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ESTUDIO DE LA INTERACCION DE
ELECTRONES DE BAJA ENERGIA CON
MOLECULAS DE INTERES BIOLOGICO:
MEDIDAS EXPERIMENTALES DE SECCION
EFICAZ TOTAL

1. MOTIVACION

El estudio de la interaccion de electrones con
moléculas biolégicamente relevantes ha sido y sigue
siendo objeto de numerosas investigaciones por parte
de la comunidad cientifica internacional dada su rele-
vancia en importantes aplicaciones dentro del campo
de la medicina como la radioterapia, el radiodiagnosti-
co o la generacion de nuevos medicamentos. Ademas,
es crucial para profundizar en la comprension de la
actividad fisico-quimica y la estructura de molécu-
las potencialmente interesantes a nivel biologico. El
avance en estas aplicaciones demanda informacion
exhaustiva acerca de todos los procesos inducidos
por electrones en esas moléculas (excitaciones, io-
nizacion, captura electrdnica, etc.) y los parametros
de interaccion de estos con las moléculas (secciones
eficaces, tanto diferenciales como integrales) en el
rango de energias mas completo posible. En el caso
de electrones de baja energia, esa informacion es
crucial a la hora de estudiar el dafio producido por
radiacion [1] o el transporte de electrones en plasmas
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[2]. Tal como se ha demostrado en trabajos anterio-
res [3], estos electrones juegan un papel decisivo en
la rotura de enlaces de la molécula de ADN, a través
de procesos resonantes de captura electronica, y por
lo tanto en el dano inducido a nivel molecular.

Dentro de este marco, la seccion eficaz total
de colision, TCS (del inglés “total scattering cross
section”), es un parametro clave ya que representa
la suma de las contribuciones de todos los proce-
sos que pueden tener lugar a una energia incidente
dada. Asi, medidas experimentales directas y preci-
sas de TCS pueden ser usadas como valor de refe-
rencia para evaluar la consistencia de las secciones
eficaces integrales parciales disponibles, ya sean cal-
culadas o experimentales.

En este trabajo de tesis doctoral se han obtenido
medidas novedosas de secciones eficaces totales de
colision de electrones con moléculas de alto interés
biologico (Tabla I) en el rango de energias 1 - 300 eV.
Para ello, un dispositivo experimental estado del arte
en el campo de las colisiones electronicas ha sido
optimizado y validado.

2. METODOLOGIA EXPERIMENTAL
2.1. Optimizacion del dispositivo experimental

Durante esta tesis doctoral, se ha optimizado un
dispositivo experimental ya existente (figura 1 (b)) ba-
sado en el transporte de electrones en condiciones

Para-benzoquinona Piridina Tiofeno Sevofluorano
(CH.0;) (GHN) (C.H.S) (CHsF)
&

Tabla I. Moléculas estudiadas en la presente tesis
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de confinamiento magnético (en la direccion axial del
haz de electrones) en gases moleculares en el rango
de energias 1-300 eV [4]. Los primeros resultados
obtenidos con ese dispositivo demostraron su falta
de precision en términos de resolucion energeética y
angular por lo que la optimizacion ha consistido en
la mejora de estos parametros y de la precision ge-
neral del proceso de medida. Para ello, se disefiaron
y construyeron tanto piezas mecanicas como circui-
tos electronicos entre lo que destaca el disefio e im-
plementacion de una trampa magnética de gas para
el enfriamiento del haz de electrones, nuevas lentes
electrostaticas, nuevo diserio de las camaras de inte-
raccion, mejora del sistema de aceleracion y enfoque
y finalmente el disefio de programas especificos para
la adquisicion y analisis de datos.

Figura 1A: Movimiento de un electron en el seno de un campo
magnético axial.
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Figura 1B: Diagrama esquemdatico del dispositivo experimen-
tal antes de la optimizacion.

En la figura 2, podemos observar un diagrama
esquematico del sistema experimental optimizado.
Este dispositivo se encuentra explicado detallada-
mente en Lozano et al. [5]. Brevemente, esta com-
puesto por cinco regiones: el caidn de electrones

(EG), la trampa de gas (GT), la camara de vacio in-
termedia (IC), la camara de colision (SC) y el area de
deteccion (AD). Todas ellas se encuentran rodeadas
por solenoides (S, S,, S,, S, S, S, S.) que permiten
aplicar campos magnéticos axiales a cada region
de manera independiente y estan diferencialmente
bombeadas por tres bombas turbo-moleculares (P,
P,, P,) a través de orificios de 1.5 mm de diametro,
asegurando asi una region de presion bien definida
en ambas camaras de colisién. Los campos magné-
ticos axiales principales aplicados en ambas camaras
de colision (GT y SC) son suficientemente intensos
como para asegurar un radio de giro despreciable
frente al diametro de los orificios. Por otro lado, el
resto de campos tienen el fin de guiar el haz de elec-
trones evitando que éstos se desvien debido a la pre-
sencia de campos magnéticos externos.
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Figura 2: Diagrama esquemdtico del dispositivo experimen-
tal optimizado.

Los electrones son obtenidos por emision ter-
mo-ionica de un filamento de wolframio situado en
el canon de electrones, ahi el haz de electrones es
extraido y pasa a la trampa de gas donde es confina-
do magnéticamente y retenido durante 50 ms me-
diante la aplicacion de un pulso a la salida de la tram-
pa (10 Hz) que acttia como una barrera de potencial.
Durante ese tiempo, mediante colisiones tanto elas-
ticas como inelasticas con las moléculas de N, en el
interior de la trampa (60 mTorr), los electrones pier-
den casi toda su energia reduciendo asi la resolucion
energética a = 200 meV. Seguidamente, a la salida de
la trampa de gas, el haz de electrones es guiado hacia
la camara de colision mediante los campos creados
por los solenoides S, y S,. Una vez dentro, se produ-
cen las interacciones con el gas molecular a estudio
el cual es introducido por una valvula de fuga. A la
salida de la camara de colision, se aplica un potencial
de retardo en el sistema de rejillas (G, G, G,) que
actta como una barrera de potencial, lo cual permi-



te seleccionar los electrones por su energia cinética
axial, pudiéndose obtener de este modo el espectro
de energia integrado de los electrones transmitidos.
Finalmente, los electrones que consiguen atravesar
la barrera de potencial son acelerados hacia el siste-
ma de deteccion aplicando una diferencia de poten-
cial de +2000 V entre el anodo y el catodo de éste.

2.2. Validacion del dispositivo experimental

Para validar las medidas obtenidas con este dis-
positivo y corregir posibles errores sistematicos
asociados tanto al aparato como al proceso de medi-
da, se midio la seccion eficaz total de nitrogeno mo-
lecular (N,) en el rango de energias 1-300 eV [5] y se
compararon los resultados obtenidos con los valores
de referencia disponibles en la literatura [6,7]. Pos-
teriormente, para evaluar la magnitud de un error
sistematico inherente al aparato de medida debido al
confinamiento magnético del haz de electrones [5],
el cual se ve incrementado para moléculas polares,
se midio la seccion eficaz total de una molécula con
momento dipolar relativamente alto, diclorometa-
no (CH,CL) [8]. Ademas, se propuso un método para
evaluar la magnitud de dicho error sistematico [5].

2.3. Medidas experimentales

En todos los casos, las medidas fueron realizadas
siguiendo la misma metodologia [5]. Conjuntamente,
antes de introducir un blanco nuevo, se midio la sec-
cion eficaz del nitrogeno molecular (N,) para asegurar
que no hubiera efectos de contaminacion presentes,
asi como para contrastar el correcto funcionamiento
del dispositivo experimental. Para cada energia, las
secciones eficaces experimentales fueron obtenidas
utilizando la Ley de atenuacion de Beer-Lambert (1),
asumiendo un comportamiento de gas ideal (2) de los
blancos moleculares a estudio donde n es la densi-

[ = [,e otk (1)
I = 1,e7Porl/KT 51 ([i) = —porL/KT (2)
0

dad de gas molecular, o+ la seccion eficaz total ex-
perimental, L la longitud de colisién (40 mm en el
presente caso), p la presion de gas molecular, K la
constante de Boltzmann y T la temperatura. Para to-
das las moléculas estudiadas, las medidas directas ob-

tenidas tienen una reproducibilidad estadistica < 4 %
y la incertidumbre experimental total asociada a ellas,
una vez que se combinan todos los factores a tener en
cuenta, es < 5% para todas las moléculas presentadas.

3. RESULTADOS
3.1. Analisis de resultados

Para cada molécula estudiada, se ha llevado a
cabo un analisis critico de los resultados que incluye,
(i) calculo de la resolucion en energia del experimen-
to, (ii) calculo de la resolucion angular asociada a la
resolucion energética dado el confinamiento mag-
nético del haz de electrones [5], (iii) adaptacion de
los datos obtenidos mediante el calculo IAM-SCAR+I
[9-11] para su posterior comparacion con los resulta-
dos experimentales obtenidos, (iv) busqueda biblio-
grafica detallada para la realizacion de una discusion
representativa y precisa en el contexto de otros da-
tos publicados. Una vez realizado lo anteriormente
mencionado, se sintetiz6 toda la informacién en for-
ma de articulo cientifico para su publicacion en re-
vistas de alto impacto dentro del campo de las coli-
siones electron-molécula [12-15]. Ademas, mediante
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Figura 3: Resultados experimentales obtenidos de seccion
eficaz total de colision de electrones con piridina compa-
rados con los datos experimentales [17,18] y tedricos [19,20]
disponibles en la literatura asi como con nuestro calculo ab
initio con (IAM-SCAR+I+R) y sin términos rotacionales (IAM-
SCAR+I). También se incluyen los datos calculados y expe-
rimentales teniendo en cuenta la aceptancia angular (IAM-
SCAR+I-MA y Present experiment+MA).
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colaboraciones internacionales con otros grupos de
investigacion, los resultados experimentales obteni-
dos de TCS han sido usados para estudiar tanto la
validez de nuestro calculo IAM-SCAR+I, asi como de
los calculos R-matrix [16] y Schwinger Multichannel
(SMC). En la figura 3, podemos observar los resulta-
dos obtenidos para la piridina junto con otros resul-
tados experimentales disponibles en la literatura, asi
como con los resultados obtenidos a través de tres
formalismos tedricos con diferentes rangos energeé-
ticos de aplicacion: IAM-SCAR+] para intermedias y
altas energias, R-matrix y Schwinger Multichannel
(SMC) para bajas energias.

Finalmente, remarcar que para todas las molécu-
las estudiadas diferentes maximos locales (ver figu-
ra 3) han sido identificados para bajas energias (por
debajo del umbral de ionizacién). Estos maximos es-
tan asociados a capturas electronicas resonantes las
cuales pueden derivar en disociacion molecular; por
tanto, es de gran relevancia para futuros estudios.

3.2. Validacion de los resultados obtenidos

Un método eficiente para comprobar la validez
de los datos de TCS experimentales es la simulacion
del transporte de electrones en los gases molecu-
lares de interés utilizando el método Monte Carlo.
Sin embargo, no es posible realizar este tipo de va-
lidacion para cualquier molécula ya que para ello es
necesaria una base de datos lo mas completa posible
que contenga todos los procesos inducidos por elec-
trones y los parametros de interaccion de éstos con
la molécula a modelar en el rango de energia de in-
terés. Debido a la escasez de estos parametros para
las moléculas de piridina, tiofeno y sevofluorano, se
decidi6 hacer un estudio sobre para-benzoquinona
[12]. Ese estudio ha servido: Primero, para evaluar la
consistencia de las secciones eficaces disponibles
usando como referencia las medidas experimenta-
les de TCS obtenidas; segundo, para introducir esas
secciones eficaces como parametro de entrada en
una simulaciéon de transporte de electrones en pBQ
y comparar con la distribucion de intensidad obser-
vada experimentalmente. Por todo esto, este estu-
dio da consistencia a la validez tanto del dispositivo
experimental optimizado como de los datos experi-
mentales obtenidos en éste.

4. CONCLUSIONES

En esta tesis, se ha realizado una investigacion
sobre la colision de electrones con moléculas de alto
interés biologico. Para ello, se han medido las sec-
ciones eficaces totales de colision en el margen de
energias 1-300 eV. Hasta donde sabemos, en el caso
de la piridina, s6lo podemos hablar de medidas ob-
tenidas por primera vez para energias por debajo de
10 eV ya que en un estudio anterior llevado a cabo
por Traoré-Dubuis et al. [17] se presentaron medidas
de TCS de esta molécula en el rango de energias 10-
1000 eV. Para la para-benzoquinona, sevofluorano
y tiofeno todo el conjunto de datos presentados es
completamente novedoso.

Las medidas experimentales presentadas, han
sido realizadas con un dispositivo experimental esta-
do del arte que ha sido optimizado a partir de un pro-
totipo usado en un estudio anterior sobre el trans-
porte de electrones en furfural [4]. Este estudio fue
clave para la identificacion de mejoras a realizar en
el dispositivo experimental, asi como para identificar
errores sistematicos presentes y asi poder corregir-
los. Entre las mejoras realizadas, destaca el diseno
e implementacion de una trampa de gas lo cual ha
llevado a alcanzar una resolucion en energia del ex-
perimento de unos 200 meV.

Para cada molécula estudiada, las TCS experi-
mentales han sido complementadas con las obteni-
das mediante un calculo realizado dentro del mismo
grupo de investigacion, utilizando el método IAM-
SCAR+I. Este formalismo teorico ha sido extrema-
damente Util para la estimacién adecuada del error
sistematico inherente debido al confinamiento mag-
nético del haz a fin de lograr una comparacion rea-
lista. Ademas, en todos los casos presentados se ha
obtenido una correspondencia excelente entre am-
bos conjuntos de datos, teniendo en cuenta tanto el
rango de validez del calculo como la limitacion angu-
lar del experimento. En el caso del tiofeno, el calculo
R-matrix [16], realizado por otro grupo de investiga-
cion para el presente estudio, ha resultado ser una
potente herramienta para la discusion de los resul-
tados en el margen de las energias mas bajas. En los
casos en que ha sido posible, se han comparado los
presentes resultados experimentales con otros datos
publicados, alcanzando un acuerdo excelente dentro
de los limites de incertidumbre asignados. Por ulti-
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mo, para dar consistencia a la validez del conjunto de
datos experimentales que conforman esta tesis, se
ha llevado a cabo un estudio con para-benzoquino-
na, en el que se ha podido comprobar que utilizando
como parametro de referencia las TCS experimen-
tales de este trabajo, la simulacion Monte Carlo de
la distribucion energética de los electrones trans-
mitidos en dicho gas coincide con la que se observa
experimentalmente.

Todo esto, nos lleva a concluir que los datos ex-
perimentales presentados en esta tesis son datos
novedosos y de gran relevancia dentro del campo de
la interaccion de electrones con moléculas de inte-
rés bioldgico y por tanto estan en condiciones de ser
anadidos al conjunto de bases de datos de secciones
eficaces disponibles y pueden ser utilizados como
valores de referencia en futuros estudios.
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