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Resumen

En el marco de colisiones de proyectiles cargados con sélidos metalicos, es un hecho
conocido que las interacciones del mencionado proyectil con el gas de electrones de
valencia resultaran en diversas excitaciones de este ultimo, destacandose entre las

mismas los modos de oscilacion colectiva, mejor conocidos como plasmones.

Experimentalmente, la excitacién de plasmones se deduce, por ejemplo, de la pre-
sencia de un pico resonante en el espectro de energia perdida por el proyectil; mientras

que, desde la teoria, estas excitaciones surgen incluso en modelos simples como la RPA.

Como es esperable, en un metal real los plasmones excitados tendran vida media
finita y, luego de cierto tiempo, decaeran transfiriendo su energia y momento a uno
o mas electrones. En este contexto, es el objetivo de este trabajo de tesis, el lograr
una descripcion tedrica de los mecanismos que limitan la vida media de los plasmones,
posibilitando su decaimiento. Estudiamos, en particular, el decaimiento de un plasmén
via la excitacién de un electrén de Bloch que realiza una transicion interbanda, al que
nos referiremos como N Fe (nearly free electron); y el decaimiento de un plasmén via
la excitacién de dos electrones interactuantes, que denominaremos 2e (dos electrones).

En ambos casos, consideramos la excitacién previa del plasmén por el proyectil.

Los desarrollos presentados, basados en la primera aproximacién de Born para la
funcién de onda electrénica y la matriz de transicién, son aplicados inicialmente al
caso de colisiones protén-Al, obteniéndose curvas de probabilidad y potencia de exci-
tacion para los mecanismos de decaimiento considerados, que dan cuenta de un alto
porcentaje de los plasmones excitados. Se observa que para altas velocidades del pro-
yectil, N Fe da la contribucién principal al decaimiento mientras que para velocidades
menores es 2e el mecanismo mas importante. Ademads, a partir del estudio de los es-

pectros angulares y de energia de los electrones excitados, se determinan regiones (de
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dngulo-energia) favorables a procesos que involucran decaimiento de plasmones.

A continuacién, estos desarrollos son adaptados a otros proyectiles (electrones) y
posibles blancos (Mg, Na y K). Buscamos de esta manera analizar como afectan nues-
tros resultados caracteristicas como la estructura cristalina, la densidad electroénica,
etc.

Para terminar, presentamos reglas de escaleo tanto para la probabilidad de exci-
tacion de plasmones como para la probabilidad de excitacion de dos electrones libres

interactuantes por decaimiento de plasmones.



Abstract

Within the frame of projectile-solid collisions, it is a known fact that the interac-
tions between the projectile and the valence electron gas will result in various excita-
tions in the latter among which it is worth mentioning collective oscillations, usually

referred to as plasmons.

Experimentally, plasmon excitation is inferred, for example, from the presence of
a resonant peak in the projectile’s energy loss spectrum; while, theoretically, these

excitations are found even in simple models like RPA.

One may expect that, in a real metal, excited plasmons will have a finite lifetime
and, after some time, they will decay transferring their energy and momentum to one
or more electrons. In this context, it is the aim of this thesis to achieve a theoretical
description of the mechanisms that allow these plasmons to decay. In particular, we
will study plasmon decay via the excitation of a Bloch electron that performs an
interband transition (referred to as N Fe for nearly free electron) and plasmon decay
via the excitation of two interacting electrons (referred to as 2e for two electrons). In

both cases, we will consider the previous excitation of the plasmon by the projectile.

The model we present, which is based on a first order Born approximation for
both the electronic wave function and the transition matrix, is initially applied to
proton-Al collisions. We obtain the probability and excitation power as a function of
the projectile’s velocity for the decay mechanisms considered. Our results account for
most of the excited plasmons. It is shown that for high projectile velocities, N Fe gives
the main contribution to plasmon decay while for lower velocities, the most important
mechanism is 2e. Besides, we study angle and energy spectra for the excited electrons,
in order to determine regions (in angle and energy) that favour plasmon involved

processes.
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After that, our model is extended to other projectiles (electrons) and possible
targets (Mg, Na y K) as we intend to analyze how target characteristics such as the
crystal structure or the electronic density affect our results.

Finally, we present scaling rules for the plasmon creation probability as well as for

the probability of plasmon decay via the excitation of two interacting free electrons.
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Introduccion

Un proyectil cargado que viaja en el interior de un sélido metdlico, producird en
el mismo variedad de fenémenos entre los que podemos mencionar la excitacién de
modos vibracionales de la red cristalina (fonones), la ionizacién de electrones de las

capas internas y las excitaciones posibles del gas de electrones de valencia.

En este dltimo grupo encontraremos excitaciones binarias, en que algin electron
es excitado por el proyectil (creacién de pares electrén-hueco), y también excitaciones
colectivas o plasmones, en que son excitados simultaneamente muchos electrones debi-
do al largo alcance de las interacciones coulombianas [1-4](Ver apéndice A). De hecho,
la excitacién de plasmones provee una importante contribuciéon al espectro de energia
perdida por el proyectil no solamente para el caso mencionado de colisiones ion-séli-
do metdlico, sino también para colisiones de iones con superficies metdlicas [5-31].
Es mas, sorprendentemente, también hay evidencia de excitaciéon de plasmones en se-
miconductores y aislantes [32-43]; y mds recientemente en clusters [44-54] y cables

cuanticos [55-64], por citar solamente algunos ejemplos.

Volviendo al caso de colisiones ién-metal, la forma mas simple de modelar la res-
puesta del gas de electrones de conduccion a la perturbacion generada por el proyectil
es la aproximacién de fase aleatoria o RPA (random phase approzimation). Las exci-
taciones posibles del gas de electrones se resumen en una respuesta dieléctrica cuya
forma funcional fue hallada por Lindhard [65-73] (Ver apéndice B). En la misma, la
excitacién de plasmones esta asociada al comportamiento deltiforme que se produce
para ciertas transferencias de energia-momento (w, ¢) localizadas a lo largo de la lla-
mada linea de plasmon. La respuesta dieléctrica de Lindhard fue mas tarde modificada
por Mermin que suavisé el comportamiento singular de esta linea de plasmones intro-

duciendo un ancho finito v de modo de asegurar la conservacién de la cantidad local
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de electrones [74].

A finales de los anos '50 DuBois [75,76] mostr6 que, a minimo orden perturbativo y
utilizando el modelo RPA, no habia mecanismos disponibles que limitaran la vida me-
dia de los plasmones. Esta falta de mecanismos de atenuacién (decaimiento) resultaba
poco realista por lo que DuBois sugirié que, dadas las altas densidades electrénicas ca-
racteristicas de los metales, las interacciones de tres o mas particulas, no contenidas en
la RPA, debian ser importantes y un plasmén podia, por lo tanto, decaer transfiriendo
su energia y momento a dos o més electrones interactuantes.

DuBois reconocié sin embargo [77], que estos procesos no lograban explicar ciertos
resultados experimentales que obtenian una atenuacién finita (ancho no nulo de la
linea de plasmén) para ¢ — 0, contrariamente al comportamiento tipo ¢* predicho por
Noziéres y Pines [71]. Estos autores observaban, ademds, que manteniendose dentro
del marco de la RPA, los plasmones podian sufrir atenuacién debido al potencial
perdiédico de la red de iones, ya que existian transiciones interbanda en el rango de
energia requerido.

Mais recientemente, resultados experimentales de Platzman [78] confirmaron la e-
xistencia de fuertes correlaciones no RPA en liquidos de electrones. Ademas algunos
trabajos tedéricos buscaron incluir procesos que involucran la excitacion de dos o mas
electrones [79,80]. La primera descripcién cuantitativa de decaimiento de plasmones
via la excitacion de un electron de Bloch que realiza una transicion interbanda se debe a
Chung y Everhart [81] que mostraron que este mecanismo representaba una importante
fuente de electrones secundarios de baja energia en metales cuyos electrones respondian
al modelo de electrones casi libres (nearly free electron gas, NFEG) o modelo de Bloch.
Su trabajo fue continuado por Roésler y colaboradores [82-88], que desarrollaron la
mayor parte de la teoria actualmente disponible sobre decaimiento de plasmones y
su contribucién al espectro de electrones emitidos. Es importante destacar que, en
estos trabajos, la interacciéon entre un electrén de Bloch y la red de iones se describe
utilizando los potenciales modelo de Heine, Abarenkov y colaboradores [89-98].

El primer intento de incluir tanto la excitacion de un electréon de Bloch como la ex-
citacion de dos electrones interactuantes en el cdlculo del ancho de la linea de plasmén
(y por lo tanto de considerar ambos mecanismos de decaimiento de plasmones en con-
junto), se debe, creemos, a Sturm y Oliveira [99] que obtuvieron que las transiciones

interbanda constituian el principal mecanismo de decaimiento de plasmones.
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En esta tesis nos proponemos lograr una descripcién de los dos mecanismos de
decaimiento mencionados, dentro del marco de la teoria de colisiones atémicas. El
modelo propuesto estd basado en la primera aproximacién de Born (primer orden
perturbativo), los potenciales modelo de Animalu et al. para describir el potencial de
la red de iones, y la respuesta dieléctrica de Lindhard, corregida por Mermin, como
una forma simple de considerar la atenuacién de la vida media de los plasmones.

Mencionemos, en relacion con esta iltima, que, en algunos metales, la estructura de
la ‘linea de plasmén’ puede ser bastante més complicada que la aqui supuesta [100-104].

En el Cap. 1, se presentan recientes resultados experimentales que motivan esta
tesis.

En el Cap. 2, se introducen las ideas y modelos conocidos relativos a la descripcién
tedrica de solidos metdlicos. En particular se define el modelo del jellium, la aproxima-
cion de Hartree y la respuesta dieléctrica de Lindhard, mostrando como esta ultima
contiene la posibilidad de excitaciones colectivas resonantes (plasmones).

En el Cap. 3, trabajamos con colisiones protén-aluminio, desarrollando un modelo
para describir el mecanismo por el cual los plasmones excitados por el proyectil, decaen
transfiriendo su energia y momento a un electrén de Bloch que realiza una transicion
interbanda. La funcion de onda de este electrén es aproximada con una serie de Born de
primer orden en el potencial electréon-red, considerando a la onda plana como funcién
de onda no perturbada. La interaccién entre el proyectil y el electréon, en presencia del
gas de electrones, se describe con un potencial efectivo que depende de la respuesta
dieléctrica, y la matriz de transiciéon se aproxima con una serie de Born de primer
orden en el potencial proyectil-electron.

Se presentan resultados para la probabilidad por unidad de tiempo y la poten-
cia de excitacion que se comparan con calculos para la excitacion de plasmones y
con otros mecanismos de excitacion de electrones que no involucran plasmones como
interacciones binarias o ionizacién de electrones de las capas internas.

Con la idea de identificar qué zonas de angulo-energia son mds favorables para
encontrar electrones excitados por plasmones, analizamos los espectros de primeros y
segundos diferenciales en estas variables.

En el Cap. 4, para el mismo sistema de protén viajando en el interior de aluminio,
estudiamos el mecanismo por el cual los plasmones excitados decaen transfiriendo su

energia-momento a un par de electrones interactuantes. Nuevamente, la funciéon de
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onda del par de electrones se aproxima con una serie de Born, ahora de primer orden
en la interaccién efectiva (tipo Yukawa) electrén-electrén. Tomamos como funcién de
onda no perturbada un producto de ondas planas como corresponde al resto de los
electrones del gas. El desarrollo de la serie de Born para el operador de transicién nos
permite pensar en un sistema simplificado con interacciones efectivas entre el proyectil
y cada uno de los electrones que se expresan en funcién de la respuesta dieléctrica.
Sobre este sistema se consideran, ademas, correcciones tipo Hartree-Fock ya que los
dos electrones son particulas idénticas.

Los resultados que se obtienen para las probabilidades y potencias de excitacion, se
agregan a los calculados en el Cap. 3 y se observa que ambos mecanismos en conjunto
logran dar cuenta de aproximadamente el 65 % de los plasmones excitados. Ademas, la
pendiente de la curva de excitacién es reproducida en forma satisfactoria. Se observa
que la importancia relativa de cada mecanismo varia de acuerdo a la velocidad del
proyectil considerada.

El andlisis de los espectros de energia y angulares nos permite nuevamente iden-
tificar regiones favorables para la excitacién de electrones via plasmones. También
podemos reconocer qué mecanismo de decaimiento de plasmones estuvo involucrado.
En particular, las zonas de baja energia y con momento paralelo a la velocidad ini-
cial del proyectil resultan favorables a la excitacién de dos electrones interactuantes
via decaimiento de plasmones. Los electrones de Bloch, por otro lado, cuando son
excitados por este tipo de procesos, constituyen la fuente primaria de electrones con
momentos antiparalelos a la velocidad inicial del proyectil con energias cercanas a la
unidad atémica.

En el Cap. 5, consideramos colisiones electrén-aluminio, en particular aquellas en
que el proyectil (ahora un electrén) excita a un electrén del gas via un plasmén. Se
estudian los mecanismos presentados en los capitulos previos, extendiendo el formalis-
mo de modo que sea valido para proyectiles livianos. Estas modificaciones se traducen
en complicaciones numéricas que discutimos brevemente. Se presentan probabilidad,
potencia de excitacién y espectros de primeros diferenciales que se comparan con
los obtenidos en los capitulos 3 y 4 para protones, observandose diferente velocidad
umbral pero comportamiento cualitativamente semejante para ambos proyectiles. En
particular, se observa que los mecanismos de decaimiento presentados dan cuenta de

un porcentaje de los plasmones excitados muy similar al caso de protones.
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En el Cap. 6, volvemos al caso de protones pero consideramos colisiones con dis-
tintos metales simples como magnesio, sodio y potasio. Estudiamos como las distintas
caracteristicas de los mismos afectan los resultados para los dos mecanismos de exci-
tacion que involucran plasmones. En particular, consideramos la influencia de las dife-
rentes estructuras cristalinas, densidades electronicas y anchos de la linea de plasmoén.
Obtenemos graficos de probabilidades, potencias de excitacién y espectros de primeros
diferenciales.

Para terminar presentamos reglas de escaleo aproximadas para la probabilidad de
excitacién de plasmones y para el proceso de excitacién de dos electrones interactuantes

via un plasmén (estudiado en el Cap. 4).
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Capitulo 1
Motivacion

En anos recientes, diversos trabajos experimentales han presentado espectros de
electrones emitidos por superficies de distinta clase, sobre las cuales inciden proyectiles
cargados; en particular Baragiola et al [25,26] y Lacombe et al [31] han estudiado
colisiones rasantes de protones a alta velocidad sobre superficies metalicas, mientras
De Ferrariis [43] ha presentado espectros para colisiones rasantes de electrones rapidos
sobre LiF (aislante). En ambos casos, un mecanismo importante por el cual el proyectil
cede energia al sélido es la excitacion de plasmones que, en metales, se interpretan como
oscilaciones colectivas del gas de electrones de valencia y, en aislantes, estan asociados

a oscilaciones del vector de polarizacion.

Los plasmones excitados por el pasaje del proyectil tienen vida media finita y
decaen transfiriendo su energia y momento a electrones que son emitidos por la super-
ficie, con cierta energia caracteristica. Experimentalmente, sin embargo, se dificulta
distinguir estos electrones de aquellos emitidos, en ese mismo rango de energia, como
consecuencia de procesos no plasménicos.

Un espectro de energia electrénica tipico, para colisiones rasantes de protones sobre
una superficie de aluminio se muestra en la Fig. 1.1. El decaimiento de plasmones se

asocia en estos casos, a la presencia de un punto de inflexién, mas facilmente detectable
analizando la derivada dN(FE)/dE del conteo de electrones N(E).

Curiosamente, para el caso de colisiones rasantes de electrones sobre una superficie
aislante, el pico de decaimiento de plasmones se observa con mayor claridad, como se

muestra en la Fig. 1.2.
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Figura 1.1: Espectro de electrones emitidos tipico para colisiones de pro-
tones de 70 keV sobre Al (111) a 1°. Se presentan tres formas utilizadas
por Sanchez et al [26] para estimar la intensidad de electrones debidos a

decaimiento de plasmones, I,;.
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Figura 1.2: Espectro de energia perdida por el proyectil
para colisiones de electrones de 45.5 eV sobre LiF a
1° [43].

Una teoria que pretenda reproducir los picos de plasmones de volumen presentados

en las figuras previas, deberia poder describir analiticamente:

» Los mecanismos por los que los plasmones excitados en el interior del sélido

decaen transfiriendo su energia y momento a uno o més electrones.
= El transporte de esos electrones hasta la superficie.

» La emisién de los mismos y el rol que juegan las caracteristicas de la superficie

en este proceso.

Este esquema es por demas complicado e implica la resoluciéon de la ecuacion de trans-
porte y la consideracién de multiples procesos secundarios, ya que los electrones ex-
citados por el decaimiento de los plasmones excitardn a su vez otros plasmones y/o
electrones; observemos que tanto el transporte como la superficie modificaran el es-
pectro original de excitaciones que, en general, serd diferente del espectro final de
emision.

La presente tesis estd motivada por los resultados experimentales precedentes y
busca describir, desde la teoria de colisiones, los mecanismos que permiten el decai-

miento de plasmones. Para lograrlo, vamos a abordar este problema considerando el
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caso mas simple: obtendremos espectros de excitacién (no de emisién) electrénica para
el caso de un proyectil que viaja en el interior de un metal.

La eliminacién de la superficie y de los procesos secundarios asociados al transporte
es una simplificacién necesaria para obtener informacién 1til sobre el ya suficiente-
mente complicado fenémeno de decaimiento. Quedan como proyectos a futuro tanto
la adaptacion de los desarrollos que presentaremos para el caso de superficies, como el

reemplazo del blanco metdalico por uno aislante.



Capitulo 2

Consideraciones preliminares

2.1. Aproximacion de Hartree y modelo del jellium

Un solido cristalino puede describirse como un arreglo periédico de iones positivos,
en cuyo potencial se mueven los electrones de valencia. Los iones estan formados por los
nicleos atomicos mas los electrones de las capas internas. Estos electrones permanecen
fuertemente unidos a sus nticleos respectivos, a diferencia de los electrones de valencia
que se mueven relativamente libres de la influencia de los mismos.

En una representacién de un electrén, como la de Hartree-Fock, las interacciones
de los electrones de valencia, tanto con la red de iones como entre si, se aproximan
por una energia potencial de campo medio v/’ que se obtiene, junto con una base de
autofunciones monoelectrénicas {¢;(z)} (y sus autovalores ¢;), a partir de un célculo
autoconsistente [105,106]. Si despreciamos los términos de intercambio del hamilto-
niano, llegamos a la aproximacién de Hartree en que las funciones de onda para un
sistema con N electrones se construyen como productos de N funciones de la base
monoelectrénica {¢;(z)}.

En el marco de esta aproximacion, la descripcion de un sélido se simplifica aiin
més trabajando en el modelo del jellium o gas de electrones libres (FEG), en que el
arreglo de iones es reemplazado por un fondo uniforme de carga positiva que asegure
la neutralidad eléctrica del conjunto. El hamiltoniano para el sistema (electrones de
valencia + fondo) resulta entonces invariante traslacional y, si suponemos interacciones

independientes del spin, encontramos que las autofunciones orbitales {#;(r)} se reducen
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a ondas planas y las contribuciones a la energia debidas a interacciones (e-e, e-fondo y
fondo-fondo) se compensan de modo que la energia del conjunto es puramente cinética.

Resumiendo, la combinacién de la aproximaciéon de Hartree y el modelo del jellium
nos lleva, escencialmente, a un sistema de particulas no interactuantes [105, 106].

De esta manera, pensando que tenemos N electrones en un volumen {2, podemos
armar, por ejemplo, el estado fundamental del gas, ocupando los autoestados monoe-
lectrénicos de menor energia, de forma consistente con el principio de exclusion de
Pauli. Los vectores de onda k, que determinan los estados a menos del spin, estan
distribuidos en el espacio reciproco (o espacio k) llenando un volumen que podemos
aproximar por una esfera. Esta es la esfera de Fermi cuyo volumen es 47k3./3, siendo
kr el modulo del vector de onda asociado a un estado que se ubica en el nivel de
mayor energia o nivel de Fermi. La densidad de estados en el espacio k esta dada por
Q/(27)3. El total de estados es entonces

Atkd Q k30
3 (23 6n2

(2.1)

Dado que en cada estado k es posible colocar dos electrones con spins opuestos, la
cantidad total de electrones es

N — 2k3.Q)
672’

(2.2)

que nos permite llegar a las siguientes expresiones para la densidad de electrones y

para el volumen por particula (que pensamos como una esfera de radio ;)

_N_ kK
n_Q_?ﬂT?’
1 drrd
v=s= 7;7'5. (2.3)

2.2. Perturbaciones en el jellium

2.2.1. Potencia de frenamiento

Las similitudes entre un sélido descripto desde el modelo Hartree+jellium y un

sistema de particulas libres son circunstanciales como puede observarse si se introduce
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en el primero, una perturbacién en la densidad de carga p**(r,t). Esta perturbacién
no solamente producira excitaciones de electrones individuales sino que se observaran,
ademds, manifestaciones de comportamiento organizado, consecuencia de las interac-
ciones entre los electrones del gas. Nos referimos puntualmente a los fenémenos de
apantallamiento (screening) y de excitaciones colectivas (plasmones) discutidos en el
apéndice A.

Dado un proyectil clasico de carga Zp y velocidad v;, se define la potencia de
frenamiento (o Stopping Power) S; como la energia U que entrega el proyectil al gas

por unidad de tiempo (se considera S; > 0 cuando el gas recibe energia). Es decir,

dU 3 Z Vi I in i(k.r—w
St = E:—ZPVZ'.EMd(I',t):—(21;_)2/]3 d(k,w)e(k- t)dkdwa

WA ~. )

= _(12 ;’2 / vik ¢ ™ (k,w)e'® ) dk duw,
T
i Zp 1 At _,., _—

= — [v;k —1) =75tk illr—wt) gk d 2.4
oy | <e(k,w> ) P w)e . (24)

donde usamos la Ec. (B.9) del apéndice B siendo €(k,w) la respuesta dieléctrica del

ext

gas de electrones, y pudiendo p®** asociarse a una trayectoria lineal, es decir

~ VA
p<(r,t) = Zpd(r — vit) — p et (k,w) = 2—7’: §(k.v; — w). (2.5)
Teniendo en cuenta ahora que dk = k? sinfl dk df dp (donde tomamos la direccién de
k respecto de la direccién de v, es decir que 6 mide el dngulo entre k y v;) y que el
medio es is6tropo (por lo que e(k,w) = €(k,w)), podemos reemplazar la Ec. (2.5) en

la Ec. (2.4) e integrar en w y en ¢, para encontrar

i Z AT 1 .
= 2 kv,| ——— -1 0 dk db. 2.6
5= oy 7r/ v (e(k, k.v;) ) s (2.6)
Cambiando de variables, hacemos w = v;k cos — dw = —v;k sinf df y llegamos a

iz [Too Uik 1 1
= — — 1) —dwdk
Si T /0 /vikw e(k,w) vk wan,

T A O ) Lo Ly
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donde hemos usado que €(k, —w) = €*(k, w).

El resultado final es entonces

2 +o0 kv;
= 275)/ / Y1 ( w)> dw dk, (2.8)

del cual puede inferirse que la probabilidad por unidad de tiempo P; de que el proyectil

interactiie (ceda momento y energia) de alguna manera con el gas, estd dada por:

_ iUZQ /+°°/kw1 ( kw)) dw dk. (2.9)

Notemos aqui que, en las Ecs. (2.8) y (2.9), las cantidades hk y hw representan res-

pectivamente, el momento y la energia cedidos al gas por el proyectil.

2.2.2. Respuesta dieléctrica de Lindhard

El comportamiento del gas de electrones ante el pasaje del proyectil puede resumirse
en una funcién de respuesta dieléctrica e(k,w) que da cuenta tanto del apantallamiento
(Ec. (B.7), Apéndice B) como de las distintas clases de excitaciones.

Realizando un desarrollo perturbativo a primer orden en la carga del proyectil
Zp (Born 1), a partir del modelo de Hartree+jellium, puede obtenerse una expresién
analitica para la respuesta dieléctrica (la deduccién completa se muestra en el apéndice

B). El resultado, expresado en unidades atémicas (ver apéndice C) es

dkrp (1 kp
k = 1+—<=-+—
ex(k,w) +7rk2{2+4k
1+ A 1+ B
X [(1 A)ln‘l—A‘+(1 B*)In 1B }}, (2.10)
con

._|_ -+

A= k +w+10’ B k _w—i—zO ‘

QkF kpk 2kF ka

Esta es la respuesta dieléctrica de Lindhard.

Se puede mostrar que esta funcién tiene las siguientes propiedades:

» Es causal. Es decir, que el gas reacciona con posterioridad a la introduccion de

la perturbacién. Imponer esta condicién de contorno sobre €(k,w) se traduce en
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que la funcién 1/e(k,w) resulta analitica en el semiplano superior de w comple-
jo (cuando Im(w) > 0). Esto a su vez implica la conservacién del nimero de

particulas a través de ls siguiente regla de suma (f-sum-rule):

/ooo [lm (e(kfw))] W o= ‘g“’%’ (2.11)

donde w? = 477 es la frecuencia de plasmones correspondiente a las ya mencio-

nadas oscilaciones colectivas.

» Para altas frecuencias, presenta el siguiente comportamiento asintético

G(k,U)) wjoo — E (212)

2.2.3. [Excitaciones posibles y relacion de dispersion

Continuemos estudiando las perturbaciones introducidas en un sélido, en el interior
del cual viaja un proyectil cargado. A partir de las expresiones (2.8) y (2.10), es fécil
ver que el mencionado proyectil, generara excitaciones en el gas de electrones solamente
si Im(1/€) # 0. Notemos que

1 _Im(e(k,w))
Im (e(k,w)) = 7‘6(147,&)”2 , (2.13)

por lo que solamente serdn posibles las excitaciones que involucren valores de (k,w)

tales que
» I'm(e) # 0 — excitaciones binarias,
» Re(e) = Im(e) = 0 — excitaciones colectivas (plasmones).

El primer tipo de excitaciones es, tal vez, el tinico esperable en un modelo de un
electron como el de Hartree. La aparicién, ademas, de resonancias asociadas a modos
de oscilacién colectiva o plasmones resulta sorprendente en alguna medida y es conse-
cuencia del largo alcance de las interacciones coulombianas entre los electrones del gas,
que, debido al pasaje del proyectil, ya no son totalmente compensadas por el fondo

uniforme de carga positiva.
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Pasemos a unidades atomicas y consideremos un evento en que el proyectil cede
momento p y energia w a un electrén del gas. Para que este proceso sea posible, debe

conservar momento y energia del sistema, es decir

p = ky—k; 2 2
Lo k; k; } —-w=k,.p+ % = k;.pcost + %, (2.14)
- 2 2

siendo k; y ky los momentos inicial y final del electrén y llamando ¢ al 4ngulo entre k;
y p- Notar que en los instantes inicial y final el proyectil esta lo suficientemente lejos
como para que el gas pueda considerarse no perturbado por el proyectil y viceversa.

Pidiendo que, inicialmente, el gas se encuentre en su estado fundamental, tenemos
que k; < kg y, por lo tanto

w™(p) <w < w(p), (2.15)
con
w () =5 —pkr,  w'(p) =5+ phr (2.16)

Una inspeccién mas detallada de la respuesta dieléctrica €7, nos permite observar
que las resonancias asociadas a excitacién de plasmones implican que Im(1/€) - —oo
y que este comportamiento deltiforme ocurre a lo largo de una curva wp(p).

Toda esta informacién puede resumirse graficando la relacién de dispersiéon para
Im(1/ey), como se observa en la Fig. 2.1.

Es interesante observar que, desde esta figura, se recuperan las caracteristicas co-
mentadas en el apéndice A para un jellium en la aproximacién de fase aleatoria o RPA,
equivalente a la combinaciéon Hartree+jellium+Bornl, como se discute en el apéndice
B. Para procesos de alta longitud de onda (p < p.), el gas se comporta colectivamente
y se excitaran predominantemente plasmones, mientras que, para procesos de baja
longitud de onda (p > p.) las excitaciones serdn predominantemente binarias. Los
casos de borde p ~ p,, presentaran los dos aspectos (binarios y colectivos) combinados

y sera dificil independizar uno del otro.

2.2.4. Respuesta dielétrica de Mermin-Lindhard

El comportamiento deltiforme de la linea de plasmon esta relacionado con la falta,

en el modelo utilizado, de mecanismos de atenuacién. Un electrén del FEG no puede
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Figura 2.1: Relacién de dispersién para la respuesta
dieléctrica de Lindhard. A la izquierda de la zona bina-
ria, se observa la curva que corresponde a excitacién de

plasmones. Se utiliz6 el kg del Al

recibir un par (p,w) exterior a la zona binaria (No se conservarian energia y/o mo-
mento) por lo que la vida media de los plasmones excitados es infinita. Este resultado
en particular es poco realista y, si estamos interesados en estudiar qué ocurre con
los plasmones una vez que son excitados, sera necesario buscar cémo incluir en este
desarrollo, algiin mecanismo que permita el decaimiento de los mismos.

Una manera ingenua de agregar atenuacion a la respuesta dieléctrica de Lindhard,
es realizar en la misma el reemplazo w — w+i7. Sin embargo la expresion resultante no
conserva la cantidad total de particulas, Ec. (2.11). Una forma de extender Lindhard,
incluyendo efectos de colisiones en el gas de electrones fue hallada por Mermin [74].

La respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard se expresa como sigue:

(1 +iy/w)(er(p,w +iy) — 1)
1+ (iy/w)(er(p,w +iy) — 1)/ (er(p,0) — 1)

Esta expresién verifica la f-sum rule y su relacién de dispersiéon no es muy distinta

emp(p,w,y) =1+ (2.17)

de la de Lindhard. La tunica diferencia importante es que la regién de excitacién de
plasmones ya no es de ancho nulo e incluye, por lo tanto, la posibilidad de decaimiento

de los mismos. En la Fig. 2.2 mostramos cortes a p = cte sobre Im(1/epy) en la
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zona de plasmones. En particular, la cantidad 7 es el ancho completo a media altura

(FWHM, full width at half mazimum) de la ‘linea’ de plasmones para momento nulo.

— p=0.01 uva.
c=- p=05Su.a.
--- p=0.65u.a.
.- p=0.8u.a. i

-Im[1/¢]

0.4 0.6 0.8 ‘ 1
o (u.a.)
Figura 2.2: Cortes a Im(1/eyr) para p = cte. Se

utilizan los valores de kr y v coorespondientes al
Al

En el caso de Lindhard, la interseccién entre la linea de plasmén y la zona binaria
ocurre, para el Al en p. &~ 0.67u.a. En la Fig. 2.2 puede observarse como, a medida
que aumenta p, las curvas van perdiendo simetria. Esto se debe a las excitaciones
binarias, que comienzan a contaminar la resonancia asociada a la excitacién colectiva.
En particular, la curva correspondiente a p = 0.8u.a. > p., tiene una estructura

escencialmente binaria.
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Decaimiento de plasmones por
transiciones interbanda en

colisiones protén-aluminio

3.1. Hipdtesis de trabajo

Un proyectil cargado que viaja a alta velocidad (v; > vp) en el interior de un sélido
metdlico, serd capaz de excitar en el gas de electrones modos de oscilacién colectiva,
mejor conocidos como plasmones.

Por brevedad, nos referiremos al modelo presentado en el capitulo previo como
FEG (free electron gas). En el mismo, los plasmones excitados por el pasaje de un
proyectil, tendran vida media infinita debido a la falta de mecanismos de atenuacion.

Una forma de mejorar nuestro modelo para incluir la posibilidad de decaimiento
de plasmones, es reemplazar el fondo uniforme positivo por un, mas realista, arreglo
periédico de iones en cuyo débil potencial se mueven los electrones (gas de electrones
casi libres, NFEG (nearly free electron gas), o gas de electrones de Bloch).

Las excitaciones posibles en un NFEG incluyen la posibilidad de transiciones intra-
e interbanda. Las primeras son muy similares a las excitaciones en un FEG pero las
segundas se encuentran en rangos de energia del orden de las energias de excitacién
de plasmones. Esto implica que un plasmdn podrd decaer transfiriendo su momento y

energia a un electron de Bloch que realizard una transicion interbanda.
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Capitulo 3: Transiciones interbanda

En este capitulo, pretendemos describir este mecanismo de decaimiento de plas-

mones a partir de realizar las minimas correcciones posibles en el modelo del FEG,

descripto en el capitulo anterior. Trabajaremos con las siguientes hipotesis:

Consideraremos como electrén de Bloch solamente al que de hecho realizard la
transicion interbanda. El resto de los electrones seguira siendo modelado como
un FEG.

El potencial periédico débil sera tratado perturbativamente.

No tendremos en cuenta la posibilidad de excitacion de modos vibracionales

(fonones) en la red de iones (Modelo de red estatica).

Asumiremos que la respuesta dieléctrica apropiada para nuestro modelo es la de
Mermin-Lindhard, Ec. (2.17), obteniéndose el ancho 7 a partir de ajustes sobre

espectros experimentales [101,107].

Trabajaremos en un formalismo independiente del tiempo, suponiendo una su-

cesién constante de proyectiles en el gas de electrones (régimen estacionario).

Como sistema de trabajo elegiremos protones que viajan en el interior de aluminio.

Estudiaremos el par de procesos por el cual un protén excita un plasmén en el FEG

y este plasmén decae transfiriendo su momento y energia a un electréon de Bloch

(identificado como e;). Esquemadticamente:

Zpe, + FEG — Zp + FEG~,
FEG* + ey, + RED; — FEG + ey, + REDy, (3.1)

donde Zp, 1 Gy Y RED,; s representan, respectivamente, el estado inicial (final) del

proyectil, el electréon 1 y la red de iones. Ademads, con FEG* notamos la excitacién de

un plasmoén en el FEG.

3.2.

Teoria

3.2.1. El Hamiltoniano y la matriz de transicion

Nuestro sistema de trabajo es, de acuerdo al esquema (3.1), el conjunto P+ FEG+

e; + RED. Como se mostro en el capitulo previo, el gas de electrones no perturbado
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se comporta aproximadamente (desde un modelo de un electrén) como un sistema
de particulas no interactuantes (Hartree+jellium). El hamiltoniano puede expresarse
entonces como H = Hy + V* donde V%! incluye tanto la interaccién del proyectil
con cada uno de los electrones como las interacciones entre electrones, inducidas por

el pasaje del proyectil. Podemos escribir asi :

1
Hy = ——— H ——E: 2
° QMPV Rt =52 Ve
Jj>2
1 2 1 2 (S) 1 2
= ———V&_= V ——E:
2MPVR 3 Ve TN 32 Ve

i>2
Vtot — V(P) + V(e),
= S We) +Ver + > (V) + 11, (3:2)

j22 j22

donde H; es el hamiltoniano no perturbado del electrén 1, Vl(s) es la interaccién
de este electrén con la red de iones, Vp, = —Zp/|R —r,| es la atraccién cou-
lombiana entre el proyectil y un electrén (o > 1), V@ = Yjsa (1/[rj—11]) es la
suma de las interacciones del electrén 1 con cada uno de los electrones del FEG, y
V}'(e) = %Zgzz Vij = %Z;ZQ (1/ |r; — x;]) es el total de la repulsién coulombiana para
el electrén j debida a sus interacciones con el resto del FEG. Las coordenadas R y r,
representan las posiciones del proyectil y del electrén «, respectivamente.

Los estados inicial y final para este sistema son

U, = Pk, ,H P

‘ij = (I)ngklf H ¢kjf’ (33)
donde Pk, , es la funcién de onda del proyectil (onda plana) normalizada a la § de
Dirac, las funciones ¢y, , son ondas planas correspondientes a los electrones del FEG,
Y &ki; ¥ €k, TEPresentan, respectivamente, el estado inicial y final del electron de Bloch

(e1). Observemos que, al ser autofunciones de Hi, &,; y &k, ; satisfacen la ecuacién de

Schrodinger siguiente:
V2 + Vi —el | €, = 0, (3.4)

con &; s la energia de e;.
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Por otro lado, el operador de transiciéon 7', puede expresarse como una serie de
Born que involucra al operador de energia potencial V' y al propagador de Green

Gf = [E — Hy+i0"]"" (ver apéndice D) siendo E la energia del sistema. Es decir,
T = Vot 4 yltGytet 4 yttgaytetgiytet 4 (3.5)
y la matriz de transicion conectando los estados inicial y final se escribe entonces
Ty = (Ui T[¥;) = (V| VP + VIGEVI 4 VIIGE . L) . (3.6)

Si olvidamos, por un momento, las interacciones que involucran a electrones del
FEQG, resulta que, a primer orden en la carga del proyectil, la expresiéon anterior se

reduce a

7}(,9) ~ (Vy| Ve [W5),

- / . ./CD’f(f (R) &, (r1) jlgzdﬁi;f (rj) Vp1 (r1 — R) @k, (R) &y, (1)

Xj1§2¢kji (I‘j) derleI?drj’ (37)

donde podemos integrar directamente las coordenadas del FEG (j > 2) para obtener

las deltas de Dirac .1>12(5 (kjr — kj;) que implican que el mismo no cambia de estado
J>

debido a la transicion. Haciendo uso de la transformada de Fourier, podemos mostrar

que

‘7 p ip.r1
Ti(;)) ~ (21:)(3/2 (i | €7 [€icrs) (3.8)

donde p = K; - Ky y 1~/p1 es la transformada de Fourier de la interaccion P — e; en
ausencia del FEG.

Volvamos ahora a la Ec. (3.6). Puede mostrarse (ver apéndice E) que, manteniendo
nuestro célculo siempre a primer orden en la carga del proyectil, y pidiendo que el FEG

no cambie de estado, esta expresion se transforma en

e (0)

Vi (p) ip.r1 ,I;
2 37;1 (biery | €7 [1ry) = L
( 7'(') 6L(p7 w) EL(pvw)

Tiy (3.9)
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Es interesante observar que este resultado nos permite pensar en un problema simpli-
ficado en que la energia potencial V' se reemplaza por:
Vp1

ytet  yelf con yvelt —
o T alpw)

(3.10)
siendo Vp; la transformada de Fourier de la interaccién desnuda (sin el FEG) entre el
proyectil y e;. Pensamos asi en una interacciéon efectiva P — e; en presencia del FEG.

En nuestro caso, y por los motivos discutidos en el Cap. 2, reemplazaremos la
respuesta dieléctrica de Lindhard por la de Mermin-Lindhard dada por la Ec. (2.17).

En esta representacion del problema, podemos pensar que nuestro sistema esta for-
mado por el par P + ey, y que la presencia del FEG se traduce en una interacciéon no
puramente coulombiana entre ambos, que contempla, implicitamente, el par de proce-
sos esquematizados en la expresién (3.1).

El hamiltoniano para este sistema simplificado puede expresarse como H = Hy+V,

con
H = — L v2.m = lv V2—|-V)
0 oM, BRTTNT oM, 1o
vV o= V&, (3.11)

es decir que el sistema {electrén de Bloch + proyectil libre} serd perturbado por su

interaccion efectiva (en presencia del FEG).

3.2.2. Desarrollo perturbativo de la funcién de onda

Partimos ahora de la Ec. (3.9) con la respuesta dieléctrica corregida y los estados

inicial y final ya expresados como estados perturbados g;lf y 5,‘;, es decir

‘7P1(P) < ¢
(2m)3/2€ps 1, (py w, ) \ 7Y

ip.l‘l

Tiy =

&) (3.12)

De esta expresién, recuperamos el resultado colisional binario [108] (sin plasmones)
si tomamos como funciones de onda £(r)* a las ondas planas. Por otro lado, si la
interaccion entre e; y la red de iones es lo suficientemente débil, las funciones de

onda &, (r1) serdn muy similares a esas ondas planas ¢y, (r1). Realizamos entonces un
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tratamiento perturbativo (Serie de Born) a primer orden en Vl(s), sobre estas funciones
de onda [109]

6, (1) ~ b, (0 + [ G5 rn =) V(1) b, ()
6y () = b, 1)+ [ G =)V ) o, () el (313
donde la funcién de Green Gi (r; — r}) verifica
VZ
(81 + f + ZO+> Gat (1'1 — I'Il) = 5(1‘1 — I'Il) (314)

Dado que el potencial de la red de iones es periédico, es posible expresarlo utilizando

una serie de Fourier,

Ve (p Z Vae'@r, (3.15)

donde €2 es el volumen de la celda unidad del cristal i6nico y los momentos Q corres-
ponden a puntos de la red reciproca. Reemplazando las Ecs. (3.14) y (3.15) en la Ec.

(3.13) encontramos, para el estado inicial

tki1.r1 1 ‘7 . etki1.r
F(r) ~ - Q iQn 3.16
§z (rl) (27?)3/2 + ZQ: el + Vzgl L0+ \/Q € (2w)3/2’ ( )
y operando obtenemos
iki1.r1 i(k1;+Q).r1 Ve
+ ~ £ , + € Q
gi (rl) ~ (271')3/2 + ;g(klz’ Q: 0 ) (27T)3/2 \/ﬁ’ (317)
con
1
g(k7 q, ﬂ) = k2 (k+q)? N Zﬁ’ (318)
2 2

donde usamos que las energias inicial €1; y final €; de e, pueden aproximarse por las
de una particula libre (Notemos, ademds, que esta funcién g estd relacionada con la
transformada de Fourier de la funcién de Green).

Andlogamente, para & , resulta

ezkfl .r1 i(klf—l—Q’).rl VQ’

5; (1'1) ( 3/2 + Zg klf’ Q (A ) (271')3/2 \/ﬁ (319)
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Si reemplazamos ahora estas expresiones en la Ec. (3.12) encontramos

. —tkyfy.r1 —i(ky ;4+Q').r1 ‘7* .
— ip.ri| ¢+ ~ € . (& Q ipr1
<§k1f € £k1i> ~ / [ (2 3/2 + Z 9 klfa Q 3 ) (271_)3/2 \/ﬁ e
ezku .r1 1(k1¢+Q)-1‘1 ‘7Q
X [( 3/2 + Z g kl’tu Q7 ) (271_)3/2 \/ﬁ drl, (320)

donde, si distribuimos, el producto de ondas planas corresponde a excitaciones binarias
y, reteniendo términos hasta primer orden en XN/Q (compatible con las aproximaciones
realizadas en las Ecs. (3.13)), las transiciones que involucran plasmones corresponden
a los productos cruzados. Entonces, usando que ¢*(k,q, —0") = g(k, q,07"), realizando
en el primer corchete el cambio de variables Q" — —Q y usando que la energia potencial

es real y, por lo tanto, Vo = V¢ , podemos integrar para obtener
y Q Q g

ip.!‘l

(&e,|eP6h) ~ 2 %&p “ g+ ko + Q) [gki, Q, 0%) + gk s, —Q,07)]
Q
(3.21)

y la Ec. (3.12) queda

Vel (p Va
Ty = Gmpn sz 750 — Ty + T + Q) g0k, Q,0%) + g(liy, ~Q, 0]

(3.22)

La expresién (3.22) presenta polos siempre que |ki;| = [ki; + Q| o |kif| = |kiy — Q.
Esto ocurre cuando k;; o k;; se encuentran en el plano de Bragg determinado por
Q [106,110]. En esta situacién tenemos dos niveles degenerados y la matriz de tran-
sicion diverge. Esta divergencia es resuelta por el potencial periédico que levanta la

degeneracion. Es, por lo tanto, apropiado hacer la siguiente correcciéon en la funcién
g: g(kl’ia Q, 0+) — g(kli: Q’ |VQ|/\/§) [845 106]

3.2.3. La probabilidad por unidad de tiempo

Consideremos una dada transiciéon k;; — ki; de e, inducida por el pasaje de

un proyectil con velocidad v; que cede momento p. De acuerdo a la Ec. (D.23), la
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probabilidad por unidad de tiempo de que esta transicién ocurra es

dp

' —9x§(E; — Ef)|Ti]?. 3.23
dpdk, dk,; 76 ) T3] (3.23)

2 .
El factor |T;s|”, parece tener una estructura complicada, al ser cuadrado de una
suma. Sin embargo, las combinaciones de deltas de Dirac producen mucha cancelacién

y finalmente vale que

Ve ®)P 5~ [Val”

T> = 5(p — kuy + ky;
| f| (271')3 QO (p 1f + K +Q)
Q
- ~ 2
<[00, Q. 1Val/V8) + g0y, ~Q, T VR)[ . (3:24)
Por otro lado, la conservaciéon de la energia indica
2 2 2Mp 2Mp 2Mp 2Mp Mp  2Mp’
2
p
ViP = gy B ViP (3.25)

donde usamos que Mp >> 1. De esta ecuacién, obtenemos que §(E;—Ey) = §(w—v;.p),

y entonces, de la Ec. (3.23) resulta

P = 2%/25(w —vip) [T 2 Ok — kui) O (k1 — k)

x [1 e <w+(p) . w(p)) e (w(p) . w_(p)ﬂdp dky;dky;,  (3.26)

donde agregamos un factor 2 por consideraciones de spin, las funciones escalén O (kr —
k1) y ©(kis — kr) dado que inicialmente el gas de electrones estd en su estado funda-
mental (y e; es un electrén del gas), y e; debe ser excitado a un estado permitido (no
ocupado) y, por ultimo, el factor entre corchetes para excluir contribuciones binarias.
En relacién con este factor, las funciones w®(p) estan definidas en la Ec. (2.16).

Para terminar, en el Cap. 2, definimos junto con la probabilidad, la potencia de
frenamiento S;, relacionada con la energia que el proyectil cede al gas de electrones.
Este es un nombre apropiado si estudiamos el sélido en tanto ente que le quita energia
al proyectil, ‘frendndolo’. En nuestro caso, sin embargo, estamos interesados, en el

‘después’ del proyectil, en el gas capaz de excitar electrones, tanto por interaccion
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directa con el proyectil como por decaimiento de los plasmones excitados por el mismo.
Desde este punto de vista, definiremos, a partir de la expresién (3.26), la potencia de

excitacion X como sigue:

X, = zw/za(w —vip)w [T Ok — k) © (ks — k)

x [1 e (w+(p) - w(p)) @(w(p) . w*(p))]dp dky;dky;.  (3.27)

La misma resulta numéricamente igual a la potencia de frenamiento ya que ambas se
refieren a la energia w que pierde el proyectil y absorbe (en forma directa o via un

plasmén) e;.

3.3. Resultados

3.3.1. Consideraciones generales

Un proyectil cargado que viaja en el interior de un metal puede generar diversas
excitaciones. En la seccion anterior obtuvimos una expresion para la probabilidad de
que el proyectil excite un electron de Bloch via la excitacién y decaimiento de un
plasmén. Denotaremos este proceso con la sigla NFe (nearly free electron). Otros
procesos que involucran al proyectil y a un electrén del metal son la excitacion binaria
(creacion de un par electrén-hueco) y la ionizacién de un electrén de las capas internas,
que notaremos, respectivamente, como Bin e ISh (inner shell).

Para el caso considerado en este capitulo de colisiones proton-Al policristalino,

tenemos, esquematicamente

H* + Al(nl) = H" + Al + ey ISh,

HY + ey, = H" +ex, Bin,

H* + FEG — H*+FEG*  (PIsC) } N
FEG** + ey, (Bloch) — FEG* + ey, ’

(3.28)

donde a la primera parte del proceso N Fe, correspondiente a la excitacién de un
plasmén, la notaremos PlsC'.

En esta seccion pretendemos:
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= Estimar la efectividad del proceso NFe como mecanismo de decaimiento de
plasmones. Para esto querremos comparar nuestros resultados de probabilidad y
potencia de frenamiento para este proceso, con los que se obtienen a partir de la
Ec. (2.9) restringida de modo que incluya solamente excitaciones de plasmones
(PlsC).

= Intentar distinguir un electrén que fue excitado por un proceso N Fe, de uno
que fue excitado en forma directa por el proyectil (Bin o ISh, sin plasmén

intermediario), mediante el estudio de espectros angulares y de energfa.

En los célculos se utilizé que el momento de Fermi del Al es kr = 0.909 u.a. [106],
y que un plasmén de momento nulo tiene energia wp = 0.565u.a., (wb = 4k3./(37)) y
ancho de la linea de plasmén v = 0.037 u.a. [101,107].

Para los coeficientes de Fourier de la interaccién electrén-red \VQ\, se utilizaron
los resultados obtenidos por Animalu et al. [92,94], citados y utilizados por Résler
et al. [82-88]. Los mismos se obtienen a partir de un potencial modelo, explicado
brevemente en el apéndice G. En relacion con los vectores Q, recordemos que estan
asociados a puntos de la red reciproca y que representan las contribuciones de la red
de iones al balance de momentos. El minimo valor de Q corresponderd entonces a la
distancia entre primeros vecinos de la red reciproca, el segundo menor valor de Q a
segundos vecinos, etc. En el caso del aluminio (Red reciproca BCC, ver apéndice F),

los pares (Q, |1~/Q|/\/§) son

Qi = 1.425u.a.(ochovecinos), [Vq,|/VQ = 0.0089u.a.,
Q2] = 1.645u.a. (seis vecinos), Va,|/VQ = 0.0281u.a.,
1Qs| = 2.327u.a.(docevecinos), [Vg,|/vVQ = 0.0271 u.a., (3.29)

donde los factores v/ se agregan para ajustar diferentes definiciones de transformada
entre la tabla presentada por Harrison [94] y esta tesis.

La estructura policristalina fue conseguida considerando los dos angulos de Eu-
ler que describen la orientacion relativa entre la velocidad del proyectil y la red co-
mo variables aleatorias con distribucién uniforme. Técnicas numéricas basadas en el
método MonteCarlo fueron utilizadas para integrar las probabilidades diferenciales
dP,/(dpdky;dky).
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En todas las figuras a continuacién utilizamos los siguientes acrénimos

PlsC <+— Excitacién de un plasmon en el FEG, por el proyectil
NFe <— Excitacién de un electrén de Bloch (nearly free electron)
por el proyectil, via la excitaciéon y decaimiento de un plasmoén
Bin <— Excitacién binaria de un electrén libre (creacién de par
electrén-hueco) por el proyectil (sin plasmén intermediario)
ISh <— Excitacién de un electrén de la capa interna (1s, 2s o 2p)
por el proyectil. Calculos realizados con la CDW-EIS (ondas

distorsionadas en los canales inicial y final) [111,112]

3.3.2. Probabilidad total y potencia de excitacién

En la Fig. 3.1, mostramos dP)*¢ y dXN¥¢ (ie. la probabilidad por unidad de
tiempo y la potencia de excitacién para un proceso NFe), como funcién de la velocidad
del proyectil v;. Se grafican, ademads, los respectivos resultados para excitacién de
plasmones (dPF#¢ y dSF'sC), excitacién binaria (Bin) e ionizacién de electrones de
las capas internas (ISh) [111].

o T | ' [ T [ L U—
L ....Bin 7
- Cimmim— o EISC -
/_\01:_ '/ .............. - _ 01k mrmT T T mi— = =
3 Fo/ = 3
s F NFe ] ]
T - ISh : i
0.0lg—ll y; _E E
= / 7 3
| e 7 ]
_.l i i

|| | 1 | 1 | 1 1

2 3 4
vj (u.a.)

Figura 3.1: Probabilidad por unidad de tiempo y potencia de excitacién como funciones de

la velocidad inicial del proyectil para los tres procesos considerados.

Los resultados que obtenemos para dPN"¢ y d XV son del orden de la probabilidad
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PlsC PlisC
B Sy

de excitacion de plasmones d y la potencia de frenamiento d , y reproducen
razonablemente la forma de la curva de excitacion.

Es importante discutir la sensibilidad de las curvas obtenidas ante modificaciones de
los parametros utilizados, a saber las contribuciones de momento de la red consideradas
(vecinos de la red reciproca), los coeficientes del potencial modelo I7Q, y el ancho de
la linea de plasmén para momento nulo, 7.

En relacién con el potencial modelo, calculamos la contribucién de los cuartos
vecinos en la red reciproca que resulto despreciable. Esto es razonable dado el compor-
tamiento de V(@) que presenta oscilaciones de amplitud decreciente (Ver apéndice G).
Es esperable, sin embargo, que modificaciones en los vecinos de menor orden generen
diferencias mas apreciables. Los valores utilizados por nosotros son los mismos que
toma Rosler [86] aunque no coinciden exactamente con los que se obtienen del ajuste
sobre la tabla de Harrison presentado en el apéndice G.

Por otro lado, hay una fuerte dependencia de los resultados de N Fe con el ancho
7, sobre el que hay poco acuerdo en la literatura. Rosler [86] toma v = 0.018 u.a., y
Baragiola [24] usa v = 0.074 u.a. Nosotros seguimos a Arista [101,107], que obtiene
v = 0.037 u.a., a partir de ajustes sobre espectros experimentales con la respuesta de
Mermin-Lindhard.

La utilizaciéon de esta respuesta dieléctrica es una hipoétesis fuerte de nuestro mode-
lo. La misma implica un ancho de la linea de plasmén que depende del momento p de
modo de conservar la cantidad de particulas (f-sum-rule), de manera que 0.037 u.a. <
v(p) < v(pc = 0.67u.a.) ~ 0.075u.a.

Con todas las consideraciones mencionadas, nuestros resultados dan cuenta, a altas
velocidades (donde funciona mejor la primera aproximacién de Born), de aproximada-
mente la mitad de los plasmones exitados pudiendo explicarse parte de la subestima-
cion a la existencia de otros mecanismos de decaimiento.

Volviendo a la Fig. 3.1, se observa en la misma que la velocidad del proyectil de-
be superar cierta velocidad umbral (threshold) vy, para que sea posible la excitacién
directa de plasmones. La existencia de este umbral se explica facilmente. La conser-
vacién de la energia, Ec. (3.25), indica que w = v; pcosf y, por lo tanto, w < v; p. Si
graficamos esta funcién en la relacién de dispersiéon como se muestra en la Fig. 3.2, se
observara que los pares de momento y energia (p,w < v; p) que el proyectil puede ceder

al gas, se encuentran por debajo de la curva w = v; p. Encontramos que solamente para
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Figura 3.2: Relacién de dispersién donde se muestra la existencia de una velocidad umbral
para excitacion directa de plasmones. La interseccién entre la regién sombreada por debajo
de la recta w = v; p y el conjunto (linea de plasmones + zona binaria) indica las excitaciones

posibles.

v; > vy, hay interseccion no nula entre esta regiéon y la que corresponde a excitacion
de plasmones. Para protones en aluminio tenemos v;, = 1.24 u.a. Un proyectil con esta
velocidad solamente puede excitar un plasmon con energia w = w, ~ 0.83 u.a. y vida
media [y(g.) = 0.075u.a.] '. A medida que v; aumenta otros plasmones con w < w, y
mayores vidas medias (menores valores de 7) son excitados también y contribuyen a
la probabilidad total incrementando por lo tanto dPN¥¢. Alrededor de v; ~ 3.0 a.u.,

NFe
P,

encontramos que d satura aproximadamente.

3.3.3. Espectros de primeros diferenciales en angulo y energia

Nos concentraremos ahora en protones de velocidad v; = 3u.a. (225 keV), donde
la probabilidad de excitacion de un electréon de Bloch por decaimiento de plasmones
alcanza su maximo. Esperamos que el espectro de decaimiento no varie mucho para
velocidades mayores.

La primeras diferenciales en la energia final del electrén dP;/de; s, se muestran en la
Fig. 3.3. Para obtener estos resultados se consideré €,y = kj% /2, consistentemente con

aproximaciones previas. En la Fig. 3.3 a se discriminan las contribuciones de momento
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de la red, debidas a los primeros, segundos y terceros vecinos en la red reciproca.
En el rango de energias considerado, la contribuciéon de Q; es despreciable y el perfil
de la curva total esta determinado principalmente por Q, y Qjs, siendo esta ultima

contribuciéon importante solamente para energias medias y altas.

F T T T T T | |: : T LI || T T T T T |:
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Figura 3.3: Primeros diferenciales en energia para un electrén excitado al continuo en funcién
de su energia final, medida desde el fondo de la banda. a) Contribuciones de distintos valores

de Q. b) Espectros de energia para los tres procesos considerados.

La probabilidad de un proceso NFe presenta un claro pico centrado en &5 ~
0.97u.a. Este valor es razonable si consideramos que la energia inicial del electrén
excitado £1; esta en el intervalo 0 < €1; < ep ~ 0.41 u.a. y que la energia del plasmén
wp es 0.565u.a. < wp < 0.83u.a. Como la energia final del electrén excitado ey

esta dada por €1y = €1; + wp, encontramos que
0.565u.a. < g3y < 1.24 u.a. (3.30)

Esto sugiere que los electrones provienen escencialmente del nivel de Fermi y que los
plasmones que observamos son aquellos con mayores vidas medias ya que 0.41 u.a. +
0.565u.a. = 0.97u.a. Estos resultados son similares a los obtenidos por Rosler et al.
[84]. Ademds, la posicién del pico de plasmén en wp = 0.56 u.a., coincide con resultados
experimentales en que los plasmones son excitados por proyectiles en colisién rasante

con una superficie metdlica y decaen provocando la emisién de un electrén [24-31].
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En la Fig. 3.3 b se muestran los espectros de energia para los tres procesos con-
siderados que excitan un electron al continuo, a saber, procesos de decaimiento de
plasmones (NFe), binarios (Bin) y de capa interna (ISh). Se observa que en las cer-
canias del pico de plasmén, hay una contribucion importante al espectro de electrones
excitados, proveniente de procesos binarios mientras que la contribucion de electrones
de capa interna es despreciable.

Son interesantes también los resultados para los espectros angulares que se mues-
tran en la Fig. 3.4, donde df) = senf df dy, y graficamos la probabilidad diferencial
dP,/dS);; como funcién de 6, midiéndose este dngulo respecto del sentido de la velo-

cidad inicial del proyectil.

A D L B L B
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0.5 1 1.5 2 2.5 3 0.5 1 1.5 2 2.5 3
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Figura 3.4: Primeros diferenciales en dngulo sélido para un electrén excitado al continuo en
funcién de su direccién 6, s, medida respecto del sentido de v;. a) Contribuciones de distintos

valores de Q. b) Espectros angulares para los tres procesos considerados.

Se observa en la Fig. 3.4 a que, para angulos # < 7/2, las contribuciones de Q
y Q3 son despreciables y Q. es la contribuciéon dominante, determinando la forma
de la curva. En cambio, para dngulos # > m/2, las contribuciones de Qs y Qs son
comparables, resultando aqui también despreciable la contribucién de Q;.

En la Fig. 3.4 b, se muestran las probabilidades diferenciales angulares para los tres
tipos de excitaciones, dPNT¢, dPP™ y dPISh. Mientras los procesos ISh se concentran
principalmente en la direcciéon paralela a la velocidad del proyectil y los procesos

Bin 1o hacen en la direccién perpendicular a la misma, dP/¥*® presenta una simetria
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relativamente esférica y por lo tanto resulta ser la contribucion mas importante en la
direccién antiparalela a la velocidad del proyectil donde las contribuciones de Qy y Q3

son del mismo orden.

3.3.4. Espectros de segundos diferenciales en angulo y energia

A partir de los resultados de primeros diferenciales mostrados en las Figs. 3.3 y
3.4, es interesante plantearse lo siguiente: supongamos que ‘detectamos’ un electréon
con energia €1y ~ 1.0 u.a. Sabemos que para esa energia, son comparables las contri-
buciones NFe y Bin. ; Hay alguna forma de saber cudl de los dos mecanismos gener¢ la
excitacion? Intentando responder este tipo de preguntas, obtuvimos espectros de ener-
gia para direcciones 6, especificas y espectros angulares para valores particulares de
la energfa final electrénica ;.

La Fig. 3.5 muestra los espectros de energia final electrénica para tres dngulos fijos.
En los grificos de Q discriminados (Figs. a, ¢ y e) se observa que Q, y Qs constituyen
las contribuciones principales excepto en la cola de muy baja energia. En la direccién
opuesta a la de la velocidad v; (Fig. e) encontramos que la contribucién de Qg se torna
dominante a altas energias mientras que Q» domina en la regién media y Q; lo hace a
muy bajas energias. Notemos que dos picos de plasmones pueden ser reconocidos aqui .
El primero es un pico de Q; y el segundo lo es de Q3. En las Figs. b, d y f, las contri-
buciones totales de decaimiento de plasmones se grafican junto con las contribuciones
binaria y de capa interna. Observamos que, en las direcciones paralela y perpendicular
a v;, los procesos de capa interna y binarios son dominantes (respectivamente) dejan-
do al decaimiento de plasmones como el mecanismo mas importante de excitacién de
electrones en la direccién antiparalela a v;. Es interesante volver a la Fig. 3.4 a la luz
de estos resultados. Para angulos ¢ pequenos, la contribucién de capa interna es mas
de tres veces mayor que la de decaimiento de plasmones, sin embargo, los electrones
de uno y otro proceso no tienen la misma energia caracteristica. De acuerdo a la Fig.
3.9, los electrones excitados por plasmones se concentran alrededor de ;5 ~ 0.97 u.a.
donde la contribucién de capa interna es un orden menor que la correspondiente al
proceso NFe. Por otro lado, en la Fig. 3.4, la direccién normal estd dominada por los
electrones binarios. Si miramos el espectro de energia para esta direccién (Figs. 3.5

c)-d)), vemos que, en la regién energética de mayor concentracién de electrones exci-
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Figura 3.5: Segundos diferenciales en energia para un electrén excitado al continuo en funcién

de su energia final €17, medida respecto del fondo de banda. Mostramos los espectros para

tres direcciones de salida: 6,y = 0.02rad, 615 = 1.57rad y 01y = 2.83rad radianes. a)-c)-e)

Contribuciones de distintos valores de Q. b)-d)-f) Espectros de energia para los tres procesos

considerados.
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tados por plasmones, hay una contribucion equivalente de electrones Bin por lo que,
en este caso, no es posible saber cual fue el proceso responsable de la excitacion.

Es importante destacar, que el transporte de los electrones hasta la superficie y
su posterior emision a través de la barrera de potencial superficial modificara las
distribuciones de energia y momento. Los espectros angulares y de energia de electrones
emitidos, que pueden ser comparados con datos experimentales, no seran los mismos
que los aqui considerados. Notemos, ademas, que la contribucién de Q; no podria ser
detectada ya que los otros dos procesos son mucho méas importantes en la region de
baja energia como se observa en la Fig. 3.5 f. Por otro lado, las contribuciones de Q2
y Qs pueden ser claramente separadas. Esta puede ser una regién interesante para
estudiar la influencia de la red.

En la Fig. 3.6 se muestran espectros angulares como funcién del angulo 6, (orien-
tacién del momento final del electrén respecto de v;) para dos valores de la energia
final del electrén. Estos valores son 1y = 0.5u.a. 2 emm (dado por la Ec. (3.30)) y
g1y = 1l.0u.a. (alrededor de la posicién del pico de decaimiento de plasmones). En
ambos casos, Figs. 3.6 b)-d), se observa que dP/" da la contribucién mayor en la
direccién paralela a v; y dPP™ estd concentrada en la direccién perpendicular donde
domina el espectro. Por lo tanto, como dP/¥¥® muestra una distribucién escencialmente
uniforme, resulta dominante en la direccién antiparalela. Comparando con la Fig. 3.3,
vemos que para bajas energias, los electrones Bin son muchos mas que los NFey los ISh,
estos tltimos comparables entre si. Sin embargo podemos estar seguros de detectar un
electrén NFe si 615 ~ 7 donde las otras contribuciones son despreciables (Fig. 3.6b)).
De igual manera, en energias €,y ~ 0.97 u.a., hay tanto electrones Bin como NFe. Sin
embargo, fuera de la direccién normal (Fig. 3.6 d)), hay una clara predominancia de
este tltimo.

Para ambas energias el decaimiento de plasmones constituye la contribucién prin-
cipal en direccion antiparalela. Observemos ademds, que para &1y = 0.5u.a., NFe
estd determinado mayormente por Q. (Fig.(3.6 a)) mientras que para ¢y = 1.0u.a,,

Q3 determina NFe en la direccién antiparalela.
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Figura 3.6: Segundos diferenciales angulares para un electrén excitado al continuo en funcién
de su direccion final de movimiento ¢, r, medida respecto de v;. Mostramos los espectros para
dos valores de e15: €17 = 0.5u.a. y €1y = 1.0 u.a. a)-c) Contribuciones de distintos valores de

Q. b)-d) Espectros angulares para los tres procesos considerados.
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Capitulo 3: Transiciones interbanda




Capitulo 4

Decaimiento de plasmones por
excitacion de dos electrones
interactuantes en colisiones

proton-aluminio

4.1. Hipdbtesis de trabajo

Consideremos un s6lido formado por un gas de electrones sumergido en el potencial
periddico de un arreglo de iones. En el capitulo previo, observamos que un plasmoén
excitado en el gas por el pasaje de un proyectil cargado, puede decaer excitando un
electron que realiza una transicion interbanda. Mencionamos también, que puede lo-
grarse una buena descripcién de las excitaciones intrabanda del gas de electrones,
reemplazando la red iénica por un fondo uniforme de carga positiva. En este modelo
simplificado, encontramos un nuevo mecanismo de decaimiento de plasmones ya que
aunque no es posible que un electrén libre absorba la energia y momento de un plasmén,
si puede ocurrir que el plasmoén decaiga excitando dos electrones interactuantes.

Es importante aclarar a qué nos referimos con ‘dos electrones interactuantes’. En
principio, en el modelo de Hartree+jellium, las interacciones entre electrones se com-
pensan exactamente con las interacciones fondo-fondo y las electron-fondo. De ahi que,

por brevedad, llamemos a éste, modelo del FEG. Sin embargo, el pasaje del proyectil
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perturba este sistema induciendo interacciones entre los electrones que ya no son com-
pensadas por el fondo. Es a dos electrones que interactian de este modo, a quienes
puede excitar un plasmén, dos electrones cuya funcién de onda no es simplemente un
producto de ondas planas.

En este capitulo, trabajaremos con las siguientes hipétesis, andlogas a las utilizadas

en el capitulo previo:

» Consideraremos como electrones interactuantes (en el sentido recién explicado)
solamente a los dos electrones que de hecho serdn excitados por el plasmoén. El

resto seguird siendo modelado como un FEG.

» La interaccion entre los electrones etiquetados e; y e sera tratada perturbativa-

mente.

= Usaremos la funcién dieléctrica de Mermin-Lindhard para modelar la respuesta

del gas de electrones al pasaje del proyectil.

= Trabajaremos en un formalismo independiente del tiempo, suponiendo una su-

cesion constante de proyectiles en el FEG (régimen estacionario).

Nuestro sistema de trabajo serd entonces el conjunto P + FEG + e; + e3. Consi-
deraremos colisiones protén-aluminio para estudiar el par de procesos por el cual un
proton excita un plasmoén en el FEG y este plasmén decae transfiriendo su momento

y energia a e; y es. Esquemdticamente:

ZPKi + FEG — ZpKf + FEG*,
FEG*t + €k,; T €k, — FEG™ + €k, + €l 5 (41)

donde 7 Pk, s Ckyy Y Gy p SO los estados inicial (final) del proyectil, e; y ey, respec-

tivamente y F'EG* representa la excitacién de un plasmoén en el FEG.

4.2. Teoria

4.2.1. El Hamiltoniano y la matriz de transicion

El hamiltoniano completo para el sistema P+ F'EG + e 4+ e5 puede escribirse como

H = Hy + V™ donde, como en el Cap. 3, V' incluye tanto las interacciones del
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proyectil con los electrones, como las interacciones entre electrones inducidas por el

proyectil. Es decir:

1 1
Hy = ——Vi+Hy—-Y V2
° oMp RS Z *i
Jj=>3
_ | v S eff 1 2
= _MVR —5Vn T 5Ve TV — 5 Zvrja
Jj=>3
Vtot — V(P) + V(e),
= Z Vpj+ Ve + Vpe + Z Vj(e) + V1€) + VQ(e)a (4.2)
Jj>3 Jj>3
donde His es el hamiltoniano no perturbado del par electrénico, Vp, = —Zp/ |R — 14|

es la atraccién coulombiana entre el proyectil y el electrén «a (con a = 1,2, j), V1((62)) =
ijs (1/ ‘rj — Ty |) es la interaccién del electrén 1 o 2 con los electrones del FEG,
V}(E) = %2223 Vij = %Z;zg (1/ [r; = r;|) es la repulsién coulombiana entre electrones
para el electrén j debida a su interaccion con el resto del F'EG, las coordenadas R y
r, representan las posiciones del proyectil y el electron «, respectivamente, la suma
primada implica l # j y Vfo T esla energia potencial debida a la interaccion entre e; y

eo en presencia del FEG que modelaremos como una interaccién de Yukawa. Es decir

off ) e—)\|r2—r1| ~off ) A7 43
‘/ —_ = _— — [/ = .

12 (1‘2 1‘1) € ‘1'2 _ 1‘1\ 12 (q) € (27T)3/2(q2 + /\2): ( )
donde €? es el producto de las cargas electrénicas (e = —1 en u.a.) y A = v/3wp/kp

es el momento de Thomas-Fermi (cuya inversa da la longitud a partir de la cual el
apantallamiento debido al FEG es efectivo) con wp la energia de plasmén y kp el
momento de Fermi.

En forma andloga a lo realizado en el Cap. 3, planteamos productos de Hartree
para ciertos estados orbitales inicial y final:

\IIZH = Pk F ki ko Phesi P - -+
\I]fH = (DKka1f7k2f¢k3f¢k4f ] (44)

donde (DKi,f y Qﬁkﬁ‘f

de onda de un electrén del F'EG, ambas ondas planas normalizadas a la § de Dirac,

son, respectivamente, la funciéon de onda del proyectil y la funcién

Y Fxyyp)kaicp) €8 la funcién de onda combinada de e; y e, para el estado inicial (final)
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que satisface la ecuacion de Schrodinger siguiente:
Lo — v vyl et =0 4.5
_5 rr 5 ra + Vig —&if Fkl(i,f)ak2(i,f) - ’ ( : )

donde 5}352 es la energia del par de electrones.

El operador de transicion T es
T = VP L VGV 4 VILGEVIRIGE V! + L (4.6)

con G = [E — Hy + 2'0+]_1 el operador de Green para particulas libres. La matriz de

transicién entre ciertos estados inicial y final T;f resulta
ﬂf — <\Ilf| Vtot + VtotG(—)l—th + VtOtGa—VtOtGa—VtOt + ... |\Ilz> . (47)

Pidiendo que el proyectil y el par e; — e; cambien de estado, el primer término de esta

serie resulta equivalente a despreciar los efectos del FEG, es decir que tenemos

Ti(j?) = (| Vp1 + Ve [ 1))

‘7 p ip.ri
— e ) +

‘N/PQ(P)
(271-)3/2

(Fsle®™|Fy), (4.8)

siendo p = K; — K el momento entregado por el proyectil al par de electrones.

Si consideramos la suma de todos los términos de la Ec. (4.7), conservando sélo
términos a primer orden en la carga del proyectil, y pedimos que el estado final del
gas coincida con su estado inicial y fundamental, encontramos, como se muestra en el

apéndice E, que

‘7131(13) ‘7132(1))
(2m)3/2er,(p, w) (2m)3/%er,(p, w)

donde, una vez mds, reemplazaremos la respuesta dieléctrica de Lindhard ¢;, por la de

T~ (F ;| €PT|F) + (F¢le®™|F,), (4.9)

Mermin-Lindhard €y, dada por la Ec. (2.17), con un ancho de la linea de plasmén
v = 0.037 u.a. tomado de ajustes sobre espectros experimentales [101,107].
A partir de la ec. (4.9), podemos definir energias potenciales efectivas Vil y Vel
tales que
Ve ~eff Vps

|4 LSRR SR V. — 4.10
Pl 6ML(p:("Jary) P2 eML(p:(")a’Y) ( )
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y entonces, el hamiltoniano del sistema H = Hy + V, puede reducirse a la forma

simplificada:
I o 1oy 1o, eff
HO = —2Mp VR - §V1‘1 - §Vr2 + V12 9
Vo= Ve[l + vl (4.11)

Es decir que pensamos en un sistema compuesto por dos electrones interactuantes (en

presencia del F'/EG) y un proyectil libre que es perturbado por las interacciones P — e.

4.2.2. Desarrollo perturbativo para la funcién de onda del par
€1 — €2

Las funciones de onda del par e; — €, Fiy;ky ¥ Fky ko Pueden ser expresadas

Koy
como ondas planas corregidas por factores u; f, esto es

Frikn = Ok (rl)(bkgi (ro) u; (ro — 1),
Fklka2f = ¢k1f (r1)¢sz (1‘2) Uy (1‘2 - rl) . (4.12)

Realizaremos ahora el siguiente cambio de variables sobre el par electrénico:

ry+ry
r=r9 —1Iy, pP= ’
2
ky — k
k= 22 L k=ky+ ki, (4.13)

siendo (p,r) las posiciones del centro de masa y relativa del conjunto e; — ey, y (k, k)
los momentos correspondientes.

En este sistema de coordenadas, la Ec. (4.5) se expresa

1 e
_Vz - Zvi + ‘/vlsz - 6\(Z,f) Fh)(i’f),k(i’f) 07 (414)
y las funciones de onda combinadas son
Frig = ¢r(p)o(r) ui (r) = ¢, ()¢, (x),
Flef,kf = ¢I€f(p)¢kf(r)uf (I') = ¢Nf(p)¢kf(r)- (4]‘5)

Elegimos trabajar con este 1ltimo sistema de coordenadas ya que facilitara el desarrollo

que sigue.
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Volvemos a la Ec. (4.9) y reemplazamos Vp(p) = Vp1(p) = Vp2(p) para obtener

vP(P)
(27r)3/2€ML (pa W, ’7)

TZ’;I ~ <FJI| P 4 P T2 |F;L> ) (4.16)

donde hacemos explicitos los hechos de que estamos trabajando en la aproximacion
de Hartree (sin efectos de intercambio) y de que vamos a utilizar un desarrollo per-
turbativo para las funciones de onda del par electrénico. Utilizando la Ec. (4.15) y

observando que r; = p —r/2 y que ry = p +r/2, tenemos que

VP(P)
(2m)3/2epr (P, W, )

_mf ’ ip.p [ ,—ip.r/2 ip.r/2 eilﬂi-p +
// 271' 3/2 wkf ) [e T4 et } (271_)3/2 wki (r) dr dp,
(4.17)

H
Tif

e integrando en p llegamos a

Vi (p)

H
Tif (2ﬁ)3/2

S (ki — Ky + p)/ wg;(r) [e_ip""/2 + eip'r/Q} wl: (r)dr. (4.18)

A primer orden perturbativo en Vf;f ! , la funcién de onda puede aproximarse por

1

Y (r) = P, (r) + m Vi (r) di, (r),
1 e
Ui, (r) & ¢, (r) + e veoior Vi (r) éu, (x), (4.19)

donde [k2 4+ V2 4 i0*]"" es la funcién de Green no perturbada, en la representacién
{r}, que corresponde al grado de libertad relativo.
Expresando la energia potencial Vf;f ! en términos de su transformada de Fourier,

tenemos, para el estado inicial

eiki.r 1 ik;.r

N N vreff iq.r
¢ki(r) ~ (27‘(‘)3/2 + kZ2+V%+ZO+ (271.)3/2/‘/12 (q)e dq(2ﬂ.)3/27

(4.20)

y operando,

eiki .r ik;.r

1 17€ iqr ©
W) % e+ s [ a0 T @ e £ da ()
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con g(k,q,8) = [k* — (k + q)? —i—iﬁ]_l, muy similar a la definida en la Ec. (3.18).

Haciendo uso de transformadas de Fourier en el primer término llegamos a

1 ~. ik;.r ior
Anélogamente, para el estado final tenemos
. 71 ! ! +\ 17eff (o eikf-r iq'.r !
1/ka(1') ~ TORE d(kr—d)+gksd,—0") V5 (d) on)7 e dq’,

y reemplazando en la Ec. (4.18)

Vel (p) 1 L
H ~ P L - i(q—q’).r
)~ Gt g [ [

— —ikf.r . .
x [a* (s — ) +gl0kp, ', 0%) Vi (0) G5 ] [e7P/% 4 etP 2]
o\ Teff eiki-l‘ ,

Si consideramos en esta ecuacién, el término de orden cero en Vf;f ! encontramos
que uno de los electrones no realiza transiciéon alguna por lo que la contribucién para
decaimiento de plasmones del mismo sera nula. La contribucién de primer orden en

V'fo ! est4 dada por los productos cruzados. Hacemos

Ve (p) 1 L
H ~ P L - i(q—q’).r
Ty ~ Tompr (e ”*m@w///e

* —ip.r ip.r 1€ eiki.r i(q'—q).r
x [5 (ks =) [ + €] gk, 0,01 Vi (0) 53 /2} + ¢l )
' —ip.r/2 ip.r/2 +\ 17*eff e krr !
X 5(kz —q ) [6 P +e P :| g(kf’ q, 0 ) V'IQ (q) (271_)3/2 dq dq dI‘,

(4.25)

donde en el segundo término invertimos las variables q <> q'. Resolvemos ahora estas
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integrales, para encontrar

Vi (p)
(27)?

6 (i — 5+ p) [9(0s, g — ki + /2,0%) Vi iy — ks + p/2)
+g(ki k; —p/2 -k, 01) VY (k; — p/2 — k)
+g(kf, k;, — P/2 - kfa 0+) ‘71e2ff(ki — P/2 - kf)

+ g(ks, k; +p/2 — k5, 0 VY (k; + p/2 - k) |,
(4.26)

donde usamos que el potencial es real por lo que vale que V57 (q) = V5 (—q). Dado

que, ademas, vey? q) es una funcién par y que
12

kpo —kp kip—kit | kg + kg —kip — ki
f +2 9 9 + 9 f2 2 = P2
2

P
Ki»—kp1 kio—ki  Kp+kp— ki —k;
kf_ki_E = - L=z - - L I 2 12_kf1+ki15_p1a

2 2 2
(4.27)

llegamos al resultado final para la matriz de transicién

Vil (p)
H P P ¢ —
T; = (273 0 (ki — Ky +P)
X [‘Z;ff(pZ) (g(ku P2, 0+) + g(kf7 —P2, O+))
+Vi4 (—p1) (g(ki, —p1,0") + g(ky, p1, 0+))} . (4.28)

4.2.3. Correcciones de Hartree-Fock para la funcion de onda

y para la matriz de transicion

El hecho de que estamos tratando con particulas idénticas es facilmente anadido
al formalismo previo. Los estados inicial y final para el par de electrones consisten de
una parte orbital y otra de spin debiendo ambas tener simetria definida. En particular,

la parte orbital de la funcién de onda combinada debe ser totalmente simétrica (f )
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o totalmente antisimétrica (F*). En las coordenadas del centro de masa y relativas

definidas en la Ec. (4.13), esto implica que la Ec. (4.15) debe ser reemplazada por

(F:i,ki)S/A (/0, I') _ QSM (,0) (wkl (I‘) + w—ki (I‘))’

Kf l:f + :kf r
(F i) (p,r) = S ()Y (\/)5 Yo () (4.29)

Por otro lado, dado que el hamiltoniano conmuta con los operadores S? y S,, los

= 5

cuatro posibles estados de spin son el triplete de estados simétricos |s = 1,m = £1,0)
y el singlete antisimétrico |s = 0, m = 0). Tenemos entonces que la funcién de onda

spin-orbital del par de electrones puede ser
(Fa)®) s =0,m=0), o |(F5)*)ls=1m==%10). (4.30)

Ademas, como las interacciones de Coulomb son independientes del spin, el estado de
spin para el par de electrones no se modifica. Se sigue de esto que la simetria de la
parte orbital debe también permanecer constante.

A partir de esto tenemos que, si consideramos efectos de intercambio para el par

de electrones, la Ec. (4.16) se transforma en

VP(P)
T; = ) iy Il
<8f mf| S m) (27"-)3/2€ML(p,UJ,”Y)
% <(I_—;)S/A| eip.p(e—ip.r/Z + ez‘p.r/Z) |(F2—)S/A>, (4.31)
que nos lleva a
‘7P(P)
T = -
M) = G ey ) P
y / i, (1) P () o /2y g2 Uy (r) £yt (r) -
V2 V2 ’
(4.32)

donde las sumas corresponden a T;;(s = 0,m = 0) y las restas a T;;(s = 1,m = £1,0),

de acuerdo a la Ec. (4.30). Dado que las contribuciones a T;; provenientes de los



48 Capitulo 4: Dos elecs. interactuantes

productos iy () (r) ¥ @b_ljf( r)y, (r) son iguales entre si y lo mismo ocurre con

las contribuciones cruzadas, la Ec. (4.32) es equivalente a:
et p
Tif(s,m) = 1(327r§3 )5 , — kf+P) [ ( (ki, P2, 07) + g(ky, —p2,0+))

V47 (=p1) (900, —p1, 07) + g(ks, p1,0%))
if/l%”(sz —ky;) X (g(ki, —kop + ki3, 07) + g(ky, —kos + kyj, 0+))

LV (i + 1) x (900 iy — T, 0%) + g, Krg — ki, 07) )]
(433)

y, nuevamente, las sumas corresponden a s = (0 y las restas a s = 1.

4.2.4. Probabilidad por unidad de tiempo

Haciendo las mismas consideraciones que en el capitulo anterior en relacién con la
zona binaria, su definicién y el mantener nuestros calculos fuera de ella para evitar la
inclusion de excitaciones de pseudo-plasmones que son reabsorbidos por el FEG y no
constituyen modos independientes, nos concentramos ahora en llegar a la expresion
para la probabilidad.

De acuerdo a la regla de oro de Fermi sabemos que la probabilidad diferencial por
unidad de tiempo para un dado estado de spin P;(s,m) de que dos electrones sean
excitados desde (ki;, ko;) hasta (kis,kos) por un proyectil que pierde momento p y
energia w = €15 +€xp —€1; —€2; via la excitacién y decaimiento de un plasmoén estd dada

por

dPy(s,m) = 2md(er; + €ap — €1; — €2i — vi.p) |Tif(s,m)[?
X@(k‘p — klz)@(kp — kgl)@(—kp + klf)@(—kF + kgf)

X [1 — @(cﬁ(p) — w(p)>@ <W(P) - w_(p)ﬂ dpdki;dky;dk, pdksyy,
(4.34)
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y la probabilidad total por unidad de tiempo es

P, = i i dP;(s, m) (4.35)

§=0 m=-s

que puede escribirse como

P, = /27r5(w —v;.p) (|Tiy(s=0,m = 0)* +3|Tis(s = 1,m)\2)
X@(kp — kh)@(klr — kg,)@(—kp -+ klf)@(—kp =+ kgf)

X [1 -0 (w+(p) - w(p)) O <w(p) - OJ_(P))}dpdkudkmdkudkzp
(4.36)

con w = €17 + €25 — €1; — €2;. Observemos, para terminar, que los dos electrones consi-
derados son de hecho electrones del F'EG, que fueron singularizados con la notacion.
Sus estados iniciales y finales son tales que €159, < € y €152f > €p, €s decir que el

FEG esté inicialmente en su estado fundamental.

4.3. Resultados

4.3.1. Consideraciones generales

Como en el capitulo previo, vamos a estudiar colisiones protén-aluminio. El proceso

que nos ocupa puede esquematizarse como sigue:

H* + FEG H* +FEG*  (PlsC
i oo (Pls )} 2, (4.37)

FEG* T+ + €k,; T €k,; — FEGH + €k, + €k,

donde la primera parte corresponde a la excitacion del plasmén en el FEG.

En esta seccion pretendemos:

» Estimar la efectividad del proceso 2e como mecanismo de decaimiento de plas-

mones y compararlo con NFey PlsC.
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» Intentar distinguir un electrén excitado por un plasmén (2e o N Fe) de uno que
fue excitado en forma directa, mediante el estudio de los espectros angulares y

de energia.

Los valores de las constantes (kr y ) se tomaron como en el capitulo precedente.
Técnicas numéricas basadas en el método de MonteCarlo fueron utilizadas para inte-
grar las probabilidades diferenciales.

Los siguientes acrénimos seran utilizados a partir de ahora para referirnos a los

distintos mecanismos de excitacién de un electréon del gas:

PisC
NPFe

+— Excitacién de un plasmén en el FEG, por el proyectil
<— Excitacion de un electréon de Bloch por el proyectil
via la excitacion y decaimiento de un plasmén
2e <— Excitacion de dos electrones libres interactuantes por el proyectil
via la excitacion y decaimiento de un plasmén
Bin <+— Excitacién binaria de un electrén libre por el proyectil
(sin plasmén intermediario)

ISh <+— Excitacién de un electrén de la capa interna (1s, 2s o 2p)

por el proyectil

4.3.2. Probabilidad de transicién y potencia de excitacion

En la Fig. 4.1, se grafican la probabilidad por unidad de tiempo P; y la potencia
de excitacién X;, en funcién de la velocidad del proyectil v; para los mecanismos N Fe
y 2e. Se agregan las curvas correspondientes a la suma de ambos y a la probabilidad
de excitacion de plasmones PlsC.

Se observa, para la probabilidad, que los dos mecanismos en conjunto dan cuen-
ta, para altas velocidades, de aproximadamente el 65 % de los plasmones excitados.
De igual modo, se explica aproximadamente el 70 % de la energia de excitacién, en-
contrandose en ambos casos que la inclusién de los procesos de dos electrones (2e) nos

permite reproducir correctamente la pendiente de la curva de excitacion.
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Figura 4.1: Probabilidad por unidad de tiempo y potencia de excitacién como funciones de

la velocidad inicial del proyectil para los procesos N Fe, 2e y PlsC.

En relaciéon con la importancia relativa de los dos mecanismos considerados, pode-
mos decir que N F'e da la contribuciéon dominante a altas velocidades mientras que 2e
es el mecanismo principal para velocidades bajas. Si recordamos que para velocidades
del proyectil cercanas a la velocidad umbral (v; 2 vy,) y de acuerdo a la Fig. 3.2, los
plasmones excitados son los de mayor energia y momento no nulo, mds cercanos a la
zona binaria, podemos inferir de la Fig. 4.1, que estos plasmones decaen preferente-
mente via 2e. Este resultado es razonable si volvemos a la Fig. 3.2. Recordemos que
la zona binaria indica los pares de energia y momento que puede absorber un electrén
libre. Si consideramos el punto (p = 0,w = wp), estd claro que es necesario que al-
guien provea el momento necesario para que un electréon pueda absorber esa energia.
Ese alguien es la red, con una contribucién de momento tipica dada por ()2 = 1.6 u.a.
En cambio si consideramos un par (p,w) cercano a la interseccién con la zona binaria
(pe, we), €l momento y/o la energia requerido/a es mucho menor y puede ser provisto
por un segundo electréon. Es ilustrativo en relacion con esta discusién, observar la Fig.
4.2, donde se grafican las curvas NFe/PlsC, 2e/PlsC'y (NFe+2e)/PlsC en funcién
de v;. A pesar de sobre-estimaciones para velocidades muy cercanas a la velocidad
umbral, se verifica que, a velocidades bajas, el mecanismo 2e explica practicamente la
totalidad de los plasmones, decayendo su importancia rapidamente con la velocidad.

En cuanto al mecanismo N F'e, presenta una variacion mucho mas suave resultando
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Figura 4.2: Se grafican los cocientes N Fe/PlsC, 2e/PlsC y (NFe + 2e)/PlsC en funcién

de v; para la probabilidad por unidad de tiempo y la potencia de excitacion.

favorecido a velocidades altas.

Por otro lado, mencionemos que la importancia relativa de los procesos considera-
dos puede ser diferente para otros elementos. Por ejemplo, si consideramos un elemento
hipotético con igual v que el aluminio (misma vida media de los plasmones) pero con
un mayor volumen por particula (rs = 3 u.a. en vez de ry = 2.09 u.a., correspondiente
al aluminio), encontramos que la eficacia del mecanismo 2e disminuye. Concluimos
que una mayor densidad electrénica favorece el mecanismo 2e.

Volviendo ahora al aluminio real, y pensando en las razones de la subestimacion
de nuestros resultados, es importante tener en cuenta que estamos trabajando dentro
de las posibilidades de la respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard y es alli donde,
creemos, reside la mayor limitacién del modelo. Sin embargo, mejoras en este sentido
implicarian la utilizacién de una respuesta dieléctrica tal que el ancho de la linea
de plasmén para un momento dado 7y(p) dependiera del mecanismo considerado. El
desarrollo necesario para obtener esa funcién y(p) no es trivial y va més alld de las
posibilidades de esta tesis.

Finalmente, notemos que los resultados para 2e fueron obtenidos anulando la parte
imaginaria de las funciones de Green en la Ec. (4.33). En relacién con esta eleccién,
comentamos que tanto la probabilidad de transicién como la potencia de excitacion son

muy sensibles a cambios de este parametro. Hay implicita una operacién de limite en
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esta ecuacion. Es usual, por cuestiones de conveniencia numérica asignar un valor finito
a este parametro. En la Fig. 4.3 graficamos la probabilidad de transicién y la potencia
de excitacion para dos electrones interactuantes que son excitados por el proyectil via
un plasmoén, como funcion de la velocidad del proyectil v;. Consideramos distintos
posibles valores para el pardametro 0" y encontramos que no solamente el limite existe
y es bien comportado sino que ademés podemos fijar el valor del pardmetro igual a cero
desde el principio ya que el integrando (la probablidad total) no tiene complicaciones
numéricas en la region considerada. Cada uno de los denominadores debe ser distinto
de cero para asegurar que ambos electrones sufran una transicién. Notemos que es en el

limite 0" ~ 0 que la pendiente de la curva de excitacién es reproducida correctamente.

- . - -—- 0t=0.018u.a.
: <+ 07 =0.009 v.a.
0t =0.0045 u.a.

vi (u.a.) vi (u.a.)

Figura 4.3: Se muestran la probabilidad de transicién y la potencia de excitacién, ambas por
unidad de tiempo, como funciones de la velocidad inicial del proyectil v; para la contribucion
2e. Se consideran distintos valores par la parte imaginaria de los denominadores de las

funciones de Green.

4.3.3. Espectros de primeros diferenciales en angulo y energia

En esta subseccion y la siguiente pretendemos, a partir del estudio de los espectros
angulares y de energia, poder diferenciar un electrén que fue excitado por el decai-
miento de un plasmén (N Fe o 2e) de uno que interactué directamente con el proyectil
(Bin o ISh).
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La velocidad del proyectil se fija en v; = 3.0 a.u., en parte porque esa fue la veloci-
dad elegida en el capitulo anterior (Figs. 3.3 y 3.4) y en parte porque, para la misma,
tenemos disponibles los datos de ISh [111]. En la Fig. 4.4 a, se reproduce la Fig. 3.3
a la que se agrega la contribuciéon de 2e. Podemos observar que, mientras N F'e es
la contribucién principal de plasmones en la regién ;5 ~ 1 u.a., para energias mas
bajas (15 2 € ~ 0.41 u.a.), es 2e el término dominante. Es decir que electrones ex-
citados por decaimiento de plasmones se concentran en diferentes regiones de energia
dependiendo de cual fue el mecanismo de decaimiento involucrado en la excitacion.
Notemos, sin embargo, que en todo el rango de energia considerado, hay una contribu-
cién apreciable de electrones Bin de modo que una cierta energia final no es garantia

de excitacion por decaimiento de plasmén.

=N ' [ ' ' E

- NFe+2e (@)
glolg....../:.\ o Bin ERC
= C . RN ] 3 10
= - ,/NFe .‘\ =
107 RS 50\ S
D) = ST —4 =
5 &

10° ) 3 10

E "I

[ 1 . | . | L T

0.5 1 1.5 2

€1f(u.a.) 01 (radianes)

Figura 4.4: (a) Primeros diferenciales de las probabilidades de transicién como funciones
de la energfa final €1y de un electrén excitado, medida desde el fondo de la banda. (b)
Primeros diferenciales de las probabilidades de transicién como funciones de la orientacion

del momento final del electrén ;¢ respecto de v;. En ambos casos se consideré v; = 3 a.u.

Anélogamente, realizamos el andlisis de los espectros de primeros diferenciales an-
gulares en la Fig. 4.4 b, donde d) = senfl df dy identifica el diferencial de dngulo
sélido. Se observa que 2e es solamente una correccion para direcciones antiparale-
las al proyectil pero es del mismo orden que N Fe tanto en direcciéon paralela como

perpendicular. La regién mas favorable para encontrar un electrén excitado por 2e
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es la correspondiente a angulos pequenos, sin embargo, resulta que alli hay muchos

electrones 1Sh. Nuevamente, no hay garantias.

El hecho de que el mecanismo N Fe presente un pico en el espectro de energia y el
2e no, se relaciona con el hecho de que en este tltimo caso los dos electrones comparten
la energia del plasmon que decae. En relacién con esta idea es ilustrativo observar, para
el caso del aluminio, espectros de energia w cedida por el proyectil. Consideramos los

casos de v; = 1.3 u.a. 2 vy, y de v; = 5.0 u.a.>> vy,.
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10]? vi=13ua J RN vi=13ua
- E £ ;o E
L i E /.. /,\ \' 3
2| ] C . . o m
10 3 W\ Total E N L 7/ \ \'_2e b
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Figura 4.5: Se muestran los espectros de energia w para Al.
Se trabajé con v; = 1.3 u.a. y v; = 5.0 u.a. Las energias
se miden desde el fondo de la banda. Las cuvas Total a la

izquierda se corresponden con las N Fe a la derecha.

Vemos en todos los casos la presencia de un pico cuya posicion depende de la
velocidad del proyectil. Esta dependencia reproduce la relacién de dispersién para
excitacion de plasmones. Observemos que para altas velocidades la posiciéon del pico
tiende a coincidir con wp(0) ~ 0.56 u.a.

Encontramos que el mecanismo 2e es més fuerte a bajas velocidades (més alld de
sobre-estimaciones en esta regién) como asi también a altas velocidades y altas energias

transferidas mientras que en la zona del pico, N F'e constituye el proceso principal.
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4.3.4. Espectros de segundos diferenciales en angulo y energia

Si miramos la Fig. 4.4 a, es natural preguntarse como compiten 2e y Bin en la regiéon
de baja energia y si es posible distinguirlos entre si. Para responder estas preguntas
analizamos el espectro de segundos diferenciales en funcién del dngulo 6,y para €5 =
0.5 a.u., como se muestra en la Fig. 4.6 a. Resulta que los electrones binarios (Bin) se
concentran en la direccién perpendicular mientras que los 2e se mueven en su mayoria
en la direccién paralela a v;. Asi que podemos decir si un electrén de baja energia

provino del decaimiento de un plasmoén o no, de acuerdo a su direccion de movimiento.

T T | -
i (a) i - (b) ]
NFe+2e er=05ua. B 05¢=0.02 rad |
~ 2 . L . . . T
< 10°E e TS = 5.2l (Bin despreciable) |
= r - 2e . :; 10 E s E
~ - . Bin 4 = = I\ ]
= 1 = [ NFy 2 ]
G o 1w i ) ISh
=) =X . o Fee == N\—_-—————— -
=107 D TS IS R
o) F < S R E % 107 B —
=) N R ] E 3
- ~- ~J - . n C -
B NFe ~ : 7 - R
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Figura 4.6: (a) Doble diferencial de la probabilidad de transicién como funcién de
017 (Orientacién del momento final del electrén respecto de v;). La energia final
del electrén es €15 = 0.5 a.u.(b) Doble diferencial de la probabilidad de transicién
como funcién de g1y. La direccién de movimiento 60, fue fijada en 0.02 radianes.

En ambos casos tomamos v; = 3.0 u.a.

De igual forma, la Fig. 4.4 b lleva al andlisis de espectros de segundos diferenciales.
Consideramos la direccién paralela al proyectil (6,7 = 0.02 radianes), donde 2e e ISh
son las contribuciones dominantes y 2e toma sus valores mas altos. Vemos en la Fig. 4.6
b que ISh se reparte muy uniformemente en el rango de energia considerado mientras
que la contribucién de 2e estd localizada en la regién de energias intermedias y bajas.
Notemos que, para €5 2 €p = 0.41 a.u., 2e es casi un orden de magnitud mayor
que ISh. Por lo tanto, en la direccién paralela a v; podemos saber si un electron fue

excitado por un plasmén o no de acuerdo a su energia.



Capitulo 5

Decaimiento de plasmones en

colisiones electron-aluminio

5.1. Teoria

5.1.1. Adaptacién de las féormulas

En este capitulo, queremos estudiar los dos mecanismos presentados de decaimiento
de plasmones para el caso en que el proyectil es un electrén.
La primera diferencia con el caso de protones, la encontramos en la conservacién

de la energia, 0(E; — Ey), que se muestra en la Ec. (3.25). Tenemos

2 p?
W = Vi.p-— 2Mp =ViPb— o
»?
S(E;—Ef) = 0 (w —V.p— 5) , (5.1)

ya que, en este caso, Mp = 1 y no podemos despreciar el término cuadratico en p
como hicimos para el caso de protones.
Ademads, es necesario que el estado final del proyectil no esté ya ocupado por un

electron del gas, es decir

K7 k2 K2 K2 v K2

-f cF — i M Y M

5 = 5> YCOmMo w=- 2 = 2
v? k%
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La probabilidad por unidad de tiempo, obtenida en el Cap. 3, de que un protén
y un electron de Bloch interactien via la excitacién y decaimiento de un plasmoén de
volumen (Ecs. (3.26) y (3.24)) puede ser, con estas consideraciones, extendida para el

caso en que el proyectil es un electréon de la siguiente manera:

2
PtNFe — 27/25("2[)—%_&)) |ﬂf|2@(kp—kz)®(_kF+kf)

x{1—-0 [w"(p) —wp)] O [wpr) —w ()]}

v — ki
x0 (= —w ) dpdk; dky, (5.3)

donde el factor 2 da cuenta de consideraciones de spin, p es el momento que pierde el
proyectil, w = €1y — £1; = k{;/2 — k};/2 es la energfa que recibe e; (y la que entrega el
proyectil), v; es la velocidad inicial del proyectil, kz es el momento de Fermi del gas,
el término entre llaves mantiene el cdlculo fuera de la zona binaria (ver Ec. (2.16)) y

la matriz de transicién Tj; estd dada por la Ec. (3.24), esto es:

~ 2 ~ 12
Vel'@)| . |Va

(2m)3 ZQ: Q

*Jolki, Q Tl VD) + gy, ~Q Tl V)| (5.)

2
T

dp—kiy+ki; +Q)

con VI (p) = 4r/ [(27)3?pPersr(p, w,7)], el potencial proyectil-blanco en el espacio
de momentos, la funcién g(k,q, 3) definida segiin la Ec. (3.18), VQ la transformada
de Fourier del potencial periédico débil de la red, €2 el volumen de la celda unidad y
emr(p, w,) la respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard siendo «y el ancho de la linea

de plasmoén en p = 0.

La probabilidad por unidad de tiempo, obtenida en el Cap. 4, para que un pro-
yectil excite un par de electrones interactuantes via la excitacién y decaimiento de un

plasmén de volumen (Ecs. (4.36) y (4.33)) puede extenderse al caso en que el proyectil
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es un electron de la siguiente forma:

2
P} = /27r5 (w—vi.P‘F%) <|Tz‘f(5:07m:0)‘2+3mf(5:1’m)|2)

2 _ 2
xO(kp — k13)O(kp — kai)O(—kp + k17)O(—kp + kaf)© (”@ o w)

X [1 -0 (w*(p) - w(p)) © (W(p) - w_(p))} dpdky;dka;dk; pdkoy,

(5.5)
y T;s(s,m) tiene la misma expresiéon que para protones (Ec. (4.33)), es decir
Ve (p .
Tigts,m) = 0006 5= s+ ) [T (02) (3002, 07) + gy, =p0))

V47 (=p1) (900, =p1,0°) + (ks p1,0%))
ﬂ:‘N/legff(kﬁ - k1i) X (9(1{1', —k2f + ki, 0+) + g(kf7 —sz + ks, 0+)>

ﬂ:";iegff(—ku + ko;) % (g(kz', kis —koi, 07) + g(ky, ki — ko, 0+))}-
(5.6)

Todas las cantidades se definen como en el caso NF'e y ademés x es el momento total
del par de electrones, V57 (q) = 4n/ [27m)32(¢* + X?) em—r(p,w,7)] (Ec. (4.3)) es la
transformada de la interaccion efectiva entre el par de electrones, p; es el momento
ganado por el electrén j, g(k,q, ) = [k — (k+q)® + i8] (Ec. (4.21)) son factores
provenientes de la funcién de Green, y k = (ko —k;)/2 es el momento relativo. Ademaés,
recordamos que las sumas corresponden a Tif(s = 0,m = 0) y las restas a Tjs(s =
1,m = +£1,0).

5.1.2. Una observacion numérica

La modificacién del argumento de la ¢ de conservacién de energia en las Ecs. (5.3)

y (5.5) tiene consecuencias en cuanto a la eficiencia del método numérico utilizado
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para resolver la integral multidimensional. Para el caso de protones, por ejemplo en el

proceso N Fe, teniamos que

S(w—=vip) = 6(w—vip,) =6(w—v; (krf, — k1iz — Q2)),

1
= —¢ <£ - klfz +klz 005(911') +Qz) )

V; V;

1 —w/U,'+k1fz—Qz
= ) — cosby; |, )
ke < T cosb, ) (5.7)

lo que nos permitia resolver la integral angular en #y; analiticamente (eleccién 6ptima
en cuanto a la eficiencia del célculo de la integral numérica resultante). Para el caso

de electrones, la situacién no es tan simple. Tenemos

2 2 2 2
. o Pz Py P
w vz.p+2 = w vzpz+2+2+2,

(k1fz — k1iz — Qu)?

= w—v;(kifs — ki, — Q) +

2
_l_(klfy - kliy - Qy)2 + (klfz - kliz - QZ)Z’
2 2
Ky K Ky K@
= 7_T_Ui(klfz_kliz_Qz)‘i’?'i'?'i'?

—ki ki — ki7.Q + ki;.Q,
2

_kli (COS ©p1; SEN 011' (/ﬁfw — Qx) + sen p1; sen 011' (klfy — Qy)

+cos 011' (klfz — Qz — Uz)) . (58)
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Llamando ahora

2
a = kff—i-?—ku-Q—Ui(klfz—Qz),

B = cospi senbyy (kifz — Qz) + seny; sen by (kipy — Qy)
+cos b1 (kip, — Q. — vy), (5.9)
resulta
5<w—v- —i-p—2>—(5(a—kﬂ)—i(5<g—k~) (5.10)
Z'p 2 1z ‘ﬁ| /B 1z 9 .

es decir que la integracién analitica puede realizarse, en este caso, sobre un médulo de
momento (En particular, elegimos ky;).
La misma situacion encontramos para el proceso 2e. El resultado puede expresarse

como en la Ec. (5.10) con

o = k%f -+ k%f + klf.kgf — klf.kgi — ka.sz' — U; (lflfz + kgfz — ]fgzz)
B = cospy; senby; (kifg + kope — koin) + sen pr; sen 0y (kipy + kapy — koiy)

“+cos Hli (klfz + kgfz - k2iz — ’U,’). (511)

Para ambos procesos en colisiones electron-Al, encontramos que la eficiencia de la in-
tegracién numérica disminuyé sensiblemente. Fueron necesarios diez veces mas puntos
en una subrutina tipo MonteCarlo para lograr curvas de calidad similar a las obtenidas

para protones.

5.2. Resultados

5.2.1. Probabilidad total y potencia de excitacién

En la Fig. 5.1 se presentan las curvas obtenidas para la probabilidad por unidad de

tiempo P, y la potencia de excitaciéon X; en funcién de la velocidad del proyectil v;. Los



62 Capitulo 5: Plasmones en colisiones e-Al

resultados para los mecanismos de decaimiento considerados (N Fe y 2e) se grafican
para protones y para electrones junto con los correspondientes totales NFe 4 2e y

curvas de excitacion de plasmones PlsC.

Figura 5.1: Probabilidad por unidad de tiempo y potencia de excitacién como funciones
de la velocidad inicial del proyectil para los procesos N Fe, 2e y PlsC. Se comparan los

resultados para protones incidentes con los obtenidos para impacto electrénico.

Encontramos en esta figura que, para altas velocidades, los dos proyectiles son
equivalentes. Esto es comprensible, por un lado, porque en el orden de aproximacion
utilizado (Born 1 en Zp), la probabilidad y la potencia de excitacién son proporciona-
les al cuadrado de la carga del proyectil (P; \T|2 o Z3%) y, por el otro, porque a altas
velocidades podemos pensar una trayectoria rectilinea asociada al electron. Mencione-
mos en relacion con esto que, aunque trabajando en aproximaciones de mayor orden
son esperables diferencias entre los proyectiles considerados [112,113], no esperamos
que estas sean importantes a altas velocidades, donde el primer orden de Born tiende
a ser el resultado exacto.

También se observa que la velocidad umbral depende del proyectil considerado
resultando que, a bajas velocidades, los protones son més eficientes que los electrones
para excitar plasmones. Podemos entender este resultado a partir de la Fig. 5.2, que
es la adaptacion de la relacién de dispersién (Fig. 3.2) para el caso en que el proyectil

es un electréon. Encontramos que la velocidad umbral para el caso de electrones es
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Figura 5.2: Relacién de dispersién para proyectiles electrénicos donde se observa la existencia
de una velocidad umbral para excitacién directa de plasmones. La interseccién entre la regién
sombreada por debajo de la curva w = —p?/2 + v; p y el conjunto (linea de plasmones-+zona

binaria) indica las excitaciones posibles.

Uthe ~ 1.55 a.u., ligeramente mayor que la correspondiente a protones, v, ~ 1.24
a.u. Notemos también, que desde la Fig. 5.2, podemos entender el comportamiento
equivalente de ambos proyectiles para altas velocidades ya que cualquiera de los dos

puede excitar todos los plasmones disponibles.

En relacion con la dependencia o no de la efectividad de los mecanismos de de-
caimiento con el proyectil utilizado, es ilustrativa la Fig. 5.3 donde se muestran los
resultados para probabilidad y potencia de excitaciéon de los mecanismos estudiados
relativos a los plasmones excitados (NFe/PlsC, 2e/PlsC y (NFe + 2e)/PlsC).

Se verifica en esta figura que, para velocidades v; > 2.0 u.a., la eficiencia de los
mecanismos de decaimiento es independiente del proyectil considerado, tanto en la
probabilidad como en la potencia de excitacion. A altas velocidades, tanto para pro-
tones como para electrones, logramos dar cuenta de, aproximadamente, el 65 % de los
plasmones excitados. Por otro lado, para velocidades cercanas a la velocidad umbral,
v; & Uy, encontramos una sobre-estimacion de los resultados de decaimiento, tanto

para protones como para electrones siendo la misma menor para el caso de electrones.

Es interesante mencionar que, como ocurria para colisiones protén-Al, puede con-
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Figura 5.3: Resultados para probabilidad y potencia de excitacién relativos a los plasmones
excitados, para los procesos y proyectiles considerados. vy, y Vihe SON, respectivamente, las

velocidades umbral para protones y para electrones.

cluirse de esta figura que, también para el caso de electrones, el mecanismo 2e es
particularmente efectivo para velocidades cercanas a la velocidad umbral cuando los
unicos plasmones excitados son aquellos de mayor energia, cercanos a la zona binaria.

En cambio, el mecanismo N Fe favorece ligeramente a los plasmones de menor energia.

5.2.2. Espectros angulares y de energia

En la Fig. 5.4, se muestran los espectros de energia para una velocidad fija del
proyectil. Elegimos v; = 2.0 a.u. por ser aquella a partir de la cual, los dos proyectiles
son equivalentes a nivel de las probabilidades totales. Se observa que, también a nivel de
primeros diferenciales de energia, y tanto para 2e como para N F'e, los dos proyectiles
son equivalentes. Vale mencionar, sin embargo, que la energia maxima que puede
depositar un protén (wyrax = (2v;)?/2) es mayor que la que puede depositar un
electréon (wyrax = v?/2), aunque esta diferencia no produzca resultados observables
en el rango de energia considerado.

En la Fig. 5.5, se muestran los espectros angulares para la misma velocidad del
proyectil considerada para los espectros de energia. Obtenemos aqui comportamientos

diferentes para cada proyectil. Los electrones son mas eficientes que los protones para
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excitar electrones con momento paralelo al del proyectil (considerando procesos que
involucran plasmones), mientras que las regiones corespondientes a dngulos mayores

(617 > 0.5 radianes) son més favorecidas por los protones.
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Figura 5.4: Espectros de energia para los mecanismos de decaimiento considerados. La
velocidad para ambos proyectiles se fij6 en v; = 2.0 u.a. La energia se mide desde el
fondo de la banda.
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Figura 5.5: Espectros de angulares para los mecanismos de decaimiento considerados.
La velocidad para ambos proyectiles se fij6 en v; = 2.0 u.a. El dngulo 6;; se mide

respecto de la direccién de movimiento inicial del proyectil.
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Capitulo 5: Plasmones en colisiones e-Al




Capitulo 6

Mecanismos de decaimiento de
plasmones en colisiones

proton-metal

6.1. Comentarios previos

En este capitulo estamos interesados en generalizar los resultados obtenidos para
decaimiento de plasmones excitados en colisiones protén-aluminio. Para ello aplicare-
mos el modelo desarrollado en los capitulos previos a distintos blancos metalicos. Por
simplicidad numérica, el proyectil utlizado sera un proton.

Los metales simples con los que trabajaremos, ademas del aluminio, seran el mag-
nesio, el sodio y el potasio, debiéndose nuestra eleccion, por un lado, a que la triada
Al-Mg-Na (vecinos horizontales en la tabla periédica) presenta distintas estructuras
cristalinas y variadas densidades electrénicas; y por el otro, a que los metales alcalinos
Na-K (misma columna de la tabla periédica) presentan la misma estructura cristalina.
De esta manera, pretendemos analizar semejanzas y diferencias entre los resultados
para decaimiento de plasmones por los mecanismos estudiados en los Caps. 3 y 4,
buscando entender cémo afectan a los mismos, las caracteristicas mencionadas, que se
muestran, en la Tab. 6.1.

Para el caso del mecanismo N Fe, presentado en el Cap. 3, recordemos que el

decaimiento de plasmones estd habilitado gracias a la contribuciéon de la red a la

67
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Al Mg Na K
Estruc. cristalina FCC Hex. con base BCC BCC
const(s). de a=7.66 a=6.05 a=80 | a=99
red (u.a.) c=9.8
n (dens. elec.) (u.a.) 0.0254 0.0129 0.004 0.002
ke (wa.) 0.9094 0.7256 0.487 | 0.390

Tabla 6.1: Estructuras cristalinas, pardmetros de red [86,106], densidades electréni-

cas y momentos de Fermi, se muestran para el conjunto Al-Mg-Na-K.

ecuacién de conservacién de momento y que esa contribucion estd dada por los puntos
Q; que determinan la red reciproca. La transformada de Fourier del potencial modelo,
VQ“ 1 < ¢ < 4, que condensa la fisica de la interaccién electron-red, fue calculada
hasta cuarto orden (|Q;|, 1 < ¢ < 4), a partir de las tablas de Animalu-Heine [92],
reproducidas por Harrison [94] (Ver apéndice G). Los valores obtenidos se muestran en
la Tab. 6.2. Como ya mencionamos, esperamos que los resultados para este mecanismo

dependan tanto de la estructura cristalina como de la densidad electrénica.

Al Mg Na K
Qi (u.a.) 1.42 1.20 1.11 0.90
Q.| (u.a.) 1.64 1.28 1.57 1.27
Qs (u.a.) 2.32 1.36 1.92 1.56
Q4| (n.a.) 2.72 1.76 2.22 1.80
|VQ1\/\/§ (u.a.) | 0.0089 | 0.0071 | 0.0103 | 0.0039
Va,|/V (u.a.) || 0.0281 | 0.0133 | 0.0046 | 0.0027
Va,|/V (u.a.) || 0.0272 | 0.0186 | 0.0018 | 0.0077
VQu|/V (u.a.) || 0.0093 | 0.0215 | 0.0035 | 0.0115

Tabla 6.2: Distancias a los vecinos mas cercanos de la red recipro-

ca a cuarto orden y coeficientes del potencial modelo [86,92, 94]

para los elementos considerados.

En cambio, para el mecanismo 2e, presentado en el Cap. 4, es la interaccion de dos

electrones del gas la que permite el acople con el plasmoén excitado y, por lo tanto,
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su decaimiento. La cantidad relevante es entonces la densidad electrénica (y no la
estructura cristalina).

Es importante mencionar que ambos procesos seran fuertemente influenciados por
el valor del ancho 7y de la linea de plasmén, cuyo valor para cada elemento, determinado
experimentalmente para p = 0 [86,99-101,107,114-118], se muestra en la Tab. 6.3 junto

con el valor de la energia de excitacién colectiva wp.

Al Mg Na K
wp (1) | 0.56 0.40 0.22 0.16
v (u.a.) 0.037 0.026 0.009 0.009
Refs. [101,107] | [86,114] | [99,116] | [99,116,118]
v, (u.a) | 1.24 1.01 0.71 0.60

Tabla 6.3: Anchos v de las lineas de plasmén a momento nulo,
junto con las energias wp correspondientes, para los elementos
utilizados. Se muestran también las velocidades umbral v;, para

excitacién de plasmones.

Las expresiones para la probabilidad por unidad de tiempo de que ocurran los
procesos denominados N F'e y 2e son las mismas que las utilizadas en los Caps. 3 y 4,
presentadas como Ecs. (3.26) y (4.36).

6.2. Resultados

6.2.1. Probabilidad total y potencia de excitacién

En la Fig. 6.1 mostramos la probabilidad por unidad de tiempo P, como funcién de
la velocidad inicial del proyectil v;. Trabajamos con los cuatro elementos mencionados
(Al-Mg-Na-K) y analizamos los procesos NFe y 2e, ya explicados, que involucran
decaimiento de plasmones. Se agregan a los graficos, los resultados para excitacion de
plasmones, PlsC.

Se observa en todos los casos, la existencia de una velocidad umbral para excitacién
de plasmones, que puede hallarse graficamente a partir de la relaciéon de dispersion,

como se mostré en la Fig. 3.2. Los resultados para los elementos utilizados se muestran
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Figura 6.1: Probabilidad por unidad de tiempo como fun-
cién de la velocidad inicial del proyectil para los procesos
NFe, 2ey PlsC.

en la Tab. 6.3.

En relacion con la excitacion de plasmones podemos decir que la misma es favore-
cida por altas densidades electrénicas, encontrando ademas que la velocidad umbral es
mayor en estos casos. Este resultado es razonable, ya que la energia de excitacion de
un plasmén wp(p) crece con el momento de Fermi (wp(0) = /4mn = \/4k3./(37))
decir, para excitar plasmones en medios mas densos, necesito proyectiles mas energéti-
cos. Disponiendo de esos proyectiles (protones con velocidad por encima del umbral),

una mayor densidad electrénica favorece la excitacién de plasmones.

Las curvas para NFe y 2e presentan, en todos los casos, la misma estructura
cualitativa ya mencionada en los capitulos previos. El proceso N F'e es mas importante

a altas velocidades mientras que 2e lo es a velocidades bajas.

Si observamos las curvas N F'e, es interesante notar que este mecanismo es despre-
ciable para el potasio. Entendemos este resultado si comparamos los coeficientes del
potencial modelo de este elemento con los correspondientes a los otros tres (Ver Tab.

6.2). Resultan ser menores en aproximadamente un factor 3 ya que sus electrones estén
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relativamente mas alejados de la red de iones. Por otro lado, es importante tener en
cuenta que, a diferencia de lo que ocurre para la triada Al-Mg-Na, cuyos electrones de
valencia estan bien diferenciados de los de las capas internas, en el potasio, con muchos
mas electrones, esta diferenciacion entre valencia y capa interna no es tan clara. Es
posible entonces, que, desde la teoria (el potencial modelo y la densidad electrénica),
estemos considerando menos electrones activos de los apropiados.

Para todos los elementos encontramos que nuestros calculos sobre-estiman la efi-
cacia del mecanismo 2e para bajas velocidades. Suponemos que este comportamiento
puede deberse a que, en esta regién (bajas velocidades, cercanas a la velocidad um-
bral), nuestro modelo, basado en un desarrollo de Born de orden 1 ya no es una buena
aproximaciéon. Observamos, ademas, que esta caracteristica es mas marcada para el
magnesio y el sodio, elementos para los cuales hay una pequena sobre-estimacion,
también a velocidades altas.

En la Fig. 6.2 se muestran las curvas de la Fig. 6.1 relativas a los resultados para
excitaciéon. De esta forma podemos visualizar y analizar la dependencia de la eficiencia
de cada uno de los procesos de decaimiento con las caracteristicas de los elementos
utilizados.

Es esperable que la efectividad del mecanismo 2e sea favorecida por una mayor
densidad electrénica. Sin embargo, de nuestras figuras se desprende que, a altas ve-
locidades, Na>K>Al>Mg para P?°/PFC lo cual nos hace suponer que 2e también
sobre-estima en esta region, especialmente para el par Na-K.

El mecanismo N Fe presenta para el magnesio y el sodio una importante depen-
dencia con la velocidad, aumentando en importancia para velocidades mayores. En
esta region encontramos que este mecanismo resulta particularmente efectivo para el
magnesio dando cuenta de aproximadamente el 90 % de los plasmones excitados; y
para el sodio, donde este porcentaje es del 70 %. Es fuerte el contraste con el aluminio
donde este mecanismo explica aproximadamente el 40 % de los plasmones.

Por 1ltimo, mencionemos que para el potasio, el porcentaje de plasmones que
explicamos es particulamente bajo, apenas un 40 % a altas velocidades (13 % de N Fe),
lo que nos remite a lo discutido para la Fig. 6.1 en relacién con el potencial modelo y
una posible subestimacion de la densidad efectiva de electrones.

En la Fig. 6.3, mostramos las potencias de excitacion en funcién de la velocidad del

proyectil v;, para los procesos N F'e y 2e junto con su suma y la potencia de frenamiento
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Figura 6.2: Se muestran las probablidades relativas
NFe/PlsC, 2¢/PlsC y (NFe + 2¢e)/PlsC como fun-
cién de la velocidad inicial del proyectil. Se considera

Vi > Uth.

debida a excitacién de plasmones.

Encontramos aqui que los resultados para distintos elementos presentan diferencias
mucho mas marcadas. Tomando, por ejemplo el caso de la excitacién de plasmones,
mientras que para la probabilidad, a altas velocidades, hay entre aluminio y potasio
aproximadamente un factor 2 de diferencia, en términos energéticos (energia entregada
por el proyectil por unidad de tiempo), esa diferencia es de aproximadamente un orden

de magnitud.

Por otro lado se observan en esta figura las mismas caracteristicas cualitativas que
mencionamos en las probabilidades, con sobrestimaciones a bajas velocidades para
todos los elementos que suponemos se deben a problemas en esa region de la primera

aproximacién de Born.
Para discutir en forma mds cuantitativa la eficiencia de los mecanismos N Fe y 2e,
se presenta la Fig. 6.4, andloga para potencia de excitacion de la Fig. 6.2.
Encontramos que, en todos los casos, es el mecanismo 2e el responsable de la

sobrestimacién a bajas velocidades. Para el Al, a altas velocidades, explicamos aproxi-
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Figura 6.3: Potencia de excitacién como funcién de la velo-

cidad inicial del proyectil para los procesos N Fe, 2e y PlsC.
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Figura 6.4: Se muestran las potencias de excitacidn relativas
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madamente el 70 % de la energia entregada por el proyectil a los plasmones mientras
que para potasio (el caso méas desfavorable) nos mantenemos por debajo del 50 % . Son
llamativos los resultados para el magnesio y el sodio que son particularmente mal com-
portados a bajas velocidades, pero que a velocidades altas explican aproximadamente
el 100 % de la energia de excitacién de plasmones.

Observamos que el magnesio es el elemento en que el mecanismo N Fe es mds
efectivo en términos relativos explicando a altas velocidades casi el 90 % de la energia
de plasmones, mientras que el potasio es el caso mas desfavorable superando apenas
el 10% .

6.2.2. Espectros angulares y de energia

En la Fig. 6.5, se muestran los espectros de los primeros diferenciales en energia

para v; = 2 a.u.
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Figura 6.5: Se muestran los espectros de primeros diferen-
ciales en energia para Al-Mg-Na-K. Se trabajé con v; =

2 u.a. Las energias se miden desde el fondo de la banda.

Para todos los elementos, las curvas de NF'e muestran un pico principal en €y =
ep + wp. A la izquierda del mismo, encontramos estructuras similares para todos los

elementos aunque menos pronunciadas en magnesio y aluminio.
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Los espectros de 2e muestran curvas cualitativamente similares pero encontramos
curioso que el sodio y el potasio, ambos con solamente un electrén de valencia por
atomo tomen valores mayores que el aluminio o el magnesio (con 3 y 2 electrones de
valencia por d4tomo, respectivamente) para &; f=EFp.

En la Fig. 6.6 se muestran los espectros de primeros diferenciales angulares, para

v; = 2 a.u.
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Figura 6.6: Se muestran los espectros de primeros diferen-
ciales angulares para Al-Mg-Na-K. Se trabajé con v; =
2 a.u. Los angulos se miden respecto de la direccion de la
velocidad inicial del proyectil. dQ2 = sen 6 df dy identifica al

angulo sélido.

Es interesante observar que, para N Fe en sodio y potasio (ambos BCC), la estruc-
tura de la curva es exactamente la misma. Si trabajaramos con monocristales esto no
deberia ser una sorpresa ya que la geometria de la red reciproca favorece ciertas direc-
ciones para la excitacién de los electrones de Bloch. Sin embargo, nosotros trabajamos
con policristales donde la orientacién del cristal respecto del movimiento del proyectil
se introduce como una variable aleatoria. Descubrimos que, a pesar de esto, persiste
alguna memoria de la geometria del cristal. Mencionamos también el hecho de que los
tres elementos cibicos (Al, Na y K) presentan un pozo en la direccién normal.

Finalmente, los espectros angulares de 2e son cualitativamente similares para todos
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los elementos con la mayoria de los electrones siendo excitados en la direccion paralela

al movimiento del proyectil.

6.3. Reglas de escaleo

6.3.1. Escaleo para creacion de plasmones: probabilidad y po-
tencia de frenamiento
La probabilidad por unidad de tiempo de que un proyectil de carga Zp y velocidad

v; transfiera momento p y energia w a un gas de electrones libres es conocida en la

literatura [1] y estd dada por

27% 1 1
dP(p,w,y) = ——£ - Im (7> dp dw. (6.1)
T; P e(p,w; )
La probabilidad total por unidad de tiempo es entonces
+oc 2v;
P(y) = / [ O(p — w/v;) dPy(p,w, ") dp] dw, (6.2)
0 0

donde consideramos que €(p,w, ) es la respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard, por
lo que incluimos en este calculo tanto excitaciones binarias como colectivas (dP;, =
dPBin 4 dprisC).

El ancho v, de la linea de plasmoén, asociado con la existencia de mecanismos de
atenuacion de las excitaciones colectivas, es un parametro mayormente irrelevante a
menos que estemos interesados en lo que ocurre con los plasmones una vez que son
excitados. De hecho, la Ec. (6.2) es practicamente insensible a cambios en 7 y, para
un dado proyectil, depende sélo de kp.

Puede mostrarse facilmente que, si consideramos solamente excitaciones colectivas,
la Ec. (6.2) es aproximadamente proporcional a v/kr [1] (despreciando un término
de comportamiento logarftmico), y, por lo tanto, el grafico de (PF#%)ky"? vs. v;/kp
resulta, también aproximadamente, independiente del elemento como se muestra en la
Fig. 6.7a para los elementos considerados en este capitulo (0.39 u.a. < kp < 0.91 u.a.).

Resultados andlogos pueden encontrarse para la potencia de frenamiento S;. Tene-

mos que

Si(y) = /0+Oow [ i ! O(p — w/v;) dPy(p,w,7) dp| dw. (6.3)
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Figura 6.7: Reglas de escaleo aproximadas para la probabilidad de creacién de plasmones y

su potencia de frenamiento.

En este caso, como dS/ "¢ /dP%C ~ wp ~ ki/ ? la proporcionalidad aproximada es a
k2 y por lo tanto el gréafico de (SF¥*C)k,? vs. v;/kp serd aproximadamente indepen-
diente del elemento como se muestra en la Fig. 6.7b.

Es importante mencionar que el hecho de que el escaleo sea aproximado se debe
en parte a la falta de propiedades de escaleo de la respuesta dieléctrica de Mermin-

Lindhard (tampoco escalea en forma exacta la de Lindhard).

6.3.2. [Escaleo para la contribucién 2¢ al decaimiento de plas-

mones

Los resultados obtenidos en la subseccion previa sugieren la idea de encontrar una
regla de escaleo similar para la contribucién 2e a la probabilidad de decaimiento de
plasmones, P, dada por la Ec. (4.36).

Es importante observar que los resultados para P?¢ dependen de dos cantidades
independientes: kr y 7. El escaleo serd posible si podemos ‘extraer’ estas cantidades
de nuestras ecuaciones realizando algin cambio de variables.

Comenzamos refiriendo todos los momentos a kg, es decir, definimos nuevas va-
riables k' tales que k' = k/kp. Esto permite que las funciones g(k,q,0) en la Ec.

4.33), se expresen como g(k',q’,0)/k%. Sin embargo, cuando reparamos en la energia
g F
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potencial ‘7162f f (q), encontramos que no podemos extraer los kr exactamente ya que
A = \3wp/kpr = 2/kr/+/T N0 escalea como un momento.

Ademas, el potencial XN/;f ! (p) tampoco escalea en forma exacta debido a la falta
de propiedades de escaleo de la respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard e(p, w, 7).
En relacién con esta respuesta dieléctrica, notemos que es la tnica parte de P? que
de hecho depende de . Aqui es importante mencionar que la contribucién principal
a Im[1/e(p,w,7)] para plasmones de momento nulo proviene de w ~ wp que esca-
lea con kfv/ 2, pero que, dentro de la regién binaria, este escaleo cambia y w escalea
aproximadamente con k.

A pesar de todas estas complicaciones, logramos obtener una regla de escaleo
empirica aproximada procediendo como sigue. Definimos elementos ficticios tipo - alu-
minio Mg*, Na* y K*, de modo que los anchos v* de sus lineas de plasmoén verificaran

oo ) (6.4)
(k5')? (k%)*’ '
con B = Al, Mg, Na, K. Llamando P/¥ y X;% a la probabilidad y la potencia

de excitacion para estos pseudo-elementos, encontramos que los graficos (P}%) v/kB

vs. v;/kB y (X;%) /kE vs. v;/kB eran aproximadamente independientes del elemento
(Notar que dX*2¢/dP*% ~ wp ~ k3/%). Estos resultados se muestran en la Fig. 6.8
donde se observa que estas reglas son casi exactas para altos valores de v;/kp.
Finalmente, encontramos una regla empirica que relaciona las probabilidades y
potencias de excitacién asociadas a los elementos reales, P25 y X724, con aquellas

asociadas a los elementos tipo-aluminio, P} y dX}%. Esta regla es:
‘F)t2§ = Pt*ée (’)/B ) ’ XtQ% = Xt*%e (/YB ) ’ (65)

como se muestra en la Fig. 6.9.

Combinando estas relaciones con la Ec. (6.4) obtenemos:

0.9 1.8
P2e o P*Qe /Y_Al @
tB tB ’YB kfvl )

’YAl 0.9 k'B 1.8
X% =~ X% (—B> (k—f;l> : (6.6)
Y F

Estas tltimas expresiones, junto con los resultados que se muestran en la Fig. 6.8

proveen un escaleo razonable que podria resultar itil para estimar P? y X?¢ para
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un metal arbitrario en términos de sus pardmetros caracteristicos (kg, ) y de las

referencias (k#', v4).

T | T | T | T
0061 /7 TN (b)
— X3 =
~~ B I' T
2 ;
&0.04f [F -
o F
N - FF ]
Fo 1]
< 0.02 1 [y _
! i
’II | 1 | 1 | 1
2 3 4
vi/ Kp Vi/Kp

Figura 6.8: Regla de escaleo aproximada para la contribucién de 2e al decaimiento de plasmo-
nes. Notar que P;?¢ para un elemento B verifica que P}?¢ = (v5 /7“”)0'9 (ks /KB )1'8 (P?e),

como se indica en las Ecs. (6.6).

T T | T T T | T
1.4+ — 1.8+ —
) —- Na . —-Na
o 12 - K — < 14+ - K |
* L 4 % - _|
=~ > 1.2
R 5 = T R LI PR S R L0 \\? | ot e e e e
& r 1 % 08 -
S~ —
o 0.8 — *\4_» 06—
W - 1 > 04 —
0.6 — — 02+ —
I ! I ! I ! I ! I ! I !
2 3 4 2 3 4 5
vi/kp vi/kp

Figura 6.9: Se ilustra la regla que relaciona las probabilidades y potencias de excitacién

para los pseudo-elementos con las correspondientes a los elementos reales.
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Conclusiones

En esta tesis se estudiaron diversos mecanismos que permiten el decaimiento de
estados de oscilacion colectiva en un sélido, por transferencia de energia y momento a

electrones que son excitados por encima del nivel de Fermi.

En primer lugar (Cap. 3) se desarrollé un formalismo para describir el mecanismo
por el cual un proyectil excita a un electrén de Bloch via la excitacién y decaimiento
de un plasmén de volumen (NFe). El modelo se basa en el tratamiento perturbativo
de la funcién de onda del electron que sera excitado por el plasmén, en términos de
su interaccion con la red de iones. El hecho de que todas las interacciones ocurran
sumergidas en el gas de electrones es tenido en cuenta realizando un desarrollo de
Born (de primer orden en Zp y a todo orden en la interaccién e-e) de la matriz de
transiciéon T;r, que nos lleva a la idea de interacciones efectivas expresadas en términos
de la respuesta dieléctrica de Lindhard. Una suposicion muy fuerte del modelo utilizado
es el reemplazo de esta funcion por la respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard que
incluye un ancho finito para la linea de plasmones, conservando la cantidad total de
particulas. También son determinantes para los resultados obtenidos los coeficientes
del potencial modelo de Animalu et al. y el ancho de la linea de plasmén para momento

nulo.

Trabajando con colisiones proton - Aluminio policristalino, encontramos que, a
altas velocidades, este mecanismo da cuenta de aproximadamente el 40 % tanto de
los plasmones excitados como de la energia depositada por el proyectil en el gas (y

utilizada por éste para excitar plasmones).

Tomando una velocidad fija v; = 3.0 u.a., se analizaron los espectros de energia y
angulares. El primero sugiere que los electrones excitados provienen principalmente del

nivel de Fermi mientras que en el segundo encontramos una distribucién escencialmente
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esférica resultando que los electrones excitados por plasmones constituyen la fuente
principal de electrones excitados en la direccién antiparalela a v;, donde la cantidad
de electrones ISh y Bin es despreciable.

Se realizé ademas un estudio de la importancia de las distintas contribuciones de
momento de la red obteniéndose que los segundos vecinos en la reciproca, Qy, dominan
el espectro energético, salvo a altas energias donde también se vuelve apreciable la
contribucion de Q3. En el espectro angular, encontramos que Qs domina para angulos
6 < m/2 mientras que para angulos mayores se vuelve también importante Qj.

La idea de lograr discriminar electrones N F'e de electrones Bin y/o ISh, nos llevé a
analizar espectros angulares para valores particulares de energia como asi también
espectros de energia para ciertas direcciones fijas. Esto nos permitié determinar las
condiciones (regiones de energia y dngulo) més favorables para hallar un electrén
excitado por decaimiento de plasmones, a saber regiones de baja energia (e, ~ 1.0) y
direccién opuesta a la velocidad inicial del proyectil. En esta zona, el proceso N Fe es
dominante sobre Bin y ISh.

La red juega un papel importante en la excitacion de estos electrones ya que con-
tribuye con Qs (terceros vecinos en la red reciproca).

En segundo lugar (Cap. 4), desarrollamos un formalismo para describir el mecanis-
mo por el cual un proyectil excita dos electrones libres interactuantes via la excitacion
y decaimiento de un plasmén (2e). Se procedié aqui de manera similar a lo hecho en
N Fe, desarrollando perturbativamente la funcién onda del par electrénico en términos
de la interaccion entre electrones. Esta funcion de onda orbital perturbada fue com-
binada con los estados de spin del par de electrones de modo de obtener funciones de
onda antisimétricas e incluir por lo tanto efectos de intercambio.

Al considerar ambos resultados en conjunto, para colisiones protén-aluminio, lo-
gramos, a altas velocidades, dar cuenta de aproximadamente el 65 % de los plasmones
excitados y el 70% de la energia de excitacién, reproduciendo en forma correcta la
pendiente de las curvas de PlsC.

También encontramos que para velocidades cercanas a la velocidad umbral, la
mayoria de los plasmones decaen via el mecanismo 2e mientras que para velocidades
altas el mecanismo dominante es INFe. Ademas mostramos que, esperablemente, el
mecanismo 2e es favorecido por una alta densidad electronica.

Los espectros de primeros y segundos diferenciales en dngulo y energia fueron gra-
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ficados para todos los procesos estudiados, junto con los correspondientes a Bin y a
1Sh. Del analisis realizado concluimos que hay ciertas regiones de angulo y energia
donde, no solamente podemos asegurar que los electrones excitados provienen de pro-
cesos que involucran plasmones sino que, ademas, podemos saber qué mecanismo de
decaimiento de plasmén fue el responsable de la excitacién. En particular, encontramos
que los electrones de baja energia que se mueven en direccién paralela a la velocidad
inicial del proyectil fueron en gran parte excitados por el mecanismo 2e.

Una vez obtenidos estos resultados para protones en aluminio, buscamos genera-
lizar nuestros resultados para otros proyectiles y otros elementos. Como primer paso
(Cap. 5), consideramos colisiones electrén -Al. Nuevamente se obtuvieron resultados
para la probabilidad total y la potencia de excitacién junto con espectros en angulo
y energia. Estos resultados se compararon con los previamente comentados para pro-
tones. Aunque el modelo es escencialmente el mismo, el trabajar con proyectiles muy
livianos implicé dificultades numéricas. Se requirié de diez veces méas tiempo de calculo
que para el caso de protones obteniéndose resultados similares.

Para los totales, se encontré una velocidad umbral diferente y resultados un tanto
menores, sin embargo, la razén (N Fe + 2e)/Pls se mostr6 independiente del proyectil
considerado para velocidades v; > 2.0 u.a..

En relacién con los espectros, los resultados para protones y electrones fueron simi-
lares, con ligeras diferencias en los espectros angulares en que los electrones parecieron
favorecer las excitaciones paralelas a v; mientras que los protones favorecieron a las
direcciones perpendicular y/o antiparalela.

Volvimos entonces al caso de protones y consideramos distintos metales simples
(Cap. 6) para estudiar la dependencia de nuestros resultados con pardmetros como la
estructura cristalina, la densidad electrénica, el ancho de la linea de plasmén, etc.

Los resultados para probabilidad y potencia de excitaciéon explicaron, para altas
velocidades, més del 60% de los plasmones excitados en Al y cerca del 100% en
Mg y Na (con pequenia sobre-estimacién). En potasio, en cambio, este porcentaje
descendié al 40 % debido a una muy débil contribucién de N Fe. Pensamos que esto
puede deberse a que para este elemento la separacion entre electrones de capa interna
y electrones de valencia no es tan rigida por lo que algunos electrones internos podrian
participar del gas de electrones, hecho no considerado en el potencial modelo utilizado.

En todos los elementos se observa una sobreestimacion a bajas velocidades asociada
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al mecanismo 2e. Es posible que este problema esté relacionado con que, para esas
velocidades, la aproximacion de Born de primer orden pierde validez.

Requieren una mencién especial el magnesio y el sodio. Encontramos que son par-
ticularmente mal comportados a bajas velocidades, debido a sobreestimaciones del
mecanismo 2e, pero también que son los elementos en que N F'e es mas efectivo, ex-
plicando el 90 % y el 70 % de los plasmones excitados, respectivamente.

En los espectros, los resultados N F'e pudieron comprenderse en términos de las
diferentes estructuras cristalinas a pesar del hecho de estar trabajando con policristales.
Para Al, Na y K encontramos similitudes que creemos se deben a su comun estructura
cibica (FCC o BCC). Por otro lado, el mecanismo 2e produce en todos los casos
excitaciones a bajas energias y en la direccién paralela al movimiento del proyectil.

Para terminar, encontramos reglas de escaleo aproximado tanto para la creacién
de plasmones como para el decaimiento via excitaciéon de dos electrones.

Resumiendo, en esta tesis se desarroll una descripcion analitica de los mecanismos
de decaimiento de los plasmones que son excitados en colisiones de proyectiles con
solidos metalicos. Nuestro modelo se sostiene en la validez de la primera aproximacién
de Born, los resultados para los potenciales de la red de iones obtenidos por Animalu et
al., y la utilizacion de la respuesta dieléctrica de Mermin-Lindhard con un ancho de la
linea de plasmén a momento nulo que se obtiene de los experimentos. En relaciéon con
esta ultima, mencionemos que, a futuro, podrian mejorarse los resultados obtenidos
con la utilizaciéon de una respuesta dieléctrica en que el ancho de la linea de plasmones
dependiera del mecanismo considerado.

Finalmente, seria deseable, combinar este desarrollo con calculos de transporte
de manera de poder trasladar este modelo a superficies y comparar con espectros

experimentales [26,119].



Apéndice A

(Gases de electrones

A.1. Hamiltoniano electronico

En este apéndice, mostramos la descripcion de un sélido, como la presentan Pines
y Bohm [1-3]. El formalismo es un tanto antiguo, y cldsico en algunos aspectos, pero
sus conclusiones son vélidas. Creemos que la fisica del problema es particularmente
clara en este planteo.

Consideremos un conjunto de 4tomos de un mismo elemento cuyos ntcleos se aco-
modan en sitios determinados por su estructura cristalina caracteristica. Se obser-
vara que, en una primera aproximacion, los electrones se separan en dos grupos. Los
electrones de las capas internas, mas cercanos a los nicleos, se mantendran ligados
fuertemente a los mismos, mientras que los electrones de valencia se moveran, relativa-
mente mas libres, en el potencial generado por el conjunto de nicleos y electrones de
capa interna (iones). El hamiltoniano bésico para describir el sélido resultante puede

expresarse asi :
H= Hiones + Helecs + Helecsfiones: (Al)

donde en Hg.s asumiremos que los electrones de valencia (“elecs”) interactiian en-
tre si en forma coulombiana y en Hgees_iones incluiremos las interacciones entre los
electrones de valencia y los iones en los sitios del cristal.

Recurriremos a un modelo simple en el que reemplazamos el arreglo de iones por

un fondo uniforme de carga positiva de modo de asegurar neutralidad de carga.
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El hamiltoniano H,,.s para los electrones de valencia esta entonces dado por:

2 2
p; 1 €
Hg ooy = — E _ A2
! 2m + 2 — ‘I‘Z' — I‘j| ( )
i#]

i

Si ahora definimos la densidad (de particulas) p(r) y su transformada de Fourier py

1 —ik.r;
p(r) :;5(r—ri) — Pk = ﬁ;e l (A.3)

podemos, nuevamente transformando Fourier, expresar (A.2) como sigue:

2 2
p; 1 4me [ t ]
Hepees = — 4+ — E -7, A4
: - 2m 2 - k2 PicPie =11 (A-4)

con f%ezz la transformada de la interaccién coulombiana y n = N/ la densidad media

electronica.
Por 1ltimo, removeremos de la Ec. (A.4) el término correspondiente a k£ = 0, a-
sociado a una distribucién uniforme de carga negativa que compensa exactamente al

fondo de carga positiva supuesto.

A.2. Comportamiento colectivo

A.2.1. Apantallamiento

Supongamos que producimos, en algin punto del gas de electrones, un cierto des-
balance de carga, por ejemplo, un exceso de carga positiva. Dada la alta movilidad de
los electrones, los mismos acudirén a la regién donde se produjo el desbalance inten-
tando restaurar la neutralidad local de carga. Diremos que el exceso de carga positiva
fue apantallado por los electrones. De hecho, cada electron del gas es una fuente de
desbalance de carga. Polariza a los electrones vecinos, que tienden a evitarlo. En la
aproximacién de Thomas-Fermi (que supone que la perturbacién introducida en la
densidad de carga es aproximadamente constante para distancias del orden del espa-
ciado interatdmico), el resultado neto, de ser el apantallamiento totalmente exitoso,

serd que podremos pensar a los electrones del gas como particulas con interacciones
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efectivas de corto alcance (en vez del largo alcance de las interacciones coulombianas)

dadas por:

—kTET
Uty = S (A.5)

donde krr = /= 67"’8 y su inversa App = k— es la distancia minima a partir de la cual

el apantallamiento es efectivo.

A.2.2. Oscilaciones colectivas

Cuando los electrones se dirigen a apantallar una cierta perturbacién en la distri-
bucién de carga del gas, se pasaran de largo, volveran a dirigirse al lugar, volveran
a pasarse de largo y, en definitiva, se estableceran en el gas oscilaciones colectivas o
plasmones.

Dado el hamiltoniano de la Ec. (A.4), la fluctuacién de densidad py verificara la

siguiente ecuacién diferencial (ver [3], Ec. (3.65)):

. 1 kpi | BE*\" i 4re?
pk:_\/ﬁzi:(m +%) —\/—Z k.q px—q Pa; (A.6)

donde, a la derecha de la igualdad, el primer término estd asociado al movimiento

térmico de electrones individuales (no interactuantes) mientras que las interacciones
e-e estan consideradas en el segundo término. Si separamos de la suma el caso q =k,

la Ec. (A.6) puede escribirse asf :

1 kp; hk*\® _. .
. 9 _ 7 —ik.r;
Pt Wppe = ——Z (m +%) ¢
47re
\/— E k.q px—q Pa; (A.7)

donde wp = y/4me?n/m es la llamada frecuencia de plasmon.

Los términos restantes con q # k corresponden, dada la definicién de py, a com-
binaciones de exponenciales con fases aleatorias que, esperamos, constituyan una co-
rrecciéon muy pequena al ‘movimiento’ de los pyx. Despreciar los efectos de este término
es realizar en nuestro sistema la aprorimacion de fase aleatoria o RPA. Es importante

observar que RPA incluye, en alguna medida, interacciones e-e, a través de w?py.
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Volviendo al primer término (dnico restante a la derecha), se puede ver que serd del
orden de k?v%py, siendo v la velocidad en el borde de la esfera de Fermi. Por lo tanto,

podremos despreciarlo cuando se verifique que

2
K < wh o K< K= (%’) | (A.8)
En esta situacién, la ecuaciéon de movimiento para los py es la de un oscilador arménico
de frecuencia wp. Siendo la frecuencia independiente de k, esta oscilacion se trasla-
dard a la densidad p(r,t).

Resultara entonces que, en la aproximacién RPA| el gas de electrones se excitara en
forma colectiva (oscilacién coherente) para fenémenos con k < k. mientras que se com-
portard como un sistema de particulas escencialmente no interactuantes (free electron
gas, FEG) si k > k.. No habra acoplamiento entre ambos tipos de excitaciones.

Finalmente, observemos que las energias necesarias para excitar estas oscilaciones
colectivas son relativamente altas (fiwp ~ 15ev para un metal tipico) y a T = 0 estos
grados de libertad del gas estardan congelados. Sin embargo, el pasaje de un proyectil

cargado a alta velocidad serd capaz de excitar plasmones sin dificultad.



Apéndice B

Funcién de respuesta dieléctrica

B.1. Perturbacion que depende del tiempo

Consideremos una perturbacién débil introducida en un gas de electrones por una
carga de prueba p®' que depende del tiempo (debida, por ejemplo, al pasaje de un

proyectil). Tenemos que:

V.E = 4x [p®'(x,t) + p™(x,1)] — kB = 4rx [ (k,w) + p™(k,w)],

V.D =47p%(r,t) — ik.D = 4mp(k,w), (B.2)

donde las expresiones a la derecha son las transformadas de Fourier de las expresiones
a la izquierda, E = E(r,t), E = E(k,w) y p™ es la densidad de carga inducida en el

gas por la carga de prueba. Definiendo ahora el potencial en la forma habitual,
E=-V¢ — E=—ik¢, (B.3)
y reemplazando en la Ec. (B.1) encontramos la ecuacién de Poisson

—V%¢ = dm [p®'(x, 1) + p™(x,1)] — K¢ = 4n [0 (k,w) + p™(k,w)] .
(B.4)

Usando ahora que el medio es lineal
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podemos reemplazar la Ec. (B.3) en la Ec. (B.2) y obtener
ke(k,w)¢ = 4np ™ (k,w), (B.6)

que nos lleva al resultado siguiente

e 471' ﬁezt(k) (,U) e dN)ewt(k’ w)

o(k,w) = 72 (k.) = ok,w) = kw) (B.7)

siendo ¢ “** el potencial asociado a la carga de prueba. Es interesante notar que, en la
ultima ecuacion, se pone de manifiesto que la respuesta dieléctrica mide la efectividad
del apantallamiento de la carga de prueba por el gas de electrones.

Andlogamente a lo que ocurre con la densidad, el potencial puede expresarse como

la siguiente suma:

¢ — ¢ezt + ¢ind’ (B8)
y reemplazando en la Ec. (B.7) encontramos
~. 1 4m
ik, w) = — 1) —=p "k, w). B.9
5 0) = (gt 1) ) (B.9)
Finalmente, combinando las Ecs. (B.6) y (B.4), se puede mostrar ficilmente que
47T~md
(1 - e(k,w)) p(k,w) = 2Pk w), (B.10)

es decir que la respuesta dieléctrica esta relacionada con la densidad de carga inducida
en el gas de electrones por la perturbacion.
Marquemos aqui que la tunica hipotesis hasta ahora es que el gas de electrones

responde linealmente, Ec. (B.5).

B.2. La respuesta dieléctrica de Lindhard

Consideremos un sélido descripto desde una aproximacién de un electréon como la
de Hartree. La densidad de carga p(r,t) correspondiente a un electrén cualquiera del

gas, puede expresarse en términos de su funcién de onda como sigue:

pe(r,t) = —61/1 ,0)(
e w) = / W — WK W) didu. (B.11)
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Para el caso del gas no perturbado, sabemos que, en la aproximacién de Hartree—+jellium,

tendremos que:

i(kg.r—wqt)
wo(r’ t) _ e h2k2
@ b = Hoo(r, 1) = ——=2 tho(x, 1) (B.12)
H, =  — 2m,
2me N——
Eo=hwo

Introducimos ahora una perturbaciéon V (H = Hy+V') asociada, por ejemplo, al pasaje
de un proyectil cargado. La ecuacién de Lippmann-Schwinger (Apéndice D, Ec. (D.5))

para la funcién de onda perturbada ¥=(r,t) del electrén es
GE(r.1) = to(r.1) + / GE(r =t — YV, ) (v, ) drdt, (B.13)

donde V es la energia potencial asociada a la interaccién del proyectil con el electron
(Notemos que esta interaccién no es coulombiana ya que ocurre embebida en el resto

de los electrones del gas) y G (r —r',t — ') es la funcién de Green que verifica

(m% — Hy+ io+> GE(r—r,t—t)=68(x—1)s(t —t). (B.14)

Transformando Fourier en la Ec. (B.13) encontramos

Prkw) = tok,w)+ Gk, w) / Vik - K, w—w)p* (K, w'dk'do
(B.15)

siendo
1 1
(2m)? hw — BB 4 o+

ok, w) = v218(k —ko)d(w — wo).

Gy (kw) =

Realizando una aproximacién de Born de orden 1 en la carga del proyectil, pasamos
de la Ec. (B.15) a

PElw) = follw) + Gk, w) / Uk — K, — )i (K, o' )dK'du,

= V2ri(k — ko)d(w — wo) + V2rGF (k, w)V (k — ko, w — wp).
(B.16)



92 Apéndice B: Respuesta dieléctrica

Si ahora reemplazamos la Ec. (B.16) en la Ec. (B.11), elegimos condiciones de
contorno salientes, despreciamos términos de segundo grado en la energia potencial
(consistente con Born 1), y usamos que V(r,t) es real y por lo tanto ‘N/*(—k, —w) =
XN/(k, w), encontramos que
ed(k)o(w) eV (k,w)

27 2
x [é;(ko Fhw +w) + G (ko —kwo —w)|.  (B.17)

pek,w) ~ —

A partir de la Ec. (B.17), podemos obtener una expresién para la densidad de carga
correspondiente a todos los electrones del gas (en el estado fundamental). Sumamos
como sigue:

Zﬁe(k,w) ~ _eN5(21<7T)(5(w) B EV;I;’WB/@(kF—kO)

{ [(N;g(ko +k,wy + w) + Gt (ko — k,wo — w)] }dko,
(B.18)

donde N es la cantidad total de electrones y en cada estado ko puede haber dos
electrones con spins opuestos.

El primer término a la derecha en la Ec. (B.18), corresponde a una distribucién
uniforme de carga negativa en reposo que se anula con el fondo de carga positiva. El
segundo no es otra cosa que la densidad de carga inducida p™¢(k,w). Tenemos entonces

que:

, 2eV (k,w) 1
Mk, w) & —7’/®k—k —
ik, w) (27)3 (ki = ko) Fwg — G 4 (R 4 i07)

1
hw() — M - (hw+z()+)

2Mme

+

}dko. (B.19)

Al reemplazar esta expresion en la Ec. (B.10), y usar que XN/(k,w) = —ea(k,w) obte-

nemos

e(,w) ~ I—LQZ/G(k ~ ko) .
T k2(2m)3 O Ay — PR (i 4 0+

2me

! }dko, (B.20)

o — ZUTKE (R +i0)

_|_
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que es la versién en continuo del resultado obtenido, por ejemplo, por Ritchie [72].
Esta es la respuesta dieléctrica de Lindhard para el gas de electrones (3,65, 72]. Si

realizamos la integracion, llegamos a la siguiente expresién analitica:

462mekp 1 4 k'F
Th?k? |2 4k

1+A 1+B
1— A? + (1 - B%1
[0yl o -mn 5]}

erk,w) = 1+

(B.21)

siendo

k Me
A=
Skr | T2kpk
k m
B— . _Me 0%).
Sk kg e Hi07)

(Aw +107),

Pasando a unidades atémicas (Apéndice C) podemos decir

4k 1 k&
erk,w) = 1+T§{ +ﬁ

X {(1—A2)ln‘% +(1-B?%1 ‘HB ]}

(B.22)

con

k w+ 130"
Yhp T kpk

k w+ 10"
2%kp  kpk

A=

B =

Esta respuesta dieléctrica resume el comportamiento del gas en la aproximacién
de Hartree+jellium ante una perturbacion introducida por un proyectil cargado. Hay
distintas formas de llegar a la Ec. (B.22). En particular, algunos autores obtienen
este resultado a partir de la aproximacién de fase aleatoria (RPA), presentada en el

apéndice A. Dicho de otra manera, el modelo Hartree+jellium+Bornl es equivalente
a la RPA.
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Apéndice B: Respuesta dieléctrica




Apéndice C

Definiciones elementales

C.1. Unidades atomicas

En la teoria de fisica atémica es muy util, a partir del sistema de unidades cgs-
gaussiano, adimensionalizar las ecuaciones de modo que sean independientes de las
constantes fundamentales. Se definen asi las unidades atomicas.

El radio atémico de Bohr ag es una constante conocida. Su valor en unidades
csg-gaussianas es

h2

m e2

ap = =5.29 107 cm (0.529 A), (C.1)

siendo m = 9.11 10728gs y e = 4.8 107'%ues la masa y el médulo de la carga del
electrén, respectivamente (1 (ues)? = 1 dyn cm?).

Pensemos en el operador de energfa cinética K, a partir de la Ec. (C.1) tenemos
V2 me’aV?

_me ot (C.2)

K= — =
2M 2M

Utilizando la masa electrénica como unidad de masa y el radio de Bohr como unidad
de distancia podemos re-escribir la expresién anterior en funcién de las cantidades

adimensionales M’ = M/m y r' = r/ay. Obtenemos:

62 V’2
K= ST (C.3)

donde el operador V' deriva respecto de r'.
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Definiendo ahora como unidad de energia F;, al doble de la energia de ionizacion

del hidrégeno,

62 19 V’2
Ey=—=43.54 10" ~ 27.212 — K'=——— C4
"= 3.54 10 “erg (=~ 27 ev) S (C.4)
siendo K' = K/E, y lev = 1.6 10 "2erg.
De igual manera para la energia potencial U
7\ Zye? YAVA
U — 1 26 _) UI — 1, 2’ (0.5)
r r

siendo Zie y Zse las cargas de las particulas que interactuan.

Definiremos entonces las unidades atémicas de la siguiente forma:

Unidad de distancia radio de Bohr ao
Unidad de masa masa del electrén Me
Unidad de carga modulo de la carga del electréon e

Unidad de energia | 2.(energia de ionizacién del H) e? Jag

Unidad de velocidad e/ (agme)/?

etc..

C.2. Transformada de Fourier

En esta tesis, trabajamos con la transformada de Fourier definida del siguiente
modo: Si el volumen de trabajo es finito (y supongamos que el intervalo de tiempo At

también), entonces

~ 1 ,
w — r,t)e &) drdt,
o = gz [ oS00
1 ~ )
r,t) = E petkr—uwt), C.6
y cuando el volumen se hace infinito,
ry 1 e —i(k.r—wt)
fow) = G [ e drd,
1 e i(k.r—wt)
0.0 = G / Flk, )= dledeo. (C.7)



Apéndice D

Teoria de Scattering

D.1. Formulacion independiente del tiempo

D.1.1. Ecuacién de Lippmann-Schwinger

Consideremos una situacién en que un haz de particulas monoenergéticas de flujo
constante incide sobre una region que contiene cierta cantidad de centros dispersores.

El hamiltoniano del sistema puede escribirse asi :
H=H,+YV, (D.1)

donde H, (hamiltoniano no perturbado) tiene autoestados {|1)} y autovalores E

conocidos tales que

Hy [tho) = E |¢o), (D.2)

y V representa una perturbacién (Notar que, en general V' es un operador de energia
potencial). Estamos interesados en resolver el sistema perturbado, para casos en los

que no hay reordenamiento. Queremos hallar autoestados {|1¢)} que verifiquen

Hl|p) = (Ho+V)[¥) = E[y), (D-3)

con iguales energias que las del sistema no perturbado. En principio se podria pensar,
a partir de la Ec. (D.3), que los autoestados buscados cumplen que

1

$) = =—

2V 190+ o). (D.4)
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dado que buscamos que cuando V' — 0, se cumpla [¢)) — [t¢)g). Sin embargo, la Ec.
(D.4) incluye un operador singular y no tiene sentido salvo que digamos cémo tratar

esa singularidad. La versién bien definida de la Ec. (D.4) es la siguiente:

1
[p*) = |¢0>+mv|¢i>,
o) + G5V [*), (D.5)

donde agregamos a la energia una muy pequena parte imaginaria y reconocemos en-
tonces que G3 = 1/(E — Hy £ 407) no es otro que el operador de Green. Esta es la
ecuacidn de Lippmann-Schwinger en la cual los estados |¢)1) corresponden a solucio-
nes con condiciones de contorno salientes mientras que los estados |¢)~) representan

soluciones con condiciones de contorno entrantes.

D.1.2. Series de Born

Anélogamente al operador de Green no perturbado G(jf, podemos definir el operador
G* = (E — H +£i0%)7!. Dado que ambos operadores son inversibles, hagamos P =

E—H+i0"y Q = F— Hy+10". Es ficil ver que se cumplen las siguientes identidades:

P = QT+ PTHQ-PQ
Q' +Q Q- PP, (D-6)

y por lo tanto

Gt = G{+G"VG{,
G +G{VGT. (D.7)

Si ahora tomamos alguna de las Ecs. (D.7) y la remplazamos en si misma una cantidad

de veces, encontramos
GT=G{ +G{VGy +G{VGIVG{ +... (D.8)
De igual forma podriamos haber trabajado con G~ y G y obtener

G =Gy +G,VGy + Gy VG VGy + ... (D.9)
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Estos desarrollos se conocen como series de Born para los operadores GT y G~ . La
misma idea podemos aplicar a los estados 1)) en la ecuacién de Lippmann-Schwinger.

Las series de Born para los estados resultan

W) = o) +GFV o) + GEVGHV o) + ..., (D.10)
W) = |wo) + Gy V [we) + G VGV [thg) + ... (D.11)

Por 1ltimo, el operador de transicion T se define asi :
Tlgo) =V |4+, (D.12)
y usando la Ec. (D.10) encontramos que la serie de Born para este operador es
T=V4+VG{V+VG{VG{V +...=V +VG{T. (D.13)

Es importante observar que, para los casos de nuestro interés, la serie de Born converge.

De hecho, se prueba que a altas energias converge a su primer término.

D.2. Formulacién dependiente del tiempo

La suposicion de un haz de ondas planas de flujo constante representa una idealiza-
cion, dado que los experimentos son siempre colimados y se llevan a cabo en intervalos
finitos de tiempo. Es mas realista describir las interacciones entre sistemas atomicos
realizando un seguimiento temporal de los mismos.

Podemos separar cualquier proceso de colisién en tres momentos. En el primero,
el proyectil y el blanco son preparados en forma aislada; en el segundo se produce
la interaccion y, en el tercero, los productos de la interaccién son observados por
algin mecanismo de medicién. Preparar los estados iniciales implica formar paquetes
de onda que localizan tanto al proyectil como al blanco de modo que tenga sentido
hablar, por ejemplo, de la distancia entre ellos tanto en la etapa inicial como en la final.
La interaccién en la segunda etapa modificara la distribucién de momentos de cada
paquete y el interés es estudiar esta nueva distribucién cuando la interaccién termina.
En el planteo tedrico, pensaremos que los sistemas se preparan en ¢ — —oo, que la
interaccion ocurre en un intervalo de tiempo —t. < ¢ < ¢, y que la medicion se lleva

a cabo en t — +00. Ademas, por simplicidad, trabajaremos con estados puros en vez
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de con paquetes de onda. Es importante tener en cuenta que la justificacion tdltima de
los resultados que presentaremos es que los mismos resultados se encuentran a partir
de desarrollos mas complicados pero conceptualmente mas correctos que involucran

paquetes de onda.

D.2.1. La representacién de interaccion

En la representacion de Schrodinger, la evolucion del estado de un sistema esta dada

por

. 0
i, [W(1) = H [¢(1)), (D.14)

de donde se obtiene que

(1)) = e HERIR y(t)) (D.15)

Separando el hamiltoniano segin H = Hjy + V, el estado en la representacion de

interaccién es

[Yr(t)) = ™" (1)), (D.16)

y se puede ver que verifica la ecuacion

B yr(8)) = V) e (1), (D17)

con V (t) = etHot/hye=iHot/h Fg decir que en esta representacién tanto los estados como
el operador V(t) dependen explicitamente del tiempo y en ausencia de interacciones
los estados permanecen invariantes.

El operador de evolucién temporal, definido segin

1pr(t)) = U(t, to) |1 (o)) , (D.18)

iHot/ﬁe*iH(t*to)/he*iHoto/ﬁ

cumple que U(t, to) =e y verifica la ecuacién diferencial

.9
ihs-U(t to) = V(HU (%, to). (D.19)



D.2 Formulacion dep. del tiempo 101

D.2.2. Probabilidad de transicion

La evolucion del sistema desde su estado inicial hasta su estado final se representa

asl:

r(+00)) = lim Ul to) [9(—00)) (D.20)
tO—>—|—OO
donde se observa que |¢;(—o0)) = |1)) siendo este tltimo el estado en la representacién
de Heisenberg y lo mismo ocurre en el estado final.
La amplitud de probabilidad de que el sistema evolucione de cierto estado |¢;) a

cierto estado [¢)s) estd dada por

Sip =, lim (s |U(t to) [¥i) - (D.21)
t—00
Sin embargo, tiene més sentido preguntarse por la probabilidad por unidad de tiempo
de que ocurra esta transicién. La misma se obtiene a partir de

b = lim

a 2
G = lm o [ Ut o) [9a)l” (D.22)

y haciendo uso de las definiciones previas esta expresién puede transformarse en

siendo T;r = (1f| T [1);) los elementos de matriz del operador de transicién.

Este apéndice esta basado en las referencias [109,120,121].
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Apéndice E
Serie de Born e interaccion efectiva

Vamos a pensar en el sistema Proyectil+sélido+e; (Bloch) y a trabajar en un
formalismo independiente del tiempo. El sélido, salvo en lo que a e; respecta, sera des-
cripto dentro de la aproximacion de Hartree+jellium y consideraremos transiciones en
las que solamente modifican su estado el proyectil y e;.

En los estados inicial y final, el proyectil y el par sélido+e; ya no interactian entre
si, de modo que los electrones del sélido son descriptos en esos estados como electrones
libres (recordemos que las interacciones con el fondo de carga positiva compensan
exactamente a las interacciones entre electrones). Es decir que, proyectando en el

espacio {(X]}, de coordenadas espaciales, tenemos que

X|1) = ¢Ki R e1) T eikji T

= (@n)3 ST sa(2n)se
x| F ein.R - 6ikjf.rj E1
X|F) = W&(rl)jﬂ(?ﬁ)?’/w (E.1)

donde las funciones de onda &(r;) no son ondas planas pues e; es un electrén casi libre
(o electrén de Bloch).

El paso del proyectil perturba el sistema. Los electrones se reacomodan de forma
que sus interacciones ya no son compensadas por el fondo y el resultado es la apari-
cién de potenciales inducidos. Los términos de energia potencial, consecuencia de la

perturbacion generada por el proyectil son

!
V:VP1+ZVPj+Z%j+%ZZWj’ (E.2)

j>2 Jj>2 j22 122
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donde la suma primada indica j # .

La serie de Born para la matriz de transicién es
Ty =(F|T|I)=(F|V+VG{V+VG{VGV +...|I), (E.3)

siendo Gy = [E — Hy + 20*] la funcién de Green para el sistema no perturbado.

A orden cero en la interaccién entre electrones, tenemos que la matriz de transicién
(0)
T;;7 es

—zK .R eiKi.R
<F | Vpl | _l 2/3 ff I Vpl( R) W fi(rl) deI’l, (E4)

donde usamos que al ser la interaccion independiente del gas, las funciones de onda
inicial y final para el mismo se integran trivialmente (obteniendose las deltas de con-
servaciéon del estado H d(k;s — kji), que se omiten por simplicidad). La interaccién
Vp1 es puramente coulomblana es decir que, en unidades atémicas,
Zp AdnZp
I -RJ (2m)3/2g%"

siendo el término a la derecha, la transformada de Fourier del término de la izquierda.

Vpl(rl — R) = — VPl(g) = (E5)

Trabajamos sobre la Ec. (E.4) haciendo

c—iKs R V &) . oKi R
(O) P1 g 18- I‘1—R
Ty / / / o) 275 € ( m ) il )(QW)Q 75 &(r1) dRdry dg, (E.6)

y al resolver las integrales encontramos

V Z r]
Ti(;)) — P12/3<£‘ Priig ), (E.7)

donde p = K; — K/ es el momento cedido al electrén por el proyectil.
El termino siguiente de la serie es Tz(fl) = (F|VG{V |I). A primer orden en Vp,
los unicos términos de esta serie consistentes con el requerimiento de que solamente

cambien de estado el proyectil y e; son:

TP~ Y (F| VoG Vig 1) + (F| Vi G Vs 1) (E8)

i>2
Empezamos considerando el primer término
(F| Ve, GEVy 1) = / / (F| Vi o) {0a] G [on) (| Vi |T) devy das,
(E.9)
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donde |a;) y |ag) son elementos de una base completa de estados intermedios para
todo el sistema (3(N+2) dimensiones) de formato andlogo a |I) y |F).
El hamiltoniano no perturbado Hj, en la representacién espacial {(X|} es de la
forma
2
Vi

\v&d
Hy = — H, — ak E.10
0 2MP+ 1 ; 5 ( )

con Hi tal que Hi&(r1) = £1&(rq). Por lo tanto, el factor de la Ec. (E.9) que involucra

a la funcién de Green es

(0] G lan) = / o5(X) 01 (X)dX,

N 1
= [ o —— E o (X)dX,
E— |2t + Y 2] 4i0f
2Mp ! 2

1>2
Fay
1 (azfan) (E.11)
= Q9o | .
E— Eq +40t * 2017
y reemplazando en la Ec. (E.9) tenemos
(F| VpiGeWi; ) = /<F| Vejlo) =g aor (@l Vis D der,

(E.12)

donde integramos en as e hicimos o = ;.
Los factores que involucran interacciones se tratan analogamente a Tz‘(;))- Encontra-

mos que

(FIVisGiVig 1) = [ (F-timaom) (ot jp-omh) 20

1 Vii(=K; o + Kkji)
E—E, +i0+ (27)3/2

><(5(p — kjf —+ kja)

X (La| €Kk |£ doy, (E.13)
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donde los factores <F’{j’P}\a’{j’P}> y <a’{j’1}\l’{j’1}> no involucran a los estados de
las particulas indicadas en los supraindices e implican que las integrales para todas
las particulas distintas de {P, 1,7} son triviales y resultan en §’s de conservacién de
los estados respectivos. También pueden integrarse el estado intermedio del proyectil

lap) y de e; |aq) (No confundir con los estados intermedios a; y «s) obteniéndose que
lap) = [Ip), |a1) =|F1). (E.14)

En cuanto a la integral restante, correspondiente al electrén j, se resuelve utilizando
el factor 0(p — kj; +kjq).

Finalmente, para el factor proveniente de la funciéon de Green, tenemos que

K2 k2 K2 k}
E_Ea .0+ = i ; b a = = .O+
ciot = ey ( e D P

2 2 2Mp  2Mp ’

= €u—¢&iyt+

k2. . — D)2
_ f‘ (ji —p)” 5 P) — w+i0t, (E.15)

donde usamos que k;; = k; ¢ para todo [ # j, que k;j;y = k;j; y que E = E; = Ef

toméandose F = F; por simplicidad.

El resultado final para el primer término de la Ec. (E.8) es

Vp;(p) ‘7;'1(13) 1

(2m)*2 (2m)32 K Guipl ) 4 o+

(F|VpGeVi;|I) = (&l e™rrE) .

(E.16)

En forma andloga, encontramos, para el segundo término de esa ecuacion

Ve;(P) Vir(p) 1

(2m)%/2 (2m)32 K _ Guete) ) 4 o+

(F|V1;Gy Ve | T) (&l e®r &),

(E.17)
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por lo que el resultado final para T(f) es

T\ = (FIVG{VII),

VP( ) ip.r1
( )3/2 <€ ‘ |§Z>

%

Z ‘73'1(1)) 1 1
X 2 + 2 I

J/

(E.18)

donde usamos que vpj(p) = vp(p) ya que es igual para todos los j.
Si continuamos calculando los términos de érdenes superiores de la Ec. (E.3), en-

contramos que

‘7P(P)
(2m)3/2
VP(P)
(2m)3/2

Q

T;; EleP ey (T+a+2°+...),

Q

(&l P fe) ——, (E.19)

y como, sumando sobre estados orbitales |k) en vez de sobre electrones j, tenemos que

1 1
T =2 Z 27T 3/2 | Kk Ty (kji—p)? ’

;1—(““’) +w+i0t = — w0t
k<kp

(E.20)

resulta que la Ec. (E.19) es equivalente a (a menos del signo de uno de los i0", como
indica Ritchie [72])

Ve(p) (& €™ &) _ 7 _ Vi (p)
(27‘(‘)3/2 eL(p,w) GL(p, ) (271')3/2

consistentemente con la Ec. (B.7). Notemos que la Ec. (E.21) es el resultado que

Tiy ~ (&rle®m &) (E.21)

citamos para obtener la Ec. (3.9).
Para terminar, observamos que con un desarrollo completamente andlogo, se llega
a la Ec. (4.9).
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Apéndice F

Estructuras cristalinas

F.1. Redes de Bravais

Un concepto fundamental para la descripcion de cualquier sélido cristalino es el
de Red de Bravais [106,110]. Con él nos referimos a la forma periddica en que estan
organizados los elementos que forman un cristal. Estos elementos pueden ser dtomos,

grupos de atomos, moléculas, iones, etc.

Definicién: Una red de Bravais es un arreglo infinito de puntos discretos y geométri-
camente equivalentes.

Dicho de otro modo, una red de Bravais es el conjunto de puntos R de la forma
R = nja; + npay + nzaz = (711, ng, n3)a (Fl)

con mnq, Ny y N3 nimeros enteros y a;, a, y as vectores cualesquiera, linealmente
independientes, a los que llamamos vectores primitivos de la red de Bravais.

En particular, observamos que podemos identificar el origen de coordenadas con el
punto de la red R = 0a; + 0as + 0az = (0,0,0).

Las cuatro redes tridimensionales mas comunes son la ciibica simple (SC), la clibica
de cuerpo centrado (BCC), la cibica de caras centradas (FCC) y la hexagonal (Hex)

que presentamos en los siguientes ejemplos.

Ejemplo 1: En la Fig. F.1 se muestra una red ciibica simple (SC) de lado a que

109
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podemos generar a partir del siguiente conjunto de vectores:
a; = arz, a; = a¥y, a3 = a z, (F.2)

donde el origen, R = (0,0,0), lo tomamos, por ejemplo, en el punto central. A la

cantidad a se la conoce como constante de red.
z X / (C/.
Y
(., x (./. Figura F.1: Red ctbica simple (SC) con cons-
tante de red a.

L

a

Ejemplo 2: En la Fig. F.2 se muestra una red cibica de cuerpo centrado (BCC) de

lado a. Un conjunto posible de vectores con los que podemos generar esta red es

a. . a.. .. a . ..
a; = 5{—x+y+z}, a = §{x—y+z}, ag = §{$+?J—Z}a (F.3)

donde nuevamente tomamos como origen el punto central.

Figura F.2: Red cibica de cuerpo centrado ((- X f/’

(BCC) con constante de red a. F st I Y P
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Ejemplo 3: En la figura F.3 se muestra una red cibica de caras centradas (FCC)

de lado a. Un conjunto posible de vectores con los que podemos generar esta red es
a .. . a. . . a .. .
a; = 5{3/ + Z}, Ay = 5{.’1‘ + Z}, ag = §{$ + y}, (F4)
donde, una vez mas, tomamos como origen el punto central.

Figura F.3: Red cubica de caras centradas
(FCC) con constante de red a.

Ejemplo 4: En la figura F.4 se muestra una red hexagonal (Hex). Los tridngulos
en el plano xy son equildteros de lado a. Podemos pensar una red hexagonal como un
apilamiento de redes bidimensionales. La distancia entre los planos es ¢. Un conjunto

posible con el que podemos generar esta red es

1. V3

a; = ai:, Ay = a{§x+7g}, asg = cz. (F5)

z
y
c

Figura F.4: Red hexagonal (Hex) con pardme- X

tros a y c.

7

F.2. Estructura cristalina: Redes con base

Dado un cristal fisico, es posible que cada punto de la red de Bravais subyacente

corresponda a dos o més elementos (4tomos, iones, etc..) del cristal. En estos casos, el
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nicleo que desplazaremos, siguiendo las combinaciones lineales de los vectores primiti-
vos (Ec. F.1), serd cierto conjunto de elementos en posiciones relativas determinadas.
Diremos entonces que tenemos una red con base. Cuando hablamos de la estructura
cristalina de algin sélido, nos referimos a su red de Bravais junto con una descripcién
del arreglo de elementos que corresponden a cada sitio de la misma.

Encontramos un ejemplo de red con base en la estructura HCP, formada por dos
redes hexagonales interpenetradas, desplazadas una respecto de la otra en ag = -+
2 + 2. En la Fig. F.5 se ilustra esta estructura. A cada punto de la red de Bravais
corresponden dos puntos del cristal (en la figura, un punto negro y un punto gris)

ubicados en R y en R + a, respectivamente.

Figura F.5: Estructura HCP (Hex+base). Los
colores diferentes (gris y negro) son solamente

para claridad del dibujo.

F.3. Estructura cristalina y constantes de red para

los elementos utilizados

En la Tab. F.1 se muestran las estructuras cristalinas y las constantes de red para

los elementos utilizados en esta tesis.

Estructura cristalina Constantes de red (a/c) Refs.
Al FCC a = 7.66 u.a./ — [106]
Mg HCP a = 6.05u.a./ ¢ = 9.8 u.a. | [86,106]
Na BCC a = 8.00 u.a./ — [106]
K BCC a = 9.90 u.a./ — [106]

Tabla F.1: Estructuras cristalinas y constantes de red para los elementos utilizados.
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F.4. La red reciproca

Dadas una onda plana y una red de Bravais (formada por puntos R), llamaremos
red reciproca (de la red de Bravais) al conjunto de vectores de onda G para los cuales

coinciden los periodos de ambas, es decir

eiG.(r—i—R) _ eiG.r. (F6)

Es facil mostrar que la red reciproca es a su vez una red de Bravais, cuyos vectores
primitivos pueden obtenerse a partir de los correspondientes a la red directa (i.e. la red

original formada por los puntos R) como sigue

Ay X ag az X a; ai; X as

B Rk by = 2r L 292 F.7
al.(az X a3) 3 ( )

b1 =27 .
a3.(a1 X ag)

by =2r——Mmm,
ag.(a;», X al)

Resulta evidente de las definiciones previas que la red reciproca de la red reciproca
existe y no es otra que la red directa.
A partir de las férmulas (F.7) obtenemos que una base para la red reciproca de la

red SC del ejemplo 1, puede ser el conjunto de vectores
o 2T 2m

b, = —z, by = —VY, b = —2Z, (FS)
a a a

es decir que la red reciproca de una SC de lado a es otra SC de lado 27”
De igual manera, la red reciproca de la red BCC presentada en el ejemplo 2, es

generada por el conjunto de vectores

Ar1 . . A1 . 4l .
que corresponde a una base de una red FCC de lado 47”. A partir de este resultado, es
facil ver que la reciproca de una FCC de lado a serd una BCC de lado 47”. Podemos

generar esta ultima con el conjunto de vectores
by = ZH{—-i+§+2}, by = EL{z -9+ 2},
by = {2 +§— 2} (F.10)

Finalmente, para una red Hex como la presentada en el ejemplo 4, encontramos

que la red reciproca, que podemos construir a partir de los vectores

b1 ~ a sefz(r—g)(sen(_%)‘,i' + COS(—%)@),
b, = a sz;r(ﬂ)’ by = 27”2, (F.ll)
3

corresponde a una red Hex rotada —30°, de altura 27“ y lado #2(%)
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Apéndice G

Potenciales Modelo

G.1. Teoria

Los potenciales modelo, desarrollados por Abarenkov et al. [89-98], buscan describir
el potencial efectivo que siente un electrén de las capas de valencia en el interior de
un metal. Basandose en el método del defecto cudntico, estos autores reemplazan el
potencial profundo de los iones (nticleos + elecs. de las capas internas) por constantes
que dependen de mediciones experimentales que se introducen en instancias iniciales

del cédlculo. Es decir que hacemos:

_ZAZPZ r < Ry
Vi =
—Z/r r > Ry

donde R;; es un parametro a determinar, P, es un operador de proyeccién que seleccio-

: (G.1)

na la componente de la funcién de onda con momento angular [, Z es la valencia del i6n
y los pardmetros A; se determinan a partir de ajustes sobre valores espectroscopicos,
observados para los iones aislados. Sobre esta expresion elemental se agregan diversas
correcciones para incluir la presencia del gas de electrones de conduccién y efectos de
no localidad debidos a los P,.

Los detalles del cédlculo no se discuten en este apéndice. Pueden encontrarse ex-
plicaciones bien detalladas en las referencias mencionadas. Nosotros nos limitamos a
mostrar, en forma grafica, los resultados que se obtienen, y a utilizarlos como se explica

en la seccion siguiente.
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G.2.

En la Fig. G.1 se presentan las transformadas de los potenciales modelo para los
elementos utilizados en esta tesis. Los puntos corresponden a los resultados obtenidos

por Animalu et al. [92] y reproducidos por Harrison [94] en una tabla de valores

Resultados

{q¢/(2kr),Vy} con V, = V/VQ.

Vq Ryd)

-0.2

-0.4

Al

[
H
IPII

-0.05

-0.1

-0.15

L]
.

0.05F
e TR B
0.5 15 2 25
q/ (2kp)

Figura G.1: Transformadas de los potenciales modelo de Abarenkov-

Heine-Animalu para los elementos utilizados en esta tesis. Se muestran

también los valores de q/(2kr) para los primeros cuatro vecinos de la red

reciproca de cada elemento. Los resultados V; estan en Rydbergs.

En relacién con estos datos mencionemos que la ultima igualdad es simplemente
un ajuste entre distintas definiciones de transformadas de Fourier (la utilizada por
Harrison y la empleada a lo largo de esta tesis), siendo la cantidad Q el volumen de

la celda unidad. Ademds, los resultados V, de Harrison no estdn en unidades atémicas

sino en Rydbergs, definiéndose estas unidades como sigue: 2 Ryd=1 u.a.
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Realizando ajustes polinémicos sobre estos datos, pudimos obtener una expresion
analitica V,(¢/(2kr)) que nos permitié calcular los valores de V; para los puntos ¢ =
|Q|, correspondientes a los sitios de la red reciproca de cada elemento. Los valores
|Q|/(2kFr) para los primeros cuatro vecinos en cada caso, se indican también en la

figura.

G.3. Obtencién de los Vg /v

G.3.1. Aluminio

La red reciproca para el caso del aluminio es una BCC cuyos vecinos hasta tercer
orden, respecto del vértice central, se muestran en la Fig. G.2 (los cuartos vecinos
corresponderian a los centros de los 24 cubos adyacentes a los ilustrados). Las distan-
cias correspondientes, junto con la cantidad de vecinos de cada orden y el valor de

potencial asociado a esos puntos se muestra en la Tab. G.1.

s ——
e .-
. St e ok
Ly
T o | |l ’L Figura G.2: Vecinos para una red BCC.
® ler ) A 3er
V 2do
Al || Cantidad | Q| (u.a.) | Vo/VE (u.a.)
1° vec. 8 1.42 0.0089 [86]
Tabla G.1: Vecinos y valores del po- 2° vec. 6 1.64 0.0281 [86]
tencial modelo para el Aluminio. 3° vec 19 939 0.0272
4° vec. 24 2.72 0.0093
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G.3.2. Sodio y Potasio

El sodio y el potasio tienen redes reciprocas FCC cuya estructura de vecinos se

muestra en la Fig. G.3.

5] 5]
B 18 A
= f——i—é]-m»—»—fo B
1 S . ST ™Y ,,,,_‘!L”,D
C :
e e &
. (B ® .
L m i Figura G.3: Vecinos para una red FCC.
B @t
B0 e 0 m
= :
@ o
5] A m
@® 1ler B 3er
V 2do A 4to

Ademas, informacién analoga a la presentada para el aluminio se muestra en la
Tab. G.2.

Na Cantidad | |Q| (u.a.) VQ/\/Q (u.a.)

1° vec. 8 1.11 0.0103

2° vec. 6 1.57 0.0046

3° vec. 12 1.92 0.0018
Tabla G.2: Vecinos y valores del po- | 4° vec. 24 2.22 0.0035
tencial modelo para el sodio y el po- K
tasio.
oo 1° vec, 8 0.90 0.0039

2° vec. 6 1.27 0.0027

3° vec. 12 1.56 0.0077

4° vec. 24 1.80 0.0115
G.3.3. Magnesio

Las distancias |Q| de los distintos vecinos al punto origen |Q| = 0 se calculan

facilmente para los elementos Al-Na-K. El caso del magnesio, sin embargo, requiere
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de mayor atencién ya que su estructura cristalina (HCP) no corresponde a una red de
Bravais.

En una estructura HCP, cada punto de la red de Bravais contiene dos iones en
posiciones R y R + ay, con ay una constante. (Ver apéndice F).

Las redes reciprocas se definen no para una dada estructura cristalina, sino para
la red de Bravais subyacente. Es decir, para el magnesio, la red reciproca es la corres-
pondiente a una red de Bravais hexagonal, formada por planos (redes 2D) apilados a

distancia 27 /¢, y cuya estrucutra de Bravais se muestra en la Fig. G.4.

Plano O Plano 1(-1)
Il Il
) ®Prime ros veci
ASe gundos ve ci nos
i ) A Cuartos ve ci nos
Be pti m os ve cl nos )
@ Octavos ve ci nos
= =
Plano 2(-2) Plano 3(-3)

/N

@®Te rce ros ve ci nos ® Se xtos wve ci nos
AQui ntos ve ci nos ANove nos ve ci nos

Figura G.4: Vecinos para una red Hex

Vemos en esta figura, por ejemplo que los primeros vecinos se encuentran en los
planos 1 y -1, mientras que los segundos estan en el plano 0, etc.

Resulta sin embargo que, dado que a cada punto de la hexagonal directa corres-
ponde una base con dos iones, no todos los puntos de la red reciproca contribuiran
al potencial periédico de la red [106]. Notemos d; a las posiciones de cada uno de los
iones que corresponden a un punto de la red de Bravias directa. Tenemos entonces que

el potencial debido a todo el cristal es

Ur)=)_ Z o(r — R —d;). (G.2)
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Transformando Fourier encontramos que

1 .
Ug = — [ eQr —R —d,)dr,
Q \/ﬁ\/g;e %;QS(I‘ ])

L[ qe-q) ~iQ.d;
= Zﬁ/_ e "Yg(r —dj)e Y dr,
j o0
= 6(Q)) e, (G.3)
J

———
Sq

donde la cantidad Sq es el factor de estructura geométrico. En esta tltima expresion

obtenemos que los puntos Q para los cuales se anule este factor, resultardn en una

anulacion de la transformada del potencial periédico. Esto ocurrird para los primeros,

sextos y octavos vecinos, de modo que, para el magnesio encontramos la siguiente,

analoga a las mostradas para los otros elementos.

Mg | Cantidad | |Q| (n.a.) | Vq/VQ (u.a.)
1° vec. 6 1.20 0.0071 [86]
2° vec. 2 1.28 0.0133 [86]
3° vec. 12 1.36 0.0186 [86]
4° vec. 12 1.76 0.0215 [86]
9° vec. 6 2.08 0.011
6° vec. 12 2.26 0.0043

Tabla G.3: Vecinos y valores del potencial modelo para

el Magnesio.
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