] e [53] a explicita descrigao da correlagao do par elétron-pésitron ausente em nossas
contas e, nao necessariamente, a presenca de um potencial complexo incluido na Hamiltoniana,
como previamente descrito. Logo, nao é possivel usa-lo para escolher as funcoes pelo método

variacional.

4.7 Conclusoes Finais sobre o potencial complexo

De maneira geral, percebe-se que o potencial complexo, com sua intensidade original (—2.4 x
10~%) nao altera os resultados para o parametro de aniquilacio obtidos até o presente momento pelo
grupo. Além disso, as modificacoes realizadas para a obtencao do Z. s diretamente do método sem

a utilizacao de teoria de perturbacao se mostraram infrutiferas, devido aos problemas de precisao
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Figura 4.4: Segao de Choque de Absor¢ao (Producao, em médulo) para espalhamento de pdsitron
por Hélio para a simetria Ay, na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo para as seguintes
forcas do potencial complexo: —2.4 x 1075 (curva cheia), —1.0 x 107 (circulos), —0.1 (curva

tracejada-ponto),—0.5 (linha tracejada) e 0.5 (curva pontilhada) em unidades atomicas.

encontrados no calculo do parametro de aniquilagao via secao de choque de absorcao.

Mostrou-se também que o potencial complexo é apenas responsavel pela absorcao das particulas
durante o processo de colisao. Sua presenca nao interfere no potencial real total sentido pelo
positron durante o espalhamento. Isso pode ser analisado principalmente pelo fato de que a posicao
do minimo de Ramsauer-Townsend permaneceu inalterada quando a influéncia do potencial absor-
vedor é aumentada.

Além disso, o potencial complexo teria uma outra funcao além de simular a absorcao de
particulas, a de criar na se¢do de choque integral o comportamento correto antes do limiar de
formagao de positronio, como mostrado no artigo [53]. O canal de positronio real era explicita-
mente incluido nas contas de [53] e nao no SMC. Contudo, talvez por falta do canal explicito ou

apenas por nao se usar uma base flexivel o suficiente, tal comportamento nao foi visualizado.
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Nao resta duvidas de que o grande problema na descricao do processo de aniquilagao no SMC
se encontra na incapacidade das Gaussianas Cartesianas de descreverem a ctspide presente sempre
que hd um encontro entre o elétron e o pésitron, como no caso de 4.1. A escolha de melhores funcées
de base se torna vital, portanto, para se obter resultados mais préximos aos dados experimentais
de Zcsy. No préoximo capitulo, ¢ discutida uma possibilidade de aprender a escolher fungoes de base
reforcando o potencial atrativo entre o pésitron e o elétron através da inclusao de um potencial

delta real (cuja origem fisica provém de corregdes relativisticas).



Capitulo 5

O Potencial Delta Real

Este capitulo trata da inclusao de um potencial tipo delta real no Método Multicanal de
Schwinger. Essa implementacao foi motivada por duas razoes: a primeira é referente a existéncia
concreta desse potencial proveniente de correcoes relativisticas; a segunda é porque, com sua pre-
senca, poderiamos reforcar o potencial atrativo entre o pésitron e o elétron e assim aprender a
escolher melhores fungoes de base para a descricao do processo de aniquilacdo. Serd mostrada
ainda a importancia da inclusao do potencial delta real, quando comparado com o potencial com-
plexo, além dos testes de sua influéncia com o dtomo de Hélio e da busca por melhores fungoes

realizadas com a molécula de Hs.

5.1 A Origem Fisica do Potencial Real

Nesta secao, serd apresentada a origem fisica do potencial delta real, bem sedimentada nas
correcoes relativisticas da descricao do positronio. Como sua forma é muito similar aquela obtida
para o atomo de Hidrogénio, nao sera feita uma deducao detalhada e apenas os principais termos,
juntamente com a respectiva interpretacao fisica de cada um, serao mostrados. Serd elaborada
ainda uma analise da constante de intensidade final do potencial tipo delta real obtido.

Um estudo completo de todos os termos presentes por correcoes relativisticas oriundas da Ele-
trodindmica Quantica, estd disponivel nos artigos de [4] e [84], que fazem uma excelente revisao
sobre o assunto. Aqui, apenas os termos que contém o potencial desejado, o potencial tipo delta

real, serao tratados. Sendo assim, do potencial total, os termos de interesse sdo dados por:

o7
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2 2 62

= ¢ - 7 . 7CNs (7
Ar2 ]2 (3 +o o )5(rrel) ) (51)

8(Fret) + =5 (1 - 3@)3(Frer) +
6K2

Vpos =
onde e é a carga do elétron, 7, é a coordenada relativa entre o positron e o elétron, kK = é =
137,035999 ay ! na qual o é a constante de estrutura fina e &% sdo as matrizes de Pauli. Fazendo
uma comparagao direta com os potenciais de mesma dependéncia para o atomo de Hidrogénio,
identifica-se que o primeiro termo de 5.1 seria o equivalente ao termo de Darwin, o terceiro viria da
estrutura hiperfina e o segundo, sem paralelo ao caso do H, seria o termo proveniente da aniquilagao.
Vale salientar que esse termo nao simula a aniquilagao no potencial. Obtido de forma reversa, ele
provém do fato de que dada a existéncia da possibilidade de aniquilacdo, uma interagdo como
mostrada pelo segundo termo tem que estar presente. Esses sao os termos de correcao de mais
baixa ordem, ou seja, proporcionais a a?. Como primeira aproximacio, excluem-se os termos de
ordem mais alta. Restaria analisar, no entanto, o valor final da intensidade desse potencial para

os casos existentes. Ha termos dependentes e independentes de spin na Eq. 5.1. Vamos analisar os

dois separadamente. O potencial independente de spin é dado por:

e? 3e? . 5e2
Vinda. = (4—1%2 @)5(7”%1) = Wé(rrel) (5'2)
e o dependente de spin é dado por:
e? e? 1 9
Viep. = (5.5 + 5,3 - 7®)o(Trar) (5.3)
Para os termos dependentes de spin, usa-se que:
5_ Lz, 50
525(0 + ), (5.4)

com S sendo o spin total do sistema. Elevando a Eq. 5.4 ao quadrado dos dois lados, obtém-se:

1
4
()2 . < — . . N , . . ,
Mas sabe-se que ia(z) equivale & [3;|2, ou seja, ao spin referente & particula i (seja ela o elétron
ou o positron). Considerando que este potencial serd aplicado a uma funcao de onda que é um

autoestado do sistema, os autovalores provenientes dos termos de |3;|? sao dados por s;(s; + 1)h?.

Como s;, tanto para o elétron quanto para o pésitron, assume o valor 1/2; o resultado final é 3/4
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h? (que em unidades atomicas, com h = 1, vale 3/4); assim como os autovalores de |S|? sdo dados

por S(S + 1) em unidades atomicas. Logo, a Eq. 5.5 pode ser reescrita na forma:

1
S(S+1)—3/2= 55@ g2 (5.6)

No caso singleto (S = 0), 1) .73 = —3 e, no caso tripleto (S = 1), &1 - 72 = 1. Logo, para
o positronio no estado tipo tripleto, o potencial delta é repulsivo e dado por (incluindo o termo

independente de spin):

22¢2

V= 24K2

(Tret) - (5.7)

No entanto, como ja dito previamente, a probabilidade de aniquilacao para um estado tipo singleto
¢ 1000 vezes maior do que para um estado tipo tripleto e, por isso, nossas contas consideram a
aniquilagao proveniente apenas de estados tipo singleto. O potencial final para um estado do tipo

singleto é dado por:
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V= —@5(7%1) - (5.8)

Esse é um potencial real atrativo. Ou seja, ele buscard colocar positron e elétrons mais préoximos

durante a colisao. Em unidades atomicas, temos que este potencial é dado por:

V =—-1.33-10756(F¢) . (5.9)

Este valor, pelas contas realizadas com o potencial complexo, ainda parece ser muito pequeno
para surtir efeito. No entanto, percebe-se que ele é uma ordem de grandeza maior do que o potencial

complexo. Logo, sua inclusao se torna mais importante do que a do préprio potencial complexo.

5.2 Implementacao no SMC

Diferentemente do potencial complexo, a inclusao de um potencial real na conta em nada
modifica a teoria do Método Multicanal de Schwinger. Logo, nao foi preciso se preocupar com
mudancas na formulacao tedrica do método.

A implementacao computacional foi relativamente direta, pois o potencial tipo delta real se

utiliza dos mesmos elementos de matriz que foram implementados para o caso do potencial com-
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plexo. Além disso, como ambos podem ser importantes, a modificacao nos codigos foi realizada
de tal forma que os dois pudessem ser usados ao mesmo tempo. Contudo, como sabemos que o
potencial complexo nao tem influéncia nas contas por falta de bases mais completas (o que gerou
esta implementacao), os testes iniciais foram feitos apenas com a inclusdo do potencial tipo delta

real.

5.3 Testes para o Atomo de Hélio

Nesta secao, serao discutidos os testes realizados com o dtomo de Hélio para o Método Multica-
nal de Schwinger na presenga do potencial delta real. Os testes aqui realizados seguiram o mesmo
modelo dos testes do capitulo anterior com um potencial complexo. Nesse sentido, foi usada exata-
mente a mesma base e praticamente as mesmas magnitudes para a constante de intensidade para o
potencial delta real com excegao, obviamente, do valor fisico da constante de intensidade (obtido na
secao anterior). Usou-se o valor encontrado na secao anterior de —1.33-107°, ao invés de —2.4-1076.
A aproximacao escolhida também foi a estatica mais polarizagao do alvo com excitacoes para todos
os orbitais virtuais e, mais uma vez, focado apenas na simetria A,. Como o potencial é real, nao
h& secao de choque de absorcao. Logo, foram analisados os resultados obtidos apenas para a segao
de choque elédstica e para o parametro de aniquilacao.

Os dados da secao de choque elastica podem ser vistos na Figura 5.1. Mais uma vez, o resultado
sem a presenca do potencial real coincide exatamente com os dados obtidos quando este esta
presente com o seu valor real, apesar de nao apresentado no grafico. Sendo assim, nota-se que sua
influéncia ¢é insignificante em nossas contas no presente momento. No entanto, foi possivel perceber
uma sensivel modificagao nesses dados em relagao aqueles mostrados nas Figuras 4.1-4.2. Nos casos
aqui estudados, para os valores mais altos da constante de intensidade, ha uma mudanca na posicao
do minimo de Ramsauer-Townsend. Quando ¢ = —0.1, o minimo caminha para a direita e com
& = 40.1, o minimo se desloca para a esquerda. Isso é de se esperar, pois agora o potencial se
torna mais atrativo no primeiro caso e mais repulsivo no segundo, e o balanco entre os potenciais
¢ alterado. Ou seja, hd uma competicao direta entre o potencial tipo delta real e o potencial
Coulombiano.

O mesmo teste foi realizado para o calculo do parametro de aniquilacao e os resultados obtidos

podem ser vistos na Figura 5.2. Nota-se aqui também que o potencial proveniente de interagoes
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Figura 5.1: Secao de Choque Eléstica para espalhamento de pésitron por Hélio para a simetria A,
na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo para as seguintes intensidades do potencial real:
—1.33x 107? (curva cheia), —1.0 x 10~3 (circulos), —0.1 (curva tracejada),+0.1 (curva traco-ponto)

em unidades atomicas.

relativisticas, quando intenso o suficiente e atrativo, aumenta o valor de Z.sy; e, quando intenso o
suficiente mas repulsivo, diminui o valor de Z.yy.

Como ha, agora, uma competicao entre os dois potenciais, o Coulombiano e o potencial delta,
investigou-se se, com este ultimo intenso o suficiente para se tornar o mais importante, se conse-
guiriamos escolher melhores func¢oes de base para o cdlculo do parametro de aniquilacao. Como a
prioridade do SMC esta no trabalho com moléculas de geometria arbitraria, decidiu-se efetuar os

testes com a molécula de Hidrogénio.

5.4 Resultados para a molécula de H,

Serao aqui mostrados os testes de base realizados para a molécula de Hs na presenca do poten-

cial real. O objetivo principal é descobrir se, aumentando artificialmente a intensidade do potencial
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Figura 5.2: Parametro de Aniquilacao para espalhamento de pésitron por Hélio para a simetria A,
na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo para as seguintes intensidades do potencial real:
—1.33x107° (curva cheia), —1.0x 1073 (circulos), —0.1 (curva tracejada); +0.1 (curva traco-ponto)

em unidades atomicas.

delta, obter-se-iam informacoes sobre as melhores fungoes para os calculos do parametro de ani-
quilagao. Vale lembrar que este é calculado de acordo com a Eq. 4.1 e é obtido exatamente com
uma funcao delta dependente da posigao relativa entre o pdsitron e o elétron. Sendo assim, aumen-
tando drasticamente a intensidade do potencial delta real ({sp/c = —1.0 u.a), tornando-o muito
mais intenso que o potencial Coulombiano, poderiamos achar as fungoes de maneira variacional
para melhor descrever a aniquilagao. O objetivo principal dos testes, em primeira instancia, nao
era obter o melhor valor possivel para o Z.y; propriamente dito, mas sim analisar o funcionamento
da estratégia inicial.

A base de Gaussianas Cartesianas usada fol a mesma transcrita no artigo [46] e descrita na
tabela 4.4. Essa base é composta de funcoes presentes nos dtomos de Hidrogénio e em centros
extras sem carga, que formam um cubo ao redor da molécula e que possuem fungoes tipo s e p. O

tamanho da aresta do cubo e os expoentes das funcoes centradas em seus vértices foram fixados



63

através de calculos considerando a menor energia para o composto. Ao contrario da metodologia
empregada no artigo original, decidiu-se por ater as funcoes e ao tamanho da aresta do cubo que
dessem o maior valor do parametro de aniquilacio & temperatura ambiente!, pois, nessa energia,
estao disponiveis dados experimentais confidveis (Z.s¢ = 14,7 [74], nesse caso). Apés os testes com
o potencial real artificialmente intenso, os dados sem a presenca do mesmo foram analisados, para
observar as implicacoes e ajudar na escolha das bases.

Os testes realizados e os resultados obtidos para cada um deles estao descritos a seguir:

1) Todos os expoentes das Gaussianas Cartesianas centradas nos dtomos e as fungoes tipo p
nos vértices do cubo foram mantidos fixos, variando o expoente das fungoes tipo s nos vértices do
cubo. O tamanho da aresta do cubo foi fixado em seu valor original descrito no artigo [46] em 2.0
ag. O valor dos expoentes foi escolhido de maneira aleatéria, buscando cobrir um espectro amplo
de possibilidades. Logo, foram escolhidas desde func¢oes muito difusas, passando por expoentes
iguais aos usados nas Gaussianas que representam funcoes tipo p, até funcoes muito concentradas
(que poderiam nos ajudar na descricao do cispide em 4.1). Diversos valores para os expoentes
foram testados. Mostraremos aqui apenas alguns, os mais significativos, que permitiram chegar

na conclusao final obtida. Na Tabela 5.1 se encontram os valores a temperatura ambiente obtidos

para o Zgyy.
Expoente da s Zeps (com & = —1.0) | Z.s¢ (sem o potencial real)
0.15 (valor original) 24.6 7.4
10000 23.8 7.0
1.5 27.5 7.3
0.39 27.1 7.8
0.015 24.2 7.3

Tabela 5.1: Z.s; para o Hy a temperatura ambiente para as modificacoes feitas com e sem o

potencial real.

2) No segundo teste, ainda foram mantidos fixos os expoentes das funcoes centradas nos dtomos

e o tamanho da aresta do cubo, mas agora fixou-se também os expoentes das fungoes s nos vértices

!Nesse caso, os pésitrons espalhados teriam uma energia incidente de 0.0257 €V, também chamados de pésitrons

termalizados.
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do cubo, variando apenas os expoentes das funcoes p centradas nos vértices do cubo. A escolha
dos valores dos expoentes seguiu o mesmo critério do teste anterior. Na Tabela 5.2 se encontram

os valores a temperatura ambiente obtidos para o Z.yy.

Expoente da p Zeps (£ =—1.0) | Zeps (sem o potencial real)
0.39 (valor original) 24.6 7.4
10000 14.6 5.3
1.5 19.2 6.1
0.15 19.4 6.3
0.015 14.3 0.4

Tabela 5.2: Z.f; para o Hy a temperatura ambiente para as modificacoes feitas com e sem o

potencial real.

3) Por ultimo, os expoentes de todas as Gaussianas Cartesianas foram mantidos constantes e
foi analisada a influéncia do tamanho da aresta do cubo. Devido ao sucesso obtido pelo trabalho
de [46], procuramos nao nos afastar muito do valor original obtido por ele de 2.0 ag. Na Tabela 5.3

se encontram os valores a temperatura ambiente obtidos para o Z.y;.

Aresta do cubo (em ag) | Zers (§ = —1.0) | Zes (sem o potencial real)
2.08 241 7.3
2.00 (valor original) 24.6 7.4
1.92 25.1 7.4
1.84 25.5 7.5
1.76 26.1 7.5

Tabela 5.3: Z.fy para o Hy a temperatura ambiente para as modificacoes feitas com e sem o

potencial real.

Durante a realizacao dos testes, alguns problemas numéricos facilmente contornaveis foram
encontrados, mas que nao prejudicam a validade dos testes aqui realizados. Analisando o valor
do Z.ys a temperatura ambiente para o primeiro teste, vé-se que o expoente que da o maior valor

do parametro de aniquilagao com o potencial real (o« = 1.5) ndo é o que dé o maior valor sem o
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potencial real ( @ = 0.39). Logo, ja de inicio, o funcionamento do método se torna questionavel.
O segundo teste, no entanto, mostra resultados muito similares com e sem o potencial real. Os
dois testes dao o maior valor de Z.sy & temperatura ambiente quando o expoente da funcao p vale
8 =0.39.

O terceiro teste volta a complicar o modelo. Se os resultados obtidos com o potencial real
artificialmente mais intenso fossem usados para escolher as melhores fungoes para descrever a
aniquilacao, optar-se-ia por um valor para a aresta que nao nos dd o maior Z.ss a temperatura
ambiente sem a presenca do mesmo, que é o fisicamente correto.

Os testes mostram que, de fato, o potencial delta real artificialmente mais intenso nao colabora
na escolha de base pois, se usassemos os resultados obtidos por essa estratégia, os valores seleci-
onados nao seriam necessariamente aqueles que correspondem ao maior valor de Z.s; quando o
potencial real assume seu valor fisico original. Além disso, nao ha uma mudanga significativa no
valor do parametro de aniquilacao que justifique o tempo computacional gasto para essa estratégia.
Isso porque a conta com o potencial real artificialmente mais intenso deve ser feita completamente
e depois deve-se repeti-la sem o mesmo. Nota-se também que o problema estudado com o poten-
cial delta real artificialmente mais intenso é aparentemente diferente do problema de espalhamento
real e, por isso, os resultados ficam inconsistentes. Logo, é possivel perceber a inviabilidade da
utilizacao do potencial delta real para ajudar a escolher funcoes de base. Teoricamente, o potencial
delta real s6 estaria reforcando a atragao sentida pelo pésitron devido & presenca do elétron (ja
presente por causa do potencial Coulombiano), e uma estratégia para escolher fungoes analisando o

valor de Z. sy nao necessariamente precisaria passar por um passo intermedidrio como o proposto.

5.5 Conclusoes Gerais sobre o Potencial Real

Foi mostrado que um potencial tipo delta real tem sua origem fisica nas correcgoes relativisticas.
No entanto, apesar de ser uma ordem de grandeza maior do que o potencial complexo inicialmente
implementado, pode-se perceber que sua influéncia na secao de choque ¢é nula, se a constante de
intensidade assumir seu valor original.

Nao ha também possibilidade de usa-lo como uma forma de aprender quais fungoes sao im-
portantes para o calculo do parametro de aniquilacao. Isso porque ele apenas reforga o potencial

Coulombiano e modifica o problema que esté sendo estudado.



66

Sendo assim, a tinica forma de melhorar mais os dados do parametro de aniquilacao e que ainda
poderia trazer beneficios mais completos para a descrigao do processo de colisao de positrons por
moléculas seria melhorar a base utilizada pelo SMC. Este assunto é tratado com mais detalhes no

préximo capitulo.



Capitulo 6

A Inclusao da Funcao f no Método

Multicanal de Schwinger

Neste capitulo, serd apresentada a inclusao da fungao f no Método Multicanal de Schwinger.
Esta implementagao foi realizada com o objetivo de melhorar a base utilizada pelo método até o
presente momento. O SMC utiliza Gaussianas Cartesianas como fungoes de base, mais especifi-
camente, aquelas que representam funcoes tipo s, p e d. Contudo, isso nao significa que o SMC
estd limitado a momentos angulares totais L. = 2. Vale lembrar que o método foi desenvolvido
para moléculas de geometria arbitraria e, quando essas funcoes sao postas em centros fora da ori-
gem (contendo &tomos ou entao centros extras de carga zero), as Gaussianas incluidas podem ser
combinadas para gerar momentos angulares totais superiores a dois.

Contudo, o SMC nunca conseguiu reproduzir fielmente os dados experimentais para o parametro
de aniquilacao. O motivo para tal, ja discutido previamente, estd na impossibilidade das Gaussianas
Cartesianas descreverem o cuspide presente na conta de Z.s¢ na Eq. 4.1. Em [51], Varella buscou
uma melhora na descricao do parametro de aniquilacao usando diversas estratégias de construcao
de base para o He, tendo alcangado o melhor resultado quando combinou funcoes tipo s, p e d
centradas no atomo de He e em vértices de um cubo ao redor dele, indicando uma necessidade
de ondas parciais maiores na descricao do problema. Contudo, o resultado obtido ainda estava
subestimado ante os dados experimentais [74].

Foram realizados testes com o atomo de Hélio e a molécula de Hs incluindo a fungao f em bases

previamente testadas pelo grupo. Além de sua contribuicdo na melhora do cédlculo do parametro
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de aniquilacao, também foi possivel perceber sua importante influéncia nas secao de choque de

espalhamento.

6.1 A Funcao f e sua implementacao computacional

De modo geral, temos que uma Gaussiana Cartesiana é dada por:

G?(F) = Nli,mi,ni(x - Azw)lz (Z/ - A;)mz(z - Ai)nie_ai(T_Ai)Q ) (6'1)

onde Ny, ym, n, ¢ a constante de normalizacao da Gaussiana; A; = (AL, A;, Al) é o seu centro; a; o
seu expoente; e (I;,m;,n;) sdo pseudonimeros quanticos que determinam o tipo da funcao (s, p, d
e f). Para representar uma fungao f, temos que l; +m;+n; = 3. Essa funcao j4 estava parcialmente
implementada no SMC, contudo nao funcionava corretamente. Apds extensa andalise dos elementos
de matriz que envolviam as Gaussianas Cartesianas primitivas, foi verificado que o problema se
encontrava em dois elementos de matriz (mostrados aqui apenas na sua forma primitiva, ou seja,
envolvendo apenas Gaussianas Cartesianas). O primeiro deles é o termo que calcula a atracao

nuclear, dado por:

< GA(R)|(1/re)|GB () >, (6.2)

onde r¢ é a distancia do elétron até o niicleo C e G4(77) é uma gaussiana como mostrada em 6.1.
O segundo elemento de matriz onde foi encontrado o problema estd relacionado a parte da conta

que envolve o céalculo de:

< SplVix >, (6.3)

com V sendo o potencial de interagao, e Si- € a solugao homogénea da equacgao de Schrodinger.
Para o caso aqui tratado ela é dada por:

S = eiF T, (6.4)

k;
onde g é o estado fundamental do alvo e a onda plana representa o pdsitron incidente. Logo,

temos que essa integral pode ser reduzida, contendo apenas as fungdes primitivas, a:
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< e R GA)|(1/r12) | GP (73)GC (13) >, (6:5)

onde que k é o momento da onda plana incidente.

Essas modificacoes tornaram o método funcional para a conta de espalhamento. Contudo, o
célculo do parametro de aniquilagao foi implementado no SMC sem a presenca da fungao f [43].
Portanto, a funcao f nao foi considerada nas dedugoes tedricas e, consequentemente, nao foi imple-
mentada computacionalmente.

A lembrar, o Z.ss ¢ dado por:

Z
Teps = Z/d?’Fl...d?’FNd?’Fp AU e P, ) PO, — ) (6.6)
j=1

onde N é o nimero de elétrons do alvo, {7 }(7)) é o vetor de posicao do elétron (pdsitron) e \Il](;') é
a solucao da equagao de espalhamento do problema em questao. As integrais primitivas resultantes

deste elemento de matriz sao dadas por:

< GAGBs(r, — ) |GOGP > (6.7)

ou seja, uma integral envolvendo quatro Gaussianas Cartesianas. A inclusdao de uma funcao f
implica deduzir elementos de matriz que podem envolver uma, duas ou trés Gaussianas tipo f e
qualquer Gaussiana tipo s, p e d ou mesmo quatro Gaussianas tipo f. Sendo assim, foi necessério
deduzir e implementar vinte novos elementos de matriz. Vale salientar que todas as contas aqui
realizadas foram feitas para Gaussianas Cartesianas em centros arbitrarios, ja que esta é a grande

vantagem do SMC.

6.2 Resultados para o atomo de He

Em [51], Varella et al. praticamente levaram & exaust@o a possibilidade de combinacao de
fungoes Gaussianas Cartesianas tipo s, p e d para descrever o Hélio. Como um primeiro teste para
analisar o funcionamento da inclusao e a influéncia que a funcao f teria nas contas, foi incluida uma
Unica funcao centrada no atomo de He com expoente 0.2 a base na qual foram obtidos os melhores

resultados em [51], i.e., a base 10 descrita na Tabela 6.1 a seguir. Essa base é a maior ja usada pelo
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grupo. Ao todo, sao 195 fungoes primitivas envolvidas nas contas na base original. Com a inclusao
de apenas uma f, temos 205 Gaussianas Cartesianas como base para descrever o atomo de He.

Os resultados aqui mostrados foram obtidos na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo,
com as excitagoes simples sendo feitas para todos os orbitais virtuais. Aqui, eles sdo comparados
com os dados ja publicados na literatura. Além disso, para facilitar as contas computacionais, o
atomo foi descrito como pertencente ao grupo de simetria Doyy,.

A Figura 6.1 mostra os resultados da se¢ao de choque integral (SCI) e reflete a pouca, porém
significativa influéncia dessa nova inclusao no método em relacao as contas previamente realizadas
pelo grupo. Observa-se que os novos dados da SCI estao mais proximos dos dados experimentais
de Mizogawa [85], das contas tedricas de Van Reeth e Humberston [32] e de Wu et al. [86], que
levam em conta mais explicitamente em seus métodos a correlagao elétron-positron.

Dados experimentais mais recentes [87], foram publicados mostrando a existéncia de ressonancias
no espalhamento de pésitrons por Hélio. As ressonancias estariam posicionadas em: 1.4, 2.0, 3.0
e 6.8 eV. Ha uma grande discussao na literatura, inclusive entre aqueles que participaram da ex-
periéncia e do artigo original [88, 89], de que esses resultados viriam de problemas nas medidas, e
nao estariam relacionadas a fenomenos fisicos. Os autores que defendem o trabalho dizem que as
ressonancias representariam limiares de formagcao de positronios virtuais (nas duas possiveis com-
binagoes de spin). O nosso trabalho nao indicou a presenga de nenhuma ressonancia como alegada
em [87]. Apesar de nao termos o canal de formagao de Ps explicitamente em nossas contas, as
excitacoes virtuais na descricao da polarizacao do alvo deveriam ser suficientes para descrever a
formagao de Ps virtual. Resta saber se novas medidas no alvo e novas contas seriam capazes de
reproduzir os dados de [87], o que indicaria uma falha nas teorias ou nos experimentos ja publicados.

Visualiza-se melhor a influéncia da fungao f ao analisar cada representacao irredutivel sepa-
radamente, como mostra a Figura 6.2. E possivel identificar que praticamente todas as simetrias
envolvidas tiveram um ligeiro acréscimo em relacao aos resultados anteriores. Vale ressaltar que
esta conta é feita na aproximacao estatica mais polarizacao do alvo, sendo que esta tltima é in-
cluida via excitagoes simples. Sendo assim, os orbitais de todas as simetrias sao usados em todos os
calculos de cada representacao irredutivel, contanto que a simetria geral do problema envolvendo a
excitacao simples seja preservada na representacao irredutivel que se esta calculando. Logo, todas
as representacoes irredutiveis do grupo terao uma modificacdo. Aqui, percebe-se também que todas

as simetrias possuem curvas suaves, o que indica a auséncia de ressonancias.
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Centro tipo expoente

He s 98.12430
He s 14.76890
He s 3.318830
He s 0.874047
He s 0.750000
He s 0.244564
He s 0.146352
He s 0.063720
He s 0.028930
He s 0.007234

He p  3.000000
He p  0.750000
He P 0.244564
He p  0.146352
He p  0.063720
\Y s 0.750000
\Y p  0.750000
A% d  0.750000

Tabela 6.1: Funcoes de base utilizadas para a obtengao do parametro de aniquilagao para o atomo
de Hélio. Todas as fungoes possuem o coeficiente 1.0, ou seja, nao ha contragao na base. V se refere

a centros extras nos vértices e nas faces de um cubo ao redor do Hélio de aresta 2.0 ag.
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Figura 6.1: Secao de Choque Integral para espalhamento de pésitron por Hélio na aproximagao
estatica mais polarizacao do alvo. Linha preta: cédlculo atual, linha azul tracejada: conta ante-
rior [51]; linha tracejada vermelha: calculo de Van Reeth e Humberston [32]; linha pontilhada
verde: teoria de Wu et al. [86]; pontos: experimento de Mizogawa et al. [85]. Grafico interno (a
legenda dos eixos é a mesma do grafico externo) - linha preta: cdlculo atual, linha ciano: dados

experimentais recentes de [87].

O resultado obtido para o parametro de aniquilagao pode ser encontrado na Figura 6.3 para a
simetria A,. Verifica-se que a inclusao da funcao f nao traz um significativo aumento ao resultado
anterior. No entanto, pode-se afirmar que nos aproximamos agora de 75% do valor experimental
obtido (3.94 [74]). Em [90] é discutido que reproduzir a magnitude exata do Z.rs é uma tarefa
extremamente ardua (como também pode ser visto durante o trabalho desenvolvido até o presente
momento, em geral). No entanto, a dependéncia em energia permanece constante. Alguns trabalhos
mostram que os ultimos 25% do valor absoluto de Z. s sao, de fato, muito custosos para se obter
e, portanto, tem-se trabalhado em fatores de correcao para diversas ondas parciais diferentes para

melhorar a concordancia com os dados experimentais. Isso, no entanto, nao foi ainda testado.



73

=)

=
Q

2

Secdo de Choque Integral (eg)a

=
(@)
[N

=
o,
N

— =l
-
—
—

—

4 L | L | = L | L | L

4 6 10
Energia de Impacto (em eV)

Figura 6.2: Secao de Choque Integral para espalhamento de pésitron por Hélio na aproximagao
estatica mais polarizagdo do alvo. As linhas cheias sao os dados atuais e a linhas tracejadas
representam os obtidos na conta anterior [51]. Linha preta e linha tracejada vermelha: simetria
Ay; linha verde e linha tracejada azul: simetrias B(; 5 3),; linha magenta e linha tracejada marrom:

simetrias B(j 3 3)4; linha ciano e linha tracejada violeta: simetria A,,.

Recentemente, diversos grupos experimentais tém se empenhado para obter secoes de choque
diferenciais absolutas para diversos alvos [26, 27]. Um dos alvos estudados foi o Hélio. Sendo assim,
obteve-se pela primeira vez se¢oes de choque diferenciais para o alvo em questao usando-se o SMC.
Os resultados podem ser vistos na Figura 6.4 (as curvas mostradas foram obtidas apenas com a
base da Tabela 6.1 mais a inclusao da funcao f). Os dados experimentais [27] ainda nao foram
publicados e, portanto, nao estao presentes. Mas uma excelente concordancia pode ser observada
com os dados de Van Reeth e Humberston [32] a 11.0 eV abaixo de 70° (tinica energia disponivel
dentre aquelas focadas em nosso estudo). H& apenas mais um dado tedrico de SCD presente na
literatura. No entanto, a curva apresentada em [91] é completamente diferente da vista pelo nosso

grupo, chegando a variar trés ordens de grandeza entre os dados do espalhamento a 0° e 180°.
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Figura 6.3: Parametro de Aniquilagdo para espalhamento de pdsitron por Hélio na aproximagao
estdtica mais polarizacao do alvo para a simetria A,. Linha cheia preta: conta atual; linha azul

tracejada: conta anterior [51].

Apesar da melhora nao ter sido significativa, trabalhou-se com um alvo extremamente pequeno
(com poucos elétrons e centros para serem descritos) e foram incluidas apenas 10 fungoes numa

base que ja continha 195. Sua influéncia pode ser bem mais significativa para alvos maiores.

6.3 Resultados para a molécula de H,

Para a molécula de Hs, optou-se por partir de uma base ja conhecida e vastamente utilizada
pelo grupo, a base descrita em [46] e que também foi usada nos testes originais com o potencial
complexo, descrita em detalhes na Tabela 4.4. A ela, foram acrescentadas 3 fungoes tipo f: uma
centrada em cada Hidrogénio com expoente 1.0 e no centro de massa do sistema com expoente
0.05. A aproximacao usada para resolver o problema de espalhamento também foi a estatica
mais polarizacao do alvo (com as excitagoes ocorrendo para todos os orbitais virtuais presentes

nas contas) e o Hy foi descrito como pertencente ao grupo de simetria Doj. Para os resultados
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Figura 6.4: Secoes de Choque diferenciais para o espalhamento de pédsitron por Hélio na apro-
ximagao estatica mais polarizagao do alvo para diversas energias. Linha magenta cheia com circulos:
1.0 eV; linha marrom cheia com diamantes: 3.0 eV; linha cheia preta: 5.0 eV; linha tracejada verme-

lha: 8.0 eV; linha pontilhada azul: 11.0 eV; linha ponto-trago verde: Van Reeth e Humberston [32].

aqui apresentados, foi feito o tratamento numérico descrito no Capitulo 3 com o método da SCI.
Com este método foi preciso retirar apenas uma tnica configuracao na simetria A, para atingir a
estabilidade numérica.

A influéncia observada na segao de choque integral (Figura 6.5) é semelhante & observada no
Hélio, porém mais pronunciada. Isso pode ser visto principalmente em baixas energias, com a nossa
curva mais atual se afastando dos dados experimentais do grupo de Detroit [92, 93] e das teorias
de Gibson [94] e de Danby e Tennyson [36], e se aproximando dos resultados obtidos por Armour
et al. [35] e dos dados mais recentes publicados por G. Karwasz [95]. As diferengas entre os dados
experimentais pode indicar uma deficiéncia na medida do grupo de Detroit [92, 93], como j& havia
sido notado para o dtomo de He pelo grupo de Mizogawa [85], que se encontram sistematicamente

20% mais baixos que os dados mais recentes. Nao é claro, no entanto, a diferenca observada entre
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os nossos dados tedricos e os dados experimentais de [95]. Esse fato poderia ser explicado por
dois motivos: o primeiro estaria relacionado a um problema sistemético de medida do grupo do
Karwasz (como pode ter ocorrido com o Hélio [87]), em que o grupo em questdo tem publicado
secoes de choque sempre superiores aos dados da literatura; o segundo pode ser explicado por um
estudo mais recente feito pelo nosso grupo. Nele, Varella e Lima [96] discutem a influéncia das
excitagoes vibracionais mediadas por uma tendéncia de formacao de um estado virtual (apesar
deste, de fato, nao se concretizar no caso do Hy). Quando esta influéncia é considerada, ha um
acréscimo significativo na SCI total. Logo, a auséncia desse canal ineldstico em nossas contas pode

ter subestimado o valor da SCI.
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Figura 6.5: Secao de Choque Integral para espalhamento de pésitron pela molécula de Hy na
aproximagao estatica mais polarizagdo do alvo. Linha preta: calculo atual, linha azul tracejada:
conta anterior [46]; linha pontilhada vermelha: célculos de Armour et al. [35]; linha verde: teoria
de Gibson [94]; pontos cheios: dados experimentais de [92]; pontos vazios: experimento de [93];

diamantes: dados experimentais de Karwasz et al. [95].

Nas Figuras 6.6 e 6.7 sao apresentados os dados por simetria da se¢ao de choque integral. Aqui
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percebe-se exatamente o mesmo fenémeno visto no caso do Hélio, ou seja, o acréscimo em cada

uma das simetrias.
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Figura 6.6: Secao de Choque Integral para espalhamento de pésitron pela molécula de Hy na
aproximacao estatica mais polarizacao do alvo. As linhas cheias sdo os dados atuais e a linhas
tracejadas, os obtidos na conta anterior [46]. Linha preta e linha tracejada vermelha: simetria Ag;
linha verde e linha tracejada azul: simetria Bj,; linha magenta e linha tracejada marrom claro:

simetrias B 3),-

Foi calculado também para o Hy o parametro de aniquilagao na simetria A, e o resultado pode
ser visto na Figura 6.8. Verifica-se uma melhora bem mais significativa para o caso do Hy do
que a que vimos no caso do espalhamento por Hélio. Ainda assim, estamos longe de alcancar
o valor experimental medido a temperatura ambiente (14.7 [74]). No entanto, pela primeira vez
presencia-se uma melhora mais sensivel no método, o que ressalta a importancia da implementagao.

A modificagdo do programa, contudo, se torna ainda mais visivel ao analisar as secbes de
choque diferenciais (SCD), presentes nas Figuras 6.9-6.12. Elas mostram um consideravel aumento

no espalhamento a baixos angulos. Em especial, quando se comparam as curvas a 0.5 eV com
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Figura 6.7: Secao de Choque Integral para espalhamento de pésitron pela molécula de Hy na
aproximagao estatica mais polarizacao do alvo. As linhas cheias sao os dados atuais e a linhas
pontilhadas, os obtidos na conta anterior [46]. Linha amarela e linha pontilhada vermelha: simetria
Big; linha verde e linha pontilhada azul: simetria B(y 3),; linha verde e linha pontilhada laranja:

simetria A,,.

os dados experimentais do grupo de San Diego [26], vé-se que ondas parciais maiores podem ser
mais importantes na descricao correta do problema do que haviamos inicialmente pensado. De
fato, ao analisar os dados experimentais na Figura 6.9, observa-se uma forte caracteristica de
um espalhamento dominado pela onda p, quando nossa conta e a de Armour et al. [35] mostram
uma SCD dominada pela onda s. A tnica teoria que mais se aproxima dos dados experimentais
seria a de Gibson [94], que apesar de ter a mesma magnitude que a nossa a zero grau, tem um
comportamento mais similar aos dados de [26]. As diferengas podem também ser um reflexo dos
problemas experimentais em obter SCD’s absolutas, tendo em vista que s se consegue captar os
positrons emitidos em 0 e 180 — 6, com 6 sendo o angulo de espalhamento. Sendo assim, as curvas
tedricas tém que ser “dobradas” para melhor comparacao, fazendo com que pequenas diferencas

se tornem mais visiveis a 0.5 eV pela forma como as curvas sao graficadas. Analisando o formato
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Figura 6.8: Parametro de Aniquilagdo para espalhamento de pédsitron pela molécula de Hs na
aproximacao estdtica mais polarizacao do alvo na simetria A,. Linha cheia preta: conta atual;

linha azul tracejada: conta anterior [46].

da SCD para outras energias, verifica-se que a nossa curva apresenta um comportamento muito
similar aos dados do Gibson [94].

Foi possivel perceber uma influéncia mais marcante para a molécula de Hs. Essa modificagao
contribuiu sensivelmente para a melhora de nossas SCD’s, e ainda melhorou o resultado previamente

obtido para o parametro de aniquilacao.

6.4 Conclusoes Gerais sobre a funcao f

Neste capitulo, foi discutida a nova implementacao realizada no Método Multicanal de Schwin-
ger: a inclusao da fungao f. Os testes realizados até agora envolveram dois alvos pequenos: o dtomo
de Hélio e a molécula de Hy. Nao era de se esperar que grandes modificagoes viessem com esses
testes. No entanto, além de serem essenciais para a comprovacao do funcionamento da nova ferra-

menta, a influéncia da implementacao se fez muito presente, principalmente ao analisar o parametro
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Figura 6.9: Secao de Choque Diferencial para espalhamento de pésitron pela molécula de Hy na
aproximagao estatica mais polarizacao do alvo para um pésitron incidente com energia de 0.5 eV.
Linha preta: conta atual; linha tracejada azul: conta anterior [46]; linha verde: resultado tedrico

de [94]; linha pontilhada vermelha: teoria de [35]; pontos: experimento de [26].

de aniquilacao e as se¢oes de choque diferenciais.

Sua aplicacao para moléculas maiores, contudo, pode mostrar resultados bem mais interessantes.
Além disso, em se tratando de moléculas polares, em que as ondas parciais mais altas sao obtidas
através da aproximacao de Born, essa inclusao pode se mostrar essencial. Isso porque, atualmente,
utilizam-se os resultados do SMC até L = 2 apenas, o que gera, no resultado final, oscilagoes
artificiais nas se¢oes de choque. Apesar de conseguirmos ondas parciais maiores com a combinagao
de Gaussianas Cartesianas em centros diferentes da origem, nao conseguimos descrever muito bem
m > 42 (oum < —2), pois nao os temos diretamente na conta. Acredita-se que com a nova inclusao,
serd possivel completar com Born apenas as ondas parciais acima de L = 3, o que diminuiria as
ondulagoes em nossos resultados.

Além disso, essa implementacao pode ser transferida para o caso de espalhamentos de elétrons



81

=

Secao de Choque Diferencial (eg% sr'l)

1 B N [
0 30 60 90 120 150 180
Angulo de Espalhamento (em graus)

Figura 6.10: Secao de Choque Diferencial para espalhamento de pésitron pela molécula de Hs na
aproximagao estatica mais polarizacao do alvo para um pdsitron incidente com energia de 1.25 eV.
Linha preta: conta atual; linha tracejada azul: conta anterior [46]; linha verde: resultado tedrico

de [94] (a4 1.36 €V); linha ciano: teoria da Matriz-R [36] (& 1.36 €V).

por moléculas. Nessa situacao, a inclusao da funcao f pode ser ainda mais vantajosa. Isso porque
ja foram verificadas ressonancias onde predomina o espalhamento de ondas parciais maiores e, além
disso, hé casos de excitacao eletronica em moléculas lineares em que o m = +3 é importante. No
entanto, com a limitacao atual, este termo é extremamente mal descrito e os resultados ja obtidos
nem chegaram a ser publicados. Logo, uma implementacao da funcao f para o caso de colisao com

elétrons pode ser crucial no entendimento de alguns processos de colisao.
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Figura 6.11: Secao de Choque Diferencial para espalhamento de podsitron pela molécula de Hy na
aproximagcao estatica mais polarizacao do alvo para um pdésitron incidente com energia de 4.0 eV.
Linha preta: conta atual; linha tracejada azul: conta anterior [46]; linha verde: resultado tedrico

de [94] (a4 4.08 eV); linha ciano: teoria da Matriz-R [36] (& 4.08 V).
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Figura 6.12: Secao de Choque Diferencial para espalhamento de positron pela molécula de Hy na
aproximagcao estatica mais polarizacao do alvo para um pésitron incidente com energia de 7.0 eV.
Linha preta: conta atual; linha tracejada azul: conta anterior [46]; linha verde: resultado tedrico

de [94] (a4 6.8 eV); linha ciano: teoria da Matriz-R [36] (& 6.8 €V).



Capitulo 7

Conclusoes e Perspectivas

O estudo do espalhamento de pésitrons de baixas energias por &tomos ou moléculas é de extrema
importancia para o entendimento de diversos processos e aplicagoes encontradas atualmente. No
entanto, hda diversas dificuldades experimentais e tedricas para se obter secoes de choque confidveis.
Do lado tedrico, o fato do potencial estatico sentido pelo pdsitron ser repulsivo e o de polarizagao
ser atrativo, exige uma descricao muito mais completa e precisa dos efeitos de polarizacao que no
caso do espalhamento por elétrons. Além disso, a presenca do canal de aniquilacdo nas contas
requer especial atencao para o estudo completo da colisao.

Nesse trabalho, foi usado o Método Multicanal de Schwinger para estudar o espalhamento de
positrons por atomos de Hélio e moléculas de Hy com trés diferentes modificagoes nele implemen-
tadas. A primeira delas foi a inclus@o de um potencial ético para simular a absorcao de particulas
devido a aniquilagao dos pésitrons incidentes. Pelos dados obtidos tanto para o He como para o Ho,
percebeu-se que este potencial é muito fraco quando comparado ao potencial Coulombiano e nao
melhora os resultados previamente obtidos pelo SMC via teoria de perturbagao. Além disso, pelas
dificuldades numéricas no calculo da secao de choque de absorcao, se torna inviavel a utilizagao
dessa ferramenta para o cdlculo de Z.s; diretamente nas contas e nao por teoria de perturbacao
como feito anteriormente. Foi realizado ainda um estudo sobre os efeitos do potencial complexo
nas secoes de choque de espalhamento. Apesar de ter-se inicialmente pensado na hipétese de uma
competicao de canais (espalhamento Coulombiano e aniquilagao), percebeu-se que a inclusao do
potencial complexo apenas simula a absorcao, o que impossibilita sua utilizacao também para a

escolha de melhores bases para descrever o processo de colisao. Contudo, sua implementagao nao
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pode ser completamente desconsiderada, apenas pode-se reconhecer que, com a atual base utilizada
pelo SMC, sua real fungao fica comprometida.

Baseando-se nos potenciais provenientes de correcoes relativisticas, foi percebida a existéncia
de um potencial delta real atrativo uma ordem de grandeza mais forte que o potencial complexo,
o que motivou sua inclusao no SMC. Apesar deste competir diretamente com o potencial Coulom-
biano no método variacional, ainda foi possivel notar que sua presenga nao melhora os dados para
o parametro de aniquilacao. Isso porque ele é consideravelmente mais fraco que o potencial Cou-
lombiano. No entanto, foi cogitado se o aumento artificial da importancia do potencial delta real
poderia ajudar a escolher quais sao as melhores funcoes de base para descrever o cuspide presente
na equacao do Z.y; numa conta et- Hy. Infelizmente, foi notado que o fortalecimento mudava o
problema que estava sendo estudado, gerando muitas estruturas espurias e nem sempre resultando
na melhor escolha de base para o calculo do parametro de aniquilagao.

Sendo assim, optou-se por uma melhoria direta na base usada pelo SMC. O método se utilizava
apenas das Gaussianas Cartesianas que representavam as fungoes tipo s, p e d. Estas podiam estar
centradas nos atomos ou em diversos centros extras de carga zero ao redor da molécula. Foi incluida
entao, a possibilidade de utilizacao da funcao f no método. Testes de sua influéncia foram feitos
para o a&tomo de Hélio e a molécula de Hy. Em ambos os casos, observou-se uma sensivel modificacao
em comparacao aos dados previamente obtidos e uma melhora na descricao do processo de colisao
quando comparados aos dados experimentais existentes na literatura. Em especial, percebeu-se a
influéncia nos calculos do parametro de aniquilacdo e nas contas de se¢oes de choque diferenciais
(especialmente a baixos angulos). Além disso foram apresentados, pela primeira vez, dados de SCD
para espalhamento de pdsitron por He com boa concordancia com os presentes na literatura. Os
testes feitos com esses dois sistemas sao um bom indicativo dessa inclusao e sugerem a necessidade
de testes com moléculas ainda maiores e sistemas polares, com que se acredita fara grande diferenca.
Nesse momento, um estudo esta sendo feito com a molécula de amonia.

Apesar de nenhuma das modificacbes no método ter resolvido sua dificuldade na descricado do
processo de aniquilacao, elas foram importantes passos no sentido de construir um método mais
completo e preciso para a andlise do espalhamento. Em especial, a inclusao da funcao f pode ter
importantes implicacoes nao apenas no estudo do espalhamento de pésitrons por moléculas, mas
também quando usada no caso de colisoes de elétrons como os projéteis incidentes. Isso porque,

no caso eletronico, é conhecida a presenca de ressonancias e de estados excitados que precisam da
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descricao explicita de [ = 3 para que boa concordancia com os dados experimentais seja atingida.



Apeéendice A
O Método Multicanal de Schwinger

Neste apéndice, € feita uma deducao detalhada do Método Multicanal de Schwinger (SMC) [42],
discutido no Capitulo 3 desta tese. O objetivo serd obter a expressao de trabalho para a amplitude

de espalhamento.

A.1 A forma variacional da amplitude de espalhamento

Como visto no capitulo 3, podemos obter uma forma bilinear para o principio variacional de
Schwinger a partir das trés definigoes equivalentes para a amplitude de espalhamento, dada por:
1 + - - +
fif) = =5 | (5, VIRE) + (W VISg) — (v |AD |0y (A1)
A expressao acima dard a representacao correta para amplitude de espalhamento, desde que
as funcoes |\Il](g)> e |\Il](;+)> sejam exatas. Para verificar que o funcional é variacionalmente estavel
f i

(A)):

para a amplitude de espalhamento vamos tomar variagoes sobre as funcoes (\I/(:); JUAS
kg

ki
) o) o s
v - ) v (A.2)
\1:1(;) = \1:1(; ) 4 5\111(5 ). (A.3)

Se substituirmos A.2 em A.1, obteremos estabilidade variacional se:

1 _
5fis] = 0= —g (60| [VISg) AP o0, (A.4)
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ou ainda:

AP = Vs ) . (A.5)

Para o caso de A.3 em A.l, tém-se que:

_ 1 A | sy —
Olfigl = 0= =5 [(Sg IV + (¥ AW [sw") =0, (A.6)
ou seja:
<\I/g)\A(+) = (S, IV . (A7)

Tomando o complexo conjugado da equacao anterior, obtem-se:

GGy - .
A = Vs ) (A.8)

Essa equacao serd equivalente a equagao de Lippmann-Schwinger 3.1 somente se a condigao

AT — 4 (A.9)

for satisfeita.

Logo, temos que o principio variacional de Schwinger de fato fornece um funcional variaci-
onalmente estavel para a amplitude de espalhamento, cuja condi¢do de contorno estd incluida
diretamente pela funcao de Green. A partir deste fato, é possivel expandir a fungdao de onda em
funcoes tentativas e obter uma expressao variacional para a amplitude de espalhamento. Contudo,

a funcdo de Green carrega todos os estados do continuo. A relembrar, esta é dada por':

D k) (De; k
_hmz/d?’ ‘kQ ey _‘ (A.10)

& — 5 Lie

A utilizagao da fungao de Green como descrita em A.lO se torna inviavel de ser implementada com-
putacionalmente. Isso porque ela inclui uma soma sobre todos os canais abertos e uma integracao
sobre os infinitos estados do continuo. Para contornar este problema, vamos incluir um operador

de projecao sobre os canais abertos de espalhamento, dado por:

Londe o subescrito e representa um dos possiveis estados do alvo.
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abertos

> @, R (R TR (A.11)

e

P

fazendo, dessa forma, com que a fungao de Green so precise ser calculada nos canais energetica-
mente acessiveis. Projetando a equagao de Lippmann-Schwinger sobre o espago de canais abertos

e multiplicando pelo potencial V, a equacao passa a ser reescrita como:

Dy =vis:) (A.12)
com
AW =vp-vGhD . (A.13)

Na equacao A.13, G(+) é a funcao de Green projetada sobre os canais abertos do alvo:

abertos ,IC ‘

_ 3 ‘(I)eak @ea
i 3 [t

:I:zg

(A.14)

No entanto, apesar de solucionarmos o problema para a fun(;ao de Green, temos que a condicao A.9

deixa de ser respeitada, pois, geralmente:

[V.P]#0. (A.15)

Para consertar este problema resta, portanto, recuperar a informacao fisica dos estados que nao
foram incluidos. Logo, pode-se inserir um segundo projetor, um projetor sobre os canais fechados

de espalhamento, definido por:

Q=1-P. (A.16)

Vamos projetar, agora, a equacao de Schroedinger nos espacos de canais fechados e abertos:

(B — Hyw)[P + QU = H[P+ Qv =0, (A.17)

em que:

H=FE—-Hyy1 =Hy+V. (A.18)
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Vamos analisar, inicialmente, o termo que envolve os canais abertos. Considerando a equagao

de Lippmann-Schwinger projetada no espaco P:

+ + +
P\IJ](ZZ_) =S +Gvel (A.19)

i

podemos reescrever H P\IJ](;) como sendo:

7

/ / +
HP\pg) = A[S; + Gy )V\IJ%’)] . (A.20)

Usando o fato de que (P + Q) = 1, o termo correspondente aos canais fechados pode ser escrito

Ccomo:

AQUY = (P+ QU AQULY = PAQULY + QAQUL . (A.21)

Usando que P? = P, [P, ffo] = 0 e a definicao A.18, pode-se reescrever a equacao A.21 na

forma:

HQU = —Pvet) 4 PYPUYQAQULY . (A.22)

Somando as equagoes A.19 e A.22, pode-se obter a equacao de Lippmann-Schwinger modificada:

A<+)\lzg '=vs . (A.23)
com A) sendo definido por:
AD) = PYP 4+ QHQ - VGV . (A.24)

Nio ¢ dificil perceber que o operador A(H) como descrito em A.24 satisfaz a condicdo A.9. Sendo
assim, tem-se agora um funcional variacional para a amplitude de espalhamento que pode ser
implementado computacionalmente. Sendo assim, a fungao de onda pode ser expandida em funcgoes

tentativa (configuragoes):

) = 30 ) (A.25)

v,

Com as configuracgoes sendo dadas por um produto de um auto-estado do alvo ({®,}) e um orbital

de espalhamento do pésitron ({¢,}):
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IXou) = |90) @ ) - (A.26)
Os coeficientes al(,jﬁ) podem ser obtidos de tal forma que a amplitude de espalhamento é extrema:
0
(];) =0. (A.27)
0ay,,

Esse procedimento resultard, apds algumas manipulagoes, na expressao de trabalho para a

amplitude de espalhamento:

1

[fisl =5 D (Sl (@71),, (alVIS,) (A.28)
v
onde
duy = (Xl AN [x0) (A.29)

Sendo assim, foi obtida uma expressao variacional para amplitude de espalhamento que pode

ser implementada computacionalmente, mostrada na equacao A.28.



Apeéndice B

O Espalhamento de Pésitrons por

CO,

B.1 Introducgao

Neste apéndice, sao mostrados os resultados obtidos de um trabalho feito concomitantemente
com os estudos anteriores, o espalhamento elastico de pésitron pelo diéxido de Carbono. Este estudo
foi basicamente motivado pela presenga de dados experimentais para se¢ao de choque diferencial [22]
e pelo trabalho completo ja realizado no caso de espalhamento de elétrons por CO2 [98], onde foi
detectada a presenca de um estado virtual. Vale salientar que este trabalho foi feito em parceira
com o Dr. Felipe Arretche.

Duas contas foram realizadas para este alvo: a primeira utilizou a base 1 descrita no artigo
de Lee et al. [97]; a segunda utilizou a terceira base presente no mesmo artigo. A diferenca
entre as duas contas estd basicamente na presenca de funcoes difusas na terceira base, o que a
torna maior e mais flexivel que a primeira. O motivo da realizacao de contas distintas para um
mesmo alvo foi devido ao tamanho das bases e ao que poderia ser feito na época em que cada
estudo foi realizado. A primeira base é menor e as contas usando-a foram realizadas num primeiro
estudo [99]. Os resultados para as SCD estavam com um acordo razodvel, porém os resultados
para a secao de choque integral a baixissimas energias (< 2.0 eV) estavam subestimados frente
os dados exeprimentais [92]. A aquisi¢ao de novos computadores e resultados experimentais mais

recentes para o mesmo alvo [100], que mostravam uma discordancia dos dados presentes em [92]

92
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para baixas energias, motivaram uma nova conta para este alvo. Os resultados para as duas contas

sao mostrados aqui, assim como as conclusoes finais obtidas apds os dois trabalhos.

B.2 Detalhes Computacionais

Para a primeira conta, obtivemos bons valores para a polarizabilidade (2.79 x 10724 cm?)
e energia do estado fundamental, -246.029 Hartree. Para segunda conta, apesar desta dar um

resultado um pouco superior para a energia do estado fundamental, -246.022 Hartree, obtivemos

0—24 3 0—24

uma polarizabilidade de 2.86 x 1 cm”, mais préxima do dado experimental de 2.911 x 1
cm? [102].

As duas contas foram realizadas tanto na aproximacao estatica, como na estatica mais pola-
rizacao do alvo. Como o objeitvo era o estudo em baixas energias, serao mostrados apenas os
resultados na aproximacao com polarizacao. Para fazer as excitagoes simples de forma mais eficien-
tes, os orbitais polarizados (Polarized Orbitals) foram usados, cuja descricao pode ser encontrada
com mais detalhes em [101]. Para a primeira conta (de aqui em diante denominada conta anterior),
foram consideradas excitagoes simples de todos os orbitais buracos para todos os orbitais polariza-
dos, gerando uma conta com 26352 configuracoes. Para a segunda conta realizada, as excitagoes
foram feitas de duas formas distintas: a primeira considerou excitacoes de todos os orbitais ocupa-
dos para todos os polarizados (de aqui em diante chamada de DATA 1), dando um total de 42240
configuragoes; a segunda desprezou os orbitais de carogo nas excitagoes simples (de aqui em diante
chamada de DATA 2), gerando 35775 cofiguragoes.

Para a segunda conta realizada, também foi feito um tratamento numérico em cada uma delas.
Para DATA 1, foi usado o método da secao de choque integral e foi preciso retirar apenas 0.035%
das configuracoes para atingir a convergéncia. Para DATA 2, foi usado o método do Born-na-Base,
e retirou-se 0.075% das configuracdes usadas'. Em ambos os casos, houve pouca modificacio nas
curvas apos o tratamento numérico. Contudo, como os resultados sao mais confidveis apds a andlise
numérica, sao eles que serao apresentados. Na época em que a primeira conta foi feita, nao havia

ainda uma estratégia definida para realizar tratamento numérico nos célculos, portanto nada foi

feito com os dados obtidos para a conta anterior.

! Ambos os métodos de tratamento numérico estao descritos no Capitulo 3 desta tese.



94

B.3 Resultados

Os resultados para a secao de choque integral podem ser vistos na figura B.1. Nela, pode-se
notar a dificuldade que a conta anterior teve na descricao da SCI, ficando muito abaixo dos dados
experimentais e das contas atuais de DATA 1 e de DATA 2 para energias inferiores a 2.0 eV. Os
resultados mais atuais, da segunda conta, mostram que a diferenca na forma como a polarizacao foi
feita e as diferentes estratégias que foram usadas para tratar numericamente os dados obtidos nao
modificam muito os resultados pois, em ambos 0s casos, as curvas geradas foram muito semelhantes,
mostrando a eficicia do método. Além disso, percebe-se uma boa concordancia entre DATA 1(2)
e os dados experimentais de Zecca et al. [100], que em baixas energias diferem um pouco dos

apresentados em [92] e os de Sueoka e Hamada [103].

2
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Figura B.1: Secao de Choque Integral para o espalhamento de pésitron por CO4. Linha pontilhada
lilds: conta anterior; linha tracejada vermelha: DATA 1; linha preta: DATA 2; circulos cheios:
dados experimentais de [92]; diamantes: medidas de Sueoka e Hamada [103]; circulos vazios: dados

experimentais de Zecca et al. [100](Barras de erros sao mostradas quando maiores que os simbolos).

Com os resultados mais recentes, vé-se que o problema que existia antes abaixo de 2.0 eV
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para a SCI nédo se encontra mais em DATA 1(2). Para melhor explicar a diferenga, analisamos a
contribuicao apenas das simetrias A, e By, (Figura B.2) a SCI?. Neste caso, podemos ver que, na
conta anterior, a simetria A, mostrava a presenca de um minimo de Ramsauer-Townsend perto
de 0.5 eV e um pico na simetria By, em torno de 1.15 eV. Como eles nao coincidiam, a segao de
choque integral somada nessa faixa de energia tinha o minimo bem pronunciado, como mostrado
na Fig. B.1. Com a segunda conta (sendo aqui representada apenas por DATA 1, j& que esta
coincide com DATA 2), temos que o pico e o minimo estdao na mesma posicdo em energia (em
torno de 0.75 eV), e o pico dé a contribui¢do necessaria para que a SCI cresga e concorde com
os dados experimentais. Note que a diferenca entre as duas contas é relativamente pequena, mas
significativa, pois modifica drasticamente o resultado final somado. Este é um perfeito exemplo
de como a conta para espalhamento de pdsitrons por moléculas é sensivel frente aos efeitos de
polarizagao.

Os resultados para as autofases para ambas as simetrias mostradas na Fig. B.1 podem ser vistos
na figura B.3. Como a conclusao obtida é a mesma para todas as contas, é apresentado aqui apenas
os resultados obtidos com DATA 1. Na Figura B.3, nota-se que, apesar de DATA 1 apresentar um
rapido crescimento da SCI quando a energia de impacto do positron incidente se aproxima de zero,
comportamento tipico de um estado virtual, nao ha formacao do mesmo nesta conta. Podemos
perceber também que o minimo de Ramsauer-Townsend, como discutido no Capitulo 2, se faz
presente exatamente quando a autofase passa por zero para a simetria A,. Outro importante
fator a ser comentado é referente ao pico da simetria By, que, apesar de se comportar como uma
ressonancia, sua autofase nao indica que o seja. De fato, o pico apresentado parece ser um efeito
apenas devido a presenca da barreira de momento angular.

As secoes de choque diferenciais podem ser vistas na Figura B.4. Podemos notar que os dados
experimentais [22] mostram um minimo presente sempre em torno de 60 graus em todas as energias
aqui estudadas. Na primeira conta realizada, esse minimo nao foi reproduzido, nem o formato da
curva obtida estava de acordo com os dados experimentais. Nota-se, no entanto, que apesar da
conta nova nao reproduzir fielmente os dados de [22], o formato da curva se assemelha muito mais
aos dados experimentais quando comparada ao resutado da primeira conta realizada para este
alvo. Analisando os dados apenas a 4.75 eV, percebe-se uma pequena diferenga entre as curvas de

DATA 1 e DATA 2 em baixos angulos. Acredita-se que essa diferenca venha nao do fato de que

ZNesta conta, foi usado também que o COs pertencia ao grupo de simetria Day,.
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Figura B.2: Segao de Choque Integral para o espalhamento de pdsitron por CO4y para as simetrias
Ay e Byy. Curva tracejada lilds: conta anterior para a simetria Ag; curva tracejada vermelha: onta
anterior para a simetria Bi,; linha preta: DATA 1 para a simetria Ay; linha traco-ponto azul:

DATA 1 para a simetria By,.

houve uma polarizacao diferente para cada conta, mas da diferenca em estratégia adotada para
o tratamento numérico. Para DATA 2, como foi afirmado previamente, usou-se a estratégia de
Born-na-Base. Contudo, como foi comentado no Capitulo 3, pode-se ter tirado mais configuragoes
do que a necessédria, por exemplo, aquelas que representam momentos angulares maiores (que
também trazem pequenos autovalores para V,,,, mas que sao muito importantes na descricao do

espalhamento a baixos angulos).

B.4 Conclusoes

Foram apresentadas duas contas realizadas para o espalhamento de pdsitron por COy. Com
a conta atual, pode-se notar uma boa concordancia com a se¢ao de choque integral obtida experi-

mentalmente por Zecca et al. [100]. No entanto, ainda nao se obteve a concordancia desejada para
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Figura B.3: Autofase para o espalhamento de pdsitrons por CO9 para as simetrias A, e By,,. Linha

preta: DATA 1 para a simetria A,; linha traco-ponto vermelha: DATA 1 para a simetria By,.

a segao de choque diferencial, apesar do formato ser o mesmo dos dados experimentais de [22].

Resta saber se novos grupos, tedricos ou experimentais, vao obter novos resultados e medidas, para

melhor analisar os dados aqui apresentados.
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Figura B.4: Secao de Choque Diferencial para o espalhamento de pésitrons por COs. Circulos:
dados de [22]; linha tracejada lilds: conta anterior; linha trago-ponto azul: calculo tedrico de

Gianturco e Paioletti [104]; linha tracejada vermelha: DATA 1; linha preta: DATA 2.



Apéndice C

Espalhamento de Elétrons por

Moléculas

Neste apéndice, serao apresentados os trabalhos envolvendo espalhamento de elétrons por
moléculas. FEstes estudos foram desenvolvidos conjuntamente com o estudo de espalhamento de
positrons, em colaboracao com dois outros grupos, o do Prof. Dr. Marcio Henrique de Franco
Bettega (Universidade Federal do Parand) e o do Prof. Dr. Vincent McKoy (California Institute
of Technology). Com o primeiro, foi analisado o efeito isomérico no espalhamento de elétrons por
CsHy. Com o segundo grupo, investigou-se o efeito da radiagao no corpo-humano, mais especifica-

mente, analisou-se o espalhamento de elétrons por bases de DNA.

C.1 Espalhamento de Elétrons por C;H,

C.1.1 Introducao

Este trabalho foi motivado por um conjunto de estudos realizados pelo grupo da Universidade
Federal do Parana, chefiado pelo Prof. Dr. Marcio Henrique de Franco Bettega, sobre o efeito
isomérico no espalhamento de elétrons por hidrocarbonetos [105]-[107]. As contas realizadas nesse
estudo haviam sido feitas todas na aproximacao estatico-troca, nao adequada para a descricao em
baixas energias. Logo, decidiu-se analisar os efeitos de polarizacao em dois isomeros do C3sHy,
o aleno e o propeno. Especificamente para estes isomeros, trabalhos experimentais mostravam a

presenga de ressonancias em baixas energias na segao de choque total [108, 109] (SCT), permitindo

99
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a diferenciacdo entre eles. O trabalho de [109], ainda traz a se¢do choque integral obtida pelas
secoes de choque diferencial e uma conta da se¢ao de choque elastica, calculada através do método
de espalhamento-muiltiplo continuo. Além disso, resultados experimentais de secao de choque di-
ferencial para os dois sistemas estavam disponiveis na literatura [110], com energias de impacto

variando desde 1.5 até 100 eV, o que motivou um estudo mais detalhado para esses sistemas.

C.1.2 Detalhes Computacionais

Neste trabalho, utilizou-se o SMC para elétrons com pseudo-potenciais, como descrito em [80].
Para descrever os alvos, a base utilizada para realizar esta conta foi a mesma da descrita em [105]
e a geometria usada da molécula foi aquela obtida em [111].

O propeno foi calculado na simetria Cg, apesar de pertencer ao grupo de simetria Cs,. Isso
porque o programa do SMC s6 permite um plano de simetria para este alvo. O aleno foi descrito
como pertencente ao grupo de simetria Dog. Ao todo, foram usadas 8291 configuragoes para o aleno
e 8359 configuragoes para o propeno. Apesar de ter sido realizada uma conta com mais polarizagao
para o aleno optou-se, no final, por uma conta com a mesma quantidade de polarizacao que a
que seria possivel para o propeno. Isso permite a diferenciacao dos dois isdbmeros apenas pelas

caracteristicas das moléculas, e nao pela diferenca na aproximacao usada.

C.1.3 Resultados

Os resultados para a secao de choque integral para os dois sistemas podem ser vistos na
Figura C.1. Nela, nota-se uma sensivel melhora na descricao das ressonancias de forma observadas
para os dois sistemas quando os efeitos de polarizacao sao incluidos, quando comparados aos dados
experimentais de se¢ao de choque total de [108, 109]. Contudo, o valor calculado para a posigao da
ressonancia nao ¢ o mesmo do obtido experimentalmente. Em ambos os casos, a secao de choque
eldstica obtida em [109] se situa abaixo dos resultados obtidos pelo SMC. Uma comparacao direta
entre os dois isdmeros pode ser vista na Figura C.2, onde podemos visualizar que o efeito isomérico
ocorre entre 1 e 10 eV, como observado experimentalmente.

Nas Figuras C.3 e C.4 podemos ver as secoes de choque diferenciais para algumas energias

selecionadas'. Para os dados envolvendo o propeno, a amplitude de espalhamento foi completada

!Para uma andlise mais completa de todas as SCD’a obtidas para esses sistemas, ver [112].
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Figura C.1: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por isdmeros de C3H,. Painel
superior: aleno; painel inferior: propeno. Em ambos os casos: linha tracejada: conta na apro-
ximagao estatico-troca; linha cheia: conta na aproximacgao estatico-troca mais polarizacao do alvo;
asteriscos: dados experimentais de SCT de [108]; circulos: experimento de SCT de [109]; diamantes:

secao de choque eldstica de [109].

com a amplitude de espalhamento do potencial de dipolo calculada via primeira aproximacao de
Born. Em ambos os casos, vemos um acordo razoavel para a conta estatico-troca mais polarizagao
do alvo em relagdo aos dados experimentais de [110] quando comparada a conta puramente na
aproximagao estatico-troca. No entanto, em energias muito baixas, a concordancia ainda nao é
plenamente satisfatéria. A Figura C.5 mostra as comparagoes das SCD’s entre o aleno e o propeno.
Nota-se que o efeito isomérico é mais facilmente percebido para baixas energias, principalmente em
baixos angulos devido a presenca do momento de dipolo do propeno. Conforme a energia aumenta,

o efeito isomérico desaparece nas secoes de choque diferenciais.
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Figura C.2: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por isomeros de C3H,4. Linha

tracejada: conta para o propeno; linha cheia: conta para o aleno.

C.1.4 Conclusoes

Este estudo mostrou o efeito da polarizacao no espalhamento de elétrons por CsHy, mais
especificamente, nos isomeros aleno e propeno. A secao de choque integral difere entre os dois alvos
principalmente na posigado da ressonancia de forma encontrada. As se¢ées de choque diferenciais
obtidas mostram uma boa concordancia qualitativa com os dados experimentais, e quantitativa
conforme a energia do elétron incidente aumenta. O efeito isomérico nas SCD’s é facilmente notado

em baixas energias, desaparecendo para energias maiores.
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Figura C.3: Segao de Choque Diferencial para espalhamento de elétrons por aleno. Painel superior
esquerdo: 1.5 eV; painel superior direito: 3.0 eV; painel inferior esquerdo: 5.0 eV; painel inferior
direito: 7.0 eV. Em todos os graficos: linha tracejada: conta na aproximagao estatico-troca; linha

cheia: conta na aproximacao estatico-troca mais polarizacao; circulos cheios: experimento de [110].

C.2 Espalhamento de Elétrons por Constituintes do DNA

C.2.1 Introducgao

O estudo dos efeitos da radiacao no corpo humano tem sido objeto de grande interesse em
todo o mundo por muitas décadas. Uma das principais conseqiiéncias da exposi¢ao a radiagao é
o cancer, que pode ser fatal em muitos casos. O dano principal, no entanto, nao é resultado do
impacto inicial de particulas ou radiacdo de altas energias em moléculas de DNA. Na verdade,
numerosos estudos mostraram que as principais lesdes encontradas, como mutacao e recombinacao
genética, assim como a quebra simples (single stand break, SSB) ou dupla (double strand break,
DSB) na cadeia de DNA [113, 114, 115] s@o provenientes da interagdo dos produtos secundérios,
onde os elétrons de baixas energias (EBE) sdo os mais abundantes [116]. Aproximadamente 5 x 10*

elétrons secundérios com energia até 20 eV sao criados por MeV de quanta incidente [117]-[120].
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Figura C.4: Secao de Choque Diferencial para espalhamento de elétrons por propeno. Painel
superior esquerdo: 1.5 eV; painel superior direito: 3.0 eV; painel inferior esquerdo: 5.0 eV; painel
inferior direito: 7.0 eV. Em todos os graficos: linha tracejada: conta na aproximacao estatico-troca;

linha cheia: conta na aproximagao estatico-troca mais polarizacao; circulos cheios: experimento

de [110].

Recentemente, o grupo chefiado por Léon Sanche [57], da Universidade de Sherbrooke, Canad4,
realizou uma experiéncia onde um feixe de EBE incide sobre um filme fino de DNA. Com isso, ele
observou que mesmo os elétrons com energia inferior ao limiar de ionizacao podem causar sérios
danos ao DNA como SSB e DSB. Seus resultados mostraram que a quebra da cadeia tinha uma forte
dependéncia com a energia do elétron incidente. Essa dependéncia foi atribuida a presenga de um
estado ressonante do composto elétron-DNA, seguido de fragmentagao local. O pico observado é,
aproximadamente, duas ordens de grandeza maior do que o encontrado quando a particula incidente
é o féton secundério, em energia similar [121]; mostrando que a quantidade de estrago produzido
ao DNA nao s6 depende da energia, como também do tipo de particula incidente.

Estudos mais detalhados sobre o fénomeno foram realizados [58]-[61]. Experimentos em que um
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Figura C.5: Segao de Choque Diferencial para espalhamento de elétrons por aleno e propeno. Painel
superior esquerdo: 1.5 eV; painel superior direito: 3.0 eV; painel inferior esquerdo: 5.0 eV; painel
inferior direito: 7.0 eV. Em todos os gréficos: linha pontilhada: conta na aproximacao estatico-
troca para aleno; linha trago-traco-ponto: conta na aproximacao estatico-troca mais polarizacao
para o aleno; linha tracejada conta na aproximacao estatico-troca para o propeno; linha cheia:

conta na aproximacao estatico-troca mais polarizacao para o propeno.

feixe de EBE incidia sobre filmes finos formados apenas pelas bases do DNA (Timina, Citosina,
Adenina e Guanina), mostrou a fragmentagao diretas desses compostos. Nesse caso, os anions
resultantes (como, por exemplo: H™, OH™, e O7) da fragmentagao dessas bases foram analisados,
tendo sido obtida uma razoavel quantidade dos mesmos quando a energia do elétron incidente era
inferior a 10 eV, concordando com as observagoes iniciais.

Burrow et al. [122], através de um experimento de espectroscopia de emissao de elétrons, deter-
minaram a presenca de trés ressonancias e a posicao em energia de cada uma delas para as bases
de DNA, como mostra a Tabela C.2.1. Os elétrons incidentes, portanto, poderiam ficar presos em
uma dessas ressonancias, levando a dissociagao molecular.

O objetivo principal deste trabalho foi realizar contas de espalhamento de elétrons pelas bases
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Composto | Ressonancia 1 (eV) | Ressonancia 2 (eV) | Ressonancia 3 (eV)
Timina 0.29 1.71 4.05
Citosina 0.32 1.53 4.50
Adenina 0.54 1.36 2.17
Guanina 0.46 1.37 2.36

Tabela C.1: Energia onde ocorre cada umas das trés resonancias detectadas em [122] para as bases

de DNA na presenca de elétrons.

de DNA e do agucar (2-deoxirribose, presente no “esqueleto” da cadeia) para identificar a presenca

dessas ressonancias, precursoras da quebra da cadeia de DNA por incidéncia de elétrons.

C.2.2 Detalhes Computacionais

A obtengao da geometria de cada uma das bases e do 2-deoxiribose foi feita usando o programa
GAMESS [123] e uma de suas bases internas, a 6-31G(d) combinada com a teoria de perturbagao
Méller-Plesset (MP2). Como este trabalho foi realizado em colaboragao com o grupo do California
Institute of Technology, utilizou-se o mesmo método usado em Campinas, o Método Multicanal de
Schwinger, mas em sua versao paralelizada [124]. Na versao paralelizada, a integral numérica, que
no grupo da Unicamp é resolvida usando quadraturas de Gauss-Legendre, é resolvida utilizando-se
quadraturas de Lebedev [125].

As contas foram realizadas na aproximacgao estatico-troca em sua maioria, com uma unica
utilizacao de polarizacao nas contas com a timina. Para as contas envolvendo a timina e a citosina,
usou-se uma base interna do GAMESS [123], a TZV-G++(3p, 3d), da qual retiramos todas as
combinacdes de x? + y? + 22 formadas pelas funcdes tipo d; para aquelas envolvendo a adenina, a
guanina e o 2-deoxirribose, por serem moléculas maiores ou com menos simetria?, foi usada a base
6-311++(d,p), onde também retiramos as combinacdes 22 + y? + 2. Essa base é um pouco menor
que a anterior e permitiu que contas fossem realizadas para o restante dos sistemas.

Na conta envolvendo polarizagao da timina, as excitacoes simples foram realizadas dos orbitais

2As quatro bases de DNA foram feitas como sendo pertencentes ao grupo de simetria C, que tem duas repre-
sentagoes irredutiveis, A’ e A”. Como o agucar ndo possui nenhum eixo de simetria, seu calculo foi realizado como

pertencente ao grupo Cj.



107

buraco mais externo para os trés orbitais virtuais modificados (modified virtual orbitals [126], MVO)
de mais baixa energia. Esses MVOQO’s sao obtidos através da funcao de onda do cation, de onde
foram retirados 6 elétrons do alvo. Por ser uma conta muito mais complexa, fixou-se apenas em
uma das simetrias do sistema, a A”, que teoricamente conteria as ressonancias vistas. Apenas para

esta simetria, a conta foi feita com 8748 configuracoes.

C.3 Resultados

Na Figura C.6, podemos ver o resultado obtido para o espalhamento de elétrons pela timina
para as duas simetrias separadamente. Na simetria A’, vemos um grande crescimento da SCI em
baixas energias, que ocorre pela presenga de um grande momento de dipolo da timina, calculado em
5.087 Debye. No caso da simetria A”, podemos ver a presenga de trés ressonancias, como esperado.
Elas estao posicionadas a 2.21, 4.25 e 7.8 eV. Esses valores sao mais altos que os mostrados na

Tabela C.2.1, como era de se esperar para uma conta estatica.
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Figura C.6: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por timina na aproximagao

estatico-troca. Painel superior: resultado para a simetria A”; painel inferior: resultado para a A’.
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Na conta com polarizagao para este alvo mostrada na Figura C.7, podemos ver as ressonancias
previstas, além de mais uma. As ressonancias reais seriam aquelas posicionadas em 0.3, 2.0 e 5.67
eV. As duas primeiras estariam de acordo com os dados de [122], que as posiciona em 0.29 e 1.71
eV. A discrepancia observada para a terceira ressonancia pode ser devido ao acoplamento desta
com ressonancias tipo core-excited para os estados tripletos de baixa energia, como é mostrado
em [127]. O pico presente em 1.25 eV pode ser creditado a problemas numéricos na conta. Os
valores aqui encontrados estao de acordo com outras contas mostradas em [65] e mais préximos dos
dados experimentais do que o resultado de Tonzani e Green [128], que se utilizam de um potencial
modelo local para simular os efeitos de troca e polarizacao, posicionando as ressonancias em 2.4,

5.5e7.9¢eV.

150

[N

)

o
|

©
o
|

o2}
=}
1

W
o
1

Secao de Choque Integral (erﬁliﬂnz)

I 'l I 'l I 'l I 'l
2

o

o

. 4 6 8 10
Energia de Impacto (em eV)

Figura C.7: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por timina na aproximagao

estatico-troca mais polarizacao do alvo para a simetria A”.

Os resultados da conta estatico-troca para o espalhamento de elétrons pela citosina podem ser
vistos na Figura C.8. Podemos notar ainda o comportamento da se¢cao de choque na simetria A’
devido a presenca do dipolo da citosina, calculado em 7.44 Debye. A conta realizada posiciona

as ressonancias em 2.3, 4.3 e 9.2 eV. Se fizermos o mesmo deslocamento em energia observado
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com a polarizagdo da timina com a inclusdo da polarizacao (ou seja, deslocar os trés picos para
a esquerda em 2.0 eV, aproximadamente), teriamos as ressonancias em 0.3, 2.3 e 7.2 eV, mais
proximas dos dados experimentais [122] e de acordo com os valores encontrados em [65]. Tonzani e
Green [128], posicionam as ressonancias em 1.7, 4.3 e 8.1 eV, muitos préximos dos nossos resultados

na aproximacao estdatico troca.

IN
o

w
o

N
o

=
o

Secao de Choque Integral (erﬁliﬂnz)

15
400
300l
200
100
% ' g ' : ' : ' P 15

6 9 1
Energia de Impacto (em eV)

Figura C.8: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por citosina na aproximagao

estatico-troca. Painel superior: resultado para a simetria A”; painel inferior: resultado para a A’.

A Figura C.9 mostra os resultados para a adenina (painel superior) e para a guanina (painel
inferior) para as duas simetrias j& somadas. Os momentos de dipolos calculados para cada molécula
sao de 2.597 e 7.657 Debye, respectivamente. Apesar do momento de dipolo da adenina ser o menor
dos calculados até o presente momento, nao foi possivel reproduzir o comportamento correto da
secao de choque, ja que a SCI cai abruptamente quando se apoxima de zero, dando a falsa impressao
de uma ressonancia a 0.3 eV. Isso pode ser explicado pela falta de funcées para a descricao do
dipolo. Winstead e McKoy mostraram em [63], para o caso do 2-deoxirribose, que a presenca
de funcoes difusas tipo s e p num centro extra na direcao do dipolo sao importantes para obter

o comportamento correto da SCI a baixas energias. No caso da adenina, podemos ver 4 picos,
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assim como detectados posteriormente em [64], posicionados em em 3.0, 3.8, 4.9 ¢ 10.0 e¢V. Uma
andlise da polarizagao em [64], posiciona os trés primeiros picos em energias mais baixas e o quarto
pico, afetado por problemas numéricos, nao é mostrado. Tonzani e Green [128] posicionam suas
ressonancias a 2.4, 3.2, 4.4 ¢ 9 eV, nao muito diferentes dos resultados estaticos obtidos. No caso da
guanina, os picos estariam em 3.3, 4.8 e 7.8 eV, préximos também da conta de [128], que resultou
em picos ressonantes a 2.4, 3.8 e 4.8 eV, a nao ser pela posicao da ultima ressonancia. Em [64]
discute-se que, mesmo com a inclusao dos efeitos de polarizacao, bons resultados para a guanina
sao dificeis de obter. Esses resultados, diferentemente do caso da citosina, se forem deslocados de

2.0 €V ainda ficariam longe dos picos obtidos experimentalmente em [122].

L 1 L 1 L 1 L 1 L
00 3 12 15

6 9
Energia de Impacto (em eV)

Figura C.9: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por adenina (painel superior)

e por guanina (painel inferior) na aproximacao estatico-troca.

O resultado obtido para a secao de choque integral no caso do 2-deoxirribose pode ser visto
na Figura C.10. Podemos perceber, assim como foi notado para o caso da adenina, a queda da
SCI préximo de zero, mesmo com seu momento de dipolo tendo sido calculado em 2.63 Debye.

No entanto, assim como salientado em [63], ndo foram usadas fungoes difusas extras para melhor
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descrever o dipolo. Os resultados mostram um minimo em torno de 5.0 eV e um maximo largo entre

10 e 16 eV, indicando provavelmente uma sobreposigao de ressonancias, como descrito em [63].
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Figura C.10: Secao de Choque Integral para espalhamento de elétrons por 2-deoxirribose na apro-

ximagao estatico-troca.

C.3.1 Conclusoes

Nesta secao, foram mostrados os resultados obtidos em parceria com o grupo do California
Institute of Technology sobre espalhamento de elétrons por bases de DNA. Os resultados, ma-
joritariamente obtidos na aproximacao estdtico-troca, foram importantes para gerar as bases de
um estudo mais completo realizado pelo grupo [62]-[65]. Em todos os casos, ressonancias fisicas
foram encontradas que explicariam o aprisionamento temporario de um elétron incidente e que,

conseqiientemente, poderiam levar a quebra simples ou dupla da cadeia de DNA.
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