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Resumen

El objetivo de esta Tesis es profundizar en el estudio de los procesos fundamentales que
tienen lugar en las colisiones atémicas en los cuales la carga del ion incidente se modifica
debido a la interaccién. Esto es los procesos de captura y pérdida electronica. Se estudian
las propiedades y la sensibilidad de diferentes métodos pertubativos y de onda distorsionada
para describir estos procesos basicos, y se los aplica luego al estudio de estados de carga del
proyectil en colisiones con superficies de materiales sélidos. El rango de velocidades con el
que trabajamos es el de velocidades intermedias y altas.

El desarrollo de la Tesis se puede dividir en dos partes principales. En la primer parte
se estudian colisiones ion-atomo, en particular procesos de captura en los cuales un ion
medianamente cargado interactia con un blanco con un solo electrén activo. Se utilizan
distintos métodos perturbativos como la aproximacién de Brinkman-Kramers a primer y
segundo orden. y métodos de onda distorsionada como las aproximaciones continuum dis-
torted wave (CDW) y eikonal impulsiva (EI). En la segunda parte se desarrolla un modelo
para procesos de pérdida electrénica y se aplican los conocimientos sobre las colisiones ion-
atomo a las colisiones ion-superficie. En particular nos ocupamos de las variaciones del
estado de carga del proyectil al colisionar en forma rasante con la superficie. Por colision
rasante entendemos aquella en la cual los angulos de incidencia considerados son suficien-
temente pequenos como para que el ion no penetre en el sélido antes de ser reflejado. En
estas colisiones el tiempo de interaccion entre el ion y la superficie es grande. lo cual permite
un testeo muy sensible de las distintas aproximaciones tedricas a medida que la distancia

ion-superficie se modifica.

Con respecto al estudio de las colisiones simples ion-atomo, se analiza la posibilidad de



RESUMEN AY

mejorar distintos métodos de onda distorsionada, como la aproximacién CDW, tomando
en cuenta la mezcla Stark de estados excitados degenerados para procesos de captura. En
particular se estudian las colisiones de distintos proyectiles sobre atomos hidrogenoides en
las cuales el electrén pasa del estado fundamental al nivel n = 2. Desde el punto de vista
fisico los mecanismos considerados son sencillos, consisten en los procesos de dos pasos
ls = 25 — 2pg y 1ls — 2py — 2s. Esta mezcla de estados con igual nimero cuantico
magnético se debe a la accion persistente de uno de los nicleos sobre el electron ligado
al otro. Utilizando un formalismo perturbativo para altas velocidades encontramos que el
segundo orden en la aproximacién CDW no tiene la forma rotacional de incorporacién de
la mezcla Stark que si tiene la aproximacion de Brinkman-Kramers. Es mas. demostramos
que esta correccion es despreciable en el rango de altas velocidades, y concluimos que las
amplitudes de transicién en la aproximacion CDW ya contienen la mezcla Stark en ese
rango de velocidades.

Se prueban también distintos métodos tedricos para el caso de captura desde estados
con n > 1. Con este objetivo se estudia la captura electrénica por colisiones de iones de
Ht. He?* v Li** con H(2s) y H(2p) a velocidades moderadas y altas. Las secciones eficaces
que se obtienen empleando las aproximaciones EI y CDW se comparan con resultados de
otros métodos tedricos y con datos experimentales. Por otro lado, se calculan los limites
asintoticos de la primera y segunda aproximacion de Brikman-Kramers, y se comprueba que
el mecanismo de Thomas (doble colisién) es importante en el limite superior del rango de
velocidades considerado. Se prueba una regla de escala para las secciones eficaces de captura
desde n > 1, la cual nos permite reunir valores correspondientes a distintos proyectiles en
una banda universal.

Estudiamos, ademas, la propension de los electrones a poblar ciertos subestados magnéticos
en procesos de captura electronica a energias intermedias y altas. La importancia de la
misma reside en la simplificacion del numero de cédlculos necesarios para tratar procesos
de captura a niveles excitados, permitiendo estimar los subestados que mas contribuyen
a la seccion eficaz. Por ejemplo, en colisiones ion-sélido miiltiples eventos pueden llevar a

poblar estados con momento angular grande. Para velocidades moderadas. del orden de
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la velocidad del electrén en el blanco, existe una regla de propensién que dice que si el
eje de cuantificacion se toma en forma perpendicular al plano de colisién. los subestados
finales con nimero cuantico magnético m = —[ son los mas poblados. Esto se explica.
desde el punto de vista clasico, notando que un electrén con m = —! sigue la rotacién del
eje internuclear permaneciendo principalmente en el plano de colisién, de manera que la
captura electrénica resulta mas probable a estos estados. La validez de esta tendencia en el
rango de altas velocidades no es previsible, ya que la explicacion de la misma esta dada en
términos de la fisica clasica. Sin embargo en esta Tesis probamos que la regla de propension
mencionada es valida también para velocidades intermedias y altas.

Para describir los procesos de pérdida electronica (o ionizacion del proyectil), se presenta
un modelo basado en la primera aproximacion de Born, corregida segin el método tedrico
de Kaneko. El modelo propuesto es puesto a prueba con buen resultado comparandolo
con datos de otros modelos mas complejos, como el de expansién multipolar definida en
un centro para velocidades altas y el de Classical Trayectory Monte Carlo para velocidades

intermedias.

En la segunda parte de esta Tesis se aplican los conocimientos sobre las colisiones ion-
atomo a las colisiones rasantes ion-superficie. Abordamos el tema utilizando un formalismo
que consiste en extender la teoria de colisiones atémicas a procesos que involucran solidos
en lugar de atomos. En particular calculamos los estados de carga del ion a lo largo de su
trayectoria frente a la superficie. considerando velocidades de impacto intermedias y altas.
Los procesos colisionales por los cuales el proyectil modifica su estado de carga son los de
captura y pérdida de electrones, estudiados en la primer parte de esta Tesis.

El procedimiento usual para tratar el problema de las variaciones del estado de carga
del proyectil al colisionar con una superficie a grandes velocidades, consiste en obtener
el estado de carga saliente como consecuencia del juego entre dos procesos colisionales
distintos. Captura de electrones que pasan de estar originalmente en estados ligados de
los dtomos de la superficie a estados ligados del proyectil, y pérdida de electrones que son

ionizados desde estados ligados del proyectil debido a la interaccién con los dtomos de la
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superficie. Nosotros seguimos aqui este mismo procedimiento. Generalmente se espera que
al ir aumentando el angulo de incidencia del ion sobre la superficie (pero sin penetrar en
la misma) su estado de carga tienda al de iones en sélidos, y luego se aleje de la superficie
con este estado de carga. Sin embargo mostramos que, a grandes velocidades, ésto no es
cierto. El estado de carga llega a un valor de equilibrio cuando se encuentra muy cerca de
la superficie. y a otro cuando se aleja de la misma. La diferencia entre estos dos valores
se debe a los distintos rangos de captura y pérdida de electrones a altas velocidades. Muy
cerca de la capa externa de dtomos de la superficie ambos mecanismos estdn presentes.
pero a partir de cierta distancia la captura es despreciable y sélo sobrevive la pérdida de
electrones, continuando la ionizacion del proyectil. Por esta razén el estado de carga con el
cual el proyectil emerge de la superficie es mayor que el que tenia en las proximidades de la

misma. y este efecto es mas evidente a medida que las velocidades de impacto aumentan.



Abstract

In this Thesis we study the main processes that take place in atomic collisions in which
the incident ion charge changes because of the interaction with the atom. This processes
are electron capture and loss. Different perturbative and distorted wave methods are tested
to deal with these basic processes. Then, they are applied to the study of projectile charge
states in ion-surface collisions. The velocities range here considered is that of intermediate
and high velocities.

The development of the Thesis can be divided in two main parts: In the first one
we study electron capture in ion-atom collisions, in which a charged projectile interacts
with a target with one active electron. Different theoretical methods are employed. such
as the first (BK1) and second order (BK2) of the Brinkman-Kramers approximation. and
distorted wave methods such as the continuum distorted wave approximation (CDW) and
the eikonal impulse approximation (EI). In the second part a model is developed to deal
with electron loss processes, and the knowledge about ion-atom collisions is applied to ion-
surface collisions. Particularly we will be interested upon charge state of ions impinging
grazingly on a solid surface. By grazing collision we understand that collision in which the
incident angle is little enough for the ion not to penetrate the solid before being reflected.
On the other hand, the ion-surface collision time is long enough to allow us a sensitive test

of the different theoretical approximations as the interaction distance changes.

As part of the study of simple ion-atom collisions, we begin trying to improve known
distorted methods, as the CDW one, by including the Stark mixing among excited degen-
erate states in electron capture processes. We study the collision in which a heavy ion

impacts on a hydrogenlike atom and capture an electron from the atom ground state to the
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lon n = 2 state. From the physical viewpoint, the mechanisms considered are simple. It is
a typical two step process, 1s — 2s — 2pg or 1s — 2py — 2s. The mixing of states with
the same quantum magnetic number is due to the persistent action of one of the nuclei
on other one bounded electron. By using the perturbative formalism at high velocities for
electron capture. we probe that the second order CDW approximation does not provide the
rotational form of the BK2 approximation in the high energies regime. Even more. it is
demonstrated that the second order correction is negligible in the high energies regime. It is
concluded that the CDW amplitudes should not be Stark-rotated because they do contain
the Stark mixing at high velocities.

Another step in the study of ion-atom collisions is the test of different theoretical meth-
ods to describe capture from initial states with n > 1. With this aim. we study electron
capture in collisions of H*, He** and Li®** ions with H(2s) and H(2p). The cross sections
obtained by employing the EI and CDW approximations at moderate and high impact
velocities. are compared with other theoretical methods and with the experimental data
available. On the other hand, asymptotic limits for the first and second Brinkman-Kramers
approximations are calculated. We prove that the velocities for which the Thomas mech-
anism (double collision) is significant are included in the high energy limit considered. A
scaling rule in terms of the projectile charge is presented for partial cross sections in capture
from n > 1, that let us to plot values corresponding to different projectiles in a universal
band.

We have also proved the validity of a propensity rule for populating magnetic_substa.tes
by electron capture processes in the intermediate and high energy range. The importance
of such a rule is to reduce the number of calculations needed to deal with capture processes
to excited states, because it allows us to estimate the substates that contributes mainly to
the total cross section. For instance, in ion-solid collisions multiple collisional events tend
to populate large angular momentum final states. For moderate velocities, it is velocities
of the order of the electron velocity in the target, there is a propensity rule saying that if
the quantization axis is chosen to be perpendicular to the scattering plane, the m = —I

final substates are predominantly populated. It is explained from the classical viewpoint by
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noting that an electron with m = —! follows the internuclear axis rotation staying mainly
in the scattering plane. so the electron is more probable to be captured. The validity
of this propensity rule in the high velocity regime is not obvious since it is explained
classically. However in this Thesis we probe that the mentioned propensity rule is valid in
the intermediate and high velocities range.

For electron loss processes we present a theoretical model based upon the first Born
approximation, improved using the Kaneko method. The model developed is tested with
more complex theoretical methods such as the multipolar expansion defined in one center
for high velocities, and the Classical Trajectory Monte Carlo in the intermediate velocities

range. The agreement among the methods is very good.

In the second part of the Thesis, the knowledge about the different processes present in
the ion-atom collisions is applied to ion-surface collisions. We study ion-surface collisions
using a formalism that consists in applying the atomic collisions theory to processes involv-
ing solids instead of atoms. Particularly, emerging charge states of heavy ions impinging
grazingly on a surface are calculated at intermediate and high impact velocities. The col-
lisional processes that play an essential role in determining the charge state of the ion are
capture and loss processes, both studied in the first part of this Thesis.

The standard approach to deal with the projectile charge state in the collision of the
projectile with a surface at high velocities, consists in obtaining the charge state distribution
as the result of the interplay of two different processes. Capture of electrons frem bound
states of the topmost atoms of the surface, and electron loss from the bound states of the
projectile to its continuum due to collisions with the surface atoms. Here we will follow
this standard approach. Usually it is expected that as the ion incident angle increases (but
without penetrating the surface) its charge state tends to that of ion within solids. and then
leaves the surface with this charge state. We will show that at high velocities this is not
true. The ion charge state gets an equilibrium value very closed to the surface. and another
value as the ion leaves the surface. The difference between these two values is explained

in terms of the different ranges of capture and loss processes. Very closed to the surface
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topmost layer both mechanisms are present, but at a certain distance capture is no longer
effective. and loss survives ionizing the projectile. For this reason. the emerging charge
state of the ion is larger than that in the surface vicinity. And this effect is more evident

at larger velocities.
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Abreviaturas y Notacion

a.u.: Unidades Atémicas (Atomics Units)

Bl: Primera aproximacion de Born.

BK1: Aproximacién de Brinkman-Kramers a primer orden

BK2: Aproximacion de Brinkman-Kramers a segundo orden

CC: closed coupling o método de canales acoplados.

CDW: Aproximacién continuum distorted wave

CDW2: Aproximacién continuum distorted wave a segundo orden
EI: Aproximacion eikonal impulsiva.

MEDOC: método de expansiéon multipolar definida en un centro (Multipolar Ezpansion
Defined on One Center)

Zt: carga nuclear del atomo blanco (Target)

Zp: carga nuclear del proyectil



Capitulo 1

Introduccion

Los problemas colisionales pueden clasificarse segin el tipo de transicién que se produce.
el nimero de electrones que intervienen en la colisidén, y el rango de energias de impacto.
De esta manera tenemos colisiones directas (cuando el electrén finaliza ligado al nicleo
blanco. ya sea en el mismo estado o en un estado excitado), colisiones con intercambio de
carga o captura electrdnica (cuando el electron pasa de estar ligado al 4tomo blanco a estar
ligado al proyectil) e ionizacion (cuando el electén adquiere la energia suficiente como para
finalizar en un estado del continuo).

En una primera etapa estudiamos colisiones simples en las cuales consideramos un
proyectil y un atomo con un solo electrén activo. La descripcién del problema de tres
cuerpos requiere de aproximaciones para predecir probabilidades de transicién. En esta
Tesis se prueban las propiedades vy la sensibilidad de distintas aproximaciones para.describir
colisiones atémicas en las cuales la carga del ion incidente, o proyectil, cambia debido a la
interaccién con el atomo blanco. Este cambio puede darse porque el proyectil capture un
electron del atomo blanco o porque pierda un electrén debido a la interaccion. El rango
de energias con el que trabajamos a lo largo de toda la Tesis es el de energias intermedias
vy altas. es decir aquellas para las cuales la velocidad del ion incidente es mayor que la del
electrén en el atomo.

Para captura electrénica trabajamos con distintos métodos perturbativos, como la aprox-

imacién de Brinkman-Kramers a primer (BK1) y segundo orden (BK2) [1, 2. 3|, y métodos
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de onda distorsionada. como la aproximacién eikonal impulsiva (EI) [4] o la continuum dis-
torted wave (CDW) [3, 6, T]. Para ionizacién del proyectil se desarrollé una aproximacion
en base a la aproximacion de Born corregida siguiendo el modelo teérico de Kaneko [8].

En una segunda etapa se aplican los conocimientos sobre este tipo de procesos al estudio
de las colisiones con superficies, el cual abarca la investigacién de los efectos que se producen
cuando iones o especies neutras colisionan con superficies de materiales sélidos. cristalinos
o amorfos, conductores o aisladores, puros o con impurezas adsorbidas. Hay un interés con-
siderable en el estudio de este tipo de colisiones, tanto desde el punto de vista basico como
tecnolégico. El conocimiento de los fenémenos que se producen durante la interaccion de
iones con superficies es de gran importancia en catalisis, microelectrénica, implantacion de
impurezas y contaminacion de plasmas en reactores. Otras aplicaciones como ser corrosion.
oxidacion e hidruracion, estan relacionadas indirectamente con las colisiones ion-superficie
a través de los métodos experimentales utilizados para la caracterizacidon de las muestras.
Esto se debe a que varias técnicas de analisis con las que se estudian propiedades especificas
de las primeras capas del sélido, se basan en el bombardeo de la superficie con iones. El
tema ha cobrado vigencia, ademas, debido a recientes mediciones que utilizan modernas
técnicas para la limpieza de la superficie [9, 10].

Abordamos las colisiones con superficies extendiendo la teoria formal de colisiones
atdmicas a procesos que involucran sélidos en lugar de dtomos. En particular estudiamos
las variaciones del estado de carga del proyectil al colisionar en forma rasante con una
superficie sélida. La variacién del estado de carga es resultado de la competencia entre
los procesos de captura y pérdida de electrones del proyectil debida a la interaccién con
los atomos de la superficie. Aplicamos entonces los conocimientos de colisiones ion-atomo
adquiridos en la primera parte de esta Tesis a colisiones ion-superficie.

El trabajo esta organizado de la siguiente manera. El Capitulo 2 es una introduccién
general a la teoria formal de colisiones atémicas para tratar los procesos de captura y
pérdida de electrones.

En el Capitulo 3 se plantea la posibilidad de corregir los cdlculos de captura realizados

con funciones de onda distorsionada, como la CDW, de manera de incluir el efecto Stark.
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Dicho efecto consiste en la mezcla de estados excitados degenerados del electron ligado
al provectil como consecuencia de la interaccién con el blanco residual. Se ha observado
que la aproximaciéon CDW no describe correctamente los resultados experimentales para
los elementos de la matriz densidad [11]. Algunos autores consideraron que ésto podria
deberse a la falta de mezcla Stark en las funciones de onda distorsionada. y la incluyeron
siguiendo el modelo de interaccién postcolisional (PCI) de Burgdérfer [12]. El modelo PCI
incorpora el efecto Stark como una rotacion de los resultados de captura con un angulo
obtenido a partir de la aproximacién de Brinkman-Kramers. Sin embargo las funciones
de onda distorsionada utilizadas en la aproximaciones CDW o eikonal, describen mejor al
sistema colisional que las funciones de onda sin perturbar utilizadas en la aproximacién de
Brinkman-IKramers, por lo cual en principio no se sabe en qué medida la mezcla Stark de
estados finales ya esta incluida en las funciones de onda distorsionada. En este capitulo se
calcula el segundo orden perturbativo para la aproximacién CDW, y se analiza la posibilidad
de hallar el angulo de rotacién Stark correspondiente. Comprobamos que esta correccion
no tiene una forma rotacional y que ademas es despreciable para altas velocidades. Es decir
que las funciones de onda distorsionada incluyen la mezcla Stark, de manera que la inclusién
a posteriori siguiendo el modelo de interaccién postcolisional (PCI) [12], es equivalente a
tener en cuenta dos veces dicho efecto [13].

En el Capitulo 4, se prueban resultados de distintos métodos perturbativos (BK1 y
BK2) v de onda distorsionada (EI y CDW) [14] para captura desde estados con nimero
atémico principal n mayor que 1. Se investiga el limite asintdtico de las aproximaciones
BK1 y BK2 para obtener la velocidad a partir de la cual el mecanismo de doble colisién [15]
es preponderante por sobre el de colision simple. Para captura desde el estado fundamental
se sabe que cuanto mayor es el nivel final del electrén en el proyectil, menor es la velocidad
critica a partir de la cual la colision doble es mds importante que la simple [3]. A partir
de los calculos realizados para captura desde estados excitados, comprobamos que ésto es
valido también para el canal inicial, es decir que cuanto mayor es el nivel inicial menor
es la velocidad critica, y que la misma estd incluida en el rango de velocidades con el que

trabajamos. A nivel internacional se esta poniendo gran esfuerzo en la investigacién de la
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dependencia de los procesos inelasticos con el estado electrénico final, incluyendo leyes de
escala. reglas de propension y distribuciones de momento (16, 17, 18, 19, 20, 21]. Las leyes
de escala permiten reunir en una banda universal resultados correspondientes a proyectiles
de distintas cargas. asi como también resultados correspondientes a distintos estados finales.
La importancia de las mismas reside en la posibilidad de estimar secciones eficaces a priori
para distintos sistemas colisionales. En este capitulo trabajamos sobre leyes de escala para
las secciones eficaces de captura desde el nivel n = 2.

Siguiendo esta misma tendencia, en el Capitulo 5 estudiamos una regla de propension
para obtener ciertos estados magnéticos finales en procesos de captura a velocidades inter-
medias v altas. La relevancia de este tema reside en la simplificacién del nimero de calculos
necesarios cuando se trata captura a niveles excitados, donde el nimero de subestados a
considerar es muy grande. En particular, la dindmica de las colisiones ion-sélido se car-
acteriza por multiples eventos colisionales que pueden llevar a poblar estados de momento
angular grande [22, 23, 24, 25|. Para velocidades moderadas, del orden de la velocidad del
electrén en el blanco, existe una regla de propension [26] para la distribucién de subestados
magnéticos que senala la tendencia de los procesos de captura electrénica a poblar aquellos
subestados finales de nimero cuantico magnético m = —[. Esta regla es valida sdlo si
se toma el eje de cuantificacion perpendicular al plano de colisién. Trabajos posteriores
probaron la validez de la misma regla con respecto al estado inicial [27]. La explicacién de
esta tendencia fue dada desde la fisica clasica notando que un electrén con m = —[ sigue
la rotacién del eje internuclear, permaneciendo en el plano de colisién, lo que aumenta la
probabilidad de captura. La validez de esta regla para velocidades altas, donde no podemos
aplicar el razonammiento clasico, no es evidente. Sin embargo en este capitulo analizamos
resultados EI y CDW [28] que muestran que la tendencia a poblar los subestados con
m = —[ es valida también en el rango de velocidades intermedias y altas.

En el Capitulo 6 aplicamos los conocimientos sobre las colisiones ion-atomo a las coli-
siones rasantes de iones con superficies de materiales sélidos. Por colisiones rasantes enten-
demos aquellas en las cuales el ion incide sobre la superficie con un dngulo lo suficientemente

pequeno como para no penetrar en la misma antes de ser reflejado especularmente. Ademaés
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de una mayor sensibilidad a la superficie, la condicion de incidencia rasante tiene la ventaja
tedrica de permitirnos una prueba muy sensible de los modelos a lo largo de la trayectoria
descripta por el ion. Abordamos este tema utilizando un formalismo que consiste en ex-
tender la teoria formal de colisiones atémicas a procesos que involucran sélidos en lugar de
dtomos (29, 30).

Nos concentraremos en los procesos colisionales por los cuales el proyectil modifica
su estado de carga a lo largo de la trayectoria debido a la interaccién con los atomos
de la superficie. Es decir, en los procesos de captura y pérdida electrénica. Algunos
métodos tedricos para describir captura a energias intermedias y altas fueron probados en
los Capitulos 3 a5. En particular en este capitulo se utilizan resultados de captura obtenidos
con la aproximacién EI [31], aproximacidn con la que se trabajé en los capitulos anteriores
v que ha probado ser valida para describir procesos de captura correspondientes a distintos
sistemas colisionales [14. 21, 28]. Para los procesos de pérdida electrénica (o ionizacién
del provectil) se presenta en este capitulo un modelo basado en la primera aproximacién de
Born corregida segin el método teérico de Kaneko [8]. El modelo propuesto se compara con
resultados de métodos mas complejos como el modelo de expansién multipolar definida en
un centro (MEDOC) (32, 33] para altas velocidades, y con resultados de Classical Trajectory
Monte Carlo (CTMC) [34] para velocidades intermedias.

El procedimiento usual para obtener el estado de carga de un ion impactando sobre una
superficie consiste en considerar la competencia entre los procesos de captura y pérdida
durante la colisién (34, 35, 36, 37]. Captura de electrones que pasan de estar_ligados a
atomos de la superficie a estar ligados al proyectil, y pérdida de electrones del proyectil
que debido a la interaccién con los atomos de la superficie adquieren la energia suficiente
como para pasar a un estado del continuo. A medida que aumenta el dngulo de colision.
el ion llega mads cerca de la primer capa de atomos del sélido, hasta cierto angulo critico.
dependiente de la velocidad [31], a partir del cual el ion penetra en el sélido. Cuando el ion
se aproxima mucho a la superficie el nimero de transiciones que tienen lugar es tan grande
que pierde la memoria del estado de carga incidente [36], y llega a un estado de carga de

equilibrio independientemente del estado de carga que tenia inicialmente. Usualmente se
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espera que, a medida que la distancia de maximo acercamiento a la superficie disminuye.
el estado de carga tienda al de iones en solidos. Por otro lado, se espera que el mayor
intercambio de carga se dé muy cerca de la superficie, de manera de llegar a un estado de
carga de equilibrio en esta zona y dejar la superficie con ese estado de carga [36. 37]. Sin
embargo encontramos que a grandes velocidades esto no es cierto. El estado de carga del ion
llega a un valor de equilibrio muy cerca de la superficie, y a otro a partir de cierta distancia.
cuando va se esta alejando de la misma. La diferencia entre estos dos valores se debe a los
distintos rangos de los procesos de captura y pérdida electrénica a altas velocidades. Las
probabilidades de captura son importantes a distancias pequenias de la superficie (menores
que 1 a.u. en el rango de velocidades considerado en esta Tesis), y a distancias mayores
son despreciables frente a las de pérdida. Por esta razén el ion llega a un estado de carga
cuando esta muy cerca de la superficie, donde ambos mecanismos son importantes, mientras
que a cierta distancia de la misma solo la pérdida de electrones del provectil continda y el
estado de carga aumenta, alejandose de la superficie con un estado de carga saliente mayor
que el que tenia en las proximidades de la capa atomica superficial. La diferencia entre los
rangos de captura y pérdida es mayor a medida que aumenta la velocidad, de manera que
este efecto es ain mas evidente a velocidades altas.

A menos que se aclare lo contrario, a lo largo de esta Tesis se utilizan unidades atémicas



Capitulo 2

Fundamentos Teoricos

En este capitulo presentamos los conceptos basicos necesarios para describir los procesos
colisionales en los cuales la carga del proyectil se modifica debido a la interaccién con el

atomo blanco. Es decir, procesos de captura y pérdida de electrones.

2.1 Formulacién del problema

Consideramos la colision de un nicleo proyectil P (de masa Mp y carga Zp) v un atomo
compuesto por un nucleo blanco T (de masa Mt y carga Z7) y un solo electrén activo ¢
(de masa m, = 1 y carga Z. = 1, si las expresamos en unidades atémicas). Analizamos
el problema en el rango de velocidades de impacto intermedias (v ~ v.) y altas(v > v.),
donde v es la velocidad del proyectil y v, es la velocidad del electrén ligado al nucleo blanco.

En la [Yig. (2.1) se muestran los sistemas de coordenadas utilizados. donde 71 (7p)
es el vector posicion de e con respecto T (P), Ry es el vector posicion de P con respecto
al centro de masa del sistema (7 + ¢), y Rp es el vector posicién del centro de masa del
sistema (P + ¢) con respecto a T. Definimos las masas reducidas de las configuraciones de
particulas (T +e¢€), (P+e), P+ (T +e), T+ (P+¢€)y(T+ P) como ur, up. vr . vp y V.

respectivamente, dadas por las siguientes expresiones

pr = MT/(1+1WT), VT=1WP(MT+1)/(1+1WP+!WT),
pup = Mp/(1+1\/fp), vep=Mr(Mp+1)/(1+ Mp+ Mr),
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V9]

Figura 2.1: Coordenadas relativas para un sistema colisional formado por tres cuerpos
T. Py e de masas M, Mp y m,, respectivamente. CMr . es el centro de masa de

Tye.CMp, es el centro de masade P y e.

v = MpMp/ (Mt + Mp), (2.1)

Trabajamos en el sistema de referencia centro de masa (CM) en el cual el centro de
masa cel sistema (P + T +¢) esta en reposo. En este sistema de referencia. el Hamiltoniano

total del sistema de tres cuerpos H se expresa como

o
o
~—

H =K+ Vre+ Vpe + Vpr, (2.

donde Vg, (Vp.) es el potencial de interaccién entre T y e (P y e), Vpr es el potencial

internuclear v K es el operador de energia cinética

K == (1/207) V&, - (1/2u1) V2, = — (1/20p) Yk, — (1/2up) V?. (23)

rp)
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2.2 Teoria formal de colisiones

Antes v después de la colision las particulas se agrupan formando agregados, a estos agru-
pamientos se los denomina canal inicial (z) y canal final (f). A cada canal o (siendo
a = 1. f) le corresponde una dada fragmentacion del Hamiltoniano total H, expresado en
la Ec. (2.2), de la forma
H=H,+V,, a=1,f, (2.4)
donde V, es el potencial de interaccion entre los agregados en el canal a, y H, es el
Hamiltoniano sin perturbar asociado a dicho canal.
En el formalismo independiente del tiempo [38, 39, 40], el estado del sistema colisional
se describe mediante las funciones de onda |¥% > asociadas al canal a las cuales son

autoestados de H tales que
HYES=E|W:> a=4f, (2.5)

y obedecen las condiciones de contorno entrante (—) y saliente (+) [40]. Estas funciones de
onda se aproximan al estado no perturbado |¢, > cuando los agregados en el canal a estan
alejados entre si, siendo |, > autoestado de H, con la misma autoenergia £ (denominada

energia total), es decir que
H.lpa >= E|pa >, a=1.f. (2.6)

Las funciones de onda |¥% >, soluciones exactas del Hamiltoniano total H. satisfacen

la ecuacién de Lippmann-Schwinger [38]
U >= o, > +GE(EWa|pa >, a=i,f, (2.7)
o bien la expresion equivalente
|UE >=|po > +GE(E)WLl¥: >,  a=14,/, (2.8)
siendo G*(E) el operador de Green total
1

£ F) = lim ———— 2.
GHE) = lim m—p—— (2.9)



CAPITULO 2: FUNDAMENTOQS TEORICOS 10

v G%(E) el operador de Green asociado al canal a

1
+ — 1 —— = y
GQ(E)—El_l.I(I)1 E_H i a=t,f. (2.10)

En realidad la Ec. (2.7) representa sélo una solucién formal del problema, pues implica
conocer una base completa de autoestados de H, lo cual no es posible generalmente. Es
conveniente discutir los procesos colisionales introduciendo el elemento de la matriz de

transicion T;; definido como

Ty = (es|Vj|¥t)  post
<lIJ; Vil np,-> prior. (2.11)

Las versiones post y prior son iguales si se utilizan las soluciones exactas de H dadas por
ot >y |¥7 >, pero difieren si se emplean aproximaciones de dichos estados.

La seccidn eficaz diferencial se obtiene a partir del elemento de matriz de transicidn [38]
como

dO',' K
de = (27r)41/;1/;r,f_ T2, (2.12)

donde K; v K’y son los momentos asociados al movimiento relativo de los agregados en los

canales inicial y final, respectivamente, y v;, v; son las correspondientes masas reducidas
(por ejemplo, en captura v; = v y vy = vp, mientras que en las colisiones directas, como
pérdida electrénica, v; = vy = vr). El dngulo sélido Q = (¢, 8) estd determinado por K; y
[?f, siendo @ el dngulo formado por ambos vectores de momento, y ¢ el dngulo azimutal.

La seccidn eficaz total se obtiene integrando sobre todos los angulos de dispersién
K
oif = (27r)4u,-u,%/|7},|2dn. (2.13)

En las colisiones ion-atomo las masas de los nucleos proyectil y blanco son mucho may-
ores que la masa del electrén (en unidades atémicas M, Mp > 1 = m,.), por consiguiente
se puede suponer que las contribuciones mas importantes a la seccién eficaz total provienen
de angulos de dispersién 8 pequenos, y es posible considerar la velocidad relativa entre los

agregados practicamente constante,

v=— o =L (2.14)
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Esta aproximacion se denomina limite de grandes masas, y sera utilizada en los resultados
de esta Tesis.

Por otro lado. dado que el potencial internuclear contribuye a nivel de las secciones
eficaces diferenciales. no calculadas en esta Tesis, el mismo no se incluye en los calculos que
realizamos.

A energias de impacto altas existe una gran variedad de métodos aproximados que se
emplean para calcular la matriz de transicién. Nosotros consideraremos aqui las series

perturbativas y los métodos de onda distorsionada.

2.2.1 Series perturbativas

Este método se basa en la construccion de una serie perturbativa o serie de Born para la
funcién de onda y, por lo tanto, para la matriz de transicién [38]. La Ec. (2.11) para el

elemento de matriz de transicién se puede escribir utilizando la Ec. (2.7) como
Ty = (s [Vi] ¥F) = (os |[V] (1 + G*Vi)| i) (2.15)

donde. por simplicidad, omitimos el valor de la energia E en el cual es calculado el operador
de Green.
La serie de Born para T;; se obtiene expandiendo el operador de Green exacto en

términos de un operador de Green mas sencillo de la forma
G* = Gt + GtV,G*, (2.16)

donde G} = (E — H, + i€)~! es el operador de Green considerando sélo parte del Hamil-
toniano total. @ = 7, f o 0, siendo G7 el operador de Green libre y Hy el operador de
energia cinética del sistema, y V, = H — H,. De esta manera se logra expresar la matriz

de transicién de la Ec. (2.15) de la siguiente forma

Ty = (os V]| 2:) + (0s [V/GE Vi i) + (o1 [V GEVaGHV;

i) (2.17)

Volviendo a sustituir repetidas veces el operador de Green Gt segin la Ec. (2.16) se

encuentra la expansion en serie Born de la matriz de transicién T;;. La aproximacion de
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Born a orden n se obtiene reteniendo los primeros n términos de la serie. Se puede ver que
el desarrollo en serie no es unico, sino que depende de la expansion en serie del operador
de Green utilizada.

El término a primer orden, comun a las distintas series de Born, se conoce como la

primer aproximacion de Born (B1)

T —(lef|¢: (or Vil i) - (2.18)

Si la velocidad relativa de las particulas colisionales es suficientemente grande. la distorsion
debida a la interaccion entre las mismas puede despreciarse, por lo cual. para el caso de
procesos directos. la matriz de transicion Bl tiende a la matriz de transicién exacta en el
limite de altas energias [38].

El segundo orden en la aproximacién de Born que nosotros utilizamos estd dado por

B2

Ty =Ty +(es|VIGEVi| i), (2.19)

en el cual se expandi6 el operador de Green en términos del operador de Green libre G¢.

2.2.2 Métodos de onda distorsionada

La idea de la formulacion de onda distorsionada es construir una serie perturbativa cuyo
primer orden tenga en cuenta en forma exacta la mayor parte posible del potencial de

interaccion, de manera que la serie perturbativa basada en la interaccién residual converja

rapidamente [38]. Para ésto. se descompone H como

H=H.+W,, a=if, (2.20)

H,; = Ha"l'Ucn
Wo = Va-U,, a=if, (2.21)

donde el potencial U, se elige de forma tal que se conozcan exactamente los estados de

colisién correspondientes a H,,, y la perturbacién W, sea pequenia. El estado distorsionado
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|x% > se define como el autoestado de H., con autoenergia igual a la energia total F
Hylx3 >= Elxz > a=1if, (2.22)

que satisface la condicion de contorno entrante (—) o saliente (+) [40].
La matriz de transicion exacta, dada por la Ec. (2.11), se puede expresar en funcién de

los estados distorsionados inicial y final como

Ty = (xj|W]|¥})  post
= (V7 Wilxf)  prior, (2.23)

donde se supone la anulacién de los llamados términos de superficie. dada por

lim e(x7ler),  lim e (oslxt), (2:24)

e—0%t

para los casos post y prior. respectivamente.
En forma analoga a lo hecho en la subseccion 2.2.1, se puede obtener una serie de Born
distorsionada a partir de la expresion exacta (2.23), expandiendo ¥} y ¥;. El término de

primer orden de la serie es

DwW1

Ty = (xj W] x¥) = (x7 Wil xi), (2.25)

mientras que el segundo orden obtenido desarrollando ¥7 en la version prior de Ty de la

Ec (2.23) es [7]

1
TEW? _ pPW -t 1+ ) 9
if i NI ETE W, e VX (2.26)

2.3 Meétodo del parametro de impacto

Es de utilidad introducir un formalismo semicldsico denominado método del parametro
de impacto, valido si el movimiento relativo de los niicleos tiene lugar a una velocidad lo
suficientemente grande como para que la colisién quede confinada a angulos muy pequeros,
es decir si K?/(2vr) > Ae, donde Ac es el cambio de energia debido a la ineslaticidad de

la colisién. Se supone, ademds, que la trayectoria del nicleo incidente puede senalarse en
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forma univoca por el parametro de impacto 'y la velocidad ¥, tal que Ry = 5+ &, siendo
t el tiempo. En este formalismo se asocia la probabilidad de una dada transicién P;; con

la amplitud de transicion a;s de la siguiente manera

[§]
[ )
-1
—_

Pi(P) = lais(P)I%. (2.

La seccion eficaz para la transicion : — f se expresa entonces como

oif = /Ia,-f(ﬁ')|2 dp = 27r/|a,-f(ﬁ')|2 p dp, (2.28)

si se supone simetria azimutal

La seccién eficaz total obtenida a partir del formalismo de parametro de impacto es
equivalente a la obtenida por el método cudntico {38], siempre que || > 1. II?.-[ ~ |I:’f| >
urde)'/? y cos“(ff,-.ff;) = § < 1. La amplitud de transicion a;; puede obtenerse a

partir del resultado cudntico T;y como una transformada de Fourier
27 [ iws 3 2.9
aif(p) = 7/6 i (7) dif, (2.29)

donde el vector 7 es el momento transferido transversal, definido como la componente de
I;:f perpendicular a K;

7= Kysind (cos,sing,0). (2.30)

2.4 Captura electronica

La captura electronica tiene lugar cuando un electrén, que originalmente estaba en un
estado ligado al niucleo blanco, debido a la colisién finaliza en un estado ligado del proyectil.
Resumiremos en esta seccion los métodos aproximados utilizados para describir los procesos

de captura electronica.

2.4.1 La aproximacion de Brinkman-Kramers

Los primeros calculos de secciones eficaces de captura se basaron er una versién simplificada

de la primer aproximacién de Born, desarrolada por Oppenheimer(1928) y Brinkman y
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Kramers (1930), que no considera el potencial internuclear (1, 38]. Para el caso de captura

las funciones de onda sin perturbar, inicial y final, son

eRifrg(7r),

P = (2n)3/?

e'R1Beg (7p). (2.31)

‘r’f = (27!')3/2
donde o; (¢y) es la funcion de onda del estado ligado hidrogénico inicial (final), con energia

¢i (€5), que satisface la conservacion de la energia total

K? K?
E=— 4¢=—L , 2.32
o TiT g T (2.32)

La matriz de transicion a primer orden en la aproximacién de Brinkman-Kramers (BK1)
se obtiene reemplazando en la Ec. (2.18) las funciones de onda sin perturbar, obteniéndose

BK1

Ty = (o1 1Vrel pi) = {0y |Vrel i) . (2.33)

A segundo orden (BK2), la matriz de transicion con el operador de Green desarrollado en

términos del operador de Green libre G¢, se obtiene reemplazando las funciones de onda

de la Ec. (2.31) en la Ec. (2.19), es decir

BK2 BK1

T, =T; +<97f|VTeGgVPe

@:) - (2.34)

2.4.2 La aproximacién continuum distorted wave

La aproximacién continuum distorted wave (CDW), introducida por Cheshire en 1964 (5] es.
entre todos los modelos de onda distorsionada, una de las que ha recibido mayor atencion
(algunos ejemplos se encuentran en las Refs. [6, 7, 41, 42, 43|, entre otras).

Las funciones de onda CDW para el canal inicial y final son [44]
X;'- = ‘PiD+(ZP,—77R:’,FP),
Xy = esD7(2r, nK,7r). (2.35)

donde ¢; y vy son las funciones de onda sin perturbar dadas por la Ec. (2.31), y n =
1 —prpp. La funcién D (D~), que describe la distorsion coulombiana que sufre el electrén

moviéndose con velocidad —p K; (17[-\;;) en el continuo del proyectil (blanco), es

D*(Z,K,7) = e™/’I'(1 F ia) 1 Fi(%ia; 1; +iKr — iK .7) (2.36)
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con a = puZ/K. De esta manera la autofuncion del continuo asociada al Hamiltoniano

h = _v: — £ con autoenergia € = K?/2u es
= 1 iK.7 2 -
(2. K,7) = We’“ D(Z.K,7). (2.37)

La matriz de transicion a primer y segundo orden en la aproximacién CDW se obtiene
reemplazando las funciones de onda CDW de la Ec. (2.35) en las expresiones dadas por las

Ecs. (2.25) v (2.26).

2.4.3 La aproximacion eikonal impulsiva

La aproximacién eikonal impulsiva (EI) [4] es un método de onda distorsionada. que utiliza
la funcion de onda eikonal en el canal inicial y la funcién de onda impulsiva exacta en el

canal final. Las funciones de onda para el canal inicial y final son [4]

X'+ = ‘P' e_'.a ln("ﬂ\.i rP+7IR|‘FP)
" —1 > { K, —)-Rp o— — o
= ey [ i 3/(@) &weRi-0 e =(z0, Ry + urd, i) (2.38)

donde z; y 2y son las funciones de onda sin perturbar dadas por la Ec. (2.31), £ es
la funcién de onda del continuo dada por la Ec. (2.37) y la tilde indica la transformada
de Fourier. La matriz de transicion a primer orden en la aproximacion EI se obtiene

reemplazando estas funciones de onda en la Ec. (2.25).

2.5 TIonizacion

Los procesos de ionizacion tienen lugar cuando un electrén, que inicialmente se halla ligado
a un atomo. debido a la interaccidon con otra particula adquiere la energia suficiente como
para pasar a uno de los infinitos estados del continuo del mismo atomo. La seccidon eficaz
de ionizacidn a un estado particular del electrén en el continuo, de momento k!, ests dada

directamente por la Ec. (2.13), mientras que la seccion eficaz total de ionizacién se obtiene

'Esto es la seccién eficaz de ionizacién doble diferencial, diferencial en la energia del electrén ionizado.

v en la direccién del momento del electrén
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integrando sobre todas las direcciones posibles y magnitudes permitidas para k., tomando en
cuenta apropiadamente la densidad de estados del continuo con momento entre k y k + dk

[38], es decir

o= &L [k [ |14, p (2:39)

ﬁ ﬂ . . .’ ’ . L4
donde p = K; — Ky, y los valores limites de integracion estan dados por la condicién de

conservacion de la energia total

K? K2 g2
E=_—+¢= 4= 2.40
or TS o T3 (2.40)

En forma analoga podemos trabajar en el formalismo del parametro de impacto (Sec. 2.3)
obteniendo la seccidn eficaz de ionizacién triple diferencial [45] (diferencial en el parametro
de impacto. en el angulo solido del electrén ionizado y en la energia del electrén) como

330’,'_{ -7
5e one 57 = |7/ (PR

? (2.41)

Integrando apropiadamente se obtienen las expresiones de las secciones eficaces de ionizacion

doble diferenciales.

2.5.1 La aproximacion de Born

En el caso de ionizacidn las funciones de onda sin perturbar en los canales inicial 7 y final

f son [39]

1 Rfr e o
7= Gepne ),

1 iR, Rr -
v (2%)3/261‘!'%4’:.'12(”)’ (2.42)

donde ¢;(7T) es la funcién de onda del estado ligado hidrogénico inicial con energia €;, y
o, 7(7r) es la funcién de onda coulombiana que describe al electrén en el continuo del blanco

con energia € = k*/2u7 y con vector momento lineal k [39]. Su expresién es

¢, 2(7) = L i(Ql +1) ' 7 u,y(r) P(cosb), (2.43)
1=0

(27)3/2kr &
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donde

ua(r) = 20e™2 Dl + 1 — ia)| e (kr)*! (2.44)
x 1 Fy(l + 1 —ia; 21 +2; —=2ikr) /(2] +1)! . (2.45)

o1 = I'(l + 1 —ia) es el desfasaje coulombiano, @ es el dngulo entre ky#, ya=prZr/k.
La funcién del continuo u.(r) estd normalizada pidiendo que rli.rg ue = sin(kr — wl/2 —
alog(2kr) + o;). De esta manera la Ec.(2.45) tiende a la onda plana exp(ik - 7)/(2r)¥? si
a— 0.

La matriz de transicién de ionizacidon a primer orden en la aproximacion de Born se

obtiene reemplazando las funciones de onda de la Ec. (2.42) en la Ec.(2.18). quedando
Bion - tpr
T, 27r - / 2 2(M) €57 8(7) dF, (2.46)

donde 5= K; — K, como en la Ec. (2.39).



Capitulo 3

Mezcla Stark de estados excitados

degenerados

3.1 Introduccién

Consideremos un proceso de transferencia de carga simple en una colisién atémica
P+(T+e)s =T+ (P+e)m (3.1)

donde n!m son los nimeros cuanticos del estado final del electrén ligado al proyectil. Es-
tudiando este proceso, Burgdorfer (1981) [12] sefialé que la aproximacién a primer orden
perturbativo para el cdlculo de la poblacién del subnivel [ de estados finales falla porque
desprecia. entre otros efectos. la mezcla Stark de estados excitados degenerados del proyectil
escapando en el campo del ion blanco residual. Burgdorfer desarrollé un modelo denomi-
nado de interaccién post-colisional (PCI) [12] teniendo en cuenta la mezcla entre estados
del mismo niumero cudntico principal. Ademas del calculo PCI completo obtuvo una aprox-

imacién eikonal analitica que. para captura al nivel n = 2, puede expresarse de la siguiente

manera
PC1 BK1 . . BK1 BK1

Qyg s cos ¢ isin ¢ g 05 3.9

PCI - . . ,BK1 BK1 BK1 ’ (3.2)
Q1520 1sin ¢ cos ¢ Q1520

donde a?}” = uf}”(ﬁ'} es la amplitud de transicién entre un estado inicial cualquiera ¢

v un estado final f, a primer orden en la aproximacion de Brinkman-Kramers (BK1):

19
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af?l = af}”(ﬁ') es la amplitud correspondiente incluyendo la mezcla PCI, y g'es el parametro

de impacto. La ecuacién matricial (3.2) representa una rotacion unitaria donde el angulo

o”"" calculado en la aproximacién eikonal del modelo PCI [12] es

o ~¢f = gvz [;—0 — exp(—1o) (%‘23 + % + 2— + l—i)] (3.3)
donde Z7 (Zp) es la carga del blanco (proyectil), v es la velocidad de impacto, y o = Zp Ro.
El parametro Ry, el cual divide las regiones de colisién interna y post-colisional. no esta
definido univocamente. Burgdorfer evalué Ry como el menor radio de la capa n = 2
(Ro = 5/Zp), por comparacion entre la aproximacion analitica y el calculo PCI completo a
una velocidad moderada (v=2 a.u.). Esta eleccién para el punto de inicio de la regién post-
colisional da un angulo de rotacién ¢2 = 0.534Zr /v [12]. Trabajos posteriores sobre el tema
continuaron considerando este valor para ¢ ain cuando las amplitudes de transicién eran
calculadas usando métodos de onda distorsionada, tales como la aproximacién continuum
distorted wave (CDW )[11, 46, 47. 48, 49] o la aproximacién eikonal [50], en lugar del primer
orden Brinkman-Kramers.

Hay dos aspectos principales a senialar sobre este tema. El primero se refiere al parametro
Ro del cual depende el angulo en el modelo PCI. En la Tesis de Licenciatura [51, 13]
se calculd el dngulo de rotacién Stark #PX! en forma analitica a partir del formalismo
perturbativo, sin necesidad de recurrir al parimetro Ro, obteniéndose el valor 0" ' =
3Zr/4v. diferente al calculado por Burgdérfer [12]. El segundo aspecto es el que se refiere
a la inclusién de la mezcla Stark en las funciones de onda distorsionada. La aproximacion
CDW [5. 6. 7] no describe correctamente los resultados experimentales para los eler.nentos de
la matriz densidad [11]. Algunos autores [11, 46, 47, 48, 49], considerando que ésto se debia
a la falta de mezcla Stark en las funciones de onda distorsionada, rotaron los resultados
CDW con el angulo ¢? = 0.534Z7 /v directamente, a pesar de que éste se obtuvo a partir
de las amplitudes de transicion BK1. Las funciones de onda distorsionadas describen mejor
al sistema de tres cuerpos (nucleo-atomo con un solo electrén) que las funciones de onda sin
perturbar utilizadas en BK1. Es decir que las amplitudes calculadas con la aproximacion
CDW posiblemente contengan la mezcla Stark 2s — 2p, en alguna medida, y rotdndolas se

esté considerando dos veces el efecto. En este capitulo nos ocupamos de ver es si es posible
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encontrar la rotacién Stark y el 4ngulo correspondiente ¢°" para las amplitudes affw(ﬁ').
En la Sec. 3.2 obtenemos el valor de ¢°"" en el limite de altas energias y encontramos

.CDW .BK1 . o
o | — O(l/v) cuando v — oo. Es decir que, al menos en el régimen de

ademas que
altas energias. las funciones de onda CDW ya contienen la mezcla Stark. v si las rotamos

estamos teniéndola en cuenta dos veces [13].

3.2 El efecto Stark en la aproximaciéon CDW

Comencemos considerando el proceso de transferencia de carga de la expresion (3.1). La

amplitud de transicién a segundo orden en la aproximaciéon CDW dada en la Ec. (2.26) es

1
TP = TP 4 < 7 (W Wilxt > 3.4

donde
cDw - - -
T, " =< x7|IWilxt >=< x7IWylxt > (3.5)

-

es el elemento de la matriz de transicién a primer orden en la aproximacién CDW, xf v \7
son las funciones de onda CDW definidas en la Ec. (2.35). Para calcular la contribucién de
segundo orden procedemos de la forma usual [42, 43], es decir consideramos un conjunto
completo de autofunciones x; del Hamiltoniano H; = (H — W) con autovalor E,, de

manera que la Ec. (3.4) queda

cowz cowi - - < X'|W~|X'~" >
Ty =T+ X < xjIWilxG > =5 g (36)
donde hemos expresado la representacion espectral del operador de Green como-
1 1
< Xn —|W; Pozm —— <« “|Wilxt > . 3.7
'\”IE—H+W,+zs| pe E_E +ic X IWilx; (3.7)

Si consideramos captura al nivel n = 2 y nos quedamos sélo con los estados intermedios
25 v 2po !, que son los que juegan un papel preponderante en la mezcla Stark, la Ec. (3.6)

para la transicién ls — 2s queda
cDwi
T

CcDWw?2 cDwW1 1s.a
Tl - Tls,2s + Z

.28

(Ki, K) < xzlWylxs >

, (3.8)

a=2s,2pg

INo consideramos el estado 2p, por no ser relevante para el efecto Stark. Aunque esta es una limitacién

de nuestro calculo. nos permite una comparacién directa con la formulacion eikonal de la PCI.
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donde se sefiala con K’ al momento lineal relativo entre los agregados en el canal final.
Para poder comparar con el modelo PCI escribimos las amplitudes de transicién a

segundo orden en la aproximacion CDW en una forma matricial similar a la dada por la

Ec. (3.2)

cDow? cow cow cow
Tls 2s - 1 + CZs 2s CZpo 2s Tls.2s l (3 9)
cDW2 cow cow cowl : e
Tls.'lpo C2s »2p0 1 + C2po 2po Tls.‘)po
donde CDW!
oo Tiew (Ki, KL) <x7IWilxZ > -,
lsa 1\,‘,1(])(E—En+26)

Aqui Tf;iwx (IK;, ') correponde al proceso de captura 1s — a, mientras que < x; |Wy|\J >

correponde al proceso directo (excitacion)
T+(P+e)a—T+(P+e. (3.11)

Desde el punto de vista fisico estos elementos representan mecanismos muy sencillos. La
amplitud a primer orden Tlcsgzlzpo) considera la transicién simple 1s — 2s (1s — 2po).
mientras que la amplitud a segundo orden Tligz;po) considera el tipico proceso de dos pasos
ls — 2pg — 2s (1s — 2s — 2po). En forma similar, el tercer orden da las contribuciones
de tres pasos, etc. En la Tesis de Licenciatura [51] obtuvimos la expresién de la rotacién
Stark para la aproximacion de Brinkman-Kramers a partir del segundo orden de la serie
perturbativa [13]. En forma andloga esperamos que, de ser necesaria la inclusién de la
mezcla Stark en la aproximacién CDW 2, la misma esté contenida en el segundo orden
expresado en la Ec. (3.4). -

V d. l cbhw cDhDw

Nos concentraremos en los elementos no diagonales Cy,,, y Cs, 2, de la Ec. (3.9).
los cuales son calculados analiticamente. El término < x; |Wy|x; > de la Ec. (3.10).

correspondiente a la mezcla de estados ligados al proyectil, es calculado expresandolo en

términos de integrales de Nordsieck [52] de la siguiente manera

< X IWilxg >= Ty (KL, KY) Yas(KL, KY), (3.12)

?Deberiamos probar formalmente que tercer o mas altos érdenes en la aproximacién CDW no contienen

la correccién por mezcla Stark a primer orden.
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B, > . . o . ’ .
donde T, ,(/,, K}) es el elemento de la matriz de transicién a primer drden en la aproxi-

macion de Born, y el factor Ya,b(f(.,’l, I-(.}) tiene la siguiente expresion

) = v~ (a1, A1)vt (a2, A2)

q4
L(q), 13

Yasap (K5, K}) = Yapoao( KL, K

v%(a, A) = exp(wa/2) (1 £ ia) A7%, (3.14)

Mr Zr i

i = —_, B L

¢ Mr+1 p; (3.15)

Ai=1+ QSj/D, (316)

p =nK;, =K., (3.17)

MTJWP

=1- , 3.18

7 (Mr + 1)(Mp + 1) (3.18)

D = 2% + Q?, (3.19)

S;=p.Q —izp;, j=1,2, (3.20)

S3 = pi1p2 — pr-Pa, (3.21)

§=K,-Kj. Q=¢-pn, (3.22)

z=e+ip;, €— 0%, (3.23)
. (A2—A

L(Q=FH—-(1+ laz)u‘—"—s—)Fz, (3.24)
A A,

Fj =y Fi(j = 1 +ia1;] +iaz; 5; Xo), (3.23)
Ay + Az — As

Xo=1-2722773 2
Xo =1 R (3.26)

. o e cDwW1, >~ > .. . , . .
La matriz de transicién Ty,, (K;, K,) también se expresé en términos de integrales
de Nordsieck [52], las cuales tienen formas cerradas. Luego resolvimos numéricamente la
integral tridimensional de la Ec. (3.10) en la variable K| con un error relativo menor que

el 1% [13] .
cCDW v CCDW

En la Fig. 3.1 se muestran los valores de Cy, 5, v Cy, 5,, normalizados a su valor en el
limite de altas velocidades. En los calculos consideramos al angulo ¢’ de salida del dtomo

reacomodado como 6’ = 0 (direccién hacia adelante), correspondiente a largos parametros
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Figura 3.1: Valores nuéricos de (a)Cg%;‘;/iqi

cDwW y CCDgV/id’CDW con OCDW =

2po,2s -
—ZpZr/8v*, en funcién de la velocidad escaleada v/Zp. Rl e Il son la parte real e

imaginaria para el sistema H* + H(ls) — H(n=2) + H*. R2e I2 lo son para el

sistema HY + Het(ls) — H(n =2) + He’*.
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N
Ot

de impacto. Similares limites se verifican para ' > 0 cuando v — oo, excepto en una regién
angosta alrededor del angulo de Thomas §' = \/—(MT + Mp)/(2M7Mp) [44].

En el limite de altas energias, C:,CDW vy Cor

520 ) tienen expresiones analiticas que pueden

Po, 23

obtenerse utilizando una aproximacién de pico [44]. Esta consiste en evaluar la Ec. (3.10)

cbwi cDhwi

con Ty, , (Ki, K! w) =Ty, (I’,,I\f) que es donde T, b([\’,’,,K,)

tiene el pico. Obtenemos asi

2 B, 2, %
cow N/(” q : Ta,b(l{naj\_f). (3'27)
(§+p1)?+ (e —ip1)? (B — Ep + 2¢)

donde ¢’ v p; estan definidos en las Ecs. (3.22) y (3.17), respectivamente.

Podemos hacer aqui una comparacién con la expresién de la matriz de rotacion Stark
calculada a partir del segundo orden perturbativo de la aproximacién de Brinkman-Kramers
[13]. Vemos de la Ec. (3.27) que cuando p, es 0, ésto equivale a usar funciones de onda de
Brinkman-Kramers como estados intermedios, y

) 31 -',
cow BK1 a;,(f )

— o~ <! 2
Ca.b ab E — E +26 1 (3 8)

cDwW .0 .
yC, en comparacién con la unidad 3.

Despreciando los términos diagonales Cy, 20,2P0

.923

obtenemos los elementos de la matriz T a segundo orden en la aproximaciéon CDW para el

limite de altas energias

cDw2 cCDWi cDwW1
Tls.2s _ 1 C2po 2s Tls 2s (3 29)
Tcnw: - CCDW) 1 Tcown ’ te
1s.2po 28.2po 1s,2po

27I 2 R
donde el limite asintédtico es el mismo tanto para Ch 2p, COMO para C2po 25 PUES T2s 2po(1\n» K;) =

B1

T, 2,(1 I\,), siendo

ZrZ
Croto = ——STva =ig""". (3.30)

Pueden senalarse dos importantes consecuencias. Primero, la matriz de la Ec. (3.29) no
tiene la forma de una matriz de rotacién. La Fig. 3.1 muestra que si bien C2s 200 Y CQC;:V:,
son complejos, en el limite de altas energias tienden a un valor real (la parte imaginaria

tiende a cero). Esto significa que no podemos hablar de un dngulo de rotacién Stark 6"

3 cow , . . . e, , .
Para calcular exactamente C, , deberiamos introducir la interaccién internuclear ya que ésta influye

en la contribucion eléstica.
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En cambio. notemos que el segundo orden en la aproximacion de Brinkman-Kramers (BK2)
s tiene una estructura rotacional [13], segin se ve en la siguiente expresién
BK2P

BK1 BK1

Tl.s.?.s _ 1 C2po,2s Tls,2s (3.31

TBKzP - CBI\'I 1 Tam : (3.31)
1s.2po 2s8.2po 1s8.2po

BK1 BK1 BK1

Para altas velocidades C, ,, ~ C,, 5, ~i¢ = 13Zr/4v , segin se muestra en la Iig.

3.2. lo cual corresponde a una rotacién infinitesimal.

La segunda consecuencia. y mas importante ain, es que ¢°°" decae mas rapidamente
que 6°°". es decir 9" /""" — iZp/(6v) = O(1/v), mostrando que en el limite de altas
velocidades la mezcla Stark estd incluida en las funciones de onda CDW.

En el caso concreto de H*+ He a v = 2.75, encontramos los valores

Orotwg = —iCiyzps = 0.240 + i0.066. (3.32)
Gomngs = —iCor gy = 0.260 + i0.072, (3.33)

que son muy cercanos a ¢2 = 0.262 + ¢0.0 [11]. Quizds este punto explique el compor-
tamiento de la CDW con PCl a esa velocidad. Sin embargo ésta es una coincidencia
numeérica va que a velocidades mas altas o mas bajas que ésta, ¢°°" difiere mucho de 0.

Por ejemplo, para v = 4.0

Srormy = —iCooane = 0.051 +140.015, (3.34)
Somozs = —iCrp 2, = 0.055 +10.015, (3.35)

mientras que ¢g = 0.180 + 20.0.

3.3 Conclusiones

En sintesis. basados en el formalismo perturbativo hemos calculado analiticamente el se-
gundo orden de la aproximacién CDW y hemos comprobado que el mismo no tiene una

expresién rotacional para incluir la mezcla Stark 25 — 2py, como propone el modelo PCI.
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Figura 3.2: Valores nuéricos de (a)C'.f,ﬁ,},o/iaiBKl v Cgﬁé,/MBKl con oBK! —
3Zr/4v, en funcidén de la velocidad escaleada v/Zp, para diferentes valores de
r = Zr/Zp. El sistema en consideracion es PZP+ 4 T(Zr=1)(15) — p(Zp=1+(p =

2) + T?t+,
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Ademas. hemos mostrado que en el limite asintético esta mezcla esta incluida en las am-
plitudes CDW (al menos a primer orden en 1/v) de manera que rotarlas a posterior: segin

el modelo PC'l es equivalente a considerar el efecto Stark dos veces.



Capitulo 4

Captura desde el nivel n=2

Los estudios tedricos de transferencia de carga desde el estado metaestable H(2s) en coli-
slones con protones y otras particulas cargadas son necesarios para la interpretacion de los
fenémenos fisicos que ocurren en plasmas de fusién controlada y gases astrofisicos [54, 55].
Por esta razon estos sistemas han sido investigados en los ultimos anos. Para bajas energias
los primeros trabajos teéricos usaron la simple aproximacién de Landau-Zener [36. 37] o
métodos de canales acoplados (CC, close-coupling) con orbitales moleculares [58. 59]. Para
energias intermedias podemos mencionar dos conjuntos de valores: los resultados de Clas-
sical Trajectory Monte Carlo (CTMC) de Blanco et al [59], y recientes cdlculos de CC
utilizando estados atémicos , presentados por Esry et al [16] y Toshima y Lin [18]. A
energias moderadas y altas se encuentran los resultados de Chan y Eichler[60] obtenidos
utilizando la aproximacion eikonal. A pesar de esfuerzo tedrico para describir estos_sistemas.
no hay datos experimentales ain. La intencion de este capitulo es extender el estudio de
captura desde H(n = 2) para energias mas altas que las consideradas en los trabajos antes
mencionados.

Estudiamos los procesos de captura electronica

desde blancos H(2s) y H(2p) utilizando la versién prior de la aproximacién eikonal impulsiva
(EI) [4) dada en la Sec. 2.4.3. El rango de velocidades de impacto consideradas es el que

corresponde a energias intermedias (Zp 2> v > Zr/n;) y altas (v > Zp > Z7/n;), siendo v

29
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la velocidad de impacto, y n; = 2 el nimero cudntico principal del estado inicial. El valor
Zr/n; = 0.5 a.u. corresponde a la velocidad inicial del electrén en el dtomo de hidrégeno.
Para comparar estos resultados utilizamos datos de la aproximacion CDW. A energias de
impacto intermedias. la tendencia de los resultados EI y CDW se compara con los valores
de CC correspondientes a las energias mas altas consideradas en las Refs. [16] v [18].

En este capitulo se muestran secciones eficaces totales de captura para proyectiles H*
y He?* que colisionan con H(2s) y H(2p) (Sec. 4.1); también se grafican secciones eficaces
parciales al nivel n = 4 para iones He’* y Li** en colisiones con H(2s) (Sec. 4.2). Estas
contribuciones parciales a los estados finales nsl; son de interés en aplicaciones astrofisicas
y de plasma termonuclear. Para entender el comportamiento de los distintos resultados
tedricos. en la Sec. 4.3 se estudia el limite asintético de la aproximaciéon de Brinkman-
Kramers a primer (BK1) y segundo (BK2) orden, y se estima la velocidad para la cual el
mecanismo de doble colision es dominante. Finalmente, en la Sec. 1.4 se presenta una regla
de escala para secciones eficaces parciales en términos de la carga del provectil.

Utilizamos las siguientes definiciones: o, es la seccidn eficaz parcial correspondiente a
la transicion desde el estado inicial ¢ = n;l;m; al estado final f = nylymy; oy = oy es
la seccidn eficaz total de captura desde el estado inicial ¢; y oy, = Sm0i/(2li +1) es la

seccion eficaz total de captura desde la subcapa n;l;.

4.1 Secciones eficaces totales

En esta seccién estudiamos la captura total producida por iones de H* y He?* que ;olisionan
con atomos de hidrogeno inicialmente excitados en los estados 2s y 2p. Utilizando secciones
eficaces parciales de captura a los niveles finales ny = 1 — 4 [14], calculamos las secciones
eficaces totales empleando una regla de extrapolacién para altos n; derivada en la Ref. [21].

Los resultados para las secciones eficaces totales de captura electrénica desde H(2s) por
impacto de protones y particulas alfa se muestran en las Figs. 4.1(a) y 4.1(b). respecti-
vamente. En ambos casos comparamos la tendencia de los resultados EI con los célculos
CC correspondientes a las velocidades mds altas de la Ref. [16]. En ausencia de resultados

experimentales, se considera que estos valores CC son los datos mas confiables en el rango
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Figura 4.1: Seccion eficaz total en funcion de la velocidad de impacto. para protones
(a) y particulas alfa (b) en colision con H(2s). Simbolos: — resultados EI: - -
resultados CDW; - - - resultados BKI; célculos de CC de Esry et al [16];
cuadrados vacios, resultados de Chan y Eichler [60]; tridngulos llenos, resultados

de Blanco et al (39); circulos vacios, resultados de Jouin y Harel [61].

de velocidades [0.1, 0.8] a.u. Para el caso de protones impactando sobre H(2s), en la Fig.
4.1(a) se puede observar que la curva EI tiene la misma pendiente que la curva CC [16]
pero se halla levemente por debajo de ésta. Para el caso de particulas alfa. Fig. 4.1(b), los
resultados EI muestran un buen ajuste con los valores de CC. En la Fig. 4.1(b) también
mostramos los resultados de CTMC de Blanco et al [59] y los calculos CC moleculares de
Jouin y Harel [61]. Por otra parte, los resultados eikonales de Chan y Eichler [60] conectan
elegantemente los métodos tedricos de altas energias con aquellos de energias intermedias.

Si bien la aproximacién eikonal no incluye el mecanismo de Thomas, el mismo solo es
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Figura 4.2: Seccién eficaz total en funcion de la velocidad de impacto. para protones
(a) y particulas alfa (b)en colisién con H(2p). Simbolos: — resultados El: - -

resultados CDW: - - - resultados BK1: ..... cédlculos de CC de Esry et al [16).

dominante a velocidades de impacto mas altas, tal como se vera en la Sec. 4.3.

También comparamos los resultados EI con los de la aproximacion CDW. En-las Figs.
4.1(a) v 4.1(b) observamos que los resultados CDW convergen a las curvas EI a medida
que la velocidad aumenta, y estan por encima de los valores CC para energias intermedias.
Graficamos ademas las secciones eficaces en la aproximaciéon BK1 como referencia para altas
energias. con la intencién de estimar la influencia de los mecanismos de colision muiltiple. La
gran discrepancia entre las aproximaciones BK1 y EI (o CDW) para v > 2 a.u. claramente
sugieren la importancia de los mecanismos dobles a altas energias.

Las secciones eficaces totales de captura desde H(2p) en colisiones con protones y

particulas alfa se grafican en Figs. 4.2(a) y 4.2(b), respectivamente. Nuevamente com-
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paramos el comportamiento de las curvas EI y CDW para velocidades intermedias con los
valores limites de los calculos de CC de Ref. [16]. Las curvas EI no tienden a las de CC
cuando la velocidad decrece. En la Fig. 4.2(a) se ve que las curvas CDW y CC se cruzan
a v ~ 0.8 a.u. aunque con distintas pendientes. Ciertamente, para el estado inicial 2p la
aproximacién CDW muestra un mejor comportamiento que la EI al compararlas con los
valores de CC de Esry et al [16]. Para altas energias los resultados EI y CDW se comportan

de manera similar.

4.2 Secciones eficaces parciales de captura a ny =4

En las Figs. 4.3 y 4.4 graficamos secciones eficaces parciales al nivel final ny = 4 para
proyectiles He** y Li** impactando sobre H(2s). Comparamos las tendencias de los re-
sultados EI y CDW a medida que la velocidad decrece con los calculos CC de Esry et al
[16] para He®* v con los de Toshima y Lin [18] para Li**. Como en la seccién anterior
graficamos también los resultados utilizando la aproximacion BK1. Para los subniveles 4s.
1p. v 4d las aproximaciones EI y CDW presentan oscilaciones que probablemente tienen
relacién con el nmimero de nodos de la funcién de onda radial final. Estas oscilaciones se
compensan al sumar las secciones eficaces parciales y no dejan huella a nivel de las secciones
eficaces de captura a la capa ny = 4, como se muestra en Fig. 4.5. Nuevamente. cuando la
velocidad disminuye. las secciones eficaces EI y CDW se aproximan a los resultados CC por
debajo v por encima, respectivamente. En cambio, para altas energias, los métodos CDW
v EI tienden al mismo limite. )

El comportamiento de las aproximaciones CDW y EI en los distintos casos estudiados
lleva a preguntarnos cudl de los dos métodos es el mas confiable en el rango de energias
considerado aqui. Dado que no hay resultados experimentales disponibles estamos forzados
a compararlos con los calculos de CC de Lin y colaboradores para energias intermedias.
Sin embargo de esta comparacién no puede inferirse una respuesta definitiva porque en la
mayoria de los casos cuando se encuentra un acuerdo numérico, las pendientes son diferentes.
Por otro lado podemos cuestionarnos si el extremo de altas energias de las curvas CC

mostradas en Figs. 4.1-4.5 es correcto. En este sentido, si la base atémica utilizada no es
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Figura 4.5: Secciones eficaces de captura al nivel ny = 4 para colisiones de iones He>*

y Li®* con H(2s), en funcién de la velocidad de impacto. La notacién es la de las

Figs. 4.3 y 4.4

suficientemente completa, los calculos CC tienden a BK1 para altas energias, como puede

vislumbrarse en algunos casos en las Figs. 4.3 y 4.5. Esto podria explicar las diferentes

pendientes de cruce entre las curvas CC y CDW.

4.3 Limites de altas energias

Dado que algunos de los resultados de CC mostrados en la seccién anterior parecerian tender
a los dados por la aproximacién BK1 cuando la energia de impacto aumenta, decidimos
investigar a partir de qué valores de energia el mecanismo de doble colisién representa una

contribucién importante. Es bien sabido que en los procesos de captura electrénica a muy
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altas energias de impacto, la contribucién del término correspondiente a la aproximacién
BK2 domina por sobre el de BK1 [15, 62]. Mientras la aproximacién BK1, siendo la teoria
mas simple, da una rapida referencia, la aproximacion BK2 provee la contribucién del
mecanismo de doble colisién [38]. Briggs y Dubé (2, 3] publicaron hace algunos anos un
estudio sistematico de los procesos de transferencia de carga con las aproximaciones BK1 v
BK2. Estos autores investigaron la captura desde el estado 1s a diferentes estados finales.
En esta seccién nosotros extendemos el estudio para captura desde n = 2.

Partiendo de las expresiones exactas [51, 14|, estudiamos los limites asintéticos de las
secciones eficaces en las aproximaciones BK1 y BK2, para velocidades altas no relativistas.
Llamamos a,.‘f }“ y 5: ;ﬂ a los limites asintoticos de las secciones eficaces en las aproxima-

ciones BK1 y BK2. Las expresiones que obtuvimos para las mismas (ver Apéndice A)

won Z5+2, 75+2ly
By = Ais e (4.2)
y
72y = Dntendls |y (60°) Py, (60°)] (4.3

El coeficiente A, tiene una expresion analitica, dependiendo sélo de los estados inicial ¥
final, en cambio el coeficiente By,i,,,1, depende de los nimeros cuanticos n;./;, ny.ly, v de
las cargas Z1 y Zp. EIl dngulo de 60° que aparece en los arménicos esféricos en la Ec.(4.3)
estd de acuerdo con la descripcidn clasica del proceso de doble colisién dada por Thomas
[15]. En esta descripcidn el electrén se desvia del ion proyectil en un angulo de 60° con
respecto a la direccidn del haz, y luego se desvia 60° del niicleo blanco, de maneta tal que
deja al electron con un momento casi nulo con respecto al nicleo proyectil. Shakeshaft [63]
desarrolld hace algunos anos la relacion entre las descripciones cldsica y la cuantica de este
mecanismo. Algunos valores de A;; y Bni;,n 1, de interés se muestran en las tablas 4.1 y
4.2.

Las formas asintéticas 5, ;“ y 8f }‘7 nos permiten estimar la velocidad de impacto critica

ve a partir de la cual el mecanismo de Thomas comienza a ser dominante. Usando las Egs.

(4.2) y (4.3) calculamos esta velocidad de manera que

Goy (ve) = i (ve). (4.4)
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Tabla 4.1: Coeficiente A; del limite asintético de las secciones eficaces de captura

BK1, expresado en unidades atémicas.

estado inicial ls 2s 2po 2p

estado final

1s 5.24 x 10*4 6.55 x 10%3 1.87 x 10+4 1.56 x 10*+3
2s 6.55 x 10+3 8.19 x 10+2 2.34 x 10*3 1.95 x
2P0 1.87 x 10+4 2.34 x 103 7.28 x 10%3 4.55 x
2p4 1.56 x 10+3 1.95 x 10%2 4.55 x 10%2 6.50 x
3s 1.94 x 10*3 2.43 x 10%2 6.93 x 10%2 5.78 x
3po 6.58 x 1013 8.22 x 10+2 2.56 x 10*3 1.60 x
3p+1 5.48 x 102 6.85 x 10%! 1.60 x 10+2 2.28 x
3dy 2.68 x 10*3 3.35 x 10%2 1.12 x 10%3 4.95 x
3dy, 5.68 x 10+2 7.10 x 10+! 1.86 x 10*2 2.07 x
3dyo 4.06 x 10+! 5.07 x 1010 1.03 x 10*! 1.94 x

Tabla 4.2: Coeficiente Bn,i, 0,1, del limite asinttico de las secciones eficaces de cap-

tura BK2, expresado en unidades atémicas.

estado inicial ls 2s 2p
estado final

1s 9.97 x 10+4 1.20 x 10+4 3.08 x 10%2
2s 1.20 x 10+4 1.85 x 10%3 3.25 x 10!
2p 3.08 x 10+?2 3.25 x 10+! 3.25 x 10+!
3s 3.65 x 103 6.70 x 10%*? 1.97 x 10+!
3p 1.03 x 10%2 2.40 x 10+! 8.51 x 10%°
3d 1.44 x 10%° 1.32 x 10%° 1.70 x 10*°
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Para captura desde el estado fundamental Dubé y Briggs [3] mostraron que a medida que
l; aumenta. v, disminuye. Nosotros encontramos que, para captura desde n; = 2, este
comportamiento se acentia. Por ejemplo, para la colisién de protén sobre hidrégeno, la
transicion 2p; — 1s da v, = 15.8 (3], mientras que la transicién 2p; — 2p; da v. = 3.8y
la transicion 2p; — 3d,, v. = 2.4. Notemos que estas velocidades estan incluidas dentro
del rango en el que hemos trabajado. Por otra parte, si los cilculos CC se extendiesen a
las velocidades v ~ v,, los estados intermedios que contribuyen decisivamente a af ;ﬂ (es
decir el continuo) deberian ser descriptos adecuadamente, por lo cual la base de funciones

de onda con la que se trabaja debe ser lo suficientemente grande como para incluirlos.

4.4 Leyes de escala

A pesar de que el valor absoluto de la seccidn eficaz BK1 es muy grande, como se observa
en las Figs. 4.1-4.5, ésta contiene la dependencia apropiada de los distintos pardmetros que
intervienen en la colisién. A partir de la forma asintética af}"‘ de la Ec. (4.2) obtenemos
una ley de escala para las secciones eficaces parciales de captura por iones multicargados.
en términos del carga del proyectil. Esta ley de escala permite graficar secciones eficaces
correspondientes a distintos proyectiles sobre una unica banda. Si escribimos la Ec. (4.2)

en funcion de los parametros escaleados (caracterizados por tildes) Zp y v definidos como

~ Zp -~ v
ip=—, v= =, (4.5)
ny zp
tenemos que
ZS+21 5421,
~BK1 ~ =7- 20 BK1 ~
9if = A; f~12+21 +2l; ~P:+2l T=2zp Uth (‘U) (46)

donde UZ r j( ¥) es una funcion universal dependiente de la carga del blanco Zr (en nuestro
caso ZT = 1), y de los estados inicial ¢ y final f. Esta ley de escala, valida para captura
desde cualquier estado inicial, es similar a una ya existente [21] para el caso de captura
desde el estado fundamental.

Esta misma dependencia de la seccién eficaz con Zp para estados iniciales con [; # 0

fue obtenida a partir de la aproximacion EI {14]. A velocidades de impacto intermedias y
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altas. las secciones eficaces para captura EI desde el estado inicial 1s en un dado nivel final

nyg. oE! | satisfacen

tng?

aﬁ{n; ~zp 2 ICV(ZP/"”)I2 UZT.i-"j(WP:)t (4.7)

donde
C(a) = exp(m a/2) T (1 - ia) (4.8)

es el factor de Coulomb proveniente de las condiciones asintdticas, UZT_;‘,L,(WP,) es una
funcién universal dependiente de la carga del blanco Zr, del estado inicial ¢ y del numero
cuantico principal de la capa final ny. La variable Wp, es el momento transferido escaleado.

definido como
~ 194 924321
Wp, = b 0 Hor =0 (4.9)
Zp 20

con Wp. la componente paralela a la velocidad incidente del momento transferido usual del
provectil. Wp = R; — upK;, v 3r = Z1/(nip).

En la derivacién de ambas leyes de escala (Ecs. (4.6) y (4.7)) se consideran proyectiles
completamente desnudos. y la condicién Zr < 1 (la velocidad del electrén ligado al blanco
menor que la del electron ligado al proyectil) a velocidades intermedias.

Para velocidades altas C(Zp/v) ~ 1y Wp, ~ /2, con lo cual a partir de la Ec. (4.7)
reobtenemos la ley de escala derivada de BK1 dada por la Ec. (4.6).

Utilizamos la Ec. (4.7) para definir las secciones eficaces escaleadas escaleadas como
7+2l;

Oin kgd
= TC}W ~ UZT'."n!(WPz), (410)

Siing i
En la Fig. 4.6 (a) mostramos estas secciones eficaces escaleadas para captura desde H(2s)
a los niveles finales n; = 1 — 4 por proyectiles H*, He?*, y Li**, en funcién del momento
transferido escaleado Wp:. Puede observarse que todos los resultados correspondientes al
estado inicial 2s y diferentes n; pueden reunirse en una franja angosta, mostrando una
suave variacién de la funcion Uz,.,;_,,,(Wp,) con ny. A priori no habria ninguna evidencia
que permitiera inferir esta dependencia suave de Uz,.,,',n!(Wp,) con ny.
En la Fig. 4.6(a) graficamos también los resultados de CC de Esry et al[16] para captura

a ny = 2.3 por protones, y a ny = 3,4 por particulas alfa, y también los de Toshima y Lin
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Figura 4.6: Seccidn eficaz escaleada Sa, n,, para captura desde H(2s) a los niveles

ny = 1 — 4 en funcién de I'T’p_. (a) resultados EI (los nimeros indican las correspon-

dientes cargas del proyectil); los circulos llenos son los célculos CC de Esry et al [16]

(Zp=1.ny =23y Zp =2.ny5 = 3,4) y de Toshima y Lin (18] (Zp =3. ny =4).
(b) resultados CDW para Zp = 2,3.

[18] a ny = 4 por proyectiles Li**. En todos los casos las velocidades consideradas son 0.6

v 0.8 a.u. Estos resultados verifican muy bien la ley de escala, a pesar de que los resultados

de Esry et al [16] para protones no verifican la condicién 37 < 1 necesaria en el rango de

velocidades intermedias.

desde los estados iniciales 2po y 2p; del hidrégeno, respectivamente. Nuevamente. los resul-
tados EI para los niveles finales n; = 1—3 de proyectiles H*, He?*, y Li** pueden agruparse

en una delgada banda si se grafican en funcién del momento transferido escaleado Wp,. Esta

En las Figs. 4.7(a) y 4.8(a) mostramos las secciones eficaces escaleadas para captura
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Figura 4.7: Seccidn eficaz escaleada Sap,,n,, para captura desde H(2po) a los niveles
ny =1— 3 en funcidn de Wp.. (a) resultados EI (los nimeros indican las correspon-

dientes cargas del proyectil), (b) resultados CDW para Zp = 2.3.

ligera variacion con ny se observé va antes para captura desde el 1s [21] y la corroboramos
ahora para los estados iniciales 2s, 2py y 2pl. Este es un hallazgo importante que permite
ahorrar mucho tiempo computacional.

En las Figs. 4.7 v 4.8 no se han incluido los resultados EI correspondientes a la regién de
energias 1 > U > Zr debido a que en esta region la banda correspondiente a ny = 1 no sigue
la tendencia universal. También nos parece interesante notar que los valores descartados
son precisamente aquellos que subestiman los resultados de Esry et al [16] en la Fig. 4.2. Si
graficamos juntas las secciones eficaces escaleadas correspondientes a los estados iniciales
2po v 2p,. éstas caen en una [ranja relativamente delgada, lo cual muestra ademas una

ligera dependencia con el nimero cuintico magnético inicial m;.
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Figura 4.8: Similar a la Fig. 4.7 para la seccidn eficaz escaleada Sy, ,, para captura

desde H(2p;).

En las Figs. 4.6(b), 4.7(b) v 4.8(b) mostramos los resultados de las secciones eficaces
escaleadas calculadas usando CDW. Puede observarse que la aproximaciéon CDW verifica

las leves de escala propuestas. En todos los casos la curva universal CDW concuerda bien

con la EI para Wp, > 0. y ambas curvas se separan cuando Wp, se vuelve negativo.

4.5 Conclusiones

Hemos estudiado la captura parcial y total desde los estados excitados H(2s) y H(2p)
por colisiones con iones H*, He?* y Li**. Resultados de las aproximaciones EI y CDW
para velocidades de impacto moderadas y altas se compararon con otros valores teoricos

v con los extremos de mds altas velocidades de los cdlculos de CC existentes. Concluimos
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que en el caso de captura desde H(2s) las aproximaciones EI y CDW producen resultados
aceptables. Para captura total desde H(2p) la aproximacién EI a energias intermedias da
resultados menores que los de CC y CDW. Al margen de esta confrontacién entre distin-
tas teorias serian necesarios resultados experimentales para tener conclusiones definitivas.
Para comprender estos resultados, hemos estimado la importancia relativa de la colision
doble sobre la simple para captura desde n; = 2, y hemos encontrado que el mecanismo
doble contribuye decisivamente para las velocidades mas altas consideradas en este trabajo.
Finalmente, hemos investigado una regla de escala en términos de la carga del proyvectil
para las secciones eficaces parciales. Esta regla de escala nos permite graficar juntos resul-
tados de diferentes provectiles y estados finales en una banda universal. La regla no sdlo es

satisfactoria para los valores EI sino también para los calculos con CDW y CC.



Capitulo 5

Regla de propension para la
distribucion de subestados

magnéticos

Lundsgaard y Lin (1992) [26] estudiaron las distribuciones de poblacién de subestados
magnéticos de estados excitados en procesos de captura electrénica debida a colisiones entre
iones multicargados y atomos. Ellos observaron que si los ejes de cuantificacion se eligen
perpendiculares al plano de colisidn, los subestados finales predominantemente poblados son
aquellos con m = —I, donde [ y m son los nimeros cuanticos orbital y magnético del estado
final. respectivamente. En trabajos posteriores [18, 27] demostraron que la dependencia de
las probabilidades de captura con la orientacién del estado inicial del electrén sigue una
regla similar. Lin y su equipo [18, 26, 27] explicaron esta tendencia a poblar el subestado
magnético final m = —! desde el punto de vista clasico. Cuando los ejes de cuantificacion
se eligen perpendiculares al plano de colisién (ver Fig. 5.1) un electrén con m = —I
sigue la rotacion del eje internuclear permaneciendo en dicho plano. En consecuencia, la
captura electrénica resulta mas probable a un estado final en donde el sentido de rotacion
del electrén sea idéntico al del eje internuclear. Esta regla de propension probé ser valida
para transiciones a grandes parametros de impacto y velocidades del proyectil cercanas a la

velocidad orbital del electrén en el blanco. A velocidades de impacto mas bajas el electrén
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tiene suficiente tiempo para oscilar entre los dos centros de colisidn, y entonces la regla de
propension es menos satisfactoria.

En este capitulo nos ocupamos de estudiar la validez de esta regla para poblar subestados
magnéticos. en el rango de energias intermedias y altas. El resultado no es evidente dado
que la misma se explica en términos de la fisica clasica. Sin embargo, como veremos en la
Sec. (5.2), a partir de los formalismos colisionales de altas energias comprobamos que la

tendencia a poblar los subestados con m = —![ es valida también en este rango de energias.

5.1 Desarrollo a velocidades intermedias y altas

Estudiamos la poblacion de los subestados magnéticos finales en colisiones de iones multi-

cargados desnudos con H(ls),
P+ H(ls) = (P+ée)um + H*. (5.1)

Partimos del elemento de la matriz de transicién, Ty, para la reaccién (5.1) calculado
utilizando el sistema de coordenadas (z,y, z) usual, con el eje de cuantificaciéon z tomado
a lo largo de la direccién del haz incidente. A partir de los Ty, obtuvimos las amplitudes
de transicion. anm(p) (siendo p el parametro de impacto), mediante una transformacion de
Fourier.

La regla de propensién [18, 26, 27] requiere de la rotacién del sistema de coordenadas
usual (z.y, z) al sistema de coordenadas natural (z’,y’, z’) mostrado en la Fig. 5.1. En este
nuevo sistema el eje z’ esta en la direccién del haz incidente y el eje y’ estd incluido en el
plano de colisién, de manera tal que el proyectil se mueve del lado de y’ positivo. El eje
de cuantificacién z’ es perpendicular al plano de colisidn, formando un sistema cartesiano
siguiendo la regla de la mano derecha, (z',y’,z’ ). En el sistema natural, la amplitud de

transicion A.a(p) se obtiene a partir de anim(p) utilizando la siguiente transformacion

unitaria !

Aum(p) = ZD;M(w)anlm(P)a (5.2)

'Para una transicién general n;lym; — nglymy, encontramos que Ani A, .m0, M, (P)

!
Zm._m! Dir.i.M. (“’)Dn!:, My (“")an.l.mnn;‘j"'! (p)-
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y'A

Figura 5.1: Sistema de coordenadas natural, donde el eje 2’ apunta hacia afuera del

plano del papel

{

! ar (W) es el coefi-

donde M es el nimero cuantico magnético final con respecto al eje 2/, D
ciente de Wigner [64] y w es el angulo de rotacién del eje z al z alrededor del eje y, es decir.
w = —90°. Nétese que los nimeros cuadnticos n/ no cambian con la rotacién del sistema

coordenado.
En el sistema de coordenadas usual. la simetria cilindrica con respecto al eje = nos

permite obtener la seccién eficaz de captura onim como

Onim = 27r/p dp |anim(p)|?. (5.3)

A pesar de que esta simetria se pierde en el sistema de referencia rotado, podemos definir

la cantidad én;ps como

bimt = 2W/P dp |Anm(p). (5.4)
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Esta cantidad no estd relacionada con ninguna seccion eficaz experimental. sino que es una
medida de la probabilidad total de poblar el subestado M a través de todo el rango de p

en el plano de colisiéon. Ambas magnitudes estan relacionadas por

(1]
Ot
~

Oni = z Onim = Zénlh'h (
m M

donde o, es la seccién eficaz de captura para la subcapa nl. Si el resultado de 6,as
correspondiente a un valor particular de M fuera el unico término dominante en la sumatoria
de la Ec. (5.3), entonces este é,ips seria una buena estimacion de la seccién eficaz o, la
cual si es una cantidad susceptible de ser medida experimentalmente. Esta es. justamente.
la utilidad de la regla de propension. Por ejemplo, para obtener o,; cuando / es muy grande.
en vez de calcular la contribucion de los 2! 4+ 1 subestados magnéticos, podemos estimar su
valor solamente calculando 8,;_;.

Definimos la distribucién fraccionaria A,jps como el porcentaje con que cada dnips con-

tribuve a oy
Snim
Oni

x 100. (5.6)

Anh\/l =

5.2 Resultados

Se calcularon las distribuciones fraccionarias é,ar para el caso de la reaccion (5.1) utilizando
resultados de probabilidades de captura obtenidos con las aproximaciones eikonal impulsiva
(EI) y continuum-distorted- wave (CDW) [28]. Ambos métodos, ya mencionados en los
capitulos anteriores, son validos para tratar una amplia variedad de sistemas colisionales
[21, 65, 66] en las regiones de energias altas e intermedias. Utilizamos la ley de escala de la
Sec. 4.4 para mostrar los valores de A obtenidos, graficindolos en funcién del momento
transferido escaleado Wp, de la Ec. (4.9).

En las Figs. 3.2 y 5.3 se muestran las distribuciones fraccionarias EI y CDW. respec-
tivamente. Las velocidades consideradas son mayores que la velocidad del electrén en el
estado inicial. es decir v > Zr. Los valores de Zp utilizados fueron Zp = 3 a 6 para n = 2
v3, v Zp=>5a8 paran =4. Como el estado inicial 1s es simétrico respecto al plano de

colisién, solamente contribuyen las amplitudes que tienen valores pares de | — M [18. 26. 27).
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Esto implica que para cada subcapa nl, el nimero cuantico magnético M asociado con el
sistema de coordenadas natural cambia en pasos de a dos.

En las Figs. 5.2 y 5.3 se puede observar que los Ayar con M = —[ son ampliamente
dominantes en todos los casos considerados, tal como predice la regla de propensiéon. Vemos
ademas que la regla de escala es buena para graficar los valores de A,y correspondientes a
diferentes cargas de proyectil en forma conjunta. Los resultados para Zp = 3 se graficaron
de manera distinta al resto para mostrar una ligera desviacién con respecto a la banda
universal en la region de velocidades intermedias. Esto se debe a que para Zp =3y n >3
la condicién Z7 < Zp/n. necesaria para la validez de la ley de escala. no se verifica.

Los resultados EI y CDW verifican fuertemente la tendencia cualitativa dada por la
regla de propension. Sin embargo, comparando las Figs. 5.2 y 5.3 ambas teorias muestran
diferencias en los valores absolutos de las distribuciones de M cuando se incrementa /.
Para | = 1 las distribuciones fraccionarias EI y CDW tienden al mismo limite superior de
energia. aunque presentan diferentes estructuras a energias intermedias. Para [ = 2 ambas
aproximaciones dan valores de A,y que difieren en menos del 20% para sz > 1. El peor
caso corresponde a / = 3; mientras que la aproximacion CDW predice que A,4;_3 decrece con
el incremento de energia (o equivalentemente con el incremento de Wp, ), en la aproximacién
El es casi constante. Las grandes velocidades que hemos considerado se aproximan al limite
en donde el mecanismo de Thomas (ver Sec. 4.3) comienza a ser dominante.

Los resultados de A en las aproximaciones CDW y EI decrecen cuando M va desde
—[ a . de acuerdo a lo descripto por Lin y sus colaboradores {26, 18, 27]. Sin embargo
para [ = 2 la aproximacion CDW da Apg2 > Apgo, mostrando un cambio de orden en las
distribuciones de menor contribucién a o,;. Por otro lado, las aproximaciones EI y CDW
dan valores similares de secciones eficaces o, para Wp, >0

Para bajas velocidades la regla de propensién se aplica especialmente a grandes parametros
de impacto [18, 26, 27]. Para estudiar esta tendencia graficamos en la Fig. 5.4 las prob-
abilidades de captura |A4sam(p)|? para colisiones de C®* sobre H(ls) a v = 6.36. Este
es el mismo sistema colisional estudiado por Lundsgaard y Lin a velocidades mas bajas

(v = 0.2 — 0.8). Los resultados obtenidos en las aproximaciones EI y CDW se muestran
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Figura 5.2: Distribuciones fraccionarias de subestados magnéticos M en la aproxi-
macion El, en funcion del momento transferido escaleado, para colisiones de distintos
iones desnudos sobre H(1s). Nétese que M se define con respecto a un eje de cuan-
tificacion perpendicular al plano de colisién como se explica en el texto. Simbolos:

circulos llenos. resultados correspondientes a proyectiles de cargas Zp =5, 6 v 8:

circulos vacios, Zp = 3
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Figura 5.3: Similar a la Fig. 5.2. pero para la aproximacién CDW
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[&]]
N

en la Fig. 5.4. Pueden reconocerse tres regiones dentro de esta figura: para p — 0 las
probabilidades de los diferentes subestados M son casi iguales; para parametros de impacto
intermedios (p ~ 1), la cual es la regién de interés, las probabilidades con M = —{ domi-
nan: y, por ultimo, para p — oo. donde la contribucién a o, es despreciable, ambas teorias
difieren marcadamente. En esta region la aproximacion EI verifica fuertemente la regla de
propension, mientras que las probabilidades CDW correspondientes a diferentes subestados
M se entremezclan. Esta diferencia en los comportamientos de ambas teorias es un punto

interesante para estudiar en el futuro.

5.3 Conclusiones

Se esperaba que la regla de propensién para la poblacién de los subestados magnéticos
fuera valida sélo en la region en la cual la velocidad del proyectil es cercana a la velocidad
orbital del electron en el blanco. ya que la explicacién de la misma a bajas velocidades fue
dada en términos de la fisica cldsica. Sin embargo en este capitulo hemos probado que en el
rango de velocidades intermedias y altas, la propensién de los procesos de captura a poblar

predominantemente los subestados magnéticos con M = —[ también es valida.
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Figura 5.4: Probabilidades de captura |Aasar(p)|? en funcién del parametro de im-
pacto p. para la colision de C®* sobre H(ls), a velocidad v = 6.36. Los calculos se
realizaron con las aproximaciones EI y CDW. Notacidn: linea sélida. M = —3: linea

entrecortada larga, M = —1; linea entrecortada corta, M = 1: y linea de puntos.
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Capitulo 6

Estados de carga salientes en

colisiones rasantes ion-superficie

6.1 Introducciéon

El estudio de las colisiones ion-solido nos da la posibilidad de relacionar la fisica atémica con
la fisica de la materia condensada. Del analisis comparativo de las colisiones ion-datomo. ion-
solido (transmision) e ion-superficie (incidencia rasante) podemos obtener informacidn util
acerca de la estructura del sdlido, ademas de una comprensién sistematica de las colisiones
atomicas con la materia.

En este capitulo se presenta una aplicacién de lo visto hasta aca para colisiones ion-
atomo al caso de colisiones ion-superficie. Encaramos el estudio de este tipo de colisiones
desde el punto de vista de la fisica de colisiones atémicas, teniendo en cuenta procesos
binarios ion-atomo repetidos a lo largo de una trayectoria. En particular. realizamos el
calculo tedrico de las fracciones de carga salientes en una colisién ion-superficie rasante
a altas velocidades. Por colision rasante entendemos aquella en la cual los dngulos de
incidencia considerados son suficientemente pequenos como para que el ion no penetre en el
solido antes de ser reflejado. Ultimamente se ha prestado mucha atencién a la descripcion
tedrica de las distribuciones de estados de carga en este tipo de colisiones [34. 35, 36, 37].

El procedimiento usual para obtener el estado de carga de un ion impactando sobre una
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superficie a grandes velocidades. consiste en considerar el balance entre los procesos de
captura y pérdida de electrones que tienen lugar durante la colisién [34, 35, 36. 37]. Captura
de electrones que pasan de estar originalmente ligados a los 4tomos de la superficie a estados
ligados al provectil, y pérdida de electrones del proyectil que debido a la interaccién con
los atomos de la superficie adquieren suficiente energia como para pasar a un estado del
continuo (ionizacién del provectil). Nosotros seguimos aqui este procedimiento habitual.

Generalmente se espera que a medida que el ion se aproxime a la superficie su estado de
carga tienda al de iones en solidos. y luego se aleje de la superficie con este estado de carga.
En el capitulo presente vamos a mostrar que a grandes velocidades esto no es cierto. El
estado de carga llega a un valor de equilibrio cuando se encuentra muy cerca de la superficie.
v a otro cuando se aleja de la misma. La diferencia entre estos dos valores se debe. como
veremos, a los distintos rangos de los procesos de captura y pérdida de electrones a altas
velocidades. Muy cerca de la capa externa de atomos de la superficie ambos mecanismos
estan presentes, pero a partir de cierta distancia la captura es despreciable y sélo sobrevive
la pérdida de electrones. Por esta razon el estado de carga con el cual el provectil emerge
de la superficie es mayor que el que tenia en las proximidades de la misma. Esta conclusion
concuerda con los resultados experimentales de Fritz et al [37] para iones multicargados.
También con mediciones de Minniti [67, 68] quien en su Tesis Doctoral muestra resultados
experimentales para las cargas medias en colisiones ion-superficie mayores que las obtenidas
en colisiones ion-solido. Precisamente, la aplicacién del formalismo colisional al calculo
tedrico de las fracciones de carga que realizamos en este capitulo se inicié con la inquietud
de Minniti. con quien intercambiamos informacién al respecto.

Nos concentramos en colisiones de iones de He y Li con una superficie SnTe(100), que
es la utilizada por el grupo experimental de Kyoto [35, 36, 37]. El capitulo se organiza
de la siguiente manera: en la Sec. 6.2 se desarrolla el modelo tedrico y la aproximacion
utilizada para describir la trayectoria del ion frente a la superficie. En la Sec. 6.3 se
describe el método usado para calcular las probabilidades de pérdida electrénica. En la
Sec. 6.4 se presentan tablas con las secciones eficaces de captura utilizadas. En la Sec. 6.5

mostramos los resultados obtenidos y en la Sec. 6.6 comparamos estos valores con los datos
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experimentales existentes y presentamos las conclusiones del capitulo.

6.2 Teoria

Consideremos un proyectil pesado (de carga Zp, masa Mp y velocidad v ) colisionando en
forma rasante con una superficie sélida. El dngulo de incidencia es 6;, como se muestra
en la Fig. 6.1. El estado de carga del ion durante la colisién esta determinado por los
procesos de captura y pérdida de electrones. Para un dado estado de carga del provectil
j (0 € j < Zp), la evoluciéon temporal de la fraccién de carga. Fj, estd gobernada por el
siguiente sistema de ecuaciones acopladas

dF;

o > [0 FiPrj(z) — v Fi Pir(2)) (6.1)

k

donde v, es la componente de la velocidad de impacto paralela a la superficie v t es el
tiempo. El primer término de la sumatoria representa los procesos que pueblan el estado
de carga j, mientras que el segundo los procesos que despueblan j. Las probabilidades de
transicién por unidad de camino recorrido Py;(z) [29, 30] para una trayectoria casi paralela

a la superficie a una distancia z de la primer capa de atomos del sélido, esta dada por

Pyj(z) = és /_Z ’Akj(ﬂ =/y? + 2?)

con y el eje de coordenadas paralelo a la superficie y perpendicular a la velocidad. és

2
dy, (6.2)

la densidad superficial de atomos blanco, y |Ax;(p)|* la probabilidad de transicién en el
formalismo de parametro de impacto para la carga del ion cambiando de k£ a J, en una
colisién binaria entre el proyectil y el atomo blanco.

Siguiendo a Lucas [69] nos resulta conveniente expresar las ecuaciones diferenciales (6.1)
en términos del parametro 7 = /22 — zZ en vez de ¢, donde zg es la distancia de maximo
acercamiento a la superficie y 7 € (—00,00). De esta manera obtenemos

d-j} = a(r) 3 [FiPis(r) = FiPi(7)], (6.3)
13

donde el coeficiente «(7) es
T2 vz

224+ 712 |v.(7)|

(6.4)

a(r) =
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Figura G6.1: Sistema de coordenadas y trayectoria del ion en una colisidén rasante con

una superficie de SnTe(100).

v v. es la componente de la velocidad del proyectil normal a la superficie.

El rango de un dado proceso colisional es proporcional al valor medio (z),; definido

como

(2}, = 150z Prj(z)dz
TR Py(z)dz

Veremos mas adelante que el estado de carga saliente del proyectil depende de los valores

(6.3)

comparativos de los rangos de captura y pérdida electronica. A continuacién resumimos

las aproximaciones utilizadas en este capitulo.

6.2.1 La trayectoria

En la Fig. 6.1 se muestra la trayectoria del ion colisionando en forma rasante con la

superficie de SnTe(100). Consideramos la reflexion especular del proyectil, de manera que
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6; = 0,. Utilizamos un sistema de coordenadas tal que la superficie estd en el plano (z.y)
v el ion se mueve en el sentido positivo del eje z. En la Fig. 6.1 sefialamos el borde del
jellium (o gel) ! del SnTe. el cual esta desplazado de la primer capa de dtomos en = = 2.99
a.u. [34]. Como se hace usualmente, suponemos que el proyectil sufre una colisidn elastica
con la superficie y que v, > v no cambia durante la colisién. La componente de la velocidad
normal a la superficie se obtiene de la conservacion de la energia en la direccion transversal

E;. de manera que
1
2

donde V(z) es el potencial de interaccion entre el proyectil y la superficie. Consideramos

E(8;) = %Mp (vsin8;)? = =Mpv? + V(z), (6.6)

un potencial de Moliere para describir esta interaccion, dado por
3
V(z) =2nésZt2p Zl "3—:6-'6' z, (6.7)
=

con los parametros de Moliere [70] v; = (0.35, 0.55, 0.1), B; = (0.3/arF, 1.2/arF, 6/arF) ¥
el coeficiente de apantallamiento de Thomas-Fermi arr = 0.885(2,1;/2 + Z’}/2)—2/3_ La carga
de blanco Zr correspondiente a la superficie SnTe se aproximé como Z1 = (Zsn + Z71.)/2 =
51. lo cual es una buena aproximacién ya que las cargas nucleares del Sn y el Te son muy
similares (Zs, = 30 y Zr. = 52). El potencial imagen no fue tenido en cuenta porque es
despreciable en el rango de velociades con las que trabajamos aqui [30].

El punto de retorno de la trayectoria 2o se obtiene de la Ec. (6.6) usando que zo
corresponde a v. = 0, tal que F,(6;) = V(20). El angulo critico 6., definido como el angulo

de maximo acercamieno a la superficie, resulta de igualar E,(8.) = V(zo = 0).

6.3 Pérdida Electronica

En la actualidad hay diferentes modelos tedricos para describir los procesos de ionizacion
a altas energias, tales como el modelo de expansion multipolar definida en un centro
(MEDOC) [71, 32] o la aproximacidén continuum distorted wave eikonal initial state (CDW-

EIS) [42. 72, 73], entre otros. En esta seccion desarrollamos un método relativamente simple

1Consideramos el modelo de jellium para describir los electrones libres en el sélido
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para describir procesos de ionizacion a energias de impacto intermedias vy altas. basado en
la primer aproximacién de Born [39, 74, 75, 45, 76], normalizado siguiendo el método de
Kaneko [8]. Los valores de probabilidades de transicion que obtenemos son comparados con
los resultados de MEDOC (71, 32, 33] para altas energias, y de Classical Trajectory Monte
Carlo (CTMC) (77, 78, 34] para energias intermedias, con buen acuerdo en ambos casos.

El método tedrico utilizado se resume a continuaciéon. A partir de la expresion para
el elemento de matriz de transicién de ionizacién de la Ec. (2.46), se calcularon las prob-
abilidades de pérdida electrénica en primera aproximacién de Born [39. 74, 75. 45, 76).
El potencial utilizado para describir la interaccién entre el dtomo neutro y el electrén del
proyectil es el potencial de Moliere

z ,
V(r)= ==Y ye™, (6:8)

donde los parametros +;, 3; son los dados para la Ec. (6.7). Para comprobar esta eleccion
se repitieron los cdlculos utilizando funciones de onda de Hartree-Fock [79] para representar
al atomo neutro, obteniendo valores muy similares para las probabilidades de transicion.
como se observa en la Fig. 6.2. Tambien se realizaron los mismos calculos considerando solo
los electrones de las capas internas para el apantallamiento del blanco, y los electrones de
la banda de valencia como gas de elctrones libres. En la Fig. 6.2 se muestran los resultados
obtenidos. Dado que no se observan diferencias apreciables utilizando cualquiera de los
métodos. optamos por quedarnos con la simple forma analitica dada por el potencial de

Moliere.

Como un segundo paso mejoramos el tratamiento a primer orden perturbativo re-

definiendo la probabilidad de ionizacion del proyectil segiin el modelo de Kaneko [8]. en

la forma
pl(p) =2 2
Pi(p) = [W] sin® [pi(p)'/?] (6.9)
p(p) = pilp) + ;;on(p), (6.10)

pi(p) la probabilidad de pérdida en primera aproximacién de Born y p.(p) la probabilidad

de excitacion desde el estado fundamental al estado excitado n. Para grandes pardmetros
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Figura 6.2: Probabilidad por unidad de camino recorrido P)2, donde los subindices
indican la carza inicial y final del provectil, para la colisién Het+ Te a velocidad v =
2.64 a.u. Simbolos: — resultados utilizando el potencial de Moliere para describir
la interaccién con el dtomo neutro; - - - resultados similares utilizando funciones de
onda de Hartree-Fock; -.-.- los mismos resultados. pero considerando los electrones de
la banda de valencia como gas de electrones libres; ...... resultados MEDOC obtenidos

por V. Rodriguez, donde se utiliza el potencial de Moliere para la carga efectiva del

Te (33]. -

de impacto p, py < 1 y la Ec. (6.9) se reduce al resultado a primer orden P;(p) = pi(p)-
Obtuvimos la probabilidad de excitacién extrapolando la seccién eficaz doble diferencial
(diferencial en el parametro de impacto y en la energia del electrén ionizado) a energias
negativas correspondientes a estados ligados del electrén en el proyectil. siguiendo la regla

de Oppenheimer. La expresién utilizada es la siguiente

o

| _ w1, (dpi(p)
> palp) = Eznszp (—de )go (6.11)

n=2
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= 0.202 Z2 (dp;£”)> , (6.12)
e=0

donde ¢ es la energia del electrén y [dp;i(p)/de]e=o0 es la seccidn eficaz de ionizacién doble
diferencial. derivada de la Ec. (2.41) integrando en el dngulo sélido del electron ionizado.
v evaluada luego en el limite € — 0.

Se calcularon probabilidades de transicién y secciones eficaces de pérdida electrénica en
colisiones binarias de iones de He y Li con uno o dos electrones. con atomos neutros Sn y Te.
Para ionizacion de He por colisién con Te neutro, comparamos nuestros resultados con los
de MEDOC obtenidos por V. Rodriguez [33], encontrandose diferencias para las secciones
eficaces menores que 10% (5%) a velocidad 2.64 (3.87). La probabilidades de transiciéon por
unidad de camino recorrido obtenidas a partir de los dos métodos muestran gran acuerdo.
como puede observarse en las Figs. 6.2 y 6.3.

Por otro lado, en la Fig. 6.4 se comparan las probabilidades de pérdida electronica
por unidad de camino recorrido para iones de Li a 0.3 MeV/amu colisionando con la su-
perficie SnTe, con los resultados de Classical Trajectory Monte Carlo (CTMC) obtenidos
por Reinhold et al [34]. En este caso, obtuvimos (z),, = 0.67 mientras que el valor de
CTMC es (z)ZCSTMC = 0.66. Notemos que a pesar del buen acuerdo obtenido. en realidad
0.3 MeV/amu es una energia intermedia que corresponde al limite inferior de validez de
nuestro método tedrico, siendo nuestros resultados mas confiables para energias mas altas.
En cambio tenemos grandes diferencias con el modelo de Bohr-Lindhard [35]; por ejemplo
para impacto de Het a 1.5 MeV sobre SnTe Bohr-Lindhard da (= ?2" = 0.70 mientras que
nosotros obtenemos (z),, = 0.98. i

Para describir las colisiones con iones con dos electrones usamos un modelo de un unico
electrén con una carga efectiva para el ion calculada de manera de obtener la energia de
Hartree-Fock para el estado inicial 1s correcta [79]. En las Tablas 6.1 y 6.2 se muestran los
resultados para las secciones eficaces de pérdida electrénica correspondientes a proyectiles
He y Li. respectivamente. En la Tabla 6.3 se presentan los valores obtenidos para los rangos
de pérdida (=) Zp-1.2, €0 los mismos casos. Presentamos sélo los valores correspondientes a
las transiciones (Zp — 1) — Zp, pues éstas son las dominantes para establecer el estado de

carga del ion en colisién con la superficie.
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Figura 6.3: Similar a la Fig. 6.2 para la velocidad v = 3.87 a.u. Solo se grafican
en este caso nuestros valores utilizando el potencial de Hartree-Fock, y los valores de

MEDOC obtenidos por V. Rodriguez [33].

Tenemos que senalar que no se han tenido en cuenta procesos de antiscreening (inter-
accion electron-electron) {80, 81]. Si los mismos fueran incluidos los resultados para las
secciones eficaces de pérdida serian mayores que los presentados en las Tablas 6.t y 6.2. La
contribucidén del antiscreening es relevante a largos parametros de impacto siendo despre-
ciable a pequenas distancias (82]. Como nuestros resultados de estados de carga dependen
fuertemente de los valores de Py;(z) a pequefios z y cambian muy poco para = > 2 a.u. el
antiscreening deberia incluirse solamente si es apreciable a distancias menores que ésta.

En la Ref. [34], ver Fig. 6.4, se tom¢ en cuenta la contribucién a la pérdida de electrones
del proyectil debida a los electrones libres del blanco, considerando valores experimentales
de secciones eficaces de ionizacién por impacto de electrones. Los resultados obtenidos

muestran que esta contribucion comienza a ser apreciable a distancias mayores que 2 a.u.
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Figura 6.4: Probabilidad por unidad de camino recorrido Pa3, donde los subindices
indican la carga inicial v final del proyectil, para la colisién (0.3MeV/amu) Lit+
SnTe. Simbolos: — nuestros resultados : ...... resultados de Classical Trajectory

Monte Carlo de la Ref. [34].

de la superficie del SnTe considerada. Nuevamente las fracciones de carga cambian muy

poco en esta region por lo que el estado de carga emergente es casi independiente de esta

consideracion.

6.4 Captura electrdnica

Se consideran procesos de captura en colisiones simples de iones de He y Li con atomos de
Sn v Te. Se utilizan resultados de la aproximacién eikonal impulsiva [4, 31] con la que se
trabajo en los capitulos anteriores.

En las Tablas 6.1 y 6.2 se muestran los resultados para las secciones eficaces parciales de
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Tabla 6.1: Secciones eficaces o; ;+, para iones de Het*® colisionando con atomos de

Sn y Te. Los resultados se presentan en unidades atémicas.

v(u.a.) 3.16 3.87 4.47

Sn  oy0(4s) 3.98 x 104 3.47 x 10-4 5.28 x 10~4
o10(4p) 1.11 x 10~2 8.57 x 10-3 6.13 x 10-3
o10(4d) 3.97 x 10-! 2.64 x 10~! 1.56 x 10~!
a10(58) 9.43 x 1073 4.30 x 1073 2.71 x 10~3
o10(5p) 2.65 x 10-2 7.65 x 1073 2.44 x 1073

oio(total) 534 x 10! 342 x 10~} 2.02 x 10-!
oor(total)  2.80 x 10¥! 2,59 x 10¥!  2.48 x 10+!

Te oa10(4s) 4.59 x 104 3.21 x 10-4 3.84 x 10~*
o10(4p) 5.83 x 1073 5.34 x 10-3 4.37 x 1073
o10(4d) 1.78 x 10! 1.31 x 10-! 9.30 x 10-2
a10(5s) 9.99 x 10-3 4.61 x 1073 3.20 x 1073
o10(5p) 7.53 x 10~2 2.73 x 102 1.04 x 10~2

oro(total)  3.24 x 10! 2.03 x 10! 1.34 x 10~
oor(total)  2.82 x 10¥! 2,61 x 10+! 2.62 x 10+!

Sn  oa1(4s) 7.60 x 10~4 5.30 x 10~4 7.44 x 104
o21(4p) 2.66 x 10~2 1.61 x 102 1.18 x 10-2
o21(4d) 7.08 x 10~! 4.26 x 10! 2.41 x 10~}
721(5s) 2.99 x 10-2 1.28 x 10~2 6.87 x 10~3
a21(5p) 2.98 x 1072 8.61 x 10~3 2.78 x 1073

oa1(total) 9.56 x 10~! 5.58 x 10~} 3.16 x 10~}
o12(total) 7.45 x 10+° 7.06 x 10+° 6.70 x 10%°

Te o21(4s) 7.88 x 10~* 5.80 x 10~* 4.62 x 10—4
o21(4p) 1.45 x 1072 9.85 x 10-3 7.47 x 10~3
021(4d) 2.65 x 107! 1.95 x 10~! 1.43 x 10!
o21(5s) 3.37 x 1072 1.51 x 10-2 8.75 x 1073
021(5p) 1.07 x 10! 3.56 x 10-2 1.26 x 10-2
o1 (total) 5.06 x 10~! 3.08 x 10! 2.07 x 10-1!

o12(total) 7.46 x 10%° 7.20 x 1010 6.73 x 10%°
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Tabla 6.2: Secciones eficaces o; ;+) para iones de Lit® colisionando con dtomos de Sn

y Te. Los resultados se presentan en unidades atémicas.

v(u.a.) 4.00 4.47 6.00
Sn  o21(4s) 3.23 x 10~3 2.80 x 103 1.58 x 10-3
o21(4p) 1.26 x 10~! 3.70 x 10~2 1.39 x 10-2
o21(4d) 4.63 x 10! 3.38 x 10~! 7.60 x 10~2
o2 (total) 7.11 x 107! 454 x 10~} 1.10 x 10!
o1a(total) 1.08 x 10+! 1.02 x 10*! 9.15 x 10%°
Te oa1(4s) 2.07 x 10-3 1.56 x 103 1.14 x 1073
a21(4p) 3.49 x 10~ 2.47 x 10~2 1.10 x 10~
o21(4d) 2.04 x 10! 1.75 x 10! 6.77 x 10~2
21 (total) 2.89 x 10~! 2.42 x 10~} 9.59 x 10-2
o12(total) 1.07 x 10+ 1.03 x 10+! 9.55 x 10+°
Sn  03a(ds) 7.95 x 103 5.83 x 10-3 2.24 x 1073
032(4p) 9.49 x 102 6.45 x 102 2.39 x 10-2
o32(4d) 5.80 x 10~! 3.84 x 10! 7.36 x 10~2
o3a(total) 8.21 x 10~! 5.46 x 10~! 1.20 x 10!
oa3(total) 3.32 x 10%° 3.47 x 10%° 3.15 x 10+°
Te 032(4s) 5.27 x 1073 3.70 x 1073 1.81 x 10-3
o32(4p) 6.24 x 10~2 4.51 x 10~2 1.80 x 10~2
032(4d) 3.01 x 10~! 2.36 x 10! 7.16 x 10~2
o32(total) 4.43 x 107! 3.42 x 107! 1.10 x 10!
o23(total) 3.37 x 10%° 3.35 x 10%° 3.11 x 10%°

—_—m
P ——————
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captura desde el nivel n = 4 de Sn y Te al estado fundamental para iones de He y Li. respec-
tivamente. No hemos considerado captura de los electrones de la capa de valencia, aunque
para el caso del He, hemos estimado su contribucién como si fueran electrones ligados. y se
han incluido en la Tabla 6.1 las secciones eficaces de captura desde el nivel n = 5. Para una
velocidad intermedia los valores de captura desde dicho nivel, obtenidos promediando Sn ¥
Te. contribuyen en menos de un 10% a la seccién eficaz total. A medida que la velocidad
aumenta la contribucién del nivel n = 5 a la seccién eficaz total disminuye. En el caso
de iones de Li la contribucidn de las secciones eficaces de captura desde la capa n = 5 es
mucho menor que los resultados obtenidos para la capa n = 4. Las secciones eficaces to-
tales mostradas en las tablas 6.1 y 6.2 se obtuvieron extrapolando los valores de captura al
estado fundamental segin la Regla de Oppenheimer, o sea o(total) = 1.202%,,0,. Pueden
sefialarse dos caracteristicas de estas secciones eficaces. Por un lado, que la contribucidn
principal proviene de la captura desde la subcapa 4d. Por el otro lado, los resultados cor-
respondientes a blancos Sn y Te son muy distintos a pesar de que las cargas nucleares
son similares. En la Tabla 6.3 se muestran los valores obtenidos para los rangos de cap-
tura (z)z, z,_;, Pues estas transiciones son las que mas contribuyen al estado de carga del
proyectil. como se muestra en la Sec. 6.5.

No se tienen en cuenta en los calculos de captura procesos dobles tales como las tran-
siciones Auger (un electrén del gas de electrones libres es capturado y otro eyectado fuera
de la esfera de Fermi [83]) o captura radiactiva (un electrén del gas de electrones libres es

capturado y un fotén emitido [84])

6.5 Resultados

Las probabilidades de transicién por unidad de camino recorrido. Py;(z), calculadas a
partir de la Ec. (6.2), se muestran en las Figs. 6.5 y 6.6 para las colisiones de iones de
Het y Lit con la superficie de SnTe, respectivamente. Los subindices k y j senalan la
carga del proyectil. Se graficaron los resultados en funcién de la distancia z a la primer
capa atémica del sélido. Vemos que las probabilidades de captura no cambian demasiado

para z < (z) En cambio, para z > (z),;_, caen ripidamente a medida que aumenta

jvj—l. 7
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Tabla 6.3: Fracciones de carga salientes Fj para proyectiles Het y Li* impactando
sobre una superficie de SnTe. El dngulo de incidencia es ., el dngulo de maximo
acercamiento a la superficie. Se presentan los valores obtenidos para fracciones de
equilibrio en colisiones a través del sélido, como referencia. También en esta tabla
se muestran los rangos de captura y pérdida electrénica (z) kj cuando la carga del

proyvectil cambia de k£ a j. Se utilizan unidades atémicas

Het

v(u.a.) 3.16 3.87 4.47
f.(mrad) 13.0 10.6 9.21
Fy(sup.) 6.4 x 10~2 2.5 x 10-2 1.0 x 10-2
Fa(sup.) 9.3 x 107! 9.7 x 10-! 9.9 x 10~!
Fy(sol.) 8.9 x 102 5.7 x 10~2 3.7 x 10~2
Fa(sol.) 9.1 x 10-! 9.4 x 10~} 9.6 x 10~1
()42 1.0 x 10%° 9.8 x 10~! 1.0 x 10+°
(), 8.0 x 10-! 7.3 x 10-! 6.4 x 10-!
Li*

v(u.a.) 4.0 4.47 6.0
f.(mrad) 9.45 8.46 6.30
Fa(sup.) 1.6 x 10-! 1.1 x 10-! 2.1 x 10-2
Fa(sup.) 8.3 x 10-! 8.9 x 10-! 9.8 x 10~}
Fa(sol.) 1.6 x 10°! 1.1 x 10~} 3.5 x 10~2
F(sol.) 8.3 x 10! 8.8 x 10~! 9.6 x 10-!
(2)03 7.1 x 107! 7.0 x 107! 6.7 x 10!
()30 7.1 x 107! 6.7 x 107! 5.2 x 10~!
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P, (a.u.)

Figura 6.5: Probabilidades de transicién por unidad de camino recorrido para la
colisién et/ + SnTe, en funcién de la distancia z a la capa externa de dtomos de

la superficie, donde la carga del ion pasa de j — k. Las velocidades de impacto

consideradas se muestran en la figura.
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Figura 6.6: Similar a la Fig. 6.5 para la colision Li*/+ SnTe.
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la velocidad. Las probabilidades de pérdida electrénica, por otro lado, se mantienen casi
constantes en el rango de velocidades en el que hemos trabajado. En la tabla 6.3 puede

observarse que los rangos de captura (z) decrecen apreciablemente con la velocidad

jvj_l

incidente del ion. mientras que los de pérdida (z).. , son casi insensibles al aumento de

>J',j+
velocidad. Esta observacidn es fundamental para comprender la diferencia entre el estado de
carga del ion muy proximo a la superficie y el estado de carga saliente. lejos de la superficie.
En la tabla 6.3 mostramos los valores obtenidos para las fracciones de carga salientes
F;, para iones de Het y Lit incidiendo en forma rasantes sobre la superficie de SnTe. El
angulo de incidencia utilizado en estos calculos es 4., el angulo de maximo acercamiento a
la superficie. No incluimos en esta tabla las fracciones Fy (F}) para proyectiles de He (Li)
porque sus valores son menores que el 0.1% (0.3%). Comprobamos que, igual que en el caso
colisiones de iones a través de un sélido, se obtienen valores para las fracciones de carga
salientes independientes del estado de carga inicial del ion. Esto muestra que la memoria
de la carga inicial se pierde cuando el proyectil se aproxima lo suficiente a la superficie.
En la Tabla 6.3 también mostramos nuestros resultados para las fracciones de carga
de equilibrio a través del solido, para compararlos con los valores correspondientes a la

superficie. El cociente entre fracciones de carga salientes de la superficie y las mismas en

el solido es

(FZ /FZ —l)su erficie
Rz, = —=£—=p—=pem¢ 6.13
zr (Fzp/Fzp-1)slido (6.13)

En las Figs. 6.7 y 6.8 mostramos Rz, en funcién del dngulo de incidencia. Nétese que
los resultados varian muy poco para 0.46. < §; < §.. Para las velocidades mas-pequenas
consideradas aqui, Rz — 1 cuando §; — 6., es decir el cociente de fracciones de carga
ion-superficie tiende al resultado de equilibrio ion-sélido. Sin embargo esto no es valido
para velocidades mas altas, donde obtenemos Rz > 1. La razén para este comportamiento
se observa en las Figs. 6.9 y 6.10, donde graficamos las fracciones Fz,_; en funcion de la
distancia a la primer capa atémica de la superficie z para proyectiles He* y Lit, respectiva-
mente. En estas figuras utilizamos valores negativos de z para senalar el canal de entrada.
Dos puntos deben ser remarcados:

(i) Primero, cuando el proyectil se acerca mucho a la superficie el cociente de fracciones
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Figura 6.7: Cociente de fracciones de carga R» para la colisién He*/+ SnTe. en

funcién del dngulo de incidencia ;, normalizado al dngulo de maximo acercamiento

a la superficie 4..

de carga tiende a un valor constante que es

Fze . Pzp2p-1(2=0)

Fz.- Pzp-1.2p(2=10)

Mientras que el cociente de fracciones de carga de equilibrio en sélidos es

Fzo . 02pZp-1
FZP—] OZp-12p

(6.14)

(6.13)

La Ec. (6.14) puede obtenerse a partir de las ecuaciones diferenciales (6.1). Consideramos

el limite - — 0, dado que en esa region las probabilidades por unidad de camino recorrido

son aproximadamente constantes y cercanas al valor en el origen. De esta forma la Ec.

(6.1) tienen la misma forma que la correspondiente a fracciones de carga a través del
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Figura 6.8: Cociente de fracciones de carga R3 para la colisién Lit7 + SnTe. en funcién

del angulo de incidencia ¢;, normalizado al dngulo de maximo acercamiento a la

superficie 6..

sélido reemplazando las probabilidades por unidad de camino recorrido por las secciones
eficaces. Por lo tanto la discrepancia numeérica encontrada entre las fracciones de carga en
las cercanias de la superficie y el valor a través del sdlido estd originado en la diferencia que
existe entre las Ecs. (6.14) y (6.15).

(i1) Segundo. cuando el proyectil escapa de la superficie (ver Figs. 6.9 y 6.10) el balance
de captura v pérdida se rompe. La captura electrénica ya no es mas efectiva. mientras que
la pérdida electrénica permanece. ionizando al proyectil. En otras palabras. (z)z, z,-; <
(z)zp_1.2p- Por consiguiente el proyectil se aleja de la superficie con un estado de carga
mayor que el que tenia muy cerca de la misma. Esto explica las Figs. 6.7 y 6.8 donde Rz,

aumenta con la velocidad. Y este resultado se hace mas evidente a medida que la velocidad
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Figura 6.9: Fraccién de Het para la colision rasante de Het sobre la superficie de
SnTe. en funcion de la distancia z a la capa externa de datomos del sélido. El angulo
de incidencia es 8., el dngulo de maximo acercamiento a la superficie. Utilizamos
valores negativos de = para sefialar el canal de entrada. y positivos para el de salida.

las diferentes velocidades de impacto se muestran en la figura.

aumenta dado que la diferencia entre los rangos de captura y pérdida se acrecienta.

6.6 Discusiéon y conclusiones

En este capitulo se ha utilizado el procedimiento usual para calcular estados de carga
salientes en colisiones rasantes de iones con superficies. Lo hemos hecho empleando todas
las herramientas de las que disponemos para el calculo de colisiones atémicas a altas veloci-

dades. Sin embargo, los resultados obtenidos no concuerdan con los datos experimentales
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Figura 6.10: Fraccién de Li** para la colisién rasante de Li* sobre la superficie de
SnTe. en funcidn de la distancia z a la capa externa de atomos del sélido. Como en
la Fig. 6.9. el 4ngulo de incidencia es 6., y nuevamente utilizamos valores negativos
de = para sefalar el canal de entrada. y positivos para el de salida. las diferentes

velocidades de impacto se muestran en la figura.
[35. 36): se han obtenido estados de carga salientes mayores que los observados. Por ejem-
plo. los experimentos de iones de He a 1.5 MeV impactando sobre la superficie de SnTe
(35] dan como resultado (F/F2)esp = 0.064, lo cual es consistente con el valor de equilibrio
que obtenemos muy cerca de la superficie (ver en la Fig. 6.9, la curva correspondiente a
v = 3.87 a.u.) y también con el correspondiente estado de carga en sélidos o3, /0;2 = 0.061
de la Tabla 6.1. Sin embargo, nuestro valor tedrico (Fi/F;) disminuye al alejarse el ion
de la superficie debido al efecto persistente de pérdida de electrones, para alcanzar el valor

0.025, es decir 2.6 veces menor que el resultado experimental.
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Una caida similar del cociente (F}/F;) se observa en el modelo de Bohr-Linhard, segtin
se puede ver en la Fig. 1 de la Ref. [35]. Es decir que esta caida no es una consecuencia
de nuestro calculo sino un comportamiento general de los procedimientos para altas veloci-
dades. La contradiccion entre la teoria y las mediciones experimentales puede indicar que
otros procesos deberian ser incluidos en el procedimiento tedrico. de manera tal que las
probabilidades de captura aumenten y/o las de pérdida disminuyan. Por el contrario. como
sefialamos anteriormante, si tomamos en cuenta los procesos de antiscreening para mejorar

los resultados de probabilidades de pérdida de electrones, los estados de carga salienteses..

.

serian mayores aun. o .

La magnitud Rz, es un cociente de probabilidades es decir que. ain cuando los resuf- °

tados de captura subestimen los datos a las velocidades mas bajas consideradas, es posible " _,
que cualquier deficiencia se compense a nivel de Rz,. De todas formas, cuanto mas alt.a,m
es la velocidad del ion incidente, mas confiables son nuestros métodos y mas altos son l(};:";
valores de Rz, que obtenemos. a
En conclusidn, obtenemos valores para el estado de carga saliente del proyectil en col-
ision rasante con la superficie de SnTe, mas altos que los de equilibrio atravesando el sélido.
Ademas el estado de carga saliente es distinto del que se alcanza muy cerca de la superficie.
y esta diferencia es mayor a medida que aumenta la velocidad de impacto. Explicamos
este comportamiento en base a los distintos rangos de los procesos de captura y pérdida de
electrones. por los cuales muy préximos a la superficie ambos mecanismos estan presentes,
pero a partir de cierta distancia sélo el de pérdida de electrones es apreciable. desbalance-
ando el equilibrio obtenido en las proximidades y llevando a otro valor de estado de carga
del proyectil emergente. La diferencia entre los rangos de captura y pérdida de electrones

aumenta con la velocidad, con lo cual esperamos que el resultado alcanzado en este capitulo

sea mas marcado a velocidades mayores que las consideradas aqui.



Apéndice A

Coeficientes de los limites asintdoticos

para las secciones eficaces BK1 y

BK?2

Se calcularon las secciones eficaces de captura a primer y segundo orden en la aproximacion
de Brinkman-Kramers (BIK1 y BK2). Se procedid a partir de las espresiones para la matriz
de transicion a primer y segundo orden dadas por las Ecs. (2.33) y (2.34). Las funciones
de onda sin perturbar son las de la Ec. (2.31), en las cuales expresamos la autofuncién del
atomo hidrogénico en términos de orbitales de Slater de la siguiente forma
n—i-1
baim(P) = D afyeni(Z)r"He T Y ™(Q), (A.1)

N=0

donde los coeficientes a} y cn; son

o lan—l—m (n+1)! VRV + 1+ 1))

v = (=1 2n N'n—l—-1-N)Q2+1+NM"
(2Z/n)N+l+3/2 .

Z) = . A2

R Y T (A-2)

A partir de la expresion que se obtiene reemplazando estas funciones en la Ec. (2.33) para
BK1 nos queda una integral del tipo [r°ezp(—ar + iI-\’F)Y,’"(Q)dF resuelta por Flannery

v Levy [85. 51]. Para la matriz de transicion BK2 trabajamos a partir de la Ec. (2.34)
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e hicimos un procedimiento andlogo [44]. Las secciones eficaces de captura en el limite
asintdtico estdn dadas por las Ecs. (4.2) y (4.3), donde los coeficientes Aif y Bn;ni, €
presentan a continuacién

[(&: + DY (ns + L)! [(tr + 1))* (ns + Ly)!
(2L + 2)% (ns — & — 1)V[(2lf + 2)1 (ny — Iy — 1)!

Aig

(A.3)

16+4l+4ly 2 / lyﬂu(g Q= O)I |Y[!—"=f(0 @ = O)I

, a+2l ’
i+ 4+ e ity +6

donde i = (n;,l;,m;) y f = (nys,l;,ms) son los nimeros cudnticos de los estados inicial y

final, Y/ (8, ) son los arménicos esféricos [86], y cosf = (2y/@);
2" 7% Z% 7’

Brtumy = —pmraen

Uk 2(K + L+ 1) — 1)1

DY 5 —=(J+L+ l,)' SR (A.4)
J=0 K=0
donde Zp y Zr son las cargas del proyectil y el blanco, respectivamente, b = ( T+ %’f),
Jmax=n;+ns—lL; =1l -2y
N max n
U, = E ap ch (Zr) aN” ch,(ZP)a (A.5)

N=N min
con Nmin = max{J — ny + Iy + 1,0} y Nmax = min{n; — [; — 1,J}. Los resultados
obtenidos para secciones eficaces BK1 y BK2 en el limite de altas velocidades coinciden
con las expresiones de Belkic [6] y Dettmann [44] para el sistema H*+H(1s), y con las de
Briggs et al [2] para captura desde el estado 1s y distintos valores de Zr y Zp.
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