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1. INTRODUCAO

O espalhamento de elétrons e pdsitrons por moléculas de metano é interessante
pelo fato de esta molécula estar presente em contextos atmosféricos e aplicacbes
tecnolégicas (BUNDSCHU et al. (1997), ZECCA et al. (2012)). Em particular, para o
desenvolvimento de simulagdes computacionais de electron ou positron tracking neste ou
em qualquer outro gas, as sec¢cbes de choque integrais (ICS) e diferenciais (DCS) séo
necessarias considerando os diversos canais de espalhamento (BLANCO et al. (2013)).
Quando a particula incidente perde os seus Ultimos eV de energia no meio material em
guestao, as colisdes relevantes para a sua termalizacédo séo as elasticas ou de excitacao
vibracional ou rotacional como verificado recentemente por SWANN; GREEN (2023).

Neste trabalho apresentamos as se¢fes de choque integrais e diferenciais elasticas
para as colisbes de pdsitrons com moléculas de CH4. Determinamos estas quantidades
do ponto de vista teorico, utilizando o Meétodo das Fracbes Continuadas como
programado por RIBEIRO et al. (2001). Utlizamos o modelo estéatico-correlacéo-
polarizacdo (SCP) na determinacdo do potencial espalhador assim como TENFEN;
BARP; ARRETCHE (2019). Os resultados obtidos s&o comparados com o conjunto de
dados tedricos e experimentais disponivel na literatura.

Por se tratar de uma molécula relevante em diversos contextos, tal como indicado
anteriormente, ha certa riqueza de dados tedricos e experimentais para espalhamento
elastico de pésitrons com CH, na literatura (ZECCA et al. (2012)). Entretanto, os dados
experimentais mais antigos foram obtidos com espectrdbmetros que tinham baixa
resolucdo angular, exigindo corregdes significativas para o efeito de espalhamento em
baixos angulos (SULLIVAN et al. (2011), BRUNGER; BUCKMAN; RATNAVELU (2016)).
Esta caracteristica dos dados experimentais mais antigos também afeta as abordagens
tedricas, uma vez que os primeiros calculos de secbBes de choque elasticas para
espalhamento de pdsitrons por moléculas de CH., foram determinados a partir de
potenciais de interacdo que continham termos de polarizacdo determinados em até
segunda ordem de teoria de perturbacdo (JAIN; GIANTURCO (1991)), pois os resultados
obtidos desta maneira concordavam satisfatoriamente com as secfes de choque totais
(TCS) disponiveis a época.

E importante notar que ha secbes de choque diferenciais experimentais
determinadas para esta molécula (PRZYBYLA et al. (1997)). Estes dados sao
fundamentais para a verificacdo da adequacdo de modelos tedricos da interacdo de
correlagdo-polarizacdo, pois a qualidade da descricdo destes termos do potencial
espalhador reflete-se diretamente na regido de baixos angulos das secbes de choque
diferenciais (TENFEN; BARP; ARRETCHE (2019)), justamente a regido comprometida na
determinacao das secfes de choque totais em espectrometros de baixa resolu¢do angular
(SULLIVAN (2011)). Dessa maneira, a comparacao dos resultados obtidos neste estudo
com as secdes de choque tedricas e experimentais disponiveis na literatura permite a
avaliacao da qualidade do modelo adotado para o potencial espalhador.
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2. METODOLOGIA

Adotamos o modelo SCP para determinar o potencial de interacdo de um padsitron
com a molécula de CH.. Para a descricdo da molécula em seu estado fundamental,
utiizamos a base de fungbes gaussianas cartesianas tal como recomendada por
MAROULIS (1994). Com esta base, a energia do estado fundamental na aproximacao de
campo auto-consistente foi determinada e comparada com o valor de referéncia,
revelando que a descri¢édo do estado fundamental da molécula de metano esté satisfatoria
dentro da aproximacdo adotada. A partir desta funcédo, determinamos numericamente o
potencial eletrostratico para a interacdo de um positron com esta molécula, bem como a
densidade eletrbnica dada diretamente pelos orbitais moleculares.

Com a densidade eletronica determinada, pudemos calcular o potencial de
correlacdo, que diz respeito a energia introduzida no sistema pela distorcdo da nuvem
eletrénica na presenca do positron em coordenadas radiais que estdo dentro do dominio
da funcdo de onda eletrbnica da molécula. Este potencial de correlacdo é 0 mesmo que o
adotado por JAIN; GIANTURCO (1991). Determinamos também o potencial de
polarizagdo, que diz respeito a energia introduzida no sistema pela distor¢do da nuvem
eletrénica do alvo quando o pdsitron ocupa posicdes fora do alcance da funcdo de onda
eletrénica da molécula. O potencial de correlacdo-polarizagdo € entdo construido como
sendo o potencial de correlacdo desde a origem do sistema de coordenadas até o ponto
em que este cruza o potencial de polarizagao pela primeira vez. A partir deste ponto, o
potencial de correlagdo-polarizacdo é entdo dado exclusivamente pelo termo de
polarizacéo.

Diferentemente dos calculos anteriores, 0 potencial de polarizacdo adotado contém
termos obtidos via teroria de perturbagdo até quarta ordem, garantindo a convergéncia da
série perturbativa que determina as corre¢cdes sobre a energia da molécula na presenca
do pdésitron. Esta analise é feita verificando que o potencial espalhador e as respectivas
secbes de choque nao alteram-se apreciavelmente em relagcéo a terceira ordem quando
adicionamos a quarta, da mesma forma que observado para outros alvos moleculares
(TENFEN; BARP; ARRETCHE (2019), GLORIA (2023)).

Uma vez que o potencial espalhador foi determinado, as se¢des de choque foram
calculadas diretamente a partir do Método das Fracdes Continuadas. Com as ICS e DCS
elasticas em maos, pudemos entdo comparar estes resultados com os dados da literatura,
particularmente os mais recentes.

3. RESULTADOS E DISCUSSAO

As secodes de choque integrais elasticas para colisdes de pdésitrons com CH, foram
determinadas na faixa de energias de 0,1 até 10 eV e comparadas com os dados
experimentais de ZECCA et al. (2011), bem como com as teorias recentes de MAHATO;
SHARMA; SRIVASTAVA (2021) e RAWLINS et al. (2023). Esta comparacdo é
apresentada na figura 1, e observamos boa concordancia entre os resultados do presente
estudo e os dados tedricos de RAWLINS et al. (2023). Este € um resultado animador,
levando em conta a natureza ab initio do célculo de RAWLINS et al. (2023). A
comparacao com a teoria modelo de MAHATO; SHARMA; SRIVASTAVA (2021) também
€ satisfatoria, assim como é a comparacdo com os dados experimentais. Vale notar que
os dados experimentais ndo foram corrigidos para o efeito de espalhamento em baixos
angulos, de modo que estas medidas devem ser encaradas como um ‘limite inferior’.

Na Figura 2 sdo reportadas as secOes de choque diferenciais para colisbes de
positrons por CHsa 6 eV. Verifica-se que os resultados obtidos neste trabalho concordam
de forma satisfatéria com os célculos de MAHATO; SHARMA; SRIVASTAVA (2021) e
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com os dados experimentais de PRZYBYLA et al. (1997). E importante ressaltar que a
teoria de MAHATO; SHARMA; SRIVASTAVA (2021) utiliza a polarizacdo corrigida até a
segunda ordem em teoria de perturbagcdo, de modo que é esperado que as secles de
choque obtida por aqueles autores figuem sistematicamente abaixo dos valores obtidos

no presente trabalho.

Figura 1. Secbes de choque integrais Figura 2. Sec6es de choque
de0,1a10eV diferenciaisa 6 eV.
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4. CONCLUSOES

As secOes de choque elasticas para as colisdes de pdsitrons com moléculas de CH,
foram determinadas e comparadas com os dados existentes na literatura. Verificamos que
a comparacao das ICS com os resultados obtidos pelos calculos ab initio recentes de
RAWLINS et al. (2023) € plenamente satisfatoria, mostrando que o potencial modelo
adotado neste trabalho traduz com preciséo a interacao de positrons com a molécula de
CH.. Da mesma forma, a comparacgéo dos resultados obtidos no presente estudo com as
TCS e DCS experimentais disponiveis na literatura demonstra que o modelo de potencial
de interacdo esta bem descrito, isto é, verifica-se neste trabalho a necessidade de incluir
a correcdo na energia do sistema em teoria de perturbacdo até quarta ordem.
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