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En este trabajo presentamos la construccion y los primeros resultados obtenidos con un espectrometro de alta
resolucion destinado a la dispersion inelastica de rayos x con baja transferencia de energia, El mismo fue montado en
la estacion experimental XRD del LNLS (Laboratorio Nacional de Luz de Sincrotron), en Campinas (Brasil). Las
primeras mediciones de prueba fueron realizaron en Be y en LiF. Las mediciones en Be mostraron claramente la
dependencia de la energia y de la vida media de plasmones con la magnitud del momento transferido. Bordes de
absorcién asociados con la excitacién de electrones 1s del Be y 1s del Li y 2s del F en LiF pudieron ser observados en
los espectros Raman de rayos x.

In this work we present an x-ray spectrometer developed to carry out inelastic scattering experiments with high
energy-resolution and the first results obtained. The spectrometer was mounted at the XRD-beamline of the LNLS
(National Synchrotron Light Laboratory), at Campinas (Brazil). First test measurements were made on Be and LiF
samples. Be measurements show the characteristic dependence of the plasmon-energy and lifetime on the magnitude
of the momentum transfer. Absorption edges corresponding to 1s electron excitation in Be and excitation of 1s

a Materia

electrons of Li and 2s electrons of F in a LiF sample could be clearly observed in x-ray Raman spectra.

L. INTRODUCCION

La dispersion inclastica de rayos X, incluyendo
tanto el analisis de la energia como el de la direccion de
los fotones dispersados, constituye una herramienta
poderosa para el estudio de las excitaciones electronicas
en la materia condensada®. En el régimen de pequefias
transferencias de momento es posible investigar
excitaciones electronicas colectivas  (plasmones) ¢
individuales (creacion de pares electrén — hueco). Exten-
diendo el rango de energias transferidas, esta técnica
permite también estudiar excitaciones de electrones de
coraza d¢bilmente ligados (dispersion Raman no
resonante de rayos x). La utilizacion de las técnicas de
dispersién inclastica de rayos x se¢ ha incrementado
significativamente en la altima década gracias a la
construccion de fuentes intensas de radiacion de
sincrotrén, lo que ha permitido el desarrollo de
espectrometros con alta resolucién y con alta relacion
sefial-ruido. En las proximas secciones presentamos la
instrumentacién desarrollada y las primeras mediciones
realizadas con el fin de caracterizar el funcionamiento del
espectrometro.

Il. FUNDAMENTOS DE LA DISPERSION
INELASTICA DE RAYOS X:

El objetivo de un experimento de dispersion
inelastica de rayos x es la medicidn de la seccidn eficaz
doblemente diferencial en funcion de la energia
transferida (o) y del vector momento transferido (g). En
esta cantidad estd contenida toda la informacion sobre la
dinamica del sistema dispersor. En el limite de bajas
transferencias de energia (® << m;, ®: energia incidente),
la magnitud de la transferencia de momento estd dada por
g = 2aycsen(&2); de modo que distintos valores de ¢
pueden lograrse variando el angulo de dispersion &

* Becario CONICET
178 - ANALES AFA Vol. 13

Dependiendo de ® y de g se pueden distinguir varios
regimenes de dispersion inelastica”, en cada uno de los
cuales la informacién obtenida acerca del sistema
dispersor y los requerimientos experimentales son
diferentes. Aqui comentaremos de manera breve sélo
aquellos en los que el espectrometro desarroliado tiene
aplicacién directa. El régimen de dispersion por
excitacion de electrones de valencia (colectiva e
individual) comprende bajas energias transferidas,
comparables con la energia de plasmén (@), ¥y
transferencias de momento también pequefias, de modo
que g’ sea del orden de la distancia media entre
particulas. En este caso, obtenemos informacion sobre el
comportamiento colectivo del sistema de electrones, y no
individunal como en el régimen Compton (grandes
transferencias de energia y momento). Dentro de este
régimen hay dos mecanismos de interaccion, dependiendo
de 1a magnitud de ¢: si ¢ < g. predomina la excitacion
colectiva de eclectrones de valencia (excitacion de
plasmones), en cambio si ¢ > g, el mecanismo
predominante es la excitacion individual de electrones de
valencia (creacion de pares electrébn — hueco). g. es la
magnitud del vector de corte plasmoénico, g. = 0y/vs, Vr:
velocidad de Fermi.

La seccion eficaz doblemente diferencial para
procesos de dispersion inelastica de fotones, en el limite
no relativista y en primer orden de teoria de
perturbaciones, est4 dada por :

d*o ZEP_'_ - S(g.0)
ded® dOmi @

donde (do/dY)rm, es la seccion eficaz de Thomson y
S(q.0) es el factor de estructura dindmico, el cual se
encuentra relacionado con la funcién dieléctrica e(g, )
mediante?;
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S(g,m) = ——4—;2%75:1111(3 ‘(q,w))
con p. densidad electrdnica.

Por lo tanto, informacién acerca del comporta-
miento colectivo de los electrones, contenida en e(q, o),
es accesible por medio de la medicidn de 13 seccion eficaz
de dispersion inclastica de rayos x.

Finalmente, si la energia transferida es del orden
de las energias de ligadura de los electrones atdmicos
estamos en presencia del régimen de dispersion Raman no
resonante de rayos X. La informacién a la que se accede
en este caso es comparable a la que se obtiene con
espectroscopia de absorcion de rayos x blandos o UV.

HI. INSTRUMENTACION

La fig. 1 muestra un esquema del espectréometro
montado en la linea XRD del LNLS para Hevar a cabo
experimentos de dispersion ineldstica de rayos x con alta
resolucion. La fuente de radiacion es un dipolo magnético
del anillo de almacenamiento de electrones, que provee
un espectro continuo en energias. Este es monocro-
matizado utilizando dos cristales de Si(111) en geometria
no dispersiva con focalizacion sagital en su segundo
cristal. El haz monocromatizado tiene una energia de
alrededor de 6keV y un tamafio de 3mm(H)x0,7mm(V)
en la posicion de la muestra, El ancho de banda
energético de los fotones monocromatizados es
controlado por medio de una rendija (82 en fig. 1) que
limita Ia divergencia angular vertical del haz. La
resolucion en energia total del espectrémetro se la
determind del FWHM del pico de dispersion elastica,
obteniéndose el valor (0,90+0,09)eV. El analisis en
encrgia de los fotones dispersados se realiza mediante un
analizador con focalizacién esférica®. Este consta de
aproximadamente 7800 cristales romboidales de Si(111)
de 0,5mm de espesor, 2mm y 1mm de diagonal mayor y
menor respectivamente, dispuestos sobre una superficie
esférica de 420mm de radio de curvatura. El didmetro del
analizador es de 100mm, con lo cual el maximo angulo
sélido colectado es de 45 msr. Este puede ser limitado por
medio de diafragmas para aumentar la resolucién del
momento transferido.

Con el fin de lograr alta resolucion, el analizador
es posicionado en geometria de retrodifraccion (89,1°). de
esta manera la energia de los fotones analizados es de
5933 eV. El detector utilizado fue un diodo PIN de Si
(Amptek XR100). Muestra, analizador y detector fueron
ubicados sobre un circulo de Rowland. Un monitor es
utilizado para controlar la intensidad del haz primario.
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Figura 1. Montaje experimental. SFDCM: Monocromador de
doble cristal de Si con focalizacion sagital. SAC: cristal de Si
analizador esférico. S1 y 82 rendijas. M: monitor. SS: muestra
dispersora. D: detector. RC: circulo de Rowland,
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IV. MEDICIONES
Generalidades

Se realizaron mediciones de dispersion ineldstica
en muestras de Be y LiF. La geometria utilizada fue de
transmisién para pequefias transferencias de momento y
de reflexion para grandes transferencias de momento. Se
obtuvieron espectros para angulos de dispersion entre 4° y
60, los que corresponden a transferencias de momento
entre 0,11au y 1,1au. El barrido en energia transferida fue
realizado variando la energia del haz incidente y
manteniendo fija la energia del haz analizado (5933eV).
Para evitar pérdidas de intensidad por atenuacion en aire,
la camara de dispersion fue evacuada a ~ 0,05 mbar.
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Figura 2. Espectro de pérdida de energia de fotones en Be.

En la fig. 2 se muestra un espectro tipico de
dispersion inelastica en funcién de la pérdida de energia
de los fotones, para una muestra de Be. Se observan la
linea eldstica, el pico ineldstico correspondiente a
excitacion de plasmones y, en la region ampliada, el
borde de absorcion K.

Excitacion de plasmones

Se midieron espectros de dispersion inelastica por
excitacion de plasmones en Be policristalino para
distintas magnitudes ¢ de momento transferido, con g< g..
Para Be es g.= 0,68 au. El espectro para g=0,44au se
muestra en la fig. 2. En este régimen (g < q.) el espectro
presenta un pico lorentziano centrado en la energia o(q)
que satisface e(g, ®)=0‘?. Las figs. 3 y 4 muestran la
dispersién observada de la posicion y del ancho del pico
plasmonico con la magnitud de ¢, respectivamente. Con
fines comparativos s¢ muestra tambi¢n en la fig. 3 la
relacién de dispersion tedrica, predicha por el modelo
RPA® (0,(q) = ©,(0) + o). La energia de plasmén RPA

2 T 1 T y T
.
L / 0
RPA 7,’

Energla de plasmén [eV]
N

N

L S q,
e . . )
0.0 01 02 03 04 05 (1] 7

Mornento transferido [au}
Figura 3. Relacion de dispersion de plasmones.
s . experimento. —--: qjuste a los puntos experimentales.
. relacion de dispersion tedrica (RPA).
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para transferencia de momento nula (©,(0)) coincide muy
bien con el valor observado, no asi la intensidad de la
dispersion (parametro «), la cual es sobrestimada por el
simple modelo RPA. En la fig. 4 se observa el
comportamiento caracteristico del inverso de la vida
media de los plasmones con ¢, con un aumento
significativo cuando g-> g., mostrando la atenuacion del
modo plasmonico debido a la aparicion de un nuevo

modo de interaccion para g>q..
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Figura 4. Ancho del pico plasménico. * : experimento.
----: qjuste a los puntos experimentales.

Excitacion de pares electréon-hueco

En el régimen ¢g>q. 1a pérdida de energia de los
fotones esta dominada fundamentalmente por €l continuo
de excitaciones de pares electron-hueco, esto da lugar a
espectros notablemente mds anchos que los picos
plasménicos. En la fig. 5 se muestra el factor de
estructura dindmico en Be policristalino para g=1,09au.
Los datos experimentales fueron normalizados a una
escala absoluta utilizando la regla de la suma para
S(g.)"". En la misma figura se muestra el factor de
estructura dinamico caiculado a partir de la funcion
dieléctrica de Lindhard en el modelo RPA®. Si bien la
forma general de S(q,) es reproducida de manera mis o
menos aproximada por el modelo RPA, hay apreciables
discrepancias, por ejemplo en la posicion del maximo.
Estas pueden ser reducidas si se incluyen efectos de vida
media y correccién de campo local en el modelo RPA®
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Figura 5. Factor de estructura dindmico en Be policristalino

para q>q.. .+ : experimento. ——:modelo teérico RPA®.

Excitacion de electrones internos

En la fig. 2 se muestra el espectro de dispersion
Raman no resonante de rayos x en Be policristalino, en ¢l
cual se puede observar claramente el borde correspon-
diente a 1a excitacion de electrones 1s (111,5¢V). Este
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borde de absorcion se utilizé para realizar una correcta
calibracion del espectrometro en términos de la pérdida de
encrgia de los fotones. A pesar de la baja intensidad y
estadistica de conteo (comparar con las lineas elastica e
ineldstica) se observa la estructura fina cercana al borde.
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Figura 6. Espectro de dispersion Raman no resonante de rayos
x en LiF para q [/ (100).

En la fig. 6 se muestra el espectro de dispersion
Raman de rayos x en LiF para q[|(100). El pico en ~61eV
corresponde a la excitacién de los electrones 1s del Li,
mientras que la estructura observada alrededor de 42¢V
esta asociada a la excitacion de los electrones 2s del F.

V. CONCLUSIONES

Se construyé un espectrometro de alta resolucion
para dispersion inelastica de rayos x, y se realizaron las
primeras mediciones con el fin de caracterizarlo. La
resolucidén en energia lograda fue suficiente para poder
observar distintos mecanismos de pérdida de energia de
fotones en el rango de pequeiias transferencias de energia:
excitacion de plasmones, excitacion individual de
electrones de valencia y excitacion de electrones de
coraza en muestras livianas. Se estdn planeando
modificaciones en el montaje experimental para aumentar
la tasa de conteo y con cllo disminuir la incerteza
estadistica en las mediciones, a fin de poder observar con
mayor claridad la estructura fina de los espectros.

Este espectrometro abre la posibilidad de estudiar
excitaciones electronicas colectivas e individuales en la
materia condensada y excitaciones de electrones de capas
atomicas internas en muestras livianas por espectroscopia
por dispersién ineldstica de rayos x en el LNLS.
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