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Analizamos el efecto de estados localizados del sélido, tanto en procesos de neutralizacion cuasi-
resonante de Het como en los de re-ionizacion de He. Usamos un formalismo cudntico dependiente
del tiempo basado en funciones de Green. Se asume un hamiltoniano tipo Anderson-Newns y se
describe la interaccion atomo-superficie como una superposicion de interacciones de a pares entre el

adsorbato y los atomos del sélido.

We analize the role played by localized states in the solid in the neutralization (ionization) of He*
(He) projectiles scattercd from mectallic surfaces, using a time-dependent quantum formalism and
interaction hamiltonian parameters calculated from an ab-initio pair-atom interaction model.

Erickson y Smithl fueron los primeros en
referirse al comportamiento oscilatorio de la
intensidad de iones Het dispersados desde
superficies metalicas como funcion de la energia
incidente, para diversos elementos. Todos estos
elementos tienen en comin una banda-d
localizada, y ellos atribuyen las oscilaciones
encontradas al intercambio de carga cuasi-
adiabatico entre los estados localizados2 1s del
He y el tipo d del sélido.

Mas recientemente Souda et al.3 encontraron
que la re-ionizacion de He contribuye
fuertemente al espectro de iones Het, para
energias menores a lkeV. Esto se explica en
términos de la promocion del nivel 1s-He que le
da. la posibilidad de ubicarse energéticamente
resonante con los niveles de valencia del blanco,
causada por la interaccion antiligante del nivel
1s-He con los niveles internos del blanco .4

Z gknnkn ot Z

kn,o kn,o

donde hemos considerado (n) bandas para
describir la estructura electronica del solido;

&y ©s el autoestado-k dentro de la banda n;

o o €s el acoplamiento electronico entre el
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En este trabajo, calculamos la probabilidad de
intercambio de carga en los casos espécificos de
colision He, He* con superficies metalicas (Ga,
Ca), dentro de un formalismo cuantico
dependiente del tiempo, que nos permite
incorporar bandas del sélido de naturaleza tanto
extendida como localizada.5 Se asume un
hamiltoniano tipo Anderson-Newns, y se
describe la interaccién atomo-superficie como
una superposicion de interacciones de a pares
entre el adsorbato y los atomos del solido6. Con
este modelo se obtienen los parametros del
hamiltoniano: el acoplamiento electrénico entre
el estado del adsorbato y estados del solido, y el
nivel de energia del atomo perturbado por la
presencia del solido para cada posicion del
adsorbato. Asi, se consigue una descnpcnon
realista del sistema atomo-superficie, sin
parametros de ajuste. El hamiltoniano tipo
Anderson-Newns es el siguiente:

ao'+ Z[Ykn a ('kno' ao 7; ( ) :aekn a] (1)

estado atomico localizado (a) y el estado (kn)
del solido; y EZ(1) es la energia del atomo.

El calculo del dimero He-Metal dentro de una
base atomica ortonormalizada provee las
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integrales atomicas de uno y dos electrones

involucradas en las expresiones de EZ(f) y
ki,a(t) (Ver Apéndice).
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Las probabilidades de los diferentes estados
de carga del atomo dispersado se calculan
usando un formalismo de funciones de Green
dependientes del tiempoS5.
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Figura 1: (a) Variacién del nivel atémico a lo largo de la trayectoria (caso Ga-He). (b) Probabilidad de
neutralizacién (iones He™ incidentes) en funcion de la inversa de velocidad del atomo (caso Ga-He.)
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Figura 2: (a) Variacién del nivel atémico a lo largo de la trayectoria (caso Ca-He). (b) Probabilidad de
neutralizacion (iones He™ incidentes) en funcion de la inversa de velocidad del dtomo (caso Ca-He.)

Las Figuras 1-a y 2-a muestran la variacion

del nivel atémico Ea”(t) a lo largo de la
trayectoria debida a la interaccion con los
atomos de la  superficie (Ga, Ca
respectivamente). En el caso de Ga, la energia
del estado localizado-d (E{) esta localizada en
-0.8 wu.a. (respecto del nivel de vacio);
consideramos también un nivel d en -1.15 u.a.
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(Figura 1-a). La Figura 1-b muestra una
transferencia de carga despreciable para el caso
de Ed=-0.8 u.a., mientras que para Ed=-1.15
u.a. se observa una apreciable neutralizacion de
iones Het. Se puede ver también que
practicamente no existe transferencia de carga
cuando el estado localizado d se elimina del
calculo. Esto puede explicarse a través de la
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hibridizacion entre el estado 1s-He y el estado d,
la cual da lugar a un estado antiligante con una
posicion energética respecto de los estados de
banda del sustrato, mas favorable para el
proceso de transferencia de carga. El caracter
He en este estado antiligante depende de la
posicion energética del nivel d respecto del
estado 1s-He. Asi, en el caso Ed=-0.8 u.a. el
peso del He es pequefio y decrece con la
distancia a la superficie, mientras que para
Ed=-1.15 u.a. ocurre lo contrario. Esto explica
las diferencias encontradas en los resultados de
ambos casos. La Figura 2-b muestra lo mismo
para el sistema Ca-He. Aqui, el estado interno
3pz desempeiia el mismo papel que el estado d
en el Ga y los resultados muestran la misma
tendencia.

H= Z€+Z[u10 - J")m]"w+Z

ij,o

Aqui, los parametros del hamiltoniano
corresponden a integrales de uno y dos
electrones en una base atomica simétricamente
ortonormalizada {¢;}: (se usaron unidades
atOmicas)

=(¢|-1/2V2 - ZI [|¢,
t&:(¢i|—1/2v3-zlr___zaﬁa_l|¢j>

Jy = (4,(7)g,(7 )|| ¢,~(r")¢,-(r-)>

Jy = <¢i<f>¢,-(f')|lr__1r_,

L16,(7)6.(7)
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By i = <¢k( )¢i(F’)|
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Concluimos, que la presencia de estados
localizados en solidos metalicos, que hibridicen
apreciablemente con el estado 1s-He, y tengan
energias de ligadura mayores que la de dicho
estado, es responsable de la apreciable
transferencia de carga observada en la dispersion
de He/He* desde superficies solidas. Esto esta
en total acuerdo con los resultados
experimentales de Souda et al 3

Apéndice

En este apéndice, describimos brevemente los
pasos seguidos para obtener el hamiltoniano (1)
tipo  Anderson-Newns. Partimos de un
hamiltoniano de muchos cuerpos en segunda
cuantificacion que describe la interaccion entre
atomos, en el cual hemos despreciado términos
que involucren cuatro indices distintos:

{ i+ ; [hkifﬁk—o + (hk,ij - h/:,ij)ﬁka]}e oé 2

s = (B D)) | 478, (7)
P71

Haciendo aproximacion de campo medio de
(2); asumiendo el sistema atomo-sélido como un
sistema diatomico, en el cual un 4tomo tiene un
continuo de estados, y despreciando los términos
cruzados que involucren estados del mismo
atomo, podemos escribir el hamiltoniano de
interaccion tipo Anderson.

El siguiente paso consiste en calcular los
parametros de interaccion 4atomo-solido en
términos de integrales atomicas de uno y dos
electrones. Asumiendo los estados-k del sélido

como combinacién lineal de orbitales atémicos
(LCAO):

P = Z 14 ¢/I(F Fj)
con u 'y j denotando orbital y sitio

respectivamente. Despreciando los términos no
diagonales de la densidad parcial de estados y las
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integrales * atomicas de tres centros, ‘las

E:(t)%eauaa( a>:+z[ a,‘(fe‘)<,,(,(f)>ﬁ (VaulR)- J:y('fz))(n,;(j»
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ha,a;l(ﬁjy"a—a)‘ + (haxw(k—j ) - h:ﬂ#(:_{i’))<nf;0>-+
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i

FEI
Asi, Ef(t) y Tk‘;,a(t) ‘pueden ser calculadas

como superposicion de interacciones de a pares
entre el adsorbato y los atomos del soélido

( Yaus Japs Pagps - ) pes_adas por los niimeros de,

ocupacion promedlo <nlw( ])) 'del> respectivo

sitio j y orbital p.
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