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Se llevaron a cabo estudios de alta resolucién de procesos de dispersion inelastica 1s2p; (j = 1/2, 3/2) en el régimen
resonante (RIXS) en Cu. Ademas de los espectros RIXS, se observaron contribuciones de nuevos canales de
desexcitacion, los cuales fueron atribuidos a procesos Auger radiativos resonantes. La distribucién en energia de
estas contribuciones muestra un comienzo abrupto y una disminucién lenta hacia bajas energias, tipica de un
proceso Auger radiativo. La energia de estas estructuras y el corrimiento Raman observado, similar al del espectro
RIXS asociado, indican que estos canales de decaimiento podrian asignarse a procesos Auger radiativos del tipo
KL2Mass y KL3Ma,s excitados resonantemente. En condicién de excitacion por encima del borde de absorcion K, la
energia de esta estructura satélite se mantiene invariante, indicando que se ha alcanzado el conocido régimen no
resonante de un proceso Auger radiativo.
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In this work a high resolution study of inelastic x-ray scattering processes 1s2p;j (j = 1/2, 3/2) in the resonant regime
(RIXS) in Cu is presented. In addition to the RIXS peaks, contributions from another deexcitation channels were
observed, which were traced back to resonant radiative Auger processes. The energy distribution is typical of a
radiative Auger effect, i.e., a sharp onset and a slowly diminishing tail to lower energies. The onset energy and the
Raman shift, which is very similar to the energy shift exhibited by the corresponding RIXS peak, indicate that these
structures could be assigned to resonantly excited KL2Mas and KLsMas radiative Auger processes. For excitation
energies above the K absorption edge, the energy of the satellite structure is constant, which shows that the well-

known non-resonant regime of radiative Auger transitions has been reached.
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l. INTRODUCCION

En experimentos modernos de dispersion inelastica
resonante de rayos x (RIXS), alta resolucién en energia
junto a una fuente intensa de radiacién x, como una fuente
de radiaciéon de sincrotrén, son esenciales. Un aspecto
fundamental en este tipo de experimentos es el analisis con
alta resolucion de los fotones dispersados haciendo uso de
cristales analizadores en geometria de retro-difraccion.
Este requerimiento experimental surge del hecho de que el
ancho de linea de espectros RIXS, en proximidad de la
condicién de resonancia, es del orden del ancho natural de
la correspondiente linea de emisidn de rayos Xx.

Los procesos de dispersion RIXS son procesos de
segundo orden en teoria de perturbaciones, los cuales
pueden visualizarse como una excitacion atémica
(absorcion de rayos x) y una desexcitacion radiativa
(emision  de rayos Xx), actuando de manera
correlacionada®. La seccion eficaz RIXS presenta
fenémenos de resonancia cuando la energia de los fotones
incidentes es cercana a la energia de ligadura de los
electrones de alguna capa atémica. En el caso en que la
energia de los fotones incidentes estd por encima de la
energia de ligadura, el proceso de interaccién deja de ser
resonante, y de segundo orden, para convertirse en dos
procesos independientes, de primer orden (absorcion
seguida por emision fluorescente de rayos x). Si la
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desexcitacion tiene lugar a través de un canal no radiativo,
estamos ante una transicion Auger, que podra ser
resonante®® o no resonante, segun el caso.

En este trabajo se estudiaron experimentalmente
transiciones dipolares del tipo 2pj—1s (j=1/2, 3/2) en Cu,
en la region resonante (procesos RIXS (1s,2pin) VY
(1s,2p3z)) como también bajo excitacién no resonante
(emision fluorescente Ky y Kq2). Cu, al igual que Zn, como
sistemas de estudio de procesos RIXS son particularmente
interesantes debido a que presentan el nivel 3d
completamente lleno y, por lo tanto, sus lineas de emision
no se ven distorsionadas por multipletes atomicos. Entre
los canales de decaimiento posibles, los dipolares son los
mas convenientes desde el punto de vista experimental
debido a su alta probabilidad de transicién. En este trabajo
se pretende caracterizar, desde un punto de vista basico, los
procesos RIXS mencionados, al mismo tiempo que
estudiar estructuras satélites que acompafian a la emision
resonante de rayos X. En los espectros obtenidos con alta
resolucion, acompafiando a los espectros RIXS, se
observaron estructuras que fueron interpretadas como
procesos de desexcitacion hibridos, es decir, procesos que
corresponderian a transiciones Auger radiativas® del tipo
KL:Mys y KLsMas, excitadas resonantemente. El efecto
Auger radiativo (RAE) convencional, es decir no
resonante, es un modo de decaimiento alternativo de
vacancias en capas atémicas internas mediante el cual el
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atomo se relaja emitiendo un fotdon y excitando,
simultdneamente, un electrén hacia un estado ligado
superior 0 hacia el continuo. En un trabajo experimental
reciente™, de alta resolucion, se mostro la factibilidad de
extraer el perfil de intensidad RAE, acompafiando lineas de
emision Kgi 3 en Ca, y asi poder interpretar su estructura
fina. Sin embargo, aquel trabajo se limitd a estudiar
transiciones Auger radiativas convencionales. En el
presente trabajo se estudié la dispersién de la energia
umbral de estos procesos y la posicion del maximo de los
espectros RIXS desde el régimen resonante hasta el
régimen no resonante.

En la seccion Il se describe brevemente el arreglo
experimental utilizado, en la seccion Ill se presentan y
discuten los resultados obtenidos, finalmente, en la seccion
1V, se presentan las principales conclusiones.

[I. EXPERIMENTAL

Las mediciones se realizaron en la linea D12A-XRD1
del Laboratorio Nacional de Luz de Sincrotron (LNLS),
Campinas, Brasil®. EI montaje experimental consistié de
un espectréometro tipo Johann(®, en geometria de Rowland,
con un cristal analizador de Si(444), con focalizacion
esférica, en geometria proxima a la retrodifraccion. El
espectro de energia de los fotones dispersados fue
registrado realizando barridos angulares del cristal
analizador en sincronia con el detector, sobre el
correspondiente circulo de Rowland. La resolucién del
analizador fue calculada en 4,6 eV para la energia de la
linea de emision K, del Cu (8047,8227 eV) (. La energia
del haz incidente fue seleccionada mediante un
monocromador de dos cristales de Si(111) con focalizacidn
sagital. El ancho de banda del monocromador se estimo en
1.6 eV para la energia correspondiente al borde de
absorcion K del Cu (8980,476 eV) (.

lll. RESULTADOS Y DISCUSION

Espectros RIXS (1s,2p12) Y (1s,2psr) fueron medidos
para diferentes energias de excitacién, desde 15,69 eV por
debajo del borde K hasta 1,69 eV por encima del mismo,
en una lamina de Cu con una pureza de 99,9985 %. La
posicion del borde K se determind a partir del punto de
inflexion del borde de absorcién medido en modo
fluorescente. La energia de los fotones dispersados se
midi6é en una escala relativa a la energia de la linea de
emision principal del Cu, obtenida en condicion de
excitacion no resonante ~50 eV por encima del borde de
absorcion K. La intensidad registrada por el detector fue
normalizada a la sefial de un monitor del haz incidente a fin
de corregir por eventuales fluctuaciones en la intensidad de
este. Los espectros medidos se muestran en la fig. 1.

El pico de mayor intensidad corresponde a procesos
RIXS (1s,2psp), mientras que el de menor intensidad
corresponde a procesos RIXS (1s,2pi2). En todos los
espectros se observd una separacion entre picos de
aproximadamente 20 eV, que coincide con la diferencia en
energia entre los niveles atdbmicos 2pi2 y 2psr del Cu que
esde 19,9eV.

0y
Figura 1: Espectros RIXS (1s,2p12) y (1s,2ps2) en Cu. La
energia de dispersion 4Eo es relativa a la linea de emision Ka;.
La energia de excitacion AER es relativa a la del borde de
absorcion K.

Los picos principales que componen los espectros
medidos corresponden a procesos RIXS (1s,2p;) (j=1/2, 3/2).
Estos picos fueron ajustados de manera simultanea
utilizando el modelo tedrico para la seccion eficaz RIXS
derivada por Eisenberger et al.®), convolucionada con la
funcion respuesta del espectrometro. Esta Ultima fue
simulada por una funcion gaussiana, cuyo FWHM
representa la  resolucion instrumental 'y varia
cuadraticamente con la energia desde 2,4 eV hasta 5,2 eV,
en el rango medido. Los parametros de ajuste fueron la
amplitud de los picos y un desplazamiento rigido del perfil
de ajuste. La energia incidente fue determinada a partir de
la calibracién del monocromador y los anchos de los
niveles atdmicos 1s, 2p12 Y 2pa2 fueron extraidos de Ref.®).
En el analisis de los residuos del ajuste (ver fig. 2) se
observa una clara estructura, no predicha por el modelo de
Ref.®. Un modelo semiempirico que describe la
distribucion espectral de rayos x en un proceso RAE fue
propuesto en Ref.(9:

I(AEg)=loexp[d(AEo- EA)]/{1+ exp[(AEo- Ea)/W]}
donde lo, d, y w son parametros de ajuste. Ea corresponde
a la energia umbral de la transicion, que también puede
determinarse a partir de un ajuste. Un nuevo analisis de los
datos  experimentales  fue  realizado  ajustando
simultaneamente los dos picos RIXS y las dos estructuras
asociadas con procesos RAE. Todas las distribuciones
fueron convolucionadas con la funcién respuesta
instrumental. En la fig. 3 se muestran los espectros
ajustados con este modelo y sus residuos. Esta estructura
satélite presenta una subida abrupta a ~8 eV hacia el lado
de bajas energias del maximo de cada pico RIXS, y luego
una caida lenta a medida que la energia decrece, lo cual se
asemeja a una distribucion de intensidades caracteristica de
un proceso RAE.
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Figura 2: (a) Espectros RIXS en Cu (o) para 4Er=-15.69 eV.
(—) Ajuste total, () RIXS (15,2pz12), (---) RIXS (15,2p12). (b)
(o) Residuos de los ajustes, (---) +30, o es el error estadistico.
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Figura 3: (a) Espectros RIXS en Cu (e) para 4Er=-15.69 eV.
(—) Ajuste total, (---) RIXS (1s,2psr2), (---) RIXS (1s,2p1r2), ()
RAE KL2Mas, (—) RAE KL3sMss. (b) (e) Residuos de los ajustes,
(---) £30, o es el error estadistico de conteo.

Por otro lado, la energia umbral de una transicion Auger
radiativa del tipo KL2Mas y KL3sMas, para un elemento de
namero atémico Z, puede ser estimada haciendo uso del
modelo Z+1 de la siguiente manera:
EA(Z) = Ex(Z2)-EL213(Z2)-Emas(Z+1)

Para el caso del Cu, en la escala de energia relativa
utilizada, resulta -8,1 eV y -28,08 eV para las transiciones
KL3sMss y KL2Mas, respectivamente. La posicion de las
estructuras observadas, con respecto a los picos RIXS,
coincide con los umbrales de las transiciones consideradas.
Esto, como se muestra mas adelante, ha sido observado
para todos los espectros medidos.

Los valores ajustados de la energia umbral Ea y de la
posicion del méaximo de los procesos RIXS estan
graficados en funcion de la energia de excitacion AEg en
figs. 4 y 5. La curva tedrica se obtuvo a partir del modelo
de Ref.® e incluye los efectos de resolucion finita del
espectrometro a través de la convolucién con la funcién
respuesta instrumental. Este modelo describe muy bien la
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Figura 4: Dispersion del pico RIXS (1s,2p12) (o) y de la energia
umbral de los espectros RAE KL2Mas (a). (—) Modelo tedrico
de Ref. (8) con efectos instrumentales. (---) Energia umbral RAE
segun modelo Z+1.
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Figura 5: Como en la fig. 4, proceso RIXS (1s,2par)
y RAE KL3Mys .

dispersion experimental para ambos procesos RIXS. Se
observa una dependencia aproximadamente lineal para
AER<Q y AEo=cte para AEr>0, consistente con la
conservacion de la energia en un evento inelastico
resonante y con un proceso de excitacion de fluorescencia,
respectivamente. En los procesos RAE, la evolucion de la
energia umbral Ea presenta un comportamiento muy
similar a la dispersion del pico RIXS. Ambas curvas estan
separadas por ~8 eV. En fig. 4 se observa Ea=-28 eV para
AER>0, de acuerdo con la energia umbral para un proceso
RAE KL;Mgs convencional. Esta Gltima tendencia no se
observa claramente en fig. 5 debido a la incertidumbre del
ajuste de la estructura satélite en una region donde hay
fuerte superposicion con los intensos picos RIXS.

V. CONCLUSIONES

En este trabajo hemos estudiado experimentalmente
procesos de dispersion ineléstica resonante (1s,2p;), j=1/2,
3/2, en Cu con alta resolucién en energia, en las
proximidades del borde de absorcién K. En los espectros
medidos se observaron estructuras satélites las cuales, por
su umbral de energia, ademas de su perfil de intensidad, se
asociaron a procesos de desexcitacion del tipo Auger
radiativo. La evolucién de la energia umbral en funcién de
la energia de excitacién muestra un comportamiento lineal
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para excitacion por debajo del borde de absorcion K,
similar al tipico corrimiento Raman que presentan los picos
de dispersion inelastica en el régimen resonante. La energia
umbral se mantiene constante cuando la energia del foton
incidente es superior a la del borde K. Estas estructuras
satélites constituyen una evidencia experimental de canales
de decaimiento del tipo Auger radiativo para atomos
excitados resonantemente. Célculos de secciones eficaces
para estos procesos serian necesarios para poder contrastar
con los resultados experimentales.
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