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RESUMEN

En este trabajo se calcula el efecto perturbativo del hidrdgeno
intersticial (centro U,) sobre la banda F en KCl. Se usaron, para reali
zar los cdlculos, los Mmodelos cldsicos de Fowler y Gourary y Adrian para
el centro F, que estdn relaciocnados con las teorias del semicontinuo Yy
del ion puntual, respectivamente.

Los resultados tienen buen acuerdo con los valores experimenta-

les obtenidos por Dumke y Souza.
ABSTRACT

In this work the perturbative effect of the interstitial hidrogen
(U, Center) over the F band, in KCl, is calculated. It was done using
the classical models for the F center, according to Fowler and Gourary
and Adrian which are related to the semicontinum and ion puntual theories

respectively.
The results are in agreement with the experimental values obtain

ed by Dumke and Souza.
1. INTRODUCCION

Ultimamente el estudio de los centros de color han tenido un reno

(1‘2), en la cual,

vado interés por su aplicacién a la tecnologia de laseres
centros como el F; son {tiles para liseres de IR (1), o el FB para laseres
entonables(z). Asi, el estudio de complejos de centros F (defectos de ca-
ricter hidrogenoide) o centros F y atomos de hidrégeno, (estos (ltimos po-
co estudiados) puede ser de interés.

El centro F es un defecto primaric que puede formarse en crista-
les i6nicos, tal como el NaCl: compuesto por un electrdn atrapado en una
vacancia de ion negativo; es posible formarlo irradiando el cristal con
rayos X, siendo éste uno de los métodos mis usuales(sl. Su espectro &pti-
co estd en el rango visible y por tal motivo se le llama centro F (Fanrben,
"color" en aleman).

Asi como el centro F se considera en el estado sdlido un equiva-
lente al dtomo de hidrbgeno en la fisica atdmica, la asociacién de un par
contiguo de centros F, tendrian su equivalencia en una molécula didtomica
de hidrdgeno. Al tratar de explicar el espectro Optico del centro F, uno
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de los primeros modelos fue considerarlo como un dtomo de hidrdgeno cu-
(4)
del

cristal donde se encuentra el defecto. Limitaciones del modelo llevaron

yos niveles de energia son afectados por un medio dieléctrico

a tratamientos mds completos para explicar el centro F, tales como mode

(5,6) 1(7,8)

los de semicontinuo o ion puntua

Cuando se forman dos centros F contiguos, tendremos un defecto

nuevo, denominado centro F,; si uno de los centros F se ioniza, tendre-
+ " . 6
mos el centro FZ' Para explicar el espectro &ptico de absorcitn de am-

hos centros en un modelo simple se trataron como moléculas diatbmicas de

hidrégeno, inmersas en el medio dieléctrico representando el cristal(g).

Ha habido modelos mis elaborados{lo’ll)

, pero no son totalmente satis-
factorios ya que no se han explicado adecuadamente los niveles de ener-
gia observados. También se ha usado recientemente este modelo para es-

(12)

de un centro F y un centro U,.

tudiar el centro F‘U2 , que consiste en el complejo tipo molecular

Es el propdsito de este trabajo estudiar el efecto perturbativo
del hidrégeno intersticial sobre el centro F, cuando estd a una distan-
ciaen la cual ya no puede darse el complejo F-U, y comparar los resulta-
dos con los reportados por Dumke y Souza(ls). Una caracteristica de los

(13)

serva desdoblamiento del estado excitado, siendo que deberfa esperarse

resultados detectados en el trabajo de Dumke y Souza es que no se ob

en forma similar a perturbaciones debidas a otro tipo de impurezas en

donde se usan potenciales atémicos{14).

2. DESARROLLO TEORICO

Para estudiar el efecto perturbativo se considera al potencial
del dtomo de hidrégeno como una perburbacién a primer orden, utilizando
para los cdlculos dos modelos cldsicos de tipe hidrogenoide del centro
E: el de Fowler(6) del tipo semicontinuo y de Gourary y Adrian(7) del ti
po ion-puntual. Asi, para obtener la perturbacifn se utiliza el poten-

cial

*
. | 0%o . .
W om s e JQ T?:;FT-dT (expresado en unidades atémicas), (1)



604

en donde wO es la funcidn de onda de estado base del electrdn en el dto-
mo de hidrbgeno. Desarrollando la integral y simplificando, nos queda

V=ﬁ%(l+r}e_2r , 2)

con lo cual tendremos para la perturbacidén a primer orden que

4 2 (1+ |r- -2|T-
<o |V wnw-j I e e L (3
Q

en donde KO es la constante dieléctrica, a es la distancia entre el hi-
drogeno intersticial y el centro F y ¢, son las funciones de onda del
electrdn del centro F, en el estado n. Las o utilizadas fueron del ti-
po 1s y 2Zp, la transicidn entre estos niveles genera la banda F. Para

el modelo del semicontinuo de Powler(6), la funcidn del estado base (ti-
po 1s) es
A? -AqT
b=/ € ' a» A1) (4)

y las de los estados excitados (tipo 2p):

=/Ag/w 2o 0% cas 8,

b
ZPZ
Do |
¢2px = /Ag/n r e 22T sen 6cos v, (5)
_ kS AT
42p, As/m v e’2” sen ¢ sen 9,

que son de tipo variacional con parimetros Al y Az
E1l hamiltoniano utilizado para encontrar la energia del centro
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F por el método de Fowler es

f P2
m vV (r< Ry
Hy 2 1
2 2
P e
—_— - = r> R

donde R, es el radio de la vacancia, Vy 12 profundidad del pozo debido
a4 la vacancia y m* la masa efectiva del electrén.

Para el modelo de ion puntual (Gourary y Adrian){7), se usaron
también funciones hidrogenoides, las cuales son idénticas para el esta-
do excitado 2p y para el estado base:

3 -
¢0=-/€/v eS| (6)

Los pardmetros variacionales para el modelo de Fowler se obtuvieron mi
nimizando respecto a &stos la funcifn de energia <¢n|H[¢n>; los usados
para el modelo de Gourary y Adrian fueron los reportados en el trabajo

(7

tencial perturbativo es escalado por la constante dieléctrica de alta

de estos autores Para el caso del modelo del semicontinuo, el po-

frecuencia, la cual se puede considerar como un pardmetro tenomenoldgi-
co:

V' (1) = V(r)/K,
RESULTADOS Y CONCLUSIONES

En la Tabla T aparecen los valores de las energias para la ban
da F del KC1 que se obtuviercn utilizando los modelos tedricos. Con
las funciones de onda que representan al Centro F en los modelos estu-
diados se evalfian las perturbaciones debidas al dtomo de hidrégeno, se-
gin la Ec. (3).
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(13) 10s

autores consideran que la perturbacidn detectada se debe a dtomos de hi

Ya que en el reporte de los resultados experimentales

drdgeno colocados en esferas de correlacidn de radios (JTT/Z]aO y
{/?7/2}a0, se hacen los cdlculos para estas distancias y también se eva
1 el efecto a una distancia intermedia posible de magnitud (v19/2)a,
{30 distancia interidnica).

Las integraciones se realizaron desarrollando, por el método
de Coulson(ls), las integrales dobles y procesando las integrales senci
llas en forma numérica.

En la Tabla II se presentan las constantes y los parametros va

riacionales que minimizan la energia para cada modelo usado.

TABLA I
E )
ls(eV) Ezp{eV) EF(eV) Ep(exp(ev)
Fowler -3.060 -0.542 2.518
2.313(@)
Gourary -5.388(®) 3.510) 1,878

(a) W.B. Fowler: Ref. 16
(b) Gourary y Adrian: Ref. 7

Tabla I. Valores de la energia en electrones-volts, de los estados base y
excitado del Centro F y del valor de la energia de la transicidn
que produce la banda F.

Los resultados se presentan en las Tablas IIT y IV. En éstas
se puede observar que los valores tedricos estdn muy cercanos a los valo
res experimentales. Para distancias iguales o mayores a (JT§/2)a0 (que
en la tabla se representa como primera posicién) Se observa que no hay

contribucidn perturbativa.
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TABLA 11
Al AZ Ro(u.a.) m*(u.a.) KO VD(eV)
Fowler 0.540 0.248 4.606 0.6 2.13 -5.85

Gourary y ) 3356(a) (5 4915(2)
Adrian

a) Ref. 7

Tabla II. Valores de los{n?rémetros variacionales obtenidos usando el mo
delo de Fowler © y valores de las constantes utilizadas. Tam
bien se presentan los pard3metros variacionales reportados por
Gourary y Adrian(7),

También se puede sefialar que el desdoblamiento del estado exci-
tado no se observa, porque la transicidn pr’y-vls es muy pequefia y co-
rrida a altas energias. En cambio la transicién 2p2—>ls, es del orden
de la magnitud medida y corrida hacia energias bajas, como se observa.
También a la luz de estos resultados, las conclusiones de Dumke y

Souza(17)

en un trabajo tedrico, usando un modelo sencillo, respecto a
que el efecto perturbativo se debe a las diversas posiciones del hidré-
geno, parecen no ser aceptables, ya que segin los cdlculos reportados
aqui, la Gnica posicidn que perturba la banda F es la del hidrdgeno co-
locado en la segunda celda unidad como se aprecia en la Fig. 1; posicién
considerada en el trabajo tebrico de Dumke y Souza(17) como la debida pa
ra el complejo F-U,; sin embargo, la posicidn adecuada para este caso es
a primeros vecinos, seglin se analizd en otro trabajo en esta revista(lz}.
La posicidn para el efecto perturbativo desde la segunda celda
(unidad), segln nuestros resultados, estd de acuerdo con la suposicién

de Dumke y Souza(ls) en su trabajo experimental.
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TABLA 111

E N E R G I A (eV)

Distancia Esta-
(u.a.) do. Fowler GyA
B 15 -0.00096 -0.00187
Io: BERGIRN. oy 0.01447 0.00523
2.8 2p, -0.05266 -0.02243
... 15 -0.00004 -0.00019
2a. Posicidn
2p 0.00334 0.00095
13.49 =
: 2p, -0.02366 -0.00349
15 -0.00003 -0.00005
3a. Posicitm 5, 0.00382 0.00021
1540 2p, -0.01140 -0.00070

Tabla III. Valores de las energias obtenidas por perturbacidén a primer
orden, en distintas posiciones del hidrdgeno.

TABLA IV
T RANSICIONES E' (eV)
Fowler Gy A Experimental
1
Vo Pesiicibh Ex 0.0072 0.0071
Eé -0.0243 -0.0205
2a. Posicién  °x 60015 B QDL -0.021(®)
Eé -0.0111 -0.0033
ot ]
3a. Posicidn Ex B 0eis B0
Eé -0.0053 -0.0006

(a) Ref. 13
Ei = E'(pr: = E'(1s): Eé = E‘(szJ - E'(1s)

Tabla IV. Corrimiento de la banda F debido a las transiciones entre los
niveles perturbados.
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Fig. 1. Centro F perturbado. 1i_;osihles posiciones del hidrdgeno inters-
ticial Dumke y Souza ) ® - este trabajo.
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