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La excitacién colectiva de electrones de valencia en Be policristalino fue investigada por medio de espectroscopia por
dispersion inelastica de rayos x. Las mediciones se Hevaron a cabo en ¢l Laboratorio Nacional de Luz de Sincrotrén
(LNLS), en Campinas (Brasil), utilizando un espectrometro de rayos x de alta resolucion. La relacién de dispersién
de plasmones medida muestra que efectos de intercambio y correlacién deben ser tenidos en cuenta en los modelos
tedricos de la respuesta dieléctrica de un sistema de electrones. Solo un tratamiento riguroso de la funcién dieléctrica
predice un coeficiente de dispersién en buen acuerdo con el experimento. En el ancho de linea de plasmones se
observé una dispersién mayor a la cuadrética.

Collective excitation of valence electrons in polycrystalline Be was investigated by means of inelastic x-ray scattering
spectroscopy. Measurements were carried out at National Synchrotron Light Laboratory (LNLS), in Campinas
(Brazil) utilizing a high resolution x-ray spectrometer. The measured plasmon dispersion relation shows that
exchange and correlation effects must be taken into account in theoretical models for the dielectric response of an
electron system. Only a rigorous treatment of the dielectric function predicts a dispersion coefficient which is in good

agreement with the experiment. A dispersion of the plasmon line-width stronger than quadratic was found.

I. INTRODUCCION

Las técnicas espectroscépicas utilizadas en la
actualidad para estudiar excitaciones tanto individuales
como colectivas de electrones de valencia en la materia
condensada, y su dependencia con el vector de onda,
estan basadas en la dispersion ineléastica de electrones
(Electron Energy Loss Spectroscopy -EELS-)? o, mas
recientemente, fotones de rayos X (Imelastic X-Ray
Scattering Spectroscopy -IXSS-)®. En un proceso de
dispersién ineléstica la sonda incidente interactia con el
sistema dispersor transfiriéndole momento q y energia ®.
La seccién eficaz diferencial de interaccién, en primer
orden de teoria de perturbaciones, es directamente
proporcional al factor de estructura dindmico S(q,0) del
sistema de electrones dispersores"?. Esta cantidad, a su
vez, esta relacionada con la funcion dieléctrica mediante®
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Im[e*(q,0)] describe la respuesta de un sistema de
electrones de densidad p. a una perturbacién externa de
frecuencia o y vector de onda q. Para un dado valor de q,
excitaciones electronicas colectivas (excitacion de
plasmones) ocurren para aquellos valores de w para los
cuales €(q,0(q))=0, manifestindose como un pico
pronunciado en el espectro de pérdida de energia®. En
ambas técnicas el rango accesible de transferencia de
energia y momento es lo suficientemente amplio como
para poder investigar experimentalmente la dependencia
de la respuesta de los electrones de valencia en la materia
condensada con la frecuencia y el vector de onda. IXSS
tiene la ventaja adicional que los efectos de dispersion
multiple no son importantes, facilitando la interpretacion
de los espectros, y por otro lado no es una técnica sensible
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a los efectos de superficie, lo que simplifica en gran
medida la preparacién de las muestras. En este trabajo
presentamos un estudio experimental de la excitacién de
plasmones en Be por medio de la técnica IXSS.

II. EXPERIMENTAL

. Se realizaron mediciones de espectros de pérdida
de energia de fotones de 6 keV en una muestra de Be
policristalino utilizando un espectrémetro de alta
resolucién instalado en la estacién experimental D12A-
XRD1 del LNLS®. El montaje utilizado en esta
oportunidad cuenta ademés, en comparacién con aquél
descripto en Ref. 4, con un espejo de rayos x con
focalizacion vertical, previo al monocromador, y con un
nuevo cristal analizador que provee un mayor flujo de
fotones analizados sobre el detector. La resolucién en
energia del espectrometro es de (1,08+0,07)eV (valor
promedio sobre todas las mediciones), y la resolucién en
momento ftransferido es 0,016a.u., aproximadamente
constante en todo el rango medido.

III. RESULTADOS Y DISCUSION

En el régimen de bajas transferencias de energia y
momento, los plasmones constituyen un modo de
excitacién bien definido para ¢ < ¢~ /v, siendo @, la
frecuencia de plasma y vr la velocidad de Fermi®. Para
mayores transferencias de momento (g > q.), la respuesta
del sistema de electrones estd determinada fundamen-
talmente por el continuo de posibilidades de excitacion de
pares electrén-hueco™. Por lo tanto, con el fin de estudiar
excitaciones colectivas de los electrones de valencia en
Be, las mediciones fueron realizadas para transferencias
de momento en el rango de 0,11 a.u. a 0,61 a.u. (para Be
es g.~ 0,66 a.u.). Los distintos valores de g se obtuvieron
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Figura 1. Espectro de pérdida de energia de fotones en Be
para q=0,44au. El pico en @ =0 corresponde a dispersién
eldstica y el que aparece en w~ 20 eV al pico de plasmones.

(X o

modificando e} 4ngulo de dispersion, desde 4° a 22 °. Los
barridos en energia se lograron variando la energia
primaria y manteniendo fija la posicién del analizador
(energia analizada). Un espectro tipico se muestra en la
fig. 1.

A. Relacion de dispersion de plasmones

En la fig. 2 se muestra la energia de plasmon
(posicion del pico inelastico en el espectro de perdida de
energia) en funcion de la magnitud de q. Los puntos
representan a los valores medidos y las curvas a distintos
modelos teéricos. En la teorfa RPA (random phase
approximation) de un gas de electrones libres y
homogéneo la funcion dieléctrica esta representada por la
funcién de Lindhard®. De los ceros de esta funcién se
deriva la dispersion a(q) representada por la curva
superior en la fig. 2 (linea a trazos). Si bien la energfa de
plasmén para transferencia de momento nula estd muy
proxima al valor experimental (curva de ajuste a los datos
experimentales extrapolada a g=0), la dispersién predicha
por RPA es considerablemente mayor que la observada.
Esta imposibilidad del modelo RPA de un gas de
electrones en describir la relacién de dispersion de
plasmones ha sido previamente observada en mediciones
realizadas con EELS en Be como también en otros
metales'"). El paso siguiente consiste en incluir efectos de
correlacién e intercambio en el modelo tedrico. Una
manera aproximada de considerar estos efectos fue
propuesta por Hubbard® a través del factor de correccién
de campo local estitico G(q):

£,(9,0)-1 -
1-G(@)(e, (@) 1)

siendo €,(q,») la funcién dieléctrica de Lindhard.

Un calculo autoconsistente de G(q), junto a la
funcion dieléctrica y- al factor de estructura estatico, fue
realizado por Vashishta y Singwi® . Utilizando esta
expresion para la correccién de campo local se obtiene de
la ec. 2 la relacién de dispersidn tedrica que se muestra en
la fig. 2 (linea de puntos y rayas). Se observa que la
inclusién de efectos de intercambio y correlacion tiende a

disminuir la discrepancia entre las curvas tedrica y
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g(q,@)=1+

experimental, de todos modos el acuerdo no es
satisfactorio. Un formalismo tedrico diferente, basado en
la evaluacion de reglas de sumas a partir de la
aproximacion ERPA  (extended random  phase
approximation), fue propuesto por Serra y otros”. A
partir de esta técnica, en la que también se consideran
efectos de intercambio y correlacién, ellos calculan
limites para la energia de excitacién de plasmones. Estas
curvas limites (superior e inferior) se muestran en fig. 2
con lineas de puntos. Como se puede ver estas curvas se
apartan significativamente una de otra a medida que
aumenta el valor de ¢ como para poder acotar con buena
precision la relacién de dispersion de plasmones. Ademas
la curva medida estd fuera de los limites predichos
practicamente en todo el rango de ¢. La curva que
representa el limite superior se aproxima mads a la curva
experimental que la inferior, tendencia que ya fue
observada por los autores en otros elementos de alta
densidad electronica®.

En el limite de longitudes de onda largas, la
relacién de dispersién puede aproximarse por®

o(q) = 0(0)+a (h/m)q? 3)

ax0) es la energia de plasma para transferencia de
momento nula y o describe la intensidad de la dispersion.
Estos pardmetros, deducidos de la curva experimental de
la fig. 2, determinados a partir de otras mediciones con
EELS® y evaluados en distintos modelos tedricos, se
muestran en Ja Tabla 1. El coeficiente de dispersion o es
un pardmetro muy sensible a los efectos de intercambio y
correlacion electrénica, de aqui su importancia para
evaluar la validez de los distintos formalismos tedricos
que predicen modelos para la correcciéon de campo local.
Claramente la inclusiébn de estos efectos mejora
significativamente el acuerdo entre las predicciones
teéricas y lo observado experimentalmente (comparar por
ejemplo el valor de a predicho por RPA con el de Ref. 6
y con el obtenido en este trabajo). Una teoria mas refinada
fue desarrollada por Utsumi e Ichimaru®. Ellos
calcularon el coeficiente de dispersién a partir de un
formalismo dieléctrico general de un liquido de electrones
fuertemente acoplados.
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Figura 2. Relacién de dispersion de plasmones en Be
policristalino. « : puntos experimentales (— . curva de ajuste),
- RPA (Ref. 3), ------: Ref. 6, -+ : Ref 7.
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TasLa 1. Valores experimentales y tedricos de a(0) y o.

w(0) [eV] a
Este trabajo (1IXSS) 18,66 £ 0.05 0.37+0,03
Ref. 8 (EELS) 18,8+0,1 0,36 + 0,03
Ref 3 (RPA) 18,42 0,466
Ref. 6 18,42 0,385
Ref. 9 —_ 0,368
Ref. 7 18,42 0,177%/0,344°

a: curva limite inferior, b: curva limite superior.

Este formalismo considera también tiempos de
relajacion finitos y dependientes con g. Como se puede
ver en la Tabla 1, su valor de o esta en excelente acuerdo
con el determinado experimentalmente en este trabajo.
Los coeficientes de dispersion derivados de las curvas
limites de Ref. 7 se apartan del valor experimental,
fundamentalmente el correspondiente a la curva inferior.

En cuanto a la energia de plasma en el limite g—0,
ambos valores experimentales estan levemente por
encima de la energia de plasma cldsica wp = 18,42 eV.
Aqui cabe mencionar que en el formalismo de Ref. 9 se
incluye, de inanera fenomenoldgica y sin evaluarlo
numéricamente. un tiempo de relajacién no nulo a g=0.
Esto causaria un corrimiento de «x0) respecto de wp hacia
valores mcnorcs, apartdndose de los  valores
experimentales. Nuestros valores de ax0) y o estdn en
buen acuerdo con aquellos obtenidos mediante EELS®.

B. Ancho de linea de plasmones

El ancho total a media altura del pico de
plasmones sc muecstra en la fig. 3 en funcion de 7.
Utsumi e Ichimaru'®’ consideraron en su formalismo un
tiempo de rclajacion finito, dependiente de g, introducido
por procesos de colision electron-clectron. Esto se
raanifestaria en el espectro de excitacion en un ancho
medio finito del pico de plasmones con una dispersion de
la forma I'(g)=Pq” . Por un lado observamos que para Be
la dispersion medida del ancho de linea no es cuadratica
(observar quc en la fig. 3 T esta graficado en funcion de
¢*),y por otro lado el ancho no se anula para g=0.

e e g = T . T r T
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Figura 3. Relacion de dispersion del ancho de linea de
plasmones en Be policristalino. » : puntos experimentales.
(— . curva de ajuste).
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Esto fltimo se atribuye a procesos de relajacion como
transiciones interbandas y colisién de electrones con
fonones ¢ impurezas(g'w). El valor observado del
ancho de linea para momento transferido mulo cs
I'(0) = (4,6010,07) eV, en buen acuerdo con los valorcs
medidos mediante EELS". De acuerdo a Sturm®® Ia
principal contribucién a I'(0) provendria de las
transiciones interbandas, mientras que procesos de
colisién electronica serian los principales responsables de
la dispersién del ancho de linea.

IV. CONCLUSIONES

Se Ilevaron a cabo mediciones de excitacion de
plasmones en Be policristalino utilizando una técnica
experimental moderna basada en la dispersidn ineldstica
de fotones de rayos x con alta resolucién en energia. El
modelo RPA de un gas de electrones libres y homogéneos
sobrestima la dispersiéon de plasmones observada en Be,
de aqui la necesidad de incluir correcciones de campo
local en la respuesta dieléctrica. El coeficiente de
dispersion calculado a partir de una rigurosa formulacion
de la respuesta dieléctrica de un liquido de electrones®™
muestra un excelente acuerdo con el deducido de la curva
experimental. Los resultados obtenidos sobre el ancho de
la linea de plasmones muestran una dispersion mayor a la
cuadrdtica, predicha por los modelos tedricos. Calculos de
efectos de relajacion en el limite g—0 serian deseables a
fin de poder comparar con los valores medidos.
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