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1. INTRODUCAO

O estudo da natureza da interacdo entre padsitrons e diferentes moléculas,
tanto tedrico quanto experimental, é relativamente recente. Até 2011, os dados que
se tinham para a molécula de N2 apresentavam uma teoria condizente com 0s
dados experimentais disponiveis, mas o trabalho de ZECCA et al. (2011)
apresentou a comunidade sec¢fGes de choque experimentais significativamente
maiores do que as existentes até entdo. E assim se iniciou a busca por uma teoria
gue explicasse tal discrepancia.

Por bastante tempo, pensou-se que a causa desse problema estava na
descricdo da correlacao eletrbnica, que acontece quando o pdsitron esta dentro da
nuvem eletronica da molécula. No entanto, com o trabalho de TENFEN; BARP;
ARRETCHE (2019) se observou que é fundamental que se tenha uma descri¢cao
do potencial de polariza¢do, que ocorre nas proximidades da molécula, refinada
para que se obtivesse secdes de choque tedricas comparaveis com as
experimentais.

No entanto, a discrepancia se manteve expressiva na regido de baixas
energias. Ela &, geralmente, atribuida a falta de resolucdo angular dos aparatos
experimentais, pois isso faz com que os pdésitrons que sédo espalhados em baixo
angulo sejam contabilizados como nao espalhados. Isso implica, em uma sec¢éo de
choque aparentemente menor do que a esperada pela literatura e ainda explica a
razao dos trabalhos anteriores ao de 2011 serem tdo convergentes, pois tanto a
teoria estava sendo implementada de forma incompleta quanto o experimento era
carente de uma boa resolucao angular.

A molécula de N2 foi escolhida por apresentar uma riqueza de dados
experimentais que sao essenciais para que possa ser feita a comparacdo das
secdes de choque elasticas integrais (SCI), diferenciais (SCD) e totais (SCT) de
espalhamento no regime de baixas energias e possa se observar a necessidade de
ser realizada a correcao para o espalhamento em baixo angulo.

2. METODOLOGIA

As secOes de choque de espalhamento sdo determinadas com o uso do
Método das Fracdes Continuadas (RIBEIRO et al.; 2001), o qual necessita do
potencial de interacdo para determinar os observaveis da dinamica de
espalhamento. Para isso empregamos o modelo de potencial espalhador na
aproximagao estatico-correlacdo-polarizacao (SCP). Nessa aproximacao, é preciso
determinar o potencial eletrostatico a partir dos orbitais moleculares de N2em seu
estado fundamental. Uma boa descricdo desses orbitais é necessaria para que 0s
momentos multipolares da molécula sejam bem representados, dentro dos limites
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da aproximacgdo da estrutura eletrbnica empregada. Com esses orbitais também
definimos a densidade eletrénica da molécula em cada ponto do espaco, uma
guantidade necessaria para a determinacédo do potencial de correlacdo tal como
proposto por JAIN; GIANTURCO (1991), esse potencial descreve os efeitos da
distorcdo da nuvem eletrénica da molécula alvo em termos da presenca do poésitron,
enquanto estiver dentro dela.

A energia produzida na distorcdo da molécula quando o poésitron estiver
suficientemente distante da molécula é dada em termos do potencial de polarizacéo,
gue é determinado a partir de uma funcéo analitica que depende de parametros da
molécula, as polarizabilidades. O potencial espalhador na aproximacéo SCP, entéo,
€ dado pela soma do potencial eletrostatico com o potencial de correlacéo-
polarizacéo, onde este ultimo € definido como o potencial de correlacdo desde a
origem do sistema de coordenadas até a posicdo radial em que este cruza o
potencial de polarizacdo pela primeira vez, e como o potencial de polarizacéo desde
esta coordenada radial até o infinito.

O potencial de polarizagéo veio da teoria de perturbacéo. Para calcula-lo é
fundamental considerar os termos de polarizabilidades e hiperpolarizabilidades na
determinacdo das secdes de choque para baixas energias, os efeitos disso foram
reportados em TENFEN; BARP; ARRETCHE (2019). Os detalhes dos
procedimentos computacionais adotados para a obtencdo das sec¢des de choque
tedricas foram apresentados anteriormente em SAAB; TENFEN (2021).

A correcao implementada nesse trabalho exige levar em consideracéo o efeito
do espalhamento em baixo angulo, como discutido anteriormente. Ela foi proposta
primeiramente por KAUPPILA et al. (1981) e retomada por SULLIVAN et al. (2011)
e BRUNGER; BUCKMAN; RATNAVELU (2017) e recentemente verificada em
TENFEN et al. (2022). Essa correcao pode ser realizada ou incrementando na SCT
a SCD teorica integrada desde o angulo de espalhamento 8=0 até o angulo critico
0=0c para assim obter uma SCT corrigida como na equacao [1]

6. do
Ocorrigida = Omedida T 2 fo Esenede; [1]

ou a correcdo pode ser feita na SCI tedrica, bastando degradar ela no mesmo
intervalo conforme observamos na equacéao [2]

6. do
Odegradada = Ocalculada — 2T fO Esenedg' [2]

Assim, idealmente, quanto menor o angulo critico, mais préxima estarao as
secdes de choque medidas experimentalmente e obtidas teoricamente.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

Usando o angulo critico associado a cada valor de energia do pdsitron
incidente, fornecidos por ZECCA et al. (2011), pudemos calcular as correcdes.
Como pode ser observado na Fig. 1, os dados experimentais (SCT+Corr), apos
serem corrigidos conforme a Eq. 1, apresentam uma 6tima convergéncia com a
curva tedrica (SCI). Por outro lado, quando usamos a Eq. 2 para obter a curva
tedrica degradada (SCI-Corr) e a comparamos com a SCT também pode ser
observado que a convergéncia é equivalente. Como o esperado, os resultados
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convergem bem até alcancar a energia necessaria para a formacao de positrénio

em 8,78 eV.
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Figura 1: SCI (linha rosa), SCI degradada (linha roxa),
SCT (quadrados pretos) e SCT corrigida (bolas azuis).

Com essa figura, observamos que o valor da correcdo dos dados
experimentais decaem conforme o aumento da energia, visto que, para baixas
energias, o angulo critico fica cada vez maior, chegando a 71,6° para 0,1 eV
implicando em uma correcao de 33,5%. Enquanto para 10,0 eV o 8¢ € de 5,4° entdo
a correcao cai para apenas 0,99%.

A Fig. 2 mostra a SCD para as energias de 0,1 eV e 1,0 eV dos poésitrons
incidentes. Na &rea sob a curva pintada, observa-se a proporcdo de pdsitrons
espalhados que o equipamento deixa de detectar. E como esperado, a por¢ao vai
se tornando cada vez mais significativa conforme a energia diminui. E com ela que
se observa a importancia de ser realizada a corre¢cdo para o espalhamento de
pésitrons em baixas energias.
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Figura 2: SCD*sen6 em (a) 0,1 eV (b) 1,0 eV com a por¢cédo em verde
representando o percentual de pésitrons espalhados desconsiderado na TCS.
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4. CONCLUSOES

Com esse trabalho, nota-se a necessidade de realizar a correcdo para o
espalhamento em baixo angulo em baixas energias pois a SCT corrigida apresentar
um bom resultado implica que a nhossa SCD nao esta supervalorizada visto que ao
degradar a SCI, também obtivemos um resultado positivo.

Apesar da corregéo ser facilmente calculada, uma vez que tenhamos as
SCD, SCI e o angulo critico correspondente de cada energia de positron incidente,
ndo € comum em trabalhos da area experimental fornecer os angulos criticos do
equipamento, assim, parte desse trabalho sera calcular eles para que sejam feitas
comparacdes com outros dados experimentais e possa ser verificado se a
concordancia melhora para todos.
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